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RESUME

Le combustible nucléaire pressenti pour les réacteurs de quatrieme génération a neutrons rapides
refroidis au sodium présente différentes caractéristiques qui le différencient du combustible utilisé dans
les Réacteurs a Eau Pressurisée, notamment : une structure homogéne (U,Pu)O2, une géométrie
annulaire et une forte teneur en PuQO,. Le procédé de fabrication des pastilles de combustible comprend
la réalisation d’un mélange UO./PuO; par cobroyage suivie d’une mise en forme par pressage.
Cependant, le mélange UO2/PuO- cobroyé n’a pas les propriétés adaptées a un remplissage reproductible
des moules de presses annulaires. Il s’agit donc d’identifier une opération intermédiaire, entre le
cobroyage et la mise en forme, pour faciliter le remplissage des moules. Pour orienter le choix de cette
opération, une étude a effets séparés a été réalisée sur des granulés d’UO,, considérés représentatifs de
la poudre broyée en premiére approche. Les caractéristiques physiques cibles qui ont été étudiées sont
la granulométrie et la morphologie (état de surface) de la poudre. Ainsi, des mélanges de granulés de
tailles différentes ont été caractérisés pour évaluer l'influence de la quantité de fines (particules
inférieures & 100 pum) sur les propriétés rhéologiques. En paralléle une intercomparaison entre les
cellules de cisaillement de volumes et de types différents (Cellule de Schulze et FT4) a été effectuée
afin d’avoir un bon compromis entre la quantité de poudre utilisée et la qualité des résultats. Un premier
objectif a été de déterminer quelle proportion de fines est acceptable. Par ailleurs, pour évaluer I’effet
de I’état de surface des granulés, une opération de type sphéroidisation a été réalisée. Elle conduit a
modifier la rugosité des granulés. 1l a été montré que le taux de fines et la rugosité de surface sont deux
paramétres influents qui permettent de modifier les propriétés rhéologiques. Notamment dans le cadre
de ces travaux, la présence de fines de moins de 100 um ne semble pas avoir d’impact négatif sur la
mise en écoulement jusqu’a une proportion proche de 10%m. Par contre d’autres propriétés telle que la
perméabilité sont sensibles a la proportion de fines méme en dessous de 10%m. Une opération de
sphéroidisation permet d’améliorer les propriétés de mise en écoulement de la poudre méme au-dela de
10%m de fines. Ces résultats font apparaitre deux modes d’action possibles qui sont la sélection
granulométrique et la sphéroidisation, cette derniere semblant la plus adaptée pour notre application.

Mots clés : remplissage, poudre, caractéristiques physiques, écoulement, cisaillement, rhéologie,
uranium




ABSTRACT

The nuclear fuel for the fourth generation sodium-cooled fast neutron reactors presents characteristics
which differentiate it from that used in Pressurized Water Reactors: a homogeneous structure (U,Pu)O2,
an annular geometry and a high content of PuO2. The manufacturing process of the fuel pellets starts
with the realization of a UO2/PuO2 mixture by co-grinding followed by forming by pressing. However,
the UO2/PuO2 mixture does not exhibit the suitable properties for a reproducible filling of annular press
moulds. An intermediate operation, between the co-grinding and the shaping, is necessary to facilitate
the filling of the moulds. To direct the choice of this operation, a separate effects study was carried out
on UO2 granules, considered as representative of the crushed powder in a first approach. The
investigated target physical characteristics are the powder size distribution and morphology. Therefore,
mixtures of granules of various sizes were characterized to evaluate the influence of the quantity of fines
(particles with a size lower than 100 um) on the rheological properties. In parallel an intercomparison
study between shear cells of different volumes and types (Schulze cell and FT4) was carried out in order
to have a good compromise between the quantity of powder used and the quality of the results. A first
objective was to determine the proportion of fines acceptable. Then to evaluate the effect of the surface
quality of the granules, an operation of spheroidization was carried out. This resulted in modifying the
granules roughness. It has been shown that both the fines ratio and the surface roughness are influential
parameters that make it possible to modify the rheological properties. In particular within the framework
of this study, the presence of fines with a size lower than 100 um does not seem to have a negative
impact on incipient flow up to about 10 w%. On the contrary, other properties such as permeability are
sensitive to the fines amount, even below 10 w%. A spheroidization stage enables to improve incipient
flow properties of the powder even above 10 w% of fines. These results lead to two possible action
modes, which are the grain size selection and the spheroidization, the latter being the most adapted for
our application.

Keywords : filling, powder, physical characteristics, shear, flow, rheology, uranium
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INTRODUCTION

L’énergie nucléaire apporte une contribution essentielle a la production d’électricit¢ mondiale. Les
réacteurs nucléaires mettent en ceuvre des combustibles nucléaires qui produisent de la chaleur grace
aux réactions de fission et celle-ci est ensuite convertie en électricité.

Les réacteurs nucléaires actuellement en fonctionnement en France sont des Réacteurs & Eau Pressurisée
(REP). Le combustible est constitué de pastilles en céramique de géomeétrie cylindrique composées de
dioxyde d’uranium (U enrichi entre 3 et 5% de 2**U) ou d’un mélange de dioxyde d’uranium appauvri
et de dioxyde de plutonium. Ce dernier type de combustible, qui permet de recycler une partie du
plutonium produit dans le réacteur, est appelé MOX (Mixed OXide) [Guérin, 2008].

Pour le futur, les réacteurs nucléaires pressentis, dits de quatriéme génération, pourraient étre a neutrons
rapides et refroidis au sodium (RNR-Na). Ce type de réacteur est prévu de fonctionner avec du
combustible mixte a base d’oxyde d’uranium et de plutonium, avec pour but une utilisation optimisée
de la matiére fissile et fertile ainsi qu’un recyclage maximal du plutonium. Le sodium est utilisé comme
fluide caloporteur pour ses bonnes propriétés thermiques, sa faible activation par les neutrons ainsi que
sa bonne compatibilité avec les aciers (faible corrosion) [Zaetta, 2014]. Le réacteur RNR-Na de
quatriéme génération a pour but de fonctionner en mode iso-générateur, c’est-a-dire que la production
de matiére fissile serait équivalente a la consommation.

Le combustible prévu pour les RNR-Na de quatriéme génération est un combustible mixte comme le
MOX des REP, mais il présente des caractéristiques spécifiques qui le distinguent nettement de ce
dernier. En particulier, les teneurs en plutonium sont plus élevées (jusqu’a 30% massique) et le
plutonium pourra étre multi-recyclé. La géométrie des pastilles serait annulaire (Figure 1) et la
microstructure homogeéne. Dans les conditions de fonctionnement d’un RNR, c’est-a-dire a des
températures comprises entre 800 et plus de 2000 °C, le combustible d’oxyde mixte irradié subit un
gonflement. Il a donc été jugé essentiel dans la conception du combustible de disposer d’un volume vide
dans I’aiguille combustible pour permettre au combustible oxyde de gonfler sans trop solliciter la gaine.
De plus, le coeur d’une pastille pleine peut atteindre une température supérieure a 2000 °C ce qui induit
un transport de matiere du fait du gradient thermique, jusqu’a I’apparition d’un trou central. Les
concepteurs des réacteurs RNR de quatriéme génération ont donc étudié la conception du combustible
pour diminuer fortement la probabilité d’initiation d'accident de fusion généralisée du cceur mais aussi
pour en maitriser les conséquences en éliminant pratiqguement le risque de criticité. Dans cette optique,
la géométrie des pastilles proposée est annulaire et a puissance linéique identique, la température
centrale de la pastille est d’environ 200 a 300 °C inférieure a celle du centre d’une pastille pleine. Ainsi,
grace a cette configuration, il est possible de diminuer fortement la température au cceur de 1’oxyde et
d’atteindre les objectifs assignés en termes de puissance linéique, de taux de combustion et de respect
des criteres de dimensionnement, en particulier vis-a-vis de la marge par rapport a la température de
fusion du combustible [Pelletier, 2016].




Figure 1 : Pastille annulaire.

Le combustible des RNR-Na de quatrieme génération étant différent du combustible MOX des REP, il
est nécessaire de définir un procédé de fabrication adapté. Notamment, afin d'atteindre la microstructure
homogeéne recherchée (taille maximale des amas de plutonium de I'ordre de 30 microns), il est envisagé
de mélanger les poudres UO; et PuO; par cobroyage (Figure 2). Cette étape différe de la fabrication du
MOX des REP pour laquelle les constituants sont mélangés par double dilution, conduisant & une
microstructure hétérogéne [Guérin, 2008]. Ce procéde doit permettre de conduire a un combustible
capable, non seulement de répondre aux exigences des spécifications géométriques, mais aussi aux
contraintes associées a l’utilisation de fortes teneurs en plutonium ainsi qu’a la mise en ceuvre de
plutonium multi-recyclé, trés pénalisante d’un point de vue radiologique.

Dans le procédé envisagé, la poudre cobroyée présente de mauvaises propriétés d’écoulement,
incompatibles avec une mise en forme directe. En effet, la forme annulaire des pastilles nécessite une
géométrie des moules de presse pénalisante car 1’espace entre le bord de 1’aiguille centrale et le bord de
la matrice est d’environ 4 mm. Ceci est d’autant plus problématique que 1’on souhaite éviter une
rectification diamétrale des pastilles apres frittage. Ainsi, le remplissage des moules de presse doit-il
étre homogeéne et reproductible dans des conditions de fabrication industrielles. Des solutions connues
sont utilisées pour la fabrication des pastilles UO, des REP afin d’améliorer la coulabilité de la poudre,
comme la granulation mécanique. Cependant, ce type d’opération est assez lourd a réaliser et conduirait
dans le cas d'un combustible mixte a la production de poussiéres chargées en plutonium pouvant se
déposer dans certaines zones du systéme, avec un impact radiologique significatif, particuliérement dans
le cas de I’utilisation de Pu multi-recyclé.

Ces travaux de theses visent donc a proposer une étape qui va modifier les propriétés intrinséques de la
poudre broyée et permettre un remplissage reproductible des moules de presse en géométrie annulaire.
Cette étape doit étre simple a réaliser et peu pénalisante radiologiquement.
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Figure 2 : Schéma du procédé envisagé.

D’un point de vue expérimental, les essais réalisés dans le cadre de cette étude ont été faits avec de
1’UO, et non avec des mélanges UO,-PuO.. La fraction élevée de poudre UO: (environ 70%) et I’effet
du broyage permettent en effet de considérer I’'UO, comme suffisamment représentatif de mélanges
UO,-PuO; en premiére approche. L’étude sur la poudre d’UO; est réalisée au sein de I’'ICPE Laboratoire
UO; qui permet de travailler sur de I’uranium non irradié. La réalisation d’expérimentations sur des
mélanges réels (UO,-PuO,) aurait été beaucoup plus contraignante car I’utilisation de PuO, nécessiterait
de travailler au sein d’une Installation Nucléaire de Base (INB) pour des raisons de sureté et de sécurité.
Ceci aurait entrainé une forte limitation des quantités de matiére mises en ceuvre, avec un risque de
manque de représentativité des résultats. Cependant, I’optimisation du protocole de mesures
rhéologiques (tests destructifs ou non, séquence optimale des tests, etc.) sera étudiée, a la fois pour
optimiser les quantités d’UO; utilisées, mais également dans 1’optique de futures études mettant en
ccuvre le PuO..

L’objectif principal de 1’étude vise ainsi a identifier les caractéristigues physigues de la poudre d’UO-
lui conférant une bonne coulabilité et compatibles avec le procédé industriel. A terme, les résultats
serviront de base pour identifier les opérations permettant d’atteindre les caractéristiques visées de la
poudre de référence afin de définir 1’étape « intermédiaire » (Figure 2).

Pour répondre a cette problématique, plusieurs points seront traites :

- La minimisation de la taille d’échantillon a caractériser rhéologiquement, tout en restant
représentatif de I’ensemble de la poudre, ainsi que la mise en place d’une séquence optimale
des tests rhéologiques.




- Une étude a effets séparés pour des études de coulabilité sur des poudres fines et cohésives.

- La compatibilité de I’étape intermédiaire proposée avec les contraintes radiologiques associées
aux procédés de fabrication de combustibles nucléaires.

Ce manuscrit s’articule en cinq parties :

Le chapitre 1 établit un état de I’art : il met en avant les méthodes de caractérisation physique d’un
milieu granulaire et celles utilisées pour mesurer ses propriétés rhéologiques. Il regroupe aussi les
données de la littérature pour différentes poudres cohésives inertes (c’est-a-dire non radioactives). Ceci
a permis de faire le point sur les paramétres de premier ordre influengant la rhéologie d’une poudre.

Le chapitre 2 présente les techniques expérimentales de caractérisations physiques et rhéologiques
utilisées dans ce travail. Il justifie le choix d’une étude a effets séparés a partir de granulés de poudre
d’UQO; et décrit le protocole de mesures rhéologiques mis en ceuvre afin de minimiser les quantités de
poudres utilisées.

Le chapitre 3 décrit I’influence de la granulométrie, parametre de premier ordre. Par un procédé de
tamisage, deux classes granulométriques sont obtenues : les fines particules (inférieures a 100 um) et
les grosses particules (supérieures a 100 um), puis des mélanges de ces deux classes sont réalisés en
faisant varier les proportions de chacune. Cette étude permet ainsi d’identifier le role que jouent les fines
sur le comportement rhéologique de poudres d’UO:s.

Le chapitre 4 présente ’influence du second paramétre de premier ordre : la morphologie (plus
particuliérement 1’état de surface). En fonction des conditions de brassage, différents types de
morphologies de poudres ont pu étre obtenus afin de comprendre I’impact de cette caractéristique sur
les propriétés rhéologiques.

Le chapitre 5 établit un bilan de I’'importance de chacun des paramétres étudiés dans les chapitres 3 et
4. Des caractéristiques cibles précédemment identifiées seront mis en ceuvre sur la poudre de référence
du procédé, qui est la poudre d’UO- broyée. Enfin I’impact de ces modifications sur le comportement
rhéologique de la poudre d’UO- broyée sera également détaillé.
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Chapitre I : Etat de I’art

Ce premier chapitre introduit le contexte de [’'étude et la problematique qui en découle.
1l propose ensuite un état de [’art > dans un premier temps une revue est réalisée sur les
différentes caractéristiques physico-chimiques d’une poudre puis, dans un second
temps, les différentes méthodes de mesure des propriétés rhéologiques seront
présentées ainsi que les connaissances sur le lien entre les caractéristiques physico-
chimiques de la poudre et ses propriétés rhéologiques.

1.1 CARACTERISTIQUES PHYSICO-CHIMIQUES D'UNE POUDRE

Une poudre est un ensemble de grains qui peut étre caractérisé par ses propriétés physico-chimiques
telles que la forme des particules, leur distribution granulométrique, leur surface spécifique, leur masse
volumique, leurs propriétés surfaciques [Guyon, 1994]. Tous ces parametres vont influencer les forces
interparticulaires qui lient les particules entre elles et conditionner le comportement rhéologique
macroscopique du milieu granulaire.

1.1.1 Taille et distribution granulométrique

1.1.1.1 Définitions

1.1.1.1.1 Taille d’un grain

Si la notion de diametre est claire pour un grain de forme sphérique, elle devient ambigiie pour un grain
non sphérique. L’introduction de la notion de diametre équivalent pour une particule nécessite
d’assimiler cette derniére a une sphére. 1l existe différents types de diamétres équivalents [Saleh, 2009] :

= envolume dy: diamétre d’une sphére de méme volume que la particule,

= ensurface ds : diamétre d’une sphére de méme surface que la particule,
* en périmétre dper : diamétre d’une sphére de méme périmétre que la particule,

= en surface spécifique dsv: diamétre d’une sphére de méme surface spécifique que la
particule.

D’autres mesures de diamétre peuvent étre utilisées, tel que le diamétre de Féret de : distance entre deux
tangentes paralléles a des cotés opposés de la particule. On en déduit demax (respectivement demin) pour
la distance maximale (respectivement minimale) entre les deux tangentes paralléles.




1.1.1.1.2 Ladistribution granulométrigue

La poudre est un ensemble de grains représenté par une distribution de leurs tailles. La distribution
granulométrique, quantifiée en nombre ou en volume, peut se représenter selon la distribution en
fréquence ou cumulée (Figure 3).
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Figure 3: Distribution granulométrique en fréquence (a) et cumulée (b).

Dans une distribution granulométrique, on détermine :

= |e mode, qui correspond au diamétre de fréguence maximale,

= |a médiane (dso), qui est le diametre partageant la distribution granulométrique en deux
parties de méme aire.

Par ailleurs, si on dispose de deux types de particules également réparties en nombre, avec des fines
ayant un diamétre moyen de 40 um et des grosses a 110 um, la distribution granulométrigue en nombre
indique deux pics de méme amplitude. Cette distribution est trés différente de la distribution

granulométrique en volume qui permet de représenter la répartition en volume des deux populations
(Figure 4).
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Figure 4: Représentations d 'une distribution granulométrique en nombre ou en volume.

1.1.1.1.3 Le diamétre moyen

On distingue différents diametres moyens : par exemple en nombre tout en prenant en compte le
diametre équivalent en volume dv ; ou en nombre avec le diametre équivalent en surface ; ou encore en
volume avec le diametre équivalent en surface [Allen, 1997- Xu, 2000]. De maniére générale le diametre
moyen est défini par la relation suivante tout en prenant en compte deux parameétres p et g (représentatifs
de la grandeur choisie) :

1

Jo ™ DPn(D)dD [P

J5 ™ Din(D)dD

Equation 1

D(p,q)=

Avec :

p#q et p,q=1,2, 3, etc.

n(D) la densité de probabilité en nombre des particules de diamétre D,
D(1,0) (p=1 et q=0) le diamétre moyen en nombre,
D(2,0) le diamétre moyen surfacique,

D(3,0) le diamétre moyen volumique.

A la différence du diamétre moyen en nombre, le diamétre moyen volumique donne plus de poids aux
particules de grande taille.




1.1.1.2 Moyens de caractérisation associés

Parmi les différentes techniques de mesures on distingue : le tamisage, lI'analyse d'images ou la
granulométrie laser.

Le tamisage permet la séparation en taille de la poudre en la faisant passer a travers un ou plusieurs
tamis d’ouvertures de maille connues. Cette méthode est peu couteuse, mais peu précise car différents
parameétres peuvent influencer les résultats comme le mouvement des tamis (vitesse, amplitude,
orientation, durée) qui peut former des agglomérats ou casser ceux qui sont fragiles. Il n'est d'autre part
pas possible de caractériser par tamisage des particules de tres petites tailles (moins de quelques dizaines
de microns).

L’analyse d’image (optique et électronique (MEB)) permet d’observer la taille, mais aussi la forme des
particules en deux dimensions. Cette méthode est cependant trés limitée par la préparation de
I’échantillon car les particules peuvent se chevaucher et la prise d’essai est également trés faible et donc
I”échantillon n’est pas forcément représentatif du lot entier.

La granulométrie laser consiste a envoyer sur des particules de poudre dispersées un faisceau incident
entrainant la formation d'une figure de diffraction du faisceau. L’analyse de cette figure par la théorie
de Mie [Kleitz, 2016] permet d’en déduire la distribution granulométrique. Il existe différents modes de
dispersion de la poudre (en voie séche ou en voie liquide) nécessitant de connaitre les indices optiques
des poudres.

1.1.2 Laforme

Les particules peuvent avoir différentes formes (anguleuses, lamellaires, etc.) pouvant étre caractérisées
par différents paramétres :

= Lanotion d’arrondi & est introduite par Wadell [Wadell, 1932] :

. .ds
A, R

& Equation 2

N

Avec :
rc le rayon de courbure des arrétes,
R le rayon de la plus grande sphere inscrite dans la particule (Figure 5),

A I’aire de la surface du grain.

Figure 5 : Décomposition d’une particule [Wadell, 1932].




L arrondi est une mesure de 1’état de surface microscopique de la particule. Pour les particules lisses,
I’arrondi est équivalent a 1. Plus une particule est rugueuse, plus I’arrondi diminuera. Pour un arrondi
petit (proche de 0), on en déduit que la surface est trés rugueuse. Ainsi, ’arrondi est associé aux

phénomeénes de verrouillage et de friction [Guo, 2015].

= Le facteur de forme caractérise 1’écart de la géométrie du grain a une forme de référence. La
sphére est fréquemment prise comme référence, Wadell [Wadell, 1932] et on définit ainsi le

facteur de sphéricité :

surface de la sphére de méme volume Equation 3

facteur de sphéricité = ,
P surface réelle de la particule

Si le facteur vaut 1, la particule considérée est une spheére.

Figure 6 : Particule de surface S de méme volume que la sphére de surface S.

Powers [Powers, 1953] propose de résumer la forme d’une particule par ces deux paramétres (Figure
7) : la sphéricité et I’arrondi.
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Figure 7 : Estimation des différentes sphéricités et arrondis [Powers, 1953].

Ces différents parametres pourront étre utilisés pour la caractérisation morphologique de nos poudres.
La forme et 1’état de surface microscopique d’une particule peuvent étre évalués par analyse d’image
grace un granulomorphomeétre (pour des mesures quantitatives) ou par microscopie optique et/ou
électronique a balayage (pour des mesures qualitatives et comparatives).




1.1.3 La porosité et la masse volumique

Une poudre, constituée d’une population de grains, présente deux types de porosité : interparticulaire et
intraparticulaire.

La masse volumique « vraie » de la poudre est donnée par la relation [Saleh, 2009] :

3 Masse solide
Ps Volume de solide

Equation 4

Le volume «vrai » de la poudre (ou volume de solide) est le volume sans les porosités inter et
intraparticulaires. Il peut &tre mesuré par pycnométrie a hélium.

La pycnométrie a hélium est basée sur le déplacement d'un gaz entre différentes chambres (pychometre
a déplacement de gaz). Elle permet de mesurer le volume réel (hors porosité fermée) d’un échantillon
massif ou pulvérulent, de forme réguliére ou irréguliére, de masse connue et d’en déduire ainsi la masse
volumique.

Le volume poreux interparticulaire peut étre déterminé par porosimétrie & mercure. La masse volumique
apparente d’une particule au sein du lit de poudre est donnée par la relation [Saleh, 2009] :

Masse solide

= Equation 5
Pp Volume de particule (solide+porosité intraparticulaire) quat
On peut alors définir la masse volumique apparente du lit de poudre [Saleh, 2009] :
M lid . .
p = asse Solide Equatlon 6

app Volume du lit

A partir du volume des particules et du volume de vide dans un lit de poudre (Volume poreux
interparticulaire), le volume du lit de poudre est donc :

Volume du lit =Volume des particules + Volume poreuxiyerparticulaire Equation 7

1.1.4 Les propriétés surfaciques

Lors d’un remplissage, les grains sont en contact entre eux mais aussi avec les parois du contenant. Ces
différents types d’interaction, résultant de forces d’adhésion et de forces de friction, vont gouverner
I’écoulement de la poudre.

Les forces d’adhésion sont les forces qui s’appliquent entre deux matériaux différents, tels qu’une
particule et la surface du contenant par exemple. Dans le cas particulier ou les deux matériaux sont de
méme nature, les forces d’adhésion sont appelées forces de cohésion [Goalard, 2005]. Le terme
d’adhésion est ici général, il englobe toutes les forces, dont la cohésion. Les forces de cohésion seront
déterminées par des méthodes telles que les mesures de cisaillement.

Les forces des frictions sont des forces dues a la forme et a la rugosité des surfaces.
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1141 La surface spécifique

La surface spécifique d’un lit de poudre est la surface développée par unité de masse ou de volume. Elle
peut étre mesurée par adsorption de gaz. La méthode BET (Brunauer, Emmet et Teller), par exemple,
permet de déterminer la surface spécifique a partir des courbes d'adsorption.

Si on suppose un modeéle simple : des particules sphériques de méme taille et de méme masse volumique.
La surface spécifique Ss d’une particule sphérique et non poreuse est équivalente a :

A, A, 4aR> 3 )
= R Equation 8
.pp

%.n.R3.pp
Avec :

Ss la surface spécifique (m2.kg?)

As la surface totale (m2)

m la masse de la particule (kg),

V le volume de la particule (m®)

R le rayon de la particule (m)

pp la masse volumique « vraie » de la particule (kg.m),

On peut en déduire que la surface spécifique dépend de la taille des particules. Plus la taille des particules
est grande, plus la surface spécifique diminue. Ce modeéle simple n’est pas exactement représentatif
d’une poudre réelle (particules de différentes tailles avec des rugosités différentes), mais permet d’avoir
une idée de I’influence de la taille sur la surface spécifique.

Santamarina [Santamarina, 2002] a étudié I’influence de la forme sur la surface spécifique : la surface
spécifique dépend ainsi également de la forme des particules. Plus une particule s’éloigne d’une forme
sphérique, plus la surface spécifique augmente.

1142 Les forces s’exercant sur les particules

Pour les milieux granulaires secs, les principales forces agissant sur les particules sont
[Castellanos, 2005] :

= laforce gravitationnelle, liée au poids des particules,
= les forces électrostatiques qui sont présentes lorsque la surface des particules est chargée,
= les forces de Van der Waals (VdW) liées aux interactions au niveau moléculaire.
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1.1.4.2.1 La force gravitationnelle

La force gravitationnelle dépend de la taille et de la masse volumique vraie de la particule. Cette force,
contrairement aux précédentes, n’est pas une force de cohésion interparticulaire. Pour un grain supposé
sphérique, cette force s’exprime selon la formule :

4 B
Fo=3 _n,R3,pp,g Equation 9

Avec :
pp la masse volumique apparente de la particule (kg.m?),
R le rayon de la particule (m),

g I’intensité de pesanteur (N.kg™),

1.1.4.2.2 Les forces électrostatiques

Les forces électrostatiques s’appliquent entre deux corps chargés [Seville, 2012], chacun d’eux exergant
une force électrostatique sur 1’autre :

|q1.q2|

électrostatique:m Equation 10
.€ .&y.

F

Avec :
¢ la permittivité relative du milieu (F.m),
g, la permittivité du vide (F.m™),
g la charge de la particule (C),
D la distance entre les corps chargés (m).

Si g1 et g2 sont de méme signe alors la force est répulsive. Si g: et g2 ont des signes opposés, les corps
auront tendance a s’attirer. Les forces électrostatiques peuvent donc influencer la cohésion d’une poudre.

1.1.4.2.3 Les forces de Van der Waals

Les forces de Van der Waals sont présentes pour tout type de matériau [Gerschel, 1995]. Elles sont la
combinaison de différentes interactions intermoléculaires :

= les forces de dispersion de London qui induisent une tension ou énergie de surface dite
dispersive v§,
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= |es forces dipolaires de Keesom qui induisent une tension ou énergie de surface dite
polarisable vy,

= |es forces de polarisation de Debye.

Parmi ces trois forces, les forces de London sont prédominantes. De plus, elles ne dépendent pas des
propriétés moléculaires, c’est pourquoi on peut dire que les forces de Van der Waals sont présentes quel
gue soit le matériau. La tension de surface dispersive y‘si prédomine donc sur la tension de surface

polarisable y.

Les forces de Van der Waals dépendent fortement de la distance entre les particules. Elles s’expriment
de maniere générale entre deux particules sphériques de méme taille [Séville, 2000] :

Hp R . .
F = Equation 11
Vaw= 75 202 q

Avec .
R le rayon d’une particule (m),
Zo la distance séparant deux particules (m),
Ha la constante de Hamaker (J).

Ha est appelée constante de Hamaker ou constante de Lifshitz. Elle différe selon que ’interaction se fait
entre deux particules ou entre une particule et une surface.

Généralement, les forces de Van der Waals sont prédominantes pour les poudres séches et fines (de
taille inférieure a 100 um). Ces forces causent la formation d’agglomérats influengant les propriétés
rhéologiques de la poudre [Castellanos, 2005]. De plus Podcezk [Podcezk, 1998] estime aussi que les
forces électrostatiques sont environ 10 fois plus faibles que les forces de Van der Waals pour une poudre
séche. On pourra donc supposer que les forces de cohésion sont essentiellement dues aux forces de Van
der Waals.

Les forces de Van des Waals proviennent de I’attraction induite par dipdle entre les molécules
constituant les deux particules. Dans le calcul, différentes propriétés de la poudre peuvent influencer la
valeur des forces de Van der Waals : la forme des grains, la rugosité des particules responsables des
aspérités de surfaces, la taille des particules, ainsi que les propriétés mécaniques des grains telles que
leur densité et leur élasticité [Capece, 2015].

Ainsi, un modeéle théorique proposé par Rumpf [Rumpf, 1990] puis modifié par Rabinovich
[Rabinovich, 2000] prend en compte la rugosité de surface, entre les particules en contact pour calculer
la force interparticulaire. La Figure 8 schématise l'interaction entre deux particules A et B en présence
de rugosité.
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Particule A
[
Hasp T
" rasp
Particule B

Figure 8 : Géométrie du contact entre deux particules en présence d’aspérités.

Le premier terme de 1’équation représente 1’interaction entre 1’aspérité et la particule A alors que le
second terme représente I’interaction entre la particule A et la particule B (Equation 12).

Hux. R / Tasp 1 \

> | * 3 |

6 z; \(rasp+R) (1+HaSp) /
Zy

Foohesion = Equation 12
Avec :

R le rayon de la particule (m),

2o la distance entre les deux particules (m),

Hasp la hauteur moyenne des rugosités (m) considérées comme sphériques de rayon rasp (m).

Ce modéle de force de cohésion permet donc de déterminer les interactions entre deux particules en
fonction du rayon des particules R avec des surfaces rugueuses caractérisées par des aspérités de rayon
rasp- La distance de séparation a I'équilibre zo est supposée étre égale a 0,3 nm [Capece, 2015].

La constante de Hamaker Ha a été déterminée par la relation de Frenkel (Equation 13) en fonction de la
distance limite Do (environ équivalente a 0,165 nm [lIsraelachvili, 1992]) et I'énergie de surface
dispersive y? [Castellanos, 2005] :

H,=2471D,%y¢ Equation 13

1.1.4.2.4 Laforce frictionnelle

La force frictionnelle Fr est donnée par I’Equation 14 [Coulomb, 1975]. Plus les particules ont des
formes éloignées d’une sphere, plus la force frictionnelle est grande. Cette force s’oppose au glissement
des particules entre elles ; elle empéche donc I’écoulement.

Fp=Fn.1 Equation 14
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Avec :
Fn la force normale perpendiculaire au plan de cisaillement (N),

u le coefficient de friction.

1.143 Mesure de I’énergie d’adhésion

Différentes méthodes permettent de mesurer la force d’adhésion.

1.1.4.3.1 L’énergie de surface

Lorsque l'interaction est du type Van der Waals, 1’énergie de surface yq d’un solide est la somme de la
tension de surface dispersive et polarisable.

Ys=YSYR Equation 15
11 existe plusieurs équations mettant en relation I’énergie de surface et la force d’adhésion.

Selon Wu [Wu, 1971] :

p .p d .d
Ys1-Vso +751'752>

Equation 16
D P d ud
Vsi™sy Ys1Vsa

W12:4. (
Ou Wi, représente le travail d’adhésion, let 2 correspondent a deux poudres différentes constituées de

particules de rayons respectifs R; et Ra.

Barra [Barra, 1998] a établi une relation pour la force d’adhésion entre deux particules sphériques, non
poreuses, en fonction de leur taille.

F,=2n (@) Wi, Equation 17
R;+tR,

On peut voir que la force d’adhésion dépend de la taille des particules, mais aussi de 1’énergie de surface
des particules.

Différentes techniques permettent de mesurer cette tension superficielle ou énergie de surface :

La méthode de Stevens [Stevens, 1974]

La poudre est recouverte de différents liquides présentant chacun des tensions de surface différentes. On
essaye alors de déterminer la tension de surface du liquide commencant & peine a mouiller la poudre.
Dans cette méthode la tension interfaciale du liquide est alors supposée identique a celle du solide. Cette
méthode est simple et rapide, mais trés imprécise.
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La chromatographie gazeuse inverse (CGI) :

La méthode de chromatographie par phase gazeuse repose sur 1’adsorption/désorption. Elle a pour
principe d’injecter un gaz de concentration connue a travers une colonne contenant la poudre. Le gaz
fait partie de la famille des alcanes. La poudre capte les particules gazeuses et on observe donc une
rétention du gaz en fonction du temps jusqu’a saturation (recouvrement du gaz sur les poudres)
[Gamble, 2012].

i [Re. TIn(Vi(c,. Hope)/ VN H) ]
s 4 Ni.a%Hz Y,

Equation 18

Avec :
acHz la surface d’un groupe CHz (~0,6 nm),

Yem,SON énergie libre (35,6 mJ.m?),

Rg la constante des gaz parfaits,
T la température (K),

Vy le volume de rétention (m?),
Na la constante d’ Avogadro.

La mesure de capillarité Washburn [\Washburn, 1921]

Dans ses travaux, Washburn utilise la loi de Poiseuille pour évaluer la montée capillaire d’un liquide a
travers un milieu poreux en négligeant les forces de gravité. La vitesse de pénétration du liquide est la
suivante :

~dh R AP

Equation 19
&t Sn h |

Avec :
h la hauteur du liquide (m),
t le temps (s),
Rn le rayon hydrodynamique des pores (m),
AP la différence de pression (Pa),

e la viscosité dynamique du liquide (Pa.s).
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De plus, d’apres la loi de Laplace, au niveau de I’interface solide-liquide, la différence de pression
vaut [Forny, 2010] :

2 vy, .cosd
Ap:h—
Rs

-p_.gh Equation 20
Avec :

0 I’angle de contact (°),

v, latension de surface du liquide (J.m?),

p la masse volumique du liquide (g.m?3),

Rs e rayon statique des pores (m),

g l’intensité de pesanteur (9,8 m.s?).

Par simplification, on suppose identiques les rayons Ry et Rs. De plus, on ne mesure pas la hauteur du
liquide mais la masse m du liquide pénétrant dans la poudre en fonction du temps. On obtient aprés
intégration 1’équation de Lucas-Washburn modifiée :

m? p%.yL .cos 0

—Cep— " Equation 21

t

Ceap est la constante de capillarité. Dans notre cas elle est déterminée en utilisant un liquide qui mouille
entiérement la poudre tel que I’hexane ou I'heptane : on aura alors 6=0° et donc cos(6)=1. Connaissant
Ceap on peut alors en déduire 1’angle de contact 62 pour un autre liquide avec 1’équation :

dm?
N1V [T 5

cos0,= Equation 22

dm?
N2 YL [T .

Connaissant l'angle de contact pour plusieurs liquides, il est possible de calculer I'énergie de surface du
solide. On utilise pour cela plusieurs relations dont I'équation de Young.

i3

’v..
’s 0 Vs
—

‘ ) ‘

Figure 9 : Equation de Young, mouillabilité d une goutte sur une surface.

En établissant un bilan de forces au niveau du point triple (Figure 9), 1’équation de Young relie
I’énergie de surface du solide v (J.m?) a la tension de surface du liquide, a I'énergie de ’interface
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liquide/solide et a I’angle de contact.

Y= Yo T ¥y - c0s(0) Equation 23

1.1.4.3.2 Autre méthode de mesure des interactions . L’AFM

La Microscopie par Force Atomique (AFM) [Butt, 2005] a pour principe d’utiliser une pointe
piézoélectrique et un support fixe. Sur la pointe on place une particule puis elle est rapprochée du support
jusqu’a ce qu’il y ait contact, puis va s’éloigner. Cet appareil permet de mesurer directement la force
d’interaction entre les deux particules (un exemple est présenté sur la Figure 10). On mesure I’amplitude
de la force agissant entre les deux particules lorsqu’on les rapproche jusqu’au contact puis lorsque I'on
les éloigne 1’une de I’autre. On établit donc une mesure de force en fonction de la distance entre les
particules. Ceci permet de déterminer expérimentalement la force d’adhésion agissant entre les deux
particules, mais aussi le type de force (Van der Waals et/ou électrostatique).

1
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Figure 10 : Principe de I’AFM (extrait de [Butt, 2005]).

1.2 TECHNIQUES DE MESURES DES PROPRIETES RHEOLOGIQUES

Les propriétés rhéologiques d’une poudre caractérisent son comportement lors de la mise en écoulement
ou lors de 1’écoulement. Pour les caractériser, il est nécessaire que la méthode utilisée permette de
reproduire les contraintes appliquées au systéme lors de sa mise en ceuvre dans le procédé étudié. Il
n’existe pas de méthode standard et universelle pour caractériser les propriétés rhéologiques d’une
poudre mais il en existe plusieurs apportant des informations partielles [Juliano, 2006].

Schwedes et Schulze [Schwedes, 1990] listent les différentes méthodes pouvant caractériser ces
propriétés rheéologiques. Ces méthodes sont détaillées ci-apres.

1.2.1 Mesures d’angles

La mesure de ’angle de repos est une méthode simple et rapide a réaliser qui permet d’avoir une
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premiére idée de la coulabilité d’une poudre. Carr [Carr, 1965] a établi un lien entre 1’angle de repos et
la coulabilité (Tableau 1). Pour un angle de repos (Figure 11) inférieur & 30°, la poudre s’écoule
facilement. Plus la poudre est cohésive, plus I’angle est élevé.

Tableau 1 : Classification de [’écoulement des poudres basée sur [’angle de repos, selon Carr
[Carr, 1965].

Ecoulement Angle de repos (°)
Tres bon écoulement 25-30
Ecoulement libre 30-38
Ecoulement adéquat 38-45
Cohésif 45-55
Treés cohésif >55

Quatre méthodes principales sont utilisées pour la mesure des angles (Figure 11) [Geldart, 2006] :
v 'Y
¢

) =N

entonnoir fixe entonnoir mobile
I11 IV

table inclinée tambour rotatif

Figure 11 : Mesure des angles de repos statique et dynamique.

Les methodes | et 11 (Figure 11) mesurent I’angle de repos statique alors que les deux autres méthodes
mesurent I’angle de repos en dynamique [Cain, 2002]. La premiére méthode met en ceuvre un entonnoir
fixe. On verse la poudre par le dessus et on observe la formation d’un tas de poudre sur la surface plane.
La méthode II est similaire sauf que la poudre est d’abord versée dans I’entonnoir, placé prés de la
surface fixe, et va s’éloigner au fur a mesure que le tas se forme grace aux forces de friction. Dans ces
deux méthodes la poudre doit étre capable de passer a travers le petit orifice de I’entonnoir. Au fur et a
mesure que la poudre est versée, le tas va se former jusqu’a atteindre un angle dit de repos. Lorsque 1’on
dépasse cet angle, les forces de friction deviennent plus faibles que les forces de gravité, entrainant un
¢boulement des grains afin de maintenir la pente de 1’angle de repos. Une limitation vient du fait que le
tas formé ne garde souvent pas la méme forme apres éboulement. Ces mesures présentent 1’inconvénient
d’étre souvent imprécises, avec notamment un effet opérateur important.
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1.2.2 Méthode de densité tassée

Une poudre possede différentes densités (ou masses volumiques apparentes) en fonction des
sollicitations qu’elle subit : on distingue ainsi la densité aérée et la densité tassée. La densité aérée (DA)
met en avant I’aptitude d’une poudre a s’arranger uniquement sous l'effet de la gravité, sans autre
contribution extérieure. La différence entre la DA et la densité tassée (DT) est I’aptitude d’une poudre
a s’organiser sous I’effet de mouvements mécaniques (on applique un certain nombre de chocs verticaux
pour le protocole de mesure correspondant).

Carr [Carr, 1965] suggére que la compressibilité d’une poudre (au sens aptitude au tassement) est un
indicateur de 1’écoulement d’une poudre. L’indice d’Hausner est un indicateur similaire a 1’indice de
Carr. Selon Cain [Cain, 2002], ces deux indicateurs sont comparables a la fonction d’écoulement
(définie au Chapitre 1, § 1.2.5.1) de Jenike pour la prédiction de ’écoulement d’une poudre [Jenike,
1964]. Les poudres cohésives ont un indice d’Hausner supérieur a 1,4 et un indice de Carr (définis au
Chapitre 2, § 2.2.2.1) supérieur a 20%. Cette méthode est simple et rapide a réaliser, mais reste tres
qualitative.

1.2.3 Rhéométre

Un rhéométre détermine différents indices pouvant renseigner sur les phénoménes au nhiveau
macroscopique. Différents rhéomeétres existent, celui qui sera utilisé dans cette these est le rhéometre de
FT4 de Freeman Technology.

Le principe de cette mesure est le suivant : une poudre est placée dans un récipient cylindrique ; une
pale spécifique s’insére dans le lit de poudre puis va tourner et se déplacer verticalement dans la poudre
selon une trajectoire hélicoidale et une vitesse bien précise (Figure 12).

En fonction du sens de déplacement de la pale (montée ou descente (Figure 13)), on détermine des
indices qui seront présentés par la suite. Le test est répété un certain nombre de fois suivant un protocole
prédéfini au Chapitre 2, § 2.2.3.2. Un aller-retour de la pale a travers la colonne de poudre correspond a
un cycle. L’énergie est calculée a partir du travail mesuré lors du déplacement de la lame a travers la
poudre du haut vers le bas, ¢’est-a-dire pendant la descente. Lors de cette descente, la pale effectue un
mouvement de compression et de cisaillement.
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Figure 12 : Mesure de l’énergie en fonction de la vitesse de rotation de la pale
[Freeman, 2007].

Figure 13 : Mouvement de la pale lors du test VFR [Freeman, 2007].

Plusieurs informations peuvent étre exploitées a partir de ce test :

- L’indice de stabilité SI (Stability Index) caractérisant la « stabilité » d’une poudre, c'est-a-dire
qu’il permet de déterminer si une poudre a subit des modifications pendant I’écoulement.
- L’indice BFE (Basic Flowability Energy) est représentatif de 1’écoulement libre de la poudre en

milieu confiné a une vitesse en bout de pale donné.

- L’indice FRI (Flow Rate Index) a pour but de déterminer la sensibilité de la poudre a la vitesse
d’écoulement pour différentes vitesses de rotation de la pale permettant ainsi de classifier

qualitativement la cohésion d’une poudre.

- L’¢énergie spécifique SE, contrairement aux autres indices, correspond a 1’énergie mesurée lors
de la remontée de la pale (Figure 14). Elle caractérise la cohésion de la poudre, mais dépend

aussi de la taille, de la forme et de la rugosité [Freeman, 2007].

L’évaluation de ces indices sera détaillée dans le Chapitre 2.
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Mouvement de la pale o

Figure 14 : Mouvement de la pale lors de la mesure de 1’énergie spécifique (SE) lors du test
VFR.

1.2.4 Cellules de cisaillement indirectes

Il existe deux types de cellules de cisaillement [Schulze, 2011] :

- Une cellule de cisaillement directe agit sur un plan de cisaillement défini par la ggométrie de la cellule.
On peut citer la cellule de cisaillement translationnel (Jenike) ou rotationnel (Schulze et FT4) qui seront
décrites dans le paragraphe suivant.

- Une cellule de cisaillement indirecte déforme la poudre dans son ensemble. La rupture se fait
aléatoirement et indépendamment de la géométrie du testeur. On peut citer la cellule uniaxiale et les
cellules de cisaillement biaxial et triaxial.

Le test de compression uniaxiale comporte trois étapes successives (Figure 15) :

= compression : une charge de consolidation normale, notée o1, est appliquée sur la poudre
(introduite dans un cylindre),

= déchargement : la charge et le cylindre est retirée,

= rupture : une charge verticale croissante est appliquée sur la poudre jusqu’a rupture de celle-Ci,

cette charge étant notée o..

Figure 15 : Test compression uniaxiale : consolidation-rupture.

Il existe différents types de testeur uniaxial, le principe est le méme sauf que la direction d’application
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de la contrainte de rupture et la géométrie varient d’'une méthode a une autre. On peut citer le test
monoaxial, le test de Johanson et le test de Gerritsen.

Dans le testeur biaxial (Figure 16), I’échantillon est soumis a des contraintes dans deux directions de
I’espace. La poudre est entourée de quatre plaques amovibles qui la soutiennent. C’est grace a ces
plaques qu’on peut appliquer les contraintes de consolidation et par la suite les contraintes normales.
Pour le test de cisaillement, une des deux contraintes est appliquée sur la poudre jusqu’a rupture de
celle-ci. Ce testeur peut aussi étre utilisé en tant que testeur de compression uniaxiale.

Figure 16 : Schéma d’une cellule de cisaillement biaxial [Schwedes, 1990].

Le testeur triaxial (Figure 17) est un testeur ou les contraintes sont mesurées et appliquées dans les trois
dimensions de I’espace. Il existe deux types de testeurs triaxiaux : le testeur triaxial normal et le testeur
triaxial « vrai ».

Dans le testeur triaxial normal, 1’échantillon est placé dans un cylindre vertical délimité par deux
tampons. A ’horizontale, I’échantillon est soumis a une contrainte de consolidation due a la pression de
I’eau. Les deux tampons amovibles vont se déplacer I’un vers I'autre jusqu’a rupture de la poudre
(application des contraintes 61).

Dans le testeur triaxial « vrai », I’échantillon est entouré de six parois. On peut alors appliquer les
contraintes dans les trois directions de I’espace en méme temps et chaque paroi est indépendante.

Figure 17 : Cellule de cisaillement triaxiale : (a) standard et (b) « vraie » [Schwedes, 1990].
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Ce testeur présente des inconvénients ; par exemple, aprés rupture on ne peut plus effectuer d’autres
mesures. De plus, seuls des tests a des contraintes élevées donnent des résultats fiables. Les tests
demandent beaucoup de temps et sont couteux et de ce fait trés peu utilisés en industrie.

1.2.5 Cellules de cisaillement directes

Jenike [Jenike, 1964] a développé une méthode basée sur la mesure de la résistance au cisaillement du
matériau. La cellule de cisaillement de Jenike mesure la variation de la contrainte de cisaillement
nécessaire pour mettre en mouvement le lit de poudre consolidé a différentes contraintes normales. Bell
[Bell, 1999] confirme la validité de cette méthode, reproductible pour différentes poudres.

1.251 La cellule de cisaillement de Jenike

La cellule de Jenike [Jenike, 1964] est dite translationnelle, car la contrainte de cisaillement effectue un
mouvement de translation afin de rompre le lit de poudre. Elle est composée d’une base sur laquelle sont
posés un anneau et un couvercle. La cellule est remplie de poudre jusqu’en haut de I’anneau (Figure 18).
On applique une contrainte normale sur le couvercle afin de préconsolider la poudre. Puis on effectue
’essai en appliquant une contrainte normale sur le couvercle et un cisaillement par mouvement de
translation au niveau de 1’anneau.

Figure 18 : La cellule de Jenike (A la base, B I’anneau et C le couvercle).

Lors d’un essai de cisaillement, on distingue donc deux étapes : 1’étape de préconsolidation et 1’étape
de cisaillement.

Pour la reproductibilité des essais de cisaillement, il faut que la densité de la poudre soit constante : ¢’est
I’état de densité critique. C’est pourquoi 1’étape de préconsolidation est nécessaire avant chaque
mesure de cisaillement. Elle permet de répéter les mesures sous les mémes conditions et d’effacer
I’historique de la poudre.

L’étape de préconsolidation (Figure 19) consiste a appliquer une contrainte normale connue (appelée
opre) SUr la poudre, puis a cisailler celle-ci jusqu’a atteindre 1’état de densité critique (ou encore appelé
état de consolidation critique). Si la poudre est surconsolidée (A) (respectivement sousconsolidée (B)),
lorsqu’elle se déplace elle va avoir tendance a se dilater (respectivement se compacter) jusqu’a atteindre
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sa densité critique. La poudre consolidée (C) atteint directement son état de consolidation critique, le

volume dans ce cas n’a pas varié.

» T
A oy> Oritique
_ _ Tcritiqy_e
/
)
K déplacemfnt

Ld

Figure 19 : Les différents états de consolidation d une poudre : A surconsolidée, B
sousconsolidée, C consolidée.

Par la suite vient I’étape de cisaillement, une contrainte normale o inférieure a la contrainte normale de
préconsolidation (cpre) €St appliquée, puis une contrainte de cisaillement t est appliquée jusqu’a rupture
du lit de poudre (Figure 20). Plusieurs couples (t,06) sont obtenus permettant de tracer le lieu
d’écoulement. Ce dernier représente la rupture du lit de poudre dans la zone de cisaillement ou encore
la limite d’élasticité de la poudre. La méme expérience est reproduite avec différentes contraintes
normales, mais avec toujours le méme état de préconsolidation avant chaque essai.

yield limit
inc;lig\i;/ent o || shear points \ preshear point
e B \_ |
steady-

state

flow
0 0 \/ (¢}

preshear ~ shear b—w=—  time—= Oun o s

(opre)  (Osh < Opre)
Figure 20 : Représentation du lieu d’écoulement [Schulze, 2011].

Analyse du lieu d’écoulement

Le lieu d’écoulement se présente sous forme linéaire ou légérement arrondie en fonction du type de
poudre. Ce lieu d’écoulement peut étre déterminé par un critére de rupture mettant en avant la contrainte
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de cisaillement t en fonction de la contrainte de consolidation c. Plusieurs auteurs ont propose différents
critéres de rupture.

On peut en citer quelques-uns :

- Le critére de rupture de Mohr-Coulomb :

=p.6+C Equation 24

La contrainte tangentielle T d’un matériau varie linéairement avec la contrainte normale ¢ appliquée a
la surface de rupture. On détermine par la suite différents parametres caractéristiques de la poudre
étudiée (Figure 21) :

= La contrainte de cohésion (ou rupture), o : elle caractérise la résistance de la poudre soumise a une
compression simple. Elle est obtenue en tracant le petit cercle de Mohr : c’est le cercle passant par
I’origine et tangent au lieu d’écoulement.

= Lacontrainte de consolidation majeure, o1 : elle caractérise la contrainte normale maximale au sein
de la poudre confinée. Elle est obtenue en tracant le grand cercle de Mohr : passant par le point de
précisaillement et tangent au lieu d’écoulement. Notons que les termes de préconsolidation et de
précisaillement seront utilisés dans ce mémoire.

= L’ordonnée a I’origine (6=0) est le point T= C qui représente la cohésion de la poudre. Ce point
correspond a la cohésion initiale de la poudre sans qu’aucune contrainte normale ne lui soit
appliquée. Pour une poudre a écoulement libre, le lieu d’écoulement est une droite qui passe par
I’origine du repére, c¢’est-a-dire que la cohésion est nulle.

= u est le coefficient de friction interne: p=tan(AlIF). AIF est 1’angle d’inclinaison du lieu
d'écoulement avec 1’horizontale, appelé aussi I’angle de frottement interne.

= [’angle de frottement interne effectif AIFE : il s'agit de 1’angle entre 1’axe des abscisses et la droite
passant par I’origine du repére et tangente au grand cercle de Mohr.

= Rt larésistance a la traction est obtenue en tragant 1’intersection entre le lieu d’écoulement et I’axe
des abscisses.
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Figure 21 : Représentation des cercles de Mohr et du lieu d’écoulement [Schulze, 2011].

L’équation de Mohr-Coulomb ne prend pas en compte le couple de consolidation critique.

- Lecritére de Warren-Spring :

Lorsque le lieu d’écoulement est courbé, on peut corréler le critére de rupture au critére de Warren
Spring [Ashton, 1965] :

-— Equation 25
Rt

((T:)“ _RH’G

Ou n représente 1’indice de courbure sans dimension (1 <n <?2).

Rt est une grandeur constante quel que soit 1’état de préconsolidation de la poudre. Contrairement au
critere de Coulomb, Rt n’est pas surestimé dans ce cas. En supposant que le lieu d’écoulement est
linéaire, par analogie avec le critére de Coulomb, Rt est équivalent a (C/tanAlF). Ainsi, le coefficient
de friction interne ne dépend pas de la contrainte de préconsolidation, contrairement & la méthode de
Mohr-Coulomb.

La fonction d’écoulement [Jenike, 1964] : Aprés avoir tracé plusieurs lieux d’écoulement (donc a des
préconsolidations opre différentes), on obtient plusieurs couples (oc, 61). Pour chaque couple, on peut
alors déterminer I’indice d’écoulement FI (Flowability Index) tel que :

01 . .
FI=— Equation 26
GC
A partir des différents Fl obtenus pour une poudre donnée, on peut ainsi déterminer une courbe
représentant sa fonction d’écoulement FF en tracant oc en fonction de o1. Selon Jenike [Jenike, 1964]
on peut caractériser et classer la coulabilité d’une poudre grace a sa fonction d’écoulement (Figure 22).
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e [F<] Pas d’écoulement
e 1<FF<2 Trés cohésive

e 2<FF<4 Cohésive

e 4<FF<I10 Ecoulement facile
e I0<FF Ecoulement libre

Pas d’écoulement Trés cohésive

Cohésive

FF=4

Ecoulement facile
FF=10

Ecoulement libre

Gy—

Figure 22 : Classification de [’écoulement selon Jenike (extrait de [Schulze, 2011]).

1.25.2 Cellules de cisaillement rotationnelles

A la différence de la cellule de Jenike, la géométrie pour la cellule de Schulze [Schulze, 2011] et pour
la cellule du FT4 est circulaire [Freeman, 2009] (Figure 23). L’étape de précisaillement est identique a
celle de Jenike sauf que le mouvement de cisaillement est rotationnel. La poudre est cisaillée a une
vitesse angulaire constante jusqu’a ce que la contrainte de cisaillement atteigne une valeur stable. La
poudre est alors a 1’état de consolidation critique. Une fois que cet état est atteint, le cisaillement est
arrété et une contrainte normale inférieure a celle du précisaillement est appliquée a la poudre. Un point
dit de cisaillement ou « d’écoulement naissant » est ainsi obtenu. Ces deux étapes (précisaillement-
cisaillement ou rupture) sont répétées pour différentes contraintes normales inférieures a celle du

précisaillement.

Il est a noter qu’une intercomparaison entre ces deux cellules de cisaillement sera réalisée dans la suite
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Figure 23 : Cellules de cisaillement rotationnel : FT4 (a gauche) et Schulze (a droite).

de I’étude.

1.25.3  Analyse du cisaillement a I’échelle de la particule

12531

Etat de rupture

Le tracé du lieu d’écoulement permet de déterminer les conditions de la rupture du lit de poudre. La

Figure 24 représente le tracé d’un lieu d’écoulement avec les différentes contraintes appliquées sur le lit
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de poudre lors de la rupture [Tomas, 2003]. On peut voir qu’il est nécessaire d’appliquer une contrainte
de cisaillement C non nulle pour rompre le lit de poudre en absence de contrainte normale. Cette
cohésion C est représentative de la force tangentielle nécessaire pour rompre les forces d’interactions
attractives (VdW) qui sont représentées par des fleches normales aux particules sur la Figure 24. Pour
cisailler le lit de poudre sous contrainte nulle (mais préalablement consolidé) il faut par conséquent
appliquer une force tangentielle supérieure a ces forces de résistances (normales).

De plus lorsqu’on trace le lieu d’écoulement jusqu’a I’intersection avec 1’axe des abscisses: on
détermine la contrainte a la traction consolidée Rt de la poudre soumise a une contrainte de
préconsolidation donnée. Cette contrainte normale, de sens opposé aux forces d’attractions, correspond
a la contrainte de traction nécessaire pour rompre les forces d’attraction entre deux particules. Pour une
méme poudre, elle varie donc en fonction de la contrainte de préconsolidation et donc de 1’état de
consolidation de la poudre.
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Figure 24 : Schématisation des forces interparticulaires en fonction des différents parameétres

caractérisant le lieu d’écoulement représentant la rupture du lit de poudre [Tomas, 2003].

1.2.5.3.2 Etat stationnaire

L’interaction directe entre les particules peut étre modifiée en fonction de I’ampleur de la force de
contact entre les particules pouvant entrainer une déformation irréversible du point ou de la surface de
contact. Pour mieux comprendre les interactions entre les particules en absence de déformation, il est
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nécessaire de définir le lieu d’écoulement qui représente le comportement de la poudre sans que les
particules la formant ne subissent de déformation.

Le lieu d’écoulement stationnaire est une caractéristique d'un matériau donné enveloppant tous les
cercles de Mohr pour un écoulement en régime permanent. Dans cet état la poudre ne se dilate plus
(dV = 0). On détermine le coefficient de friction stationnaire (ou encore appelé coefficient de frottement
dynamique) qui est représentatif du frottement entre les grains aprés rupture du lit de poudre. A partir
de ce coefficient on peut déterminer ’angle de frottement interne a I’état stationnaire AIFS. Le lieu
d’écoulement stationnaire peut ainsi étre tracé, il est tangent au grand cercle de Mohr et forme un angle
AIFS avec I’axe des abscisses. Cette droite coupe 1’axe des abscisses au point Rty qui représente la
résistance a la traction entre les particules non consolidées (Figure 25) : on suppose donc que Rto
représente les forces d’interaction attractives entre les particules sans déformation de leur surface.

Connaissant la résistance a la traction Rty des poudres ayant un diametre caractéristique dp sans aucun
effet de déformation de contact avec les particules, et connaissant la porosité initiale a la compaction &g
ainsi que le nombre de coordination (nombre de points de contact entre les particules) Np, la force de
cohésion FHO peut étre calculée en utilisant I’Equation 27 proposée par Molerus [Molerus, 1978] :

T 1 ,
FHO=——. — . Rt,. dp° Equation 27
Ie; Np 0- dp q

La porosité initiale du lit de poudre peut étre déterminée par la relation :

papp

go=1- Equation 28

Pp
Avec :
papp 12 Masse volumique apparente du lit de poudre (g.cm?),
pp la masse volumique de la particule (la densité des granulés est équivalente a 5) (g.cm).

La distribution inhomogene de la contrainte, de la porosité, de la taille de particule ainsi que de la
morphologie des granulés limite la validité du modéle. Le nombre de coordination d’une particule est
notamment difficile a déterminer. Dans la littérature une relation permet d’évaluer empiriquement le
nombre de coordination Np en fonction de la porosité du lit de poudre [Valverde, 1998- Condotta,
2005] :

e Pour une porosité comprise entre 0,25 et 0,5 :
T - .
Np=g Equation 29
e Pour une porosité comprise entre 0,6 et 0,72 :

Np= 7e1 Equation 30
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Figure 25 : Schématisation des forces interparticulaires en fonction des différents parametres

caractérisant le lieu d’écoulement stationnaire [Tomas, 2003].

1.2.5.3.3 Dilatation et interlocking

La Figure 26 [Tomas, 2004] montre I’évolution de la contrainte de cisaillement en fonction du
déplacement de la cellule de cisaillement. Deux états peuvent étre tracés : le lieu d’écoulement de
rupture et le lieu d’écoulement stationnaire. Le lieu d’écoulement de rupture représente la force
nécessaire a rompre le lit de poudre tandis que le lieu d’écoulement stationnaire correspond a celle
nécessaire pour continuer a cisailler la poudre aprés sa rupture [Condotta, 2005].

Lors du test de cisaillement (Figure 26), deux types de déplacements sont observés : un premier,
élastique, qui est représenté par la droite croissante, suivi d’un comportement plastique de la poudre
permettant d’atteindre un état stationnaire de la poudre. Quand la poudre présente un comportement
élastique, elle peut retrouver son état d’origine. A partir d’une certaine contrainte de cisaillement, la
poudre adopte un comportement plastique, ¢’est-a-dire qu’elle ne peut plus revenir a son état initial.

Au niveau du lieu d’écoulement de rupture, la présence du pic représente la dilatation (dV > 0) entrainant
la rupture de la poudre et la naissance de 1’écoulement induit par une déformation du lit de poudre (état
plastique). Apres la mise en écoulement, la poudre va se stabiliser jusqu’a atteindre un état stationnaire
représenté par le plateau.
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Figure 26 : Cellule de cisaillement : Variation de la contrainte de cisaillement en fonction du
déplacement de la cellule : lieu d’écoulement de rupture et stationnaire.

Reynolds [Reynolds, 1885] a permis de mettre en évidence ce phénoméne de dilatation : un milieu
surconsolidé ne peut se déformer qu’en se dilatant (Figure 27).

Figure 27 : Principe de dilatance de Reynolds.

Le rapport de la contrainte de cisaillement sur la contrainte normale (t / o) en fonction du déplacement
de la cellule de cisaillement permet de déterminer deux parametres : le coefficient de friction p et le
coefficient de dilatation (dy/dx) [Taylor, 1948- Juliano, 2006]avec X et y correspondant
respectivement a la contrainte normale ¢ et de cisaillement t (voir Figure 28) :

(E) =t (ﬂ) Equation 31
c dx

Le coefficient de friction p au sein de la poudre est obtenu lorsque la poudre atteint son régime
d’équilibre, ce coefficient est supposé constant. Le coefficient de dilatation (dy / dx) permet de quantifier
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le phénoméne d’interlocking entre les particules [Taylor, 1948]. 1l met en évidence I’imbrication a
I’échelle macroscopique, c'est-a-dire a I’échelle du granulé. Il représente la force nécessaire a
désenchevétrer les grains pour ainsi permettre leur mise en mouvement. Une représentation schématique
de ces paramétres est présentée sur la Figure 28.
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Figure 28 : Essais de cisaillement : phénomeénes d’interlocking et de friction
[Schofield, 1998- Juliano, 2006].

1.2.5.3.4 Coefficient de déformation du contact élastique-plastique

Tomas [Tomas, 2003] propose une relation entre la déformation de contact des particules et la force
normale. Elle prend en compte I'équilibre au niveau du contact entre I'attraction et la répulsion élastique
et plastique et est basée sur I’analyse de Rumpf et Molerus. Elle est présentée par 1’Equation 32 et est
basée sur la théorie du contact hertzien, tout en développant la déformation élastique et plastique subie
lors des contacts de particules pendant la consolidation.

FH=(1+ ). FHO+« FN Equation 32

Avec « le coefficient de déformation du contact élastique — plastique entre les particules et FHO la force
de cohésion pour une poudre non consolidée.
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Ce coefficient décrit I'influence de la déformation de contact caractérisant la rigidité (ou la douceur) de
contact des particules et est donc donné par la pente de la relation linéaire entre la force d'adhésion FH
et la force normale FN. Ainsi, les théories développées par Molerus [Molerus, 1978] et Tomas
[Tomas, 2009] permettent de caractériser et de faire le lien entre les propriétés rhéologiques des poudres
et le comportement au niveau microscopique de la surface de contact en utilisant le coefficient de
déformation élastique-plastique (k).

tan AIFS . .
- = Equation 33
b tan AIF ! a

1.2.6  Test de compressibilité

Le test de compressibilité (ou compaction) permet d’évaluer I’aptitude a la consolidation d’un matériau
granulaire [Turki, 2008]. Le principe est d’appliquer a un lit de poudre une contrainte normale de
compression, a, et de mesurer la réduction du volume apparent du lit de poudre, AV. Cette méthode est
basée sur I’influence des forces interparticulaires sur la masse volumique en vrac d’un solide divisé
(Figure 29) :

= un assemblage lache de particules cohésives posséde généralement une porosité de lit
élevée, avec des « poches d’air » piégées dans la structure cohésive formée par la poudre.
De fagon générale, ces matériaux présentent donc une forte compressibilité (Figure 29a) ;
= une poudre non cohésive (écoulement libre) possede généralement une porosité de lit
inférieure. Le lit de particules oppose une certaine « rigidité » a la compaction de la poudre.
De fagon générale, ces matériaux présentent donc une faible compressibilité (Figure 29b).
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(b) Poudre a écoulement libre

Figure 29 : Compaction d’'une poudre cohésive (a) et d’'une poudre a écoulement libre (b).

1.2.7 Le testeur de poudre Sevilla

Le principe de ce testeur est décrit dans la Figure 30 [Zafar, 2015]. Un flux gazeux est appliqué en allant
du bas vers le haut afin de supprimer I’historique de la poudre (dues a un transport ou a des mouvements
de tassement, etc.). Puis un flux de gaz est appliqué du haut vers le bas afin d’exercer une force similaire
a une contrainte de préconsolidation sur le lit de poudre. Ensuite, un flux croissant est réappliqué du bas
vers le haut jusqu’a mise en fluidisation de la poudre (Figure 30). Le débit de gaz entrainant la
fluidisation permet de déterminer la contrainte de rupture du lit de poudre.

Une poudre est fluidisée lorsque la perte de charge qu’elle génére est équivalente au poids par unité de
surface. Pour des poudres cohésives on constate qu’il faut appliquer transitoirement une contrainte or
(Figure 30) supérieure en raison des forces de cohésion entre les particules.
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Figure 30 : (a) Schéma du testeur de poudre Sevilla. (b) Poudre a écoulement libre.
(c) Poudre cohésive [Zafar, 2015].

La contrainte de rupture est définie par :
or=——-AP Equation 34

Avec :
A la surface horizontale du lit de poudre (m?),
m la masse du lit de poudre (g),
g I’intensité de pesanteur (m.s?),
AP la différence de pression (Pa).

Cette méthode présente des inconvénients : afin d’avoir des résultats significatifs il faut que la poudre
soit fluidisable et par ailleurs le temps de manipulation est long.

1.2.8  Analyseur de friction granulaire (ou Granular Friction Analyzer GFA)

Le GFA [Bek, 2016] est un appareil constitu¢ d’un tube cylindrique vertical permettant d’accueillir la
poudre. Trois capteurs sont placés au niveau du tube, permettant de mesurer la pression qu’exerce la
poudre sur la paroi. Un piston vertical est placé a I’entrée du tube, permettant d’appliquer une
compression uniaxiale sur la poudre. Le principe est donc de mesurer 1’évolution de la pression
transmise par la poudre sur la paroi, en fonction de la contrainte normale et de la hauteur (Figure 31a).

La friction interne du milieu granulaire est déterminée par la distribution de la pression appliquée sur le
lit de poudre. Pour un fluide, la pression appliquée est uniforme sur tout le cylindre alors que pour un
milieu granulaire la pression varie de la surface vers I’intérieur du lit de poudre sur une partie du lit de
poudre puis devient constante (Figure 31b).

38



POWDER 1 (a) (b)

[ 11

[

1

1

1

i Pressure P

- = e
S

—_

Number of
particles

T
s
I
o
2
article Point 1
Small ghis [ _ 3 /
= _ o J—
POWDER 2 % = foint2 / / a / v Sfluil:l
w T _ s
5 g ! Point 3 ;] E / R
2 | — i
ég ' [ iz s |. N v/ Sgranular
5% : iz 7/
| g & = E
] H : I = A -
Large Particle _ ~ ‘_2,. ) B o
size GFA Inherent Distance from the piston z [mm]
Powders Appratus friction

Figure 31: Principe du GFA.

L’indice GFA permet de mesurer la friction entre les particules, donc de caractériser I’écoulement de la
poudre. Plus il est grand plus la poudre s’écoule facilement. Il prend pour valeur maximale 1 (pour un
fluide newtonien).

Surfacegranulaire

Indice GFA= Equation 35

Surfaceqige

1.2.9 Synthése

Ces différentes méthodes permettent donc de caractériser 1’écoulement, mais aussi la mise en
écoulement d’un milieu granulaire complexe. Pour caractériser 1’écoulement, il est nécessaire que la
méthode utilisée permette de reproduire les contraintes appliquées au systéme. Il n’existe pas une
méthode standard et universelle permettant de caractériser I’écoulement d’une poudre [Juliano, 2006].
Les différentes méthodes sont utilisées avec des protocoles pouvant varier en fonction du produit.
Différentes études ont mis en relation les propriétés rhéologiques et les propriétés physico-chimiques,
ceci est abordé dans la partie suivante.

1.3 LIEN ENTRE LES CARACTERISTIQUES PHYSICO-CHIMIQUES ET LES PROPRIETES
RHEOLOGIQUES

Les caractéristiques physico-chimiques des poudres influencent leur rhéologie. Les caractéristiques
dont I’influence est significative sont essentiellement la taille moyenne et la forme des particules ainsi
que la distribution granulométrique, mais aussi I’énergie de surface. Ces paramétres propres a la poudre
sont des parametres de premier ordre. 1l existe des paramétres de second ordre influengant la rhéologie
tels que la température, I’humidité, 1’ajout de lubrifiant, etc. Divers travaux ont été effectués sur ces
sujets et pour différents types de poudres. Nous allons nous intéresser a ces études et aux différentes
corrélations qui ont été identifiées.

1.3.1 Influence de la taille et de la forme des particules

La taille des particules (et donc la distribution granulométrique d’une poudre) est I’un des parameétres
importants pouvant jouer sur la coulabilité. Plusieurs études ont été réalisées afin de démontrer
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l'influence de la taille [Kurz, 1975- Teunou, 1999- Shinohara, 2002- Bruni, 2006- Fu, 2012- Boshini,
2015- Chirone, 2016].

Fu [Fu, 2012] a étudié trois types de poudres de lactose InLac230, SpherocLac 100 et FlowLac : de
méme forme avec InLac230 et SpherocLac 100 (différentes de FlowLac qui est la plus sphérique) ; de
méme taille avec FlowLac100 et SpheroLac 100 (différentes de InLac qui est la plus petite).

Des mesures effectuées avec le rhéométre a poudre FT4 (Freeman Technology) ont permis de déterminer
I’énergie spécifique (représentative de la cohésion de la poudre non confinée), mais aussi la
compressibilité de la poudre. Par ailleurs, des tests de cisaillement ont été effectués. Les particules
sphériques et de grande taille (FlowLac) ont une énergie spécifique et une compressibilité faible, elles
s’écoulent donc facilement. Au contraire, les particules non sphériques et de petite taille (InLac) ont une
plus grande énergie spécifique et une plus forte compressibilité correspondant donc a une forte cohésion.
L’irrégularité de la forme entraine la formation de forces frictionnelles et la petite taille favorise les
forces de cohésion. Ainsi pour un meilleur écoulement, les grains doivent étre sphériques et de grande
taille.

Une comparaison entre 1’indice d’Hausner et 1’angle de repos dynamique [Geldart, 2006] a été faite pour
différentes distributions granulométriques. D’apres Geldart lorsque la taille des particules augmente, le
rapport d’Hausner diminue ce qui s’explique par une diminution de la cohésion. Dans 1’étude réalisée,
trois poudres sont analysées : une poudre fine cohésive de 7 um, une poudre de Fluid Cracking Catalyst
(FCC) sphérique et poreuse de 79 um et une poudre d’oxyde d’aluminium trihydratée Fire Retardant
Filler (FRF) anguleuse et non poreuse de 63 um. Deux mélanges sont réalisés : le mélange FCC (FCC
- poudre fine) et le mélange FRF (FRF - poudre fine). Pour les deux types de poudres, les résultats
montrent que plus il y a de grosses particules, plus le rapport d’Hausner diminue, et donc plus elles
s’écoulent facilement. Moins une particule est anguleuse, mieux elle s’écoule également.

Bodhmage [Bodhmage, 2006] a comparé différentes poudres de tailles, de distributions
granulométriques et de formes différentes. Ces deux paramétres influencent la compressibilité. Lors du
tassement il y a une réorganisation des particules. Les grosses particules vont créer du vide, qui sera
comblé par la migration des fines particules vers le bas. Les particules allongées et/ou irrégulieres vont
s’emboiter entre elles entrainant une augmentation de la cohésion et donc de la friction. Plus les poudres
sont compressibles, plus leur coulabilité est faible.

Shinohara et Golman [Shinohara, 2002] ont étudié des mélanges de billes de verre sphériques (masse
volumique des particules équivalente a 2500 kg/mq) de tailles différentes : GB1 de taille moyenne 116
um et GB2 de taille moyenne 196 pm. Les mesures d’angle de friction interne sont obtenues par analyse
des résultats avec la cellule de Schulze. Cet angle permet de caractériser les frottements entre les
particules. On observe que pour les grosses particules le lieu d’écoulement est supérieur a celui des
petites particules, de méme pour I’angle de friction interne. Si on mélange une certaine fraction de petites
particules avec les grosses on constate une augmentation de la pente caractéristique du lieu d’écoulement
et, en conséquence, de 1’angle de friction interne. Ce dernier point peut s’expliquer par le cisaillement
au niveau des rugosités. Pour les grosses particules, la force de cisaillement est assez élevée lorsque la
rugosité de la surface des particules est élevée (Figure 32). En fonction de la fraction de petites particules
dans le mélange, le milieu granulaire se comporte difféeremment. Pour ce type de poudre, on peut voir
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que le frottement entre les particules de différentes tailles devient constant lorsque la fraction de grosses
particules est supérieure a 25% dans le mélange. Plus il y a de grosses particules, plus la pente croit et
plus la fonction d’écoulement croit ce qui traduit une bonne coulabilité de la poudre. Ce phénoméne
dépend de la porosité du mélange. La porosité est minimale quand la proportion de grosses particules
est inférieure & un seuil de 25 %.
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Figure 32 : Evolution du lieu d’écoulement en fonction pour différents mélanges
granulométriques (extrait de [Shinohara, 2002]).

Jan [Jan, 2016] a également signalé l'effet de la forme et de I’état de la surface des particules sur
I'aptitude a I'écoulement. 1l a montré que les particules de forme circulaire présentaient une mise en
écoulement et un écoulement facile.

D’autres études sur la taille des particules ont été réalisées sur différents milieux granulaires tel que celle
de Fitzpatrick [Fitzpatrick, 2004] sur des poudres alimentaires, Lee [Lee, 2015] sur le soja nhoir ou encore
Liu [Liu, 2015] sur le charbon. Tous ont conclu sur le fait que plus il y a de fines, 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 du milieu.

Lumay [Lumay, 2012] a réalisé une étude sur cing types de farines présentant toutes une distribution
bimodale (un pic vers 20 um et un autre vers 100 um). Deux farines présentent des formes trés
différentes : la Francine fluide et la Francine complete. Les influences de la taille, de la distribution
granulométrique et de la forme sur les propriétés d’écoulement ont été observées. Les mesures d’angles
de repos statique et dynamique ont été réalisées ainsi que la détermination du rapport d’Hausner.

= Lacohésion de la poudre augmente pour des particules inférieures a 50 um. Ce phénomeéne est
da a la formation d’agrégats entre les petites particules. Plus le diamétre dio est grand plus
I’écoulement s’améliore. Cela permet d’en déduire que les plus petites particules se regroupent
entre elles pour former des liaisons attractives nuisant a I’écoulement. C’est pourquoi la
caractérisation de leur état physique est un paramétre important pour la compréhension de
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I’écoulement. Pour les grosses particules (diametre > 50 um), la forme des particules a un impact
significatif sur la cohésion de la poudre, plus la forme est sphérique plus la cohésion diminue.
= Lamesure de I’élongation des grains (rapport de la longueur sur la largeur) permet de mettre en
évidence la liberté de mouvement des particules entre elles. Plus les grains sont longs, plus la
mobilité des grains est limitée par I’encombrement stérique entrainant une mauvaise coulabilité.

L’ajout d’une certaine quantité de fines particules permet dans cette étude d’améliorer la coulabilité.
Deux explications sont avanceées : les fines particules recouvrent les grosses, augmentant la distance
entre les particules, et donc entrainant une baisse des forces interparticulaires. L autre explication est
que les fines se comportent comme des sphéres diminuant donc les forces de friction entre les particules
rugueuses (effet de roulement). La forme des fines particules peut influencer le comportement du
mélange de poudres.

Plusieurs études portées sur les poudres pharmaceutiques ont aussi pu identifier I’amélioration des
propriétés rhéologiques de la poudre avec I’ajout d’une faible quantité de fines [Molerus, 1978 — Elbicki,
1998]. Bien que les fines aient un comportement rhéologique médiocre a cause des forces d’interactions
de Van der Waals, leur ajout permet a faible quantité 1’amélioration des propriétés rhéologiques.
D’autres études ont mis en évidence un seuil critique de fines apres lequel la poudre devient cohésive et
a des mauvaises propriétés d’écoulement [Tasirin, 2000]. Des études sur un mélange binaire de poudres
pharmaceutiques [Kaerger, 2004- Soppela, 2010] ont conclu que la présence de petites particules
améliore les propriétés rhéologiques de la poudre. Les fines, les petites particules, commandent
principalement les caractéristiques physiques de la poudre et sont donc essentiellement responsables des
propriétés rhéologiques d’une poudre. D’autres études [Molerus, 1978 — Elbicki, 1998- Valverde, 2000]
ont aussi mis en évidence 1’amélioration de la coulabilité¢ de la poudre avec 1’augmentation de la
proportion de fines.

La cohésion de la poudre influence la fonction d’écoulement. Celle-ci dépend fortement du taux de fines,
mais également de la contrainte de consolidation appliquée sur le lit de poudre. L’augmentation du taux
de fines, induisant une poudre plus cohésive, correspond a une diminution de 1’indice d’écoulement.
L’évolution de la cohésion dépend fortement des forces de types Van der Waals. Les forces de Van der
Waals sont connues pour surmonter les forces gravitationnelles des particules inférieures a environ
100 um [Li, 2004]. Ainsi, pour les grosses particules (> 100 um), la gravité est géneralement supérieure
aux forces interparticulaires attractives ce qui facilite la mise en écoulement. Lorsqu’on effectue un
mélange de ces deux classes, les petites particules vont pouvoir adhérer facilement aux grosses et former
des liaisons de type Van der Waals entre elles, induisant une forte cohésion du lit de poudre. Plus le taux
de fines augmente au sein d’une méme poudre, plus celle-Ci sera cohésive et aura une mise en
écoulement et un écoulement difficiles [Capece, 2015].

Lors du test dynamique VFR (cf. Chapitre 1, § 1.2.3) sur les différentes poudres, 1’énergie nécessaire a
déplacer la poudre (a I’écoulement) est mesurée. L’évolution de cette énergie mesurée peut étre
interprété de différentes manieres. Une faible énergie peut étre représentative d’une poudre avec un
meilleur écoulement [Mangal, 2016]. Alors que dans d’autres cas, une énergie importante correspond a
un écoulement plus favorable de la poudre et donc une poudre faiblement cohésive [Leturia, 2014].
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Ces différentes études ont permis de mettre en avant I’impact de la granulométrie, essentiellement les
fines, et de la morphologie des particules sur la cohésion de la poudre responsable de son comportement
rhéologique. La notion de « fines » est spécifique a chaque étude mais une taille inférieure a 100 um est
souvent retenue [Castellanos, 2005- Liu, 2015].

1.3.2 Influence de Phumidité et de la température

1.3.2.1  Influence de ’humidité

D’une fagon générale, les conditions de fabrication et de stockage, et plus particulierement la
température et I’humidité relative (HR), sont des paramétres fondamentaux pour la mise en ceuvre des
poudres [Tita-Goldstein, 2013].

Emery [Emery, 2009] a réalisé une étude sur des composants pharmaceutiques tels que 1’aspartame et
I’Hydroxy-Propyl-Methyl-Cellulose (HPMC). La teneur en eau de ces différents composants n'évolue
pas de la méme maniére en fonction du taux d’humidité relative et du type de poudre. Lors de la mesure
de la densité tassée et de I’angle de repos, on observe que I’indice de Carr, ’angle de repos et I’angle de
repos dynamique sont insensibles a I’humidité pour ’HPMC contrairement a I’aspartame. Les essais de
cisaillement donnent des résultats pertinents contrairement a la mesure de 1’indice de Carr et de 1’angle
de repos. On peut noter que 'effet de I'humidité sur l'indice d'écoulement n'est pas le méme pour ’HPMC
et I’aspartame. L’augmentation de I’humidité dans la poudre dégrade 1’écoulement de ’'HPMC et au
contraire augmente celui de 1’aspartame. Emery [Emery, 2009] explique cette observation comme un
effet de lubrification sur la surface des grains : les aspérités sont recouvertes par une couche liquide.

L’influence de la taille des particules dépend aussi de I’humidité au sein d’une poudre. En fonction du
type de poudre et de I’humidité relative dans I’air, on constate que la teneur en eau au sein de certaines
poudres augmente avec I’humidité relative. De plus, il faut moins d’eau pour entourer des grosses
particules a faible surface spécifique et plus si les particules sont fines. Pour un méme matériau et pour
une méme humidité relative, les petites particules vont alors beaucoup plus se charger en eau que les
grosses particules, ce qui peut entrainer une mauvaise coulabilité [Stoklosa, 2012].

1.3.2.2  Influence de la température

Une étude de Ripp [Ripp, 2010] a été faite sur des poudres de lactose en cellule de cisaillement. Pour
des températures comprises entre 20 et 80°C la fonction d’écoulement est la méme pour la poudre de
lactose. Alors que pour une température de 120°C, 1’écoulement est facilité. Cette méme étude de Ripp
[Ripp, 2010] a également été menée sur le café a 25°C et 50°C. On constate que la poudre a une bonne
coulabilité pour les hautes températures (50°C).

Chirone [Chirone, 2016] a réalisé une étude sur des échantillons de différentes tailles granulométriques
d’une poudre céramique. La température a trés peu d’influence sur la poudre céramique. On peut
observer une trés faible variation de la fonction d’écoulement en fonction de la température.
Contrairement au changement de taille : on passe d’une poudre trés cohésive (20-38 pm) a une poudre
qui s’écoule librement pour des particules supérieures a 88 um. La température n’a donc pas d’influence
significative sur les poudres céramiques.
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1.3.3 Influence de I’énergie de surface

Lapcik [Lapcik, 2015] a étudié trois poudres de lait : du lait écrémé (environ 15 um), du lactose (80 um)
et du lactose déminéralisé (80 um). Les trois présentent une morphologie sphérique et ont la méme
surface spécifique (0,6 m2.g?). L énergie de surface est mesurée par Chromatographie Gazeuse Inverse.
Rappelons que I’énergie de surface totale est la somme de 1’énergie de surface dispersive et polarisable.
L’¢énergie de surface dispersive prédomine pour toutes les poudres, ceci confirme bien que les forces de
London (Van der Waals) sont prédominantes. Plus il y a de fines, plus I’énergie de surface est grande.
Le lactose deminéralisé présente une grande énergie de surface (175 mJ.m?) par rapport au lait écrémé
(120 mJ.m2) et au lactose (50 mJ.m2). Apres analyse de cisaillement a I’aide du FT4 (température 23°C
et humidité de I’air 43%), il est mis en évidence que plus 1’énergie surfacique de la particule est grande,
plus la poudre est cohésive.

Plusieurs autres études ont permis d’observer I’influence de 1’énergie de surface dans un mélange. Si on
dispose de deux matériaux d’énergies surfaciques différentes, 1’attraction des particules entre elles est
plus grande induisant le recouvrement des fines sur les grosses particules [Rowe, 1990].

La lubrification de la poudre avec un agent lubrifiant, tel que le stéarate de Magnésium (MgSt), a un
effet sur 1’énergie de surface [Swaminathan, 2006]. L’énergie de surface a été mesurée par CGI. La
poudre de cellulose microcristalline (CMM) a une énergie de surface de 67 mJ.m2. Un mélange de 5%
de MgSt, dont I’énergie de surface est égale a 41 mJ.m?2, avec le CMM a été réalisé. Le mélange MgSt-
CMM voit son énergie de surface diminuée par rapport a la CMM seule, passant de 67 mJ.m2 a
49 mJ.m 2, Le lubrifiant a donc recouvert les sites de haute énergie a la surface du CMM. La méme
étude a éte réalisée en utilisant a la place du CMM le lactose dont 1’énergie de surface est de 41 mJ.m2.
Le lactose et le MgSt ont une énergie de surface proche et lors du mélange de lactose et de 5% de MgSt
il n’y a pas de changement de 1’énergie de surface.

L’énergie de surface va donc influencer 1’organisation des différents grains dans un mélange de poudres
et ainsi modifier I’écoulement de celui-Ci. La mesure de I’énergie de surface d’une poudre peut étre
essentielle pour la compréhension des phénoménes microscopiques influengant 1’état macroscopique.

1.3.4 Influence sur le remplissage

Lors de 1’écoulement a travers une trémie ou un silo, la formation d’une arche au niveau de 1’orifice
bloque I’écoulement de la poudre et impacte le remplissage. Ce phénomeéne peut étre causé par un
emboitement des particules entre elles (interlocking), ceci est donc essentiellement dd a la morphologie
des particules : plus une particule est sphérique, meilleur est le remplissage [Janda, 2008]. La formation
d’une arche peut aussi étre causée par la forte cohésion de la poudre [Schulze, 2011] due a la faible taille
des particules.

Plusieurs auteurs [Flemming, 1995] ont recherché la taille de particules a ne pas dépasser pour éviter le
blocage de la poudre au niveau de I’ouverture du moule. La taille maximale recommandée est de 1/3 de
celle du diamétre d’ouverture pour assurer un remplissage reproductible et uniforme.

La qualité du remplissage des moules de presse dépend des caractéristiques rhéologiques de la poudre,
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qui elles-mémes dépendent de caractéristiques physico-chimiques de la poudre. Certaines études
[Freeman, 2008- Wu, 2012] ont mis en évidence la nécessité d’avoir de bonnes propriétés d’écoulement
pour obtenir un remplissage uniforme et reproductible.

Les travaux de Freeman [Freeman, 2009] ont mis en évidence les propriétés physiques que doit présenter
une poudre afin d’avoir un remplissage optimal des moules de presses (Figure 33) : une faible cohésion
(diminution des forces d’interactions attractives), une forte perméabilité (permettant a [’air de
s’échapper facilement du moule) et une faible friction et/ou enchevétrement (interlocking) lorsque les
particules se déplacent les unes par rapport aux autres.
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Figure 33 : Conditions de remplissage des moules de presses [Freeman, 2009].

1.4 CONCLUSION

Ce chapitre a présenté un état de I'art concernant :

= les principales caractéristiques physico-chimiques d'une poudre ainsi que leur mode
d'évaluation (distribution granulométrique, forme des grains, densités, propriétés de surface,
etc.),

= |es propriétés rhéologiques d'une poudre et leurs mesures (méthodes permettant de
caractériser I'écoulement et la mise en écoulement),

= les liens identifiés dans la littérature entre caractéristiques physico-chimiques et propriétés
rhéologiques.

Les différentes études décrites ici ont mis en évidence I'impact primordial de la morphologie et de la
granulométrie. Plus une poudre est constituée de fines, plus elle est cohésive. De plus il existe dans
certains cas la présence d'un seuil a partir duquel le comportement rhéologique ne varie plus. Au niveau
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de la morphologie, on différencie la forme globale des particules de la morphologie de leur surface,
représentative de la rugosité. Ces études ont montré que plus une poudre est constituée de particules
sphériques, mieux elle s'écoule du fait d’une diminution des forces de résistance telles que les
imbrications. Au niveau de la morphologie de surface, la présence de particules rugueuses dégrade la
coulabilité du fait de la présence des forces de frottement interparticulaires. La granulométrie et la
morphologie peuvent influencer conjointement les propriétés rhéologiques d’une poudre. Dans certains
cas, I’une prédomine sur 1’autre en fonction de la nature de la poudre étudiée. Les études sur 1’énergie
de surface ont permis de mettre en évidence I’impact de la nature de la poudre sur les liaisons
interparticulaires influencant la coulabilité. L humidit¢ et la température sont des parameétres
extrinseques a la poudre, mais peuvent influencer fortement la coulabilit¢ d’une poudre. Leur
connaissance lors de 1’étude est primordiale pour pouvoir les contrdler dans le but qu’ils n’affectent pas
la coulabilité et que cette derniére ne soit dépendante que des caractéristiques physiques intrinséques de
la poudre pour pouvoir répondre a la problématique industrielle.

Dans le procédé actuellement envisagé pour la fabrication du combustible, on réalise un cobroyage des
poudres de PuO, et d'UO,. Ceci conduit a l'obtention d'un mélange broyé qui n’a pas les propriétés
adaptées pour un remplissage reproductible des moules de presses annulaires, rendu nécessaire par
I'absence de rectification. Comme évoqué en introduction, il s’agit donc d’identifier une opération de
préparation de la poudre, intermédiaire et située entre le broyage et la mise en forme, qui permette de
modifier ses caractéristiques physico-chimiques afin d’en améliorer 1’écoulement.

La poudre d’UO; présente des caractéristiques physico-chimiques trés spécifiques, par exemple sa
densité théorique trés élevée (voisine de 10,96). La recherche bibliographique qui a été menée a fait
apparaitre le manque d’informations sur des études rhéologiques concernant la poudre d’UO,. Par
ailleurs, les équipements disponibles au Laboratoire UO, apparaissent bien adaptés pour évaluer les
principales caractéristiques physico-chimiques identifiées des poudres influencant significativement
leurs propriétés rhéologiques : la distribution granulométrique et la morphologie des agglomérats
constituent des paramétres de premier ordre pour les poudres d’UO.. Ces deux parametres seront étudiés
dans la suite des travaux. On cherchera a identifier I’influence de la proportion de fines (particules
inférieures @ 100 pum) sur les propriétés rhéologiques des poudres d’UO; et la quantité de fines
acceptable pour répondre a un remplissage uniforme et reproductible. Le second paramétre significatif
qui sera étudié est la modification de 1’état de surface des particules. On cherchera a déterminer lequel
de ces deux paramétres est facile a modifier au sein d’un milieu radioactif et qui a aussi le plus fort
impact sur les propriétés rhéologiques des poudres d’UO;.

Nous allons maintenant décrire les différentes techniques de caractérisation mises en ceuvre dans le
cadre de la these, ainsi que les équipements associés.
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Chapitre II : Matériels et méthodes

Ce chapitre présente d'abord les principales méthodes mises en ceuvre au Laboratoire
UO, pour déterminer les caractéristiques physiques, mais aussi les propriétés
rhéologiques de poudres d’UQ,. Des études préliminaires sur poudres d’UO, sont
ensuite présentées. Enfin, un protocole de fabrication de granulés est mis en place pour
la réalisation d 'une étude a effets séparés.

2.1 EQUIPEMENTS DE CARACTERISATION PHYSIQUE

2.1.1 Granulométre voie seche

La granulométrie de la poudre est mesurée avec un granulométre laser voie séche de marque Malvern,
modéle Mastersizer 3000. Cet équipement est placé en Boite a Gants (BAG) pour pouvoir réaliser les
mesures sur la poudre d’UO- (Figure 34). Il est & noter que cette technique est sensible au volume des
particules et permet donc de caractériser la distribution granulométrique des particules en pourcentage
volumique.

Le principe de cet appareil est le suivant : I’échantillon a étudier est préalablement dispersé dans un
courant d’air a une pression donnée puis traverse une cellule éclairée par un faisceau laser. Un
phénomene de diffraction du faisceau se produit par interaction avec les particules en suspension. En
utilisant la théorie de Mie, la distribution granulométrique des particules est obtenue a partir de I’image
de diffraction. En considérant les particules sphériques, le diamétre médian volumique et divers
diametres moyens peuvent ainsi étre déterminés. Toutes les mesures sont faites a une pression de
dispersion de 0,1 bar afin de ne pas détruire les agglomérats.
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Figure 34 : Granulométre voie seche Mastersizer 3000 en BAG.

L’inconvénient de cette méthode est qu’on ne peut pas observer les fines particules de taille
submicronique. Celles-ci ont en effet tendance a se réagglomérer avant de traverser le faisceau laser.
L appareil étant placé en BAG, I’aspiration qu’il génére nécessite une gestion de la pression de la BAG
pendant les mesures. La poudre analysée n’est pas récupérable pour d’autres caractérisations car elle est
envoyeée dans un pot décanteur.

2.1.2  Observation de la morphologie des particules

La morphologie des grains est déterminée par 1’acquisition d’images a différentes échelles. Pour cela un
Microscope Electronique a Balayage (MEB) Philips XL30 est utilisé pour des photos a différents
grandissements. Le MEB permet une évaluation qualitative de 1’¢tat de surface des particules, mais ne
donne pas une mesure statistique précise de leur rugosité en raison de la distribution de leur taille, de la
disparité de leurs morphologies et de la disposition des particules (les particules sont enchevétrées).

2.2 EQUIPEMENTS DE MESURES RHEOLOGIQUES

Dans le cadre de cette thése, les tests de mesures rhéologiques seront partagés en deux catégories : le
régime quasi-statique et le régime dynamique. Le premier comporte ceux qui permettent de comprendre
le passage de la poudre d’un état statique a un état dynamique : ce sont les tests de mise en écoulement.
Le second comporte les tests qui caractérisent le comportement de la poudre en régime dynamique
permettant de mesurer les propriétés de la poudre en mouvement : ils sont appelés tests d’écoulement.
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2.2.1 Tests de mise en écoulement : passage d’un état statique a un état dynamique

2.2.1.1 Cellule de cisaillement FT4

Une grande partie des mesures a été réalisée a 1’aide du rhéometre a poudre FT4 de Freeman Technology
(Figure 37). Le rhéométre FT4 peut réaliser différents types de mesures. Dans cette partie on détaillera
uniquement la cellule de cisaillement ; les autres fonctionnalités seront décrites plus loin (cf. Chapitre 1,
§ 1.2.3 et Chapitre 2, § 2.2.3.2).

La cellule de cisaillement du FT4 peut étre utilisée dans deux géométries différentes : I’une de 48 mm
de diametre et I’autre de 24 mm de diamétre. Différents récipients permettent d’accueillir la poudre.
Pour la cellule de 48 mm de diamétre, on dispose d’un récipient de 85 mL. Pour la cellule de 24 mm de
diamétre on dispose de deux récipients: 1 mL et 10 mL. Le rhéométre FT4 en mode cisaillement
propose donc 3 volumes de poudres (Figure 35) : 85 mL, 10 mL et 1 mL.

Cellule de
cisaillement

diamétre 48 mm Cellulede
cisaillement Cellulede
50mm x 85ml diamétre 24 mm cisaillement
g/ / /diamétre 24 mm

25mm x 10ml
25mm x 1ml

85mil 10mil 1mi

Figure 35 : Différentes configurations de la cellule de cisaillement du FT4.

Lors du test de cisaillement on différencie deux forces (Figure 36) : la force normale appliquée et la
force tangentielle mesurée. En divisant ces forces par la surface du lit de poudre, on obtient
respectivement la contrainte normale o et la contrainte tangentielle t (ou de cisaillement).

50



Figure 36 : Cellule de cisaillement du FT4 [Freeman, 2009].

Figure 37 : FT4 (image Freeman Technology) et photographie de I’équipement en BAG

Un essai de cisaillement peut étre décrit comme suit (Figure 39) : le récipient est taré puis rempli
délicatement de poudre. Suit systématiquement en premier temps une étape de conditionnement utilisant
la pale afin de conditionner la poudre (Figure 38) : elle implique le déplacement de la lame dans
I'échantillon pour brasser doucement le lit de poudre, pendant un nombre de cycles défini par
I'utilisateur, avant de la retirer lentement. Un cycle consiste en un mouvement vers l'intérieur et vers
I'extérieur de la lame dans le lit de poudre avec un mouvement de rotation constant. Afin d'éviter que la
lame ne touche la base du récipient durant le conditionnement, la direction du mouvement de la lame
est inversée des qu'elle se trouve & moins de 1 mm du fond. Durant la descente, la pale aura un angle de
5° afin de minimiser un éventuel effet de compaction de la poudre. De méme, lors de sa remontée, la
pale présentera un angle de -5° afin de soulever puis de laisser retomber la poudre doucement. Cette
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étape de conditionnement permet de supprimer I’histoire de la poudre et d’obtenir une poudre uniforme
et peu compacte, dans un état pouvant étre facilement reproduit [Freeman, 2007]. Dans la présente étude,
I’étape de conditionnement comporte trois cycles successifs.

Figure 38 : Mouvement de la pale lors du conditionnement [Freeman, 2007].

Aprés 1’étape de conditionnement, la pale est remplacée par un piston poreux qui va comprimer la
poudre jusqu’a une contrainte normale équivalente a la contrainte de préconsolidation définie en début
de test, comme décrit dans le Chapitre 1, § 1.2.5. Le piston est poreux afin de permettre a I'air contenu
dans la poudre de s'échapper uniformément sur la surface du lit de poudre durant la compression. Une
fois la poudre consolidée a la contrainte normale visée, le piston poreux est remplacé par la cellule de
cisaillement et un arasement de la poudre est réalisé grace a un mécanisme permettant d’aplanir la
surface avant les mesures de cisaillement.

La cellule de cisaillement descend jusqu’a insérer les ailettes dans le lit de poudre puis applique une
contrainte normale sur celui-ci. Elle effectue alors une rotation lente induisant une contrainte de
cisaillement croissante. Le lit de poudre s’oppose a la rotation de la cellule de cisaillement, ce qui
entraine 1’augmentation de la contrainte de cisaillement jusqu’a ce qu’il y ait rupture du lit de poudre.
La cellule de cisaillement arréte sa rotation a cette valeur maximale de la contrainte de cisaillement.
Cette contrainte de cisaillement critique correspond donc a la rupture du lit de poudre pour une contrainte
normale donnée. Le protocole du test de cisaillement est similaire pour les essais de précisaillement et
ceux de cisaillement (cf. Chapitre 1, § 1.2.5). Ce test est normalisé [ASTM-D7891-15, 2015].
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Conditionne- Changer la Compression pistonerlfa
Début du test —> —  paleparle — ; — pat

ment : cellule de
e = cisaillement
N |
Appliquer la Pré- Appliquer Cisaillement
Arasement —>  contrainte —> cisaillement = Un® contrainte —> jusqu'a
normale G, normale o; rupture
v |
Appliquer la Pré- Appliquer Cisaillement
contrainte —> isaillement = une contrainte —> jusqu'a -> Fin
normale G, normale o, rupture

Figure 39 : Synoptique d’un test de mesure de cisaillement au FT4 (avec opre 1a contrainte de

préconsolidation pour [’étape de précisaillement).

2.2.1.2 Cellule de cisaillement de Schulze

La cellule de Schulze (Figure 41) présente une géomeétrie différente de celle du FT4. Elle est de forme
annulaire et la cellule utilisée accueille un volume de poudre de 30 mL.

La Figure 40 présente le fonctionnement de la cellule de Schulze suivant la norme ASTM D6773
[ASTMD-D6773-16, 2008]. Une force normale, Fyest excercée sur la tige (3), au centre de la cellule de
cisaillement, la force est transmise a la poudre a travers le couvercle appliquant ainsi la contrainte
normale sur toute la poudre. Une forme annulaire de la cellule a été choisie pour éviter le gradient de
cisaillement a la surface conduisant a un cisaillement quasi-nul au centre. Le cisaillement de I'échantillon
est réalisé en faisant tourner la base (5) a une vitesse angulaire w, tandis que le couvercle de la cellule
de cisaillement est bloqué par deux tiges horizontales (4). Chaque tige horizontale est fixée a une poutre
de charge, afin que les forces F1 et F, agissant sur les tiges puissent étre mesurées. Le déplacement
rotationnel de la base par rapport a la cellule de cisaillement crée ainsi une déformation du lit de poudre
par cisaillement : une contrainte de cisaillement t est alors déterminée par 1’intermédiaire des forces
exercées sur les tiges horizontales (F1 + F2). La partie inférieure du contenant est striée afin d'éviter le
phénoméne de glissement de la poudre lors du cisaillement. Cette cellule de cisaillement est adaptée
pour des poudres ayant une distribution granulométrique de 0 a 1 mm.

Les avantages de cette morphologie annulaire seront présentés dans une comparaison avec la cellule de
cisaillement du FT4.
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tige verticale (3)

cellule de
cisaillement (1)

base (5)

cellule de cisaillement
annulaire

poudre (2)
tige horizontale (4)

Figure 40 : Cellule de cisaillement de Schulze [Schulze, 2011].

Figure 41 : Cellule de Schulze et photographie de I’équipement en BAG.

2.2.2 Mesure de densité et compressibilité

2221 Voluménometre

La mesure de densité se fait par I’intermédiaire d’un voluménomeétre (SAV 2003 Stampf Volumeter).
On mesure d’abord la masse volumique apparente en vrac, ¢’est-a-dire que la poudre est dans un état dit
aeré. Pour cela on verse doucement un volume V; égal & 50 mL de poudre dans une éprouvette puis on
releve la masse de poudre introduite. L’éprouvette est ensuite placée sur le voluménométre et suite a des
chocs successifs verticaux appliqués par 1’appareil, la poudre va se tasser jusqu’a atteindre une
organisation compacte : on obtient ainsi un volume V.. Ce réarrangement de la poudre est di a
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I’évacuation de ’air interstitiel. L utilisation d’un voluménometre permet ce passage d une densité aérée
a une densité tassee en suivant un protocole normalisé : 2400 tassements successifs sont effectués
suivant la norme AFNOR NF 1SO 9161 [AFNOR, 2006].

Figure 42 : Voluménometre.

On détermine ainsi :

m i
la masse volumique aérée P~ Equation 36
1
. , m -
la masse volumique tassée pt:\T Equation 37
2

Avec :
m : masse de poudre (en g),
V1 : volume occupé par la poudre non tassée (en cmd),
V2 : volume occupé par la poudre apres tassement par 2400 coups (en cm?3).

A partir de la mesure des densités aérée et tassée, deux indices peuvent étre calculés : ’indice de Carr
et le rapport d’Hausner.

. masse volumique aérée
Indice de Carr (%) =100 X (1- )

. - Equation 38
masse volumique tassée

, masse volumique tassée . )
Rapport d’Hausner = - — Equation 39
masse volumique aérée

2.2.2.2  Compressibilité FT4

Le rhéomeétre FT4 peut aussi étre utilisé en mode compression ou 1’on mesure dans ce cas la
compressibilité de la poudre sous contrainte (cf. Chapitre 1, § 1.2.6).

La poudre est versée dans une cellule cylindrique de 25 mm de diamétre et d’un volume de 10 mL. Un
piston de compression poreux de 23,5 mm de diamétre est appliqué sur la poudre. La variation de la
hauteur de la colonne de poudre sous contrainte est mesurée, elle représente le pourcentage de
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compressibilité. Les essais sont réalisés pour des contraintes allant de 1 kPa & 15 kPa.

masse volumique apres compression

Compressibilité(%)=100. . — Equation 40
masse volumique aérée (initiale)
Remplacer la pale
Débutdetest [—>| Conditionnement —> parlepiston [— Arasement
poreux
!
\/
Compression a Compression a Compression a
une contrainte [—>| unecontrainte [—>| unecontrainte —> Fin du test
normale o, normale o, normale o,

Figure 43 : Protocole du test de compressibilité FT4.

2.2.3 Tests d’écoulement : régime dynamique

Le rhéometre FT4 de Freeman Technology a pour but de mesurer les différentes propriétés d'écoulement
des poudres, y compris en régime dynamique.

Rappelons que préalablement a tous les tests (dynamiques et cisaillement) réalisés, I’opération de
conditionnement de la poudre est effectuée (cf. Chapitre 2, § 2.2.1.1). Il a pour but d’homogénéiser la
poudre et d’effacer son historique afin de partir d’un état initial identique a chaque début de test.

2.2.3.1  Test de perméabilité

La mesure de perméabilité permet d’évaluer la capacité d’une poudre a laisser passer 1’air, a différentes
contraintes de consolidation, pour une vitesse constante. Pour le test, on dispose d’un récipient de 25 mm
de diamétre (volume de 10 mL), d’une base d'aération poreuse reliée au module d’aération, d’un piston
poreux de 24 mm de diamétre et d’une pale de 23,5 mm de diameétre pour le conditionnement. Apres le
conditionnement préliminaire de la poudre, une contrainte normale variant entre 1 et 15 kPa est
appliquée au sommet de la colonne de poudre. Une vitesse d'écoulement d'air (q) constante de 2 mm.s™
traverse le lit de poudre en continu. On mesure alors la chute de pression (AP) dans le lit de poudre en
fonction de la contrainte normale appliquée (o) (Figure 44).
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Normal
stress o

AP
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Figure 44 : Schéma de principe du test de perméabilité FT4 [Freeman, 2007].

La perméabilité du lit de poudre k peut ainsi étre calculée a partir de la perte de charge (AP) pour des
contraintes normales allant de 1 & 15 kPa :

k=~ Equation 41

Avec :
k la perméabilité (cm2),
q la vitesse du flux d’air (cm.s?),
u la viscosité de I'air (Pa.s),
L la hauteur du lit de poudre (cm),

AP la chute de pression a travers le lit de poudre (Pa).

2.2.3.2 Mesures dynamiques : Variable Flow Rate VFR (Rhéométre FT4)

Lors de I'utilisation du rhéométre FT4 pour le test VFR (décrit dans le Chapitre 1, § 1.2.3), le récipient
de 25 mL et la pale de 25 mm de diamétre sont utilisés. Le protocole de base de proposé par Freeman
Technology (Figure 45) consiste a effectuer 7 tests a une méme vitesse en bout de pale (100 mm.s?),
suivis de 4 tests a différentes vitesses : 100 mm.s?, 70 mm.s%, 40 mm.s et 10 mm.s™. Au total, 11 tests
successifs sont donc effectués. Les différents indices sont obtenus comme suit :

- Le Slest le rapport de I’énergie du test n® 7 a 100 mm.s™ sur I’énergie du testn® 1 4 100 mm.s™ 2.
On distingue trois cas :
o Sl =1lapoudre est stable : elle n’est pas affectée par I’écoulement,
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S| < 1 la poudre est instable : ceci peut étre causé par la désaération, 1’agglomération,
la ségrégation, ’humidité et/ou les forces ¢lectrostatiques,

Sl > 1 la poudre est instable : la cause peut étre I’attrition, la désagglomération et/ou
I’ajout d’additif.

- L’indice BFE est I’énergie d’écoulement pendant la descente de la pale lors du test n° 7 & 100
mm.s%. Pour une meilleure comparaison des poudres entre elles, le NBFE peut étre utilisé : c’est

le rappo

rt entre le BFE et la masse de la poudre.

- LeFRI est le rapport entre I’énergie du test n° 11 2 10 mm.s* sur le test n° 8 a 100 mm.s™. En
fonction de la valeur du FRI on peut classer la poudre [Freeman, 2007] :

pour FRI > 3 : la poudre est cohésive,

pour 1,5 < FRI < 3 : la plupart des poudres se trouvent dans cette gamme qui correspond
a une cohésion modérée,

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

pour FRI < 1: on est dans un état pseudo-plastique (voire newtonien), observé
essentiellement lors d’ajout de lubrifiant.

- Le SE correspond a I’énergie mesurée lors de la remontée de la pale. Ainsi on distingue 3 cas :

SE <5 mJ.gt: faible cohésion
5mJ.g? < SE < 10 mJ.g! : moyenne cohésion
SE > 10 mJ.g* : forte cohésion

Test a une

a Conditionne- Conditionne- vitesse de pale

Début de test |—> e —> Arasement > T | de 100 mm.st
(8 tests)
|
7

Test a une Test a une Test a une
vitesse de pale [—>| vitesse de pale |—| vitesse de pale |—> Fin
de 70 mm.s? de 40 mm.s? de 10 mm.s?

Figure 45 : Protocole de mesure d’un test VFR (FT4).

Remarque : Cette mesure d’énergie est dépendante du volume du récipient choisi. Les valeurs de BFE
et de SE obtenues, c'est-a-dire la mesure des énergies d’écoulements, pour un volume de 85 mL ne
seront pas similaires a celles obtenues a partir d’un volume de 10 mL.
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2.3 ETUDE PRELIMINAIRE

Différents parametres extrinseques a la poudre peuvent influencer son comportement rhéologique ce qui
justifie de réaliser une étude préliminaire permettant de comprendre 1’influence de ces facteurs externes.
On pourra ainsi mettre en place un protocole d’études des caractéristiques physiques de la poudre d’UO>
en fonction de ses propriétés rhéologiques tout en controlant les paramétres environnementaux et les
équipements de mesures.

2.3.1 Contraintes de manipulation

Dans cette thése, toutes les expériences se feront sur des poudres nucléaires (UO,). Les travaux seront
alors réalisés en milieu contaminant et il est donc nécessaire de prendre en compte les contraintes de
manipulations et de gérer le risque radiologique. A cela s’ajoute la nécessité de gérer précisément la
matiére nucléaire, qui fait I'objet d'un suivi comptable. Les différents équipements sont placés en Boite
a Gants (BaG). Les BaG sont des enceintes étanches ventilées permettant de travailler sur des poudres
contaminantes. L’observation et la manipulation des tests se font & travers une paroi transparente et
I’utilisation de gants. De plus, au sein de ces BaG, il est difficile de manipuler et de réaliser les tests
ainsi que la maintenance des appareils. Pour un méme échantillon 1’enchainement de mesures et donc
I"utilisation de différents équipements nécessite de transférer la matiere entre les Boites a Gants. Il faut
donc prendre des précautions lors des manipulations des poudres. De plus, lors de la manipulation de la
poudre, des poussiéres sont produites et peuvent s’accumuler dans des zones difficiles d’acces en BaG.
Ainsi, il est préférable de diminuer la quantité de poudre a caractériser. Ce point répond aussi a la
problématique pour laquelle on cherche a diminuer la quantité de poudres plutoniféres a caractériser in
fine. En conséquence, ces contraintes de manipulation guideront les choix des techniques de
caractérisation, selon les deux axes suivants :

e Favoriser des méthodes de caractérisation requérant une quantité minimale de poudre ;
o Favoriser des dispositifs expérimentaux polyvalents, permettant de réaliser plusieurs tests, en
minimisant les déplacements et manipulations de la poudre.

2.3.2  Intercomparaison des cellules de cisaillement : FT4 et Schulze

Comme nous I’avons vu plus haut, on dispose au sein du laboratoire de quatre cellules de cisaillement de
volumes différents (Figure 46) : on dispose pour le FT4 de trois volumes de cellule : 1, 10 et 85 mL et
d’une cellule de Schulze de 30 mL. Une étude comparative a été effectuée avec deux poudres d’UO;
afin d’observer I’'impact du volume de la cellule sur la qualité des résultats.
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Figure 46 : Récapitulatif des différents volumes et géométries des cellules de cisaillement
FT4 et Schulze.

2.3.2.1  Préparation et déroulement du test de cisaillement en fonction de la
géomeétrie de la cellule de cisaillement

Une différence significative entre ces deux cellules de cisaillement est leur géométrie. La cellule de
Schulze présente une géomeétrie annulaire alors que les cellules du FT4 ont une forme circulaire pleine.
Grace a sa géométrie annulaire, la cellule de Schulze effectue un mouvement de cisaillement de maniére
presque uniforme sur la surface du lit de poudre tandis que le rhéomeétre FT4 a un mouvement de
cisaillement non identique sur toute la surface. En effet, on peut observer un gradient de la contrainte de
cisaillement a la surface : lorsque 1’on se rapproche du centre, la contrainte de cisaillement peut étre
considérée comme nulle. Ceci conduit a supposer que 1’état de cisaillement critique n’est donc pas
complétement atteint pour le FT4 induisant une contrainte de cisaillement critique plus faible.

Compte-tenu de la quantité limitée de poudre pour réaliser toutes les mesures sur un méme échantillon,
il est nécessaire d’établir un protocole pour 1’enchainement des mesures afin que chacune d’elles ne
perturbe pas la mesure suivante. Ainsi, pour un échantillon donné, la poudre subira les tests avec les
contraintes de préconsolidation par ordre croissant : 3, 6, 9 puis 15 kPa. La réutilisation d’un nouvel
échantillon pour chaque contrainte de préconsolidation est rédhibitoire.

Auniveau de la préparation d’échantillon (Figure 47) avec la cellule de Schulze, I’arasement est effectué
sur une poudre aérée qui n’a pas été préalablement consolidée. Puis lors du premier test de cisaillement,
cette poudre est préconsolidée a une contrainte de préconsolidation donnée. Puis lors du test suivant,
une contrainte de préconsolidation plus élevée sera appliquée sur la poudre sauf qu’en début de test la
poudre récupérée du précédent test ne remplit pas entierement la cellule. Il faut donc compléter sur la
poudre ayant subi une précédente préconsolidation avec de la poudre initiale, c'est-a-dire de la poudre
aérée qui n’a subi aucune contrainte. Pour une séquence de tests de cisaillement (une contrainte de
préconsolidation de 3, 6, 9 puis 15 kPa), la masse de poudre augmente avec 1’augmentation de la
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contrainte de préconsolidation. Alors que pour le FT4, une méme quantité de poudre est utilisée pour
toute la séquence de tests de cisaillement.

1 test de cisaillement pour

1 contrainte de préconsolidation

Schulze

Figure 47 : Comparaison de la préparation des tests pour chaque cellule de cisaillement
(FT4 et Schulze).

Par ailleurs, le remplissage de la cellule de Schulze est trés délicat. La poudre doit étre déposée
délicatement dans la cellule en évitant toute ségrégation ou discontinuité de la surface du lit de poudre.
Il faut dans un premier temps sur-remplir la cellule en prenant garde de ne pas tasser la poudre. Il faut
ensuite araser le surplus de poudre avec une spatule (Figure 48), sans tasser la poudre. L’angle entre le
couteau et le plan d’arasage doit étre de 30° pour minimiser le tassement de la poudre durant cette
opération.

Figure 48 : Cellule de Schulze : arasement manuel.

Une fois la cellule préparée, elle est disposée sur le banc. 1l faut ensuite placer délicatement le couvercle
en essayant de le centrer au maximum sur I’embase. Pour cela, on utilise une barre permettant de
supprimer un degré de liberté. Cette opération est 1’une des plus délicates et des plus difficiles a réaliser
en BAG. Les bords des gants touchent facilement la poudre arasée et avec les gants il est trés difficile
de centrer le couvercle. Si on touche la poudre, la surface est alors déformée ce qui conduit a
recommencer toute 1’étape de préparation. L’opération d’arasement avec le FT4 est par contre plus
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facile a réaliser en BAG (Figure 49).

J‘““élf/ " & J‘E Jl =y,

Figure 49 : Cellule de cisaillement FT4 : arasement [Freeman, 2007].

Au niveau du test de cisaillement (Figure 50), la cellule de Schulze n’effectue qu’un cycle de
précisaillement (ou préconsolidation) avant le premier point de cisaillement, on estime que la poudre a
atteint un état critique au bout d’un cycle. Le FT4 effectue quant a lui plusieurs cycles de précisaillement
avant le premier point de cisaillement pour que la poudre ait atteint un état critique. Le nombre de cycles
dépend de la différence entre les contraintes de précisaillement qui doit étre inférieure a 1%. Ceci peut
conduire au niveau du FT4 & la formation d’un plan de rupture prédéfini au sein du lit de poudre, ce qui
entrainera une diminution de la résistance du lit de poudre durant le test de cisaillement, sous-estimant
ainsi la contrainte de mise en écoulement des poudres.
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Figure 50 : Comparaison des tests de cisaillements pour la cellule de Schulze par rapport a
celle du FT4 [Freeman, 2007- Schulze, 2011].

Les deux cellules de cisaillement sont automatisées et ont leur propre logiciel pour la réalisation des
tests : les protocoles de test sont intégrés et peuvent étre modifiés par les utilisateurs. Notons aussi que
le FT4 va jusqu’a un maximum de 5 points lors d’un test de cisaillement a la différence de la cellule de
Schulze qui peut aller jusqu’a plus d’une dizaine de points de cisaillement.
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La cellule de Schulze peut étre supposée plus précise que la cellule de cisaillement du FT4. Cependant,
dans toute notre étude, les résultats obtenus sont destinés & comparer qualitativement les poudres entre
elles. De plus, on cherche a minimiser la quantité des échantillons de poudre car en industrie les mesures
seront faites sur des poudres radiologiquement trés pénalisantes. Ainsi, le FT4 apparait comme un bon
compromis entre la qualité des résultats et la quantité de poudre mise en ceuvre.

2.3.2.2  Resultats obtenus en fonction de la géométrie de la cellule de cisaillement

On dispose au sein du laboratoire de deux poudres d’UO,, la poudre obtenue par voie séche (hommée
P.A) et la poudre obtenue par voie humide (appelée P.B), qui sont connues pour avoir deux
comportements rhéologiques tres différents. Ces deux poudres s’opposent sur plusieurs caractéristiques
physiques qui ne seront pas toutes analysées dans cette partie. L ’influence de chacun de ces paramétres
sera en revanche vérifiée dans les chapitres suivants. Ces deux poudres serviront de références pour
comparer les résultats obtenus avec les différentes configurations de cellules de cisaillement : la cellule
de Schulze de 30 mL, la cellule de 1 mL du FT4, celle de 10 mL et celle de 85 mL. Les barres d’erreurs
correspondent au calcul de I’écart-type, avec trois mesures effectuées pour chaque poudre et pour chaque
cellule.

La Figure 51 montre que pour une poudre donnée (P.A ou P.B), il existe une similarité aux niveaux de
la cohésion, de I’angle de frottement interne et de la fonction d’écoulement entre la cellule de Schulze
de 30 mL et les cellules de 10 mL et 85 mL du FT4. La cellule de 1 mL présente par contre des résultats
trés différents ce qui peut s’expliquer par le faible volume de poudre engagé. Un phénomeéne a été
observé lors d’un essai d’1 mL : lors de la remontée de la cellule de cisaillement la majorité de la poudre
est restée coincée entre les ailettes découvrant le fond du récipient. On peut supposer que le cisaillement
ne s’est pas fait entre deux couches de la poudre, mais entre la poudre et le fond du contenant. Les effets
de bords sont trés présents pour un volume d’1 mL. La cellule de 1 mL semble donc moins adaptée pour
la mesure des propriétés rhéologiques des poudres d’UOs.

On considére que plus le volume de 1’échantillon prélevé est grand, plus la surface de cisaillement est
grande, plus les résultats de caractérisation sont représentatifs de I’ensemble de la poudre. Concernant
les cellules de cisaillement du FT4, le volume de 85 mL présente donc un meilleur échantillonnage car
la surface de cisaillement est plus importante. Cependant sur la base des conclusions de cette pré-étude,
la cellule de 10 mL du FT4 donne des résultats similaires a la cellule de 85 mL du FT4 et a la cellule de
Schulze. Elle sera donc utilisée pour le reste des mesures de cisaillement. Elle présente en effet le
meilleur compromis entre la qualité des résultats et la minimisation du volume de poudre d’UO, engage.
De plus, au niveau du travail en BAG, a la différence de la cellule de Schulze, le FT4 présente I’avantage
d’avoir un caractére automatisé aussi bien au niveau de la procédure de préparation de 1’échantillon
qu’au lancement du test de cisaillement permettant ainsi une intervention minimale de I'opérateur. De
plus, le FT4 est aussi un rhéomeétre qui nous permet de réaliser d’autres types de tests rhéologiques,
diminuant ainsi les transferts de matieres nucléaires entre les différentes BAG et minimisant le risque
de contamination.
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Figure 51 : Mesures de cisaillement : détermination de la cohésion, de l’angle de frottement
interne et de l’indice d’écoulement pour deux poudres UO; de référence (P.A : poudre UO;
Voie Seche et P.B : poudre UO, Voie Humide).




2.3.3 Influence de ’humidité

L’étude de I’influence de I’humidité ambiante sur les poudres d’intérét a pour but de de mesurer d’une
part 1I’évolution de la masse des échantillons sous humidité controlée (masse corrélée a la quantité d’eau
adsorbée sur les échantillons) et d’autre part en étudiant ’influence de I’humidité sur les propriétés
d’écoulement des poudres (cf. Chapitre 1, § 1.3.2.1).

Les caractérisations rhéologiques sur les poudres conditionnées devraient étre réalisées dans un temps
restreint afin de réduire au maximum les contacts de la poudre avec I’air ambiant et les variations
d’humidité associées car les tests rhéologiques ne peuvent pas se faire a une humidité contrdlée.

2.3.3.1 Humidité controlée

Dans un premier temps le paramétre « humidité » a été étudié selon un protocole simple de mise sous
humidité contrlée dans des enceintes fermées. Des sels ont été utilisés pour contrdler I’humidité
souhaitée. Pour cela la limite de solubilité de chaque sel a été relevée puis calculée pour correspondre a
un volume de 500 mL d’eau. lls ont ensuite été transférés dans les enceintes fermées et 1’eau distillée
ajoutée progressivement.

Au sein du laboratoire et donc de la BAG, le taux d’humidité varie entre 40 et 60%. Afin de suivre
I’influence du paramétre externe « humidité », la poudre P.A est étudiée sous deux atmosphéres
contrblées : air humidifié a 10 et 80% d’humidité relative. Les différents sels utilisés, et leurs limites de
solubilité dans I’eau, pour obtenir les humidités relatives (HR) souhaitées sont :

- 11%: LiCl, 820 g.L",
- 75%: NaCl, 360 g.L?,

Les échantillons de poudres sont pesés et déposés dans une coupelle en aluminium (mech.~ 29, pour avoir
un lit de poudre de quelques millimétres d’épaisseur) puis placés dans les enceintes fermées (Figure 52).
L humidité relative des enceintes et la température sont constamment mesurées par sonde et relevées a
chaque pesée. Chaque échantillon, pour chaque humidité relative contrdlée, est pesé 1 fois/jour puis
toutes les deux semaines. L’évolution de la masse en fonction du nombre de jours est ensuite tracée pour
visualiser 1’évolution (Figure 53).

Figure 52 : Enceinte fermée sous humidité relative contrélée avec coupelles en aluminium.
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Figure 53 : Influence de I'humidité (11% et 75%HR) sur la poudre d’UO, Voie Séche (P.A) en
fonction du temps.

2.3.3.2  Influence de Phumidité sur I’écoulement

L’aptitude a I’écoulement a été évaluée sur la poudre d’UO, VS au moyen de la cellule de cisaillement
de 10 mL du rhéométre FT4 pour les deux humidités relatives de 11 et 75%. A cet effet, deux
échantillons de poudre sont laissés pendant douze jours dans les enceintes fermées puis sont étudiés par
test de cisaillement (a Jo). lls ont ensuite été laissés une journée (correspondant a un délai moyen de
contrdle d’une poudre en cours de fabrication) dans la BAG puis & nouveau analysés (Jo+1). Le Tableau
2 résume les valeurs moyennes de cohésion des échantillons a Jo et Jo+1 pour les deux humidités
considérées.

Tableau 2 : Aptitude a I'écoulement de la poudre d’UO, obtenue par voie seche a 11 et 75 %

HR.
J Jo +1
SDEE Cohésion C (kPa) I Cohésion C (kPa) I
[+/-0,2] [+/-0,5] [+/-0,2] [+/-0,5]
U0, VS — 11 % HR 15 46 1,7 45
UO: VS — 75 % HR 17 43 16 46
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Il semble que I’historique d’humidité ambiante subi par la poudre influe peu sur les propriétés
d’écoulement. Les valeurs de cohésion et de fonction d’écoulement sont identiques pour les quatre
échantillons. Il faut cependant considérer ces résultats avec précautions car il est possible que la variation
de ’humidité pendant les mesures induise un biais dans les résultats (remise a 1’équilibre avec
I’atmosphére trop rapide par rapport a la durée de mesure). L humidité au sein de nos BAG varie entre
40 et 60%. Cette variabilité ne sera pas considérée comme un parametre influent pour la suite.

Notons que des tests complémentaires seraient cependant nécessaires pour statuer sur I’influence de
I’humidité sur les propriétés d’écoulement des poudres d’UQ..

2.3.4 Protocole et enchainement des caractérisations rhéologiques des poudres d’UO>

Comme évoqué précédemment, il faut limiter la quantité de matiére nucléaire mise en jeu dans les
caractérisations, particuliérement dans une optique de contréles industriels sur de la poudre MOX. C’est
pourquoi une étude d’optimisation de la séquence d’enchainement des différents tests de mesures
rhéologiques est nécessaire. Pour cela les tests ont été définis en fonction des contraintes appliquées sur
la poudre.

Pour rappel on considére deux types de régimes : le régime quasi-statique et le régime dynamique. Le
régime quasi-statique est le passage de la poudre d’un état statique a un état dynamique, c’est-a-dire la
mise en écoulement de la poudre. Le régime dynamique va quant & lui permettre de mesurer les
propriétés de la poudre en mouvement.

= Letest de cisaillement a été effectué a différentes contraintes de préconsolidation : 3, 6, 9 et 15
kPa. Pour un méme échantillon, les tests de cisaillement sont effectués par ordre croissant des
contraintes de préconsolidation.

Validation : afin de mettre en évidence une éventuelle modification de la poudre pour les 4
précédents tests de cisaillement, apres le test de 15 kPa, on effectue un test a 3 kPa qui est
comparé avec le premier test a 3 kPa. Un test de granulométrie voie séche a 0,1 bar est également
réalisé avant et apres chaque séquence de tests de cisaillement (Figure 54).

= |l sera montré au Chapitre 3 que les tests de compressibilité, de perméabilité et de cisaillement
ne sont pas destructifs, contrairement au test VFR. Ainsi, il a été décidé de suivre la séquence
de test présentée en Figure 54. Le test de compressibilité sera utilisé pour suivre toute évolution
ou modification de la poudre au cours des tests. Des mesures de granulométrie voie séche a 0,1
bar ont aussi été effectuées en complément avant et aprés VFR.

Notons que les mesures de densités aérée et tassée sont réalisées avec le voluménomeétre. Ce test
demandant une quantité relativement importante de poudre, il n’a été réalisé que dans la cadre 1’étude
de I’influence de la granulométrie.
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Figure 54 : Protocole de mesures rhéologiques pour la caractérisation des poudres d’UQs-.

2.4 PREPARATION ET CARACTERISATION DES GRANULES

2.4.1 Granulation mécanique

Les poudres d’UO; brutes présentent différentes caractéristiques physiques. Il est difficile d’observer
séparément I’impact de chacune de ces caractéristiques. Afin d’effectuer une étude a effets séparés, et
ainsi isoler et contréler un seul parameétre pour déterminer son influence sur les propriétés rhéologiques
de la poudre, il a été choisi de travailler sur des granulés. Ces granulés sont faits a fagon en fonction du
paramétre étudié. La fabrication de granulés reproductibles est une étape longue et tout particuliérement
avec I’UO-, qui doit étre manipulé en BAG. La méthode de préparation de ces granulés est la suivante :
en BAG, un manchon en latex est rempli d’environ 200 g de poudre d’UO- obtenue par voie seche qui
est ensuite tassée progressivement par vibrations. Aprés nettoyage et fermeture par un bouchon en
caoutchouc, le manchon est sorti de la BAG puis inséré dans I’enceinte d’une presse isostatique.
L’intérét de ce type de presse est d’appliquer la pression sur 1’objet a compacter dans toutes les directions
et en chaque point du manchon (Figure 55). Sous I’action de la pression, le manchon et le bouchon se
déforment et la poudre est compactée a la pression choisie (réglable entre 50 et 600 MPa) pour obtenir
un barreau d’UO, compact.
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Figure 55 : Principe de la presse isostatique : granulation.

Afin de déterminer la pression de compaction a appliquer avec la presse hydrostatique, nous avons
préalablement fabriqué, au moyen d’une presse uniaxiale double effet, des comprimés crus a différentes
pressions (Figure 56) : 70, 90, 110, 130 et 150 MPa dont on a ensuite calculé la densité (définie dans le

cas présent a la compacité) selon la formule :

m
D - r 1 A = - .
ensité de comprimé V 10,96

Avec :
m masse (en g),
V volume du comprimé (en cmq),

10,96 équivalent a la densité théorique de ’UQO,.

0
(%MVTh)

Equation 42
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Figure 56

: Densité du comprimé en fonction de la pression de compaction.
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La pression retenue est égale a 150 MPa car elle nous permet d’obtenir des granulés suffisamment
denses (environ 47 %MVTh) pour pouvoir en modifier la forme ou la taille sans qu’ils ne se détruisent
trop facilement. En cas de mise en forme ultérieure (fabrication des pastilles d’UQO; (Figure 57)) a une
valeur classique d’environ 450 MPa, des granulés de ce type seront aisément détruits sans induire un
effet mémaoire sur la microstructure (c’est-a-dire sans garder la forme initiale des granulés) apres frittage.
Pour la fabrication des granulés, la pression appliquée dans la presse isostatique sera donc égale a
150 MPa.

10mm

Figure 57 : Comprimé cru d’UQOx.

242 Concassage et tamisage : FREWITT

Dans un premier temps le barreau de poudre compacté dans la presse isostatique est concassé
grossierement dans un mortier en BAG.

La deuxiéme étape consiste a forcer les morceaux concassés a travers la maille d’un tamis dans un
granulateur de marque FREWITT (Figure 58). Le choix de I’ouverture de la maille permet de réduire la
taille des granulés a la valeur visée. Les morceaux concassés sont versés dans 1’entonnoir d’entrée, d’ou
ils tombent sur le rotor fonctionnant en mode oscillant et dont les couteaux vont forcer le passage a
travers le tamis. La vitesse de rotation du rotor oscillant préconisée par le constructeur est de 23 tr.min-.
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Figure 58 : Frewitt (en BAG a gauche)

La troisieme étape est le passage au Frewitt a travers un tamis de maille 1 mm afin de diminuer et
d’homogénéiser la taille du granulé.

La quatriéme étape est un second passage de la poudre a travers le Frewitt avec un tamis de maille
400 pm.

La cinquieme étape est un passage de la poudre a travers un tamis de maille 250 um au Frewitt. La
maille de 250 um a été choisie car une étude préliminaire a permis de constater que la poudre traversant
une maille X pm au Frewitt, aura une taille de particule maximale d’environ X + 300 um. La gamme de
taille des particules de 0 a 500-600 um correspond a celle observée sur de la poudre d’UO; en sortie de
Frewitt.

La poudre ainsi obtenue est constituée de granulés. Un test de validation a été utilisé afin de vérifier la
reproductibilité du procédé de fabrication des granulés (en sortie du Frewitt et avant la caractérisation
rhéologique). Ce test correspond a un tamisage a 100 pm : deux classes granulométriques de granulés
sont obtenues (supérieurs a 100 um et inférieurs a 100 um, appelés fines). Ce tamisage a été répété sur
cing échantillons de 200 g obtenus a la sortie du protocole de fabrication (Figure 59). Aprés chaque
tamisage, environ 30% (+/- 3%) de fines est récupéré, ce qui indique une faible variabilité.

Le protocole de fabrication de granulés d’UO; (Figure 59) est donc suffisamment fiable et reproductible
pour réaliser 1’étude a effets séparés.
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Figure 59 : Protocole de fabrication de granulés d’UQO,.

2.5 CONCLUSION

Les cellules de cisaillement de 10 mL et 85 mL du FT4 ainsi que la cellule de Schulze de 30 mL
conduisent a des résultats similaires, contrairement a la cellule de cisaillement de 1 mL du FT4. La
cellule de cisaillement de 10 mL présente un bon compromis entre la quantité de matiére utilisée et la
qualité des résultats pour la suite de notre étude.

Par ailleurs 1’étude préliminaire a permis de négliger I'impact de I’humidité sur nos mesures
rhéologiques, mais aussi de mettre en place un protocole de mesures rhéologiques. Ce protocole prend
en compte la modification que peut apporter chaque type de test sur la poudre, a savoir s’il est destructif
ou non. En fonction de I’influence que peut avoir chaque test, un enchainement a été défini afin de
pouvoir réaliser les différentes mesures sur un méme échantillon de poudre. Des points de controle
intermédiaires ont été mis en place afin de suivre et contrdler I’évolution de la poudre.

Enfin, pour réaliser une étude a effets séparés, il a été nécessaire de pouvoir contréler les caractéristiques
physiques de la poudre d’UQOz. C’est pourquoi une recherche a été réalisée sur la fabrication de granulés
reproductibles. A partir de ces granulés, il est alors possible de réaliser des modifications & fagon pour
étudier I’impact de la granulométrie sur les propriétés rhéologiques de la poudre d’UQO; dans le Chapitre
3, mais aussi I’impact de la morphologie dans le Chapitre 4.
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Chapitre I1I : Influence de la granulométrie sur

les propriétés rhéologiques

Ce chapitre décrit I'influence de la proportion de particules fines (< 100 um) sur les
mélanges de poudre d'UO,. Les différentes propriétés rhéologiques de poudres UO;
sont comparées directement en fonction de la quantité de fines dans le mélange de
poudres. Cela est nécessaire pour comprendre ce comportement rhéologique de la
poudre lors de la fabrication de combustibles nucléaires par métallurgie des poudres,
en particulier lors du remplissage de moules. Pour réaliser cette étude, des granulés
d’UO, ont été fabriqués de maniére reproductible, puis différents mélanges de classes
granulométriques ont été réalisés en faisant varier les proportions des fines.

3.1 PREPARATION DE POUDRES A DIFFERENTS TAUX DE FINES.

On définit les fines comme les particules dont le diamétre est inférieur a 100 um. Elles ont été isolées
par tamisage a faible amplitude puis rajoutées a la population de grosses particules (de taille > 100 um)
pour obtenir plusieurs mélanges de proportions connues. Afin de définir la durée optimale de tamisage
et d’observer la répétabilité de celui-ci, des lots de 200 g ont été versés dans une colonne vibrante de
tamis. Des pesées du refus de chacun des tamis ont été réalisées toutes les 5 minutes. La stabilité de la
masse de fines est atteinte a partir de 30 minutes de tamisage. Ceci a conduit a retenir une durée de
tamisage de 35 minutes pour 1’obtention des populations de référence (fines particules / grosses
particules). Sur un lot de 200 g, la masse de fines récupérée est d’environ 30% massique (Figure 60).

35
30
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10

Taux de fines (%m)

5

0

0] 10 20 30 40 50

temps (min)
Figure 60 : Evolution du taux de fines (pourcentage massique) en fonction du temps lors du
tamisage d'un lot de poudre.

Cing types de lot (mélanges) ont été préparés avec différentes quantités de fines : 0, 10, 30, 50 et 100%
massique. Les mélanges ont été obtenus par brassage doux en utilisant un mélangeur tridimensionnel
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(Turbula) pendant 10 minutes a une vitesse de 23 tr.min*. Pour chaque lots de poudres, trois échantillons
ont pu étre préparés.

Les distributions granulométriques des lots ont été mesurées par granulométrie laser en voie seche.
Chaque échantillon est mesuré trois fois avec des prises d’essais a différentes hauteurs (Figure 61). Les
résultats présentés dans la figure suivante donnent la moyenne pour les 3 sous-échantillons (Tableau 3,
Figure 62).

Prélevements

Figure 61 : Zones des prélévements pour les 3 mesures de la granulométrie.

Il existe différents diamétres  caractéristiques  pour  décrire  les  distributions
granulométriques (cf. Chapitre 1, § 1.1.1), ; nous avons choisi d’utiliser ici le diamétre volumique
médian Dv(50) complété par la largeur de la distribution granulométrique, appelée aussi span.

On définit le span selon I’expression :

DV90 -DVl 0

span= Equation 43

DV50

Plus le span est grand plus la distribution est étendue.

Pour chaque type de mesure (mesure de cohésion, énergie d’écoulement, etc.), I’écart-type est déterminé
sur la base des trois mesures pour chaque échantillon. L’écart-type représente la maniere dont les valeurs
sont dispersées par rapport a la valeur moyenne.

Ou x la valeur de la mesure, X la valeur moyenne et N le nombre de mesures pour une méme poudre.
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Tableau 3 : Diamétres caractéristiques en fonction de la teneur en fines (écart-type de

Dv = 20 um).
Poudre Tauxdefines Dy (10)(um) Dv(50)(um) Dv.(90) (pm) Span
(Y%om)

AQ 0 210 360 570 1.0
B10 10 120 310 540 14
C30 30 60 280 530 17
D50 50 40 160 480 2.8
E100 100 20 70 140 17
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Figure 62 : Distributions granulométriques des différents lots (Granulomeétre laser voie
séche) avec ADensité volumique = 1%.

Le span permet de mieux cerner les caractéristiques du mélange considéré. Dans notre cas, on peut voir
que si le span est de I’ordre de 1,5 la distribution ne présente qu’une classe granulométrique
prédominante. Et lorsqu’il est de I’ordre de 3, cela révéle une distribution bimodale : c’est le cas du
mélange constitué de 50 %m de grosses particules et 50 %m de fines particules.

A partir des analyses granulométriques obtenues avec le granulométre voie séche, si I’on trace la fraction
cumulée a 100 um de chaque poudre en fonction du taux de fines, on observe une évolution linéaire de
la densité volumique cumulée (Figure 63). Dans le granulomeétre, la dispersion des agglomérats est
partielle mais également les fines peuvent aussi adhérer aux particules les plus grosses, ce qui conduit a
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sous-estimer la détermination de la quantité de fines. Cette mesure granulométrique fournit ainsi une
mesure approximative de la quantité de fines mais qui est bien corrélée a la quantité attendue.
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Figure 63 : Evolution de la densité volumique cumulée en fonction du taux de fines pour les
particules inférieures a 100 um.

Une fois la mesure granulométrique effectuée, les mesures de propriétés rhéologiques vont permettre de
comprendre I’influence des fines sur le comportement de la poudre. On différencie les deux états : la
mise en écoulement et I’écoulement.

3.2 MESURES DES PROPRIETES DE MISE EN ECOULEMENT

La mesure de densité et I’étude de compressibilité sont des facteurs importants pour caractériser la mise
en écoulement de la poudre. Ces tests permettent d’obtenir une idée de I’arrangement des particules
entre elles et par conséquent de comprendre le comportement de la poudre.

3.2.1 Densité aérée, densité tassée et compressibilité

Le test de densité (voluménomeétre) est utilisé pour caractériser le réarrangement libre des grains, sans
application de contrainte (cf. Chapitre 2, § 2.2.2.1). Pour l'essai de compressibilité, au contraire, le
réarrangement des grains est réalisé en appliquant une contrainte normale (cf. Chapitre 2, § 2.2.2.2). Si
ces deux tests ne permettent pas de mesurer directement les propriétés d'écoulement, ils nous fournissent
cependant une prédiction qualitative du comportement de la poudre lors de sa mise en écoulement et de
son écoulement [Cain, 2002]. Les résultats sont donnés dans le Tableau 4.
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La mesure de la densité aérée peut également étre déterminée avec le rhéométre FT4. Cette mesure est
nommeée Conditioned Bulk Density, CBD (Tableau 4) et dépend trés faiblement de 1’opérateur. Les
résultats du voluménometre sont quant a eux susceptibles d’étre affectés par 1'opération initiale de
remplissage d’une éprouvette graduée avec la poudre, plus sensible a 1’effet opérateur. Cependant
comme le montre le Tableau 4, les deux méthodes donnent des valeurs de densité aérée similaires. Cela
nous amene a penser que I'effet opérateur est faible lors du versement de la poudre dans le récipient du
FT4. La mesure du CBD sera donc celle retenue pour la mesure de la densité aérée du lit de poudre.

Tableau 4 : Mesures de densité et compressibilité (FT4)

Voluménometre FT4
Poudre Taux de |Densite aérée| Densité tassée | Indice de Carr (gg(:frr?3) Densité a 15 kPa COT: EPSZI?(:/:)I)te 8
i 9 +/- +/- %) [+/- ' cm®) [+/-
fines (%m) | [+/-0,3] [+/-0,3] (%) [+/-10] [+/-0,2] (9.cm™) [+/-0,2] [+/- 0,8]
A0 0 2,8 33 18 2,7 2,9 5,6
B10 10 2,7 33 22 2,8 2,9 7,0
C30 30 2,5 3,3 32 2,4 2,6 9,8
D50 50 2,5 34 40 2,3 2,6 15,0
E100 100 2,1 2,9 38 2,1 2,5 21,3

La Figure 64 montre que la compressibilité (FT4) croit avec le taux de fines pour une consolidation
donnée. La compressibilité, exprimée en pourcentage, représente le rapport entre le volume aprés
compression de la poudre et le volume a I’état initial. La compression du lit de poudre étant réalisée par
un piston poreux, nous pouvons supposer une dépendance de la quantité d’air piégé dans le lit de poudre
initial en fonction de la teneur en fines. L’augmentation du taux de fines entraine une augmentation de
la compressibilité a partir de 1 kPa, d’autant plus forte que la contrainte de consolidation augmente. Ceci
permet de rendre compte de la quantité d’air piégée au sein du lit de poudre en fonction du taux de fines
dans le mélange et ainsi de déterminer la difficulté a évacuer I’air du lit de poudre lors de la compression.
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Figure 64 : Compressibilité en fonction de la consolidation (rhéométre FT4).

La coulabilité prédite qualitativement a partir de I’indice de Carr semble diminuer lorsque la teneur en
fines augmente. Une corrélation linéaire peut é&tre observée entre la compressibilité et I’indice de Carr
en fonction de la quantité de fines (Figure 65). L indice de Carr est représentatif du réarrangement sans
application de contraintes sur le lit de poudre a la différence de la compressibilité. Cependant, cette
derniére a 15 kPa suit la méme tendance que I’indice de Carr. Pour des raisons de sécurité concernant
le travail avec des poudres d’UOy, il sera plus simple d’utiliser un seul appareil présentant un protocole
facile et rapide a réaliser, tel que la compressibilité.
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Figure 65 : Variation de l’indice de Carr et de la compressibilité (15 kPa au FT4) en fonction
du taux de fines.

Le test de compressibilité a été effectué trois fois consécutivement sur chaque échantillon (et sur trois
échantillons pour une méme poudre) afin de vérifier s’il en modifiait ou non les caractéristiques et les
résultats sont similaires. Le test de compressibilité peut donc étre considéré comme non destructif. Par
ailleurs, un test de granulométrie, réalisé avant et aprés compressibilité de la poudre, permet de justifier
gue les granulés ont une certaine solidité mécanique et ne sont pas friables a 15 kPa. L’évolution de la
compressibilité est donc provoquée par un réarrangement forcé des granulés entre eux en occupant les
espaces intergranulaires. Ce test simple et rapide sera utilisé avant et apres chaque test en régime
dynamique. En raison de sa sensibilit¢ aux fines, il nous permet donc de suivre 1’évolution du
comportement de la poudre lors de la caractérisation de son écoulement et de détecter une éventuelle
modification de la poudre (rupture d'agglomérats, etc.).

3.2.2 Test de cisaillement

Le cisaillement permet de caractériser le comportement rhéologique complexe de la poudre pendant sa
transition d'un état statique a un état dynamique, par exemple lors de lI'ouverture du fond d'une trémie
[Wei, 2017].

3.221 Fonction d’écoulement

Les lieux d’écoulement ont été déterminés avec la cellule de cisaillement de 10 mL du FT4 pour les
différents lots de granulés d’UO; de classes granulométriques différentes. Les résultats pour les lots AO
(avec 0% de fines) et E100 (avec 100% de fines) sont présentés dans la Figure 66 pour les différentes
contraintes de préconsolidation : 3/ 6/ 9/ 15 kPa.
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Figure 66 : Tracé des lieux d’écoulements et des cercles de Mohr pour les lots A0 (0% de
fines en bleu) et E100 (100% de fines en rouge) pour les différentes contraintes de
préconsolidation 3, 6, 9 et 15 kPa.

Les résultats du test de cisaillement ont été utilises pour tracer les fonctions d’écoulement pour chaque
lot (Figure 67) [Geldart, 2009]. Les lots A et B, constitués respectivement de 0 et 10 %m de fines,
présentent des fonctions d’écoulement similaires. Quelques difficultés ont été rencontrées pour la
mesure du cisaillement a une contrainte de préconsolidation a 3 kPa, pour les poudres contenant 0 et 10
%m de fines. Les tests de cisaillement aux petites contraintes de préconsolidation (3 kPa) présentent un
lieu d’écoulement qui peut passer en dessous de la contrainte de précisaillement. Dans ce cas le grand
cercle de Mohr ne peut donc étre tracé et par conséquent la contrainte de consolidation majeure ne peut
pas étre déterminée. Pour les poudres contenant plus de 30 %m de fines, les mesures de cisaillement a
faibles contraintes (3 kPa) sont exploitables. Les contraintes mesurées pour les poudres présentent un
écart-type maximisé d’environ +/- 10% basé sur au moins trois tests.

La Figure 67 représente la fonction d’écoulement des différentes poudres. Les résultats de I’indice
d’écoulement pour une contrainte de préconsolidation de 15 kPa sont présentés dans la Figure 68. On
constate que les lieux d’écoulement pour 30, 50 et 100 %m de fines sont trés proches, de méme pour les
poudres contenant 0 et 10 %m pour des contraintes de préconsolidation de 6, 9 et 15 kPa. Les poudres
présentant des lieux d’écoulement proches, leurs fonctions d’écoulement sont similaires. Sur la Figure

81



67 et la Figure 68, deux zones coexistent : I’une constituée des poudres contenant de 0 et 10 %m de
fines et ’autre regroupant les poudres composées de 30, 50 et 100 %m de fines.
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Figure 67 : Fonctions d’écoulement pour les différents lots (A 0%m, B 10%m, C 30%m, D

50%m et E 100%m).
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Figure 68 : Variation de /’indice d'écoulement en fonction de la quantité de fines (contrainte

de préconsolidation de 15 kPa).

D’autres paramétres sont mesurés avec le test de cisaillement : la cohésion de la poudre qui est obtenue
lorsque 1’on trace 1’ordonnée a I’origine du lieu d’écoulement, et I’angle de frottement interne
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représentant le frottement des particules entre elles (cf. Chapitre 1, § 1.2.5). Nous verrons par la suite
comment ces deux parametres influencent la mise en écoulement lorsqu’on joue sur le taux de fines.

Tableau 5 : Récapitulatif des résultats des tests de cisaillement obtenus pour les poudres AQ,
B10, C30, D50 et E100.

Contrainte de Poudre Cohésion (kPa) o. (kPa) o1 (kPa) Fl AlF (°)
préconsolidation [+/-10%] [+/-10%] [+/-10%] [+/- 0,5] [+/-3°]

A0 0,6 2,7 6,7 2,5 32

B10 0,6 2,3 7,1 3,1 31

3 kPa C30 0,9 3,2 6,3 2,0 33
D50 0,8 3,2 6,7 2,1 35

E100 1,0 3,3 6,0 18 28

A0 0,7 19 12,6 6,6 35

B10 0,9 3,2 12,5 3,9 32

6 kPa C30 1,7 6,3 12,3 2,0 34
D50 1,7 6,6 12,4 1,9 35

E100 1,5 54 11,4 2,1 31

A0 2,6 9,3 18,5 2,0 32

B10 2,3 8,6 19,5 2,3 33

9 kPa C30 11 4.4 19,6 4,5 35
D50 1,4 53 18,8 3,5 34

E100 2,4 8,4 17,1 2,0 31

A0 1,9 7,4 35,0 4,7 34

B10 1,7 6,3 32,0 51 36

15 kPa C30 33 13,2 30,9 2,3 37
D50 2,9 11,8 31,1 2,6 38

E100 3,6 13,4 28,2 2,1 33

3.2.2.2  Angle de frottement interne

L’angle de frottement interne AlIF, se situant entre le lieu d’écoulement et 1’abscisse, a été déterminé
pour toutes les poudres (Figure 69). On constate que quels que soient le taux de fines et la contrainte de
préconsolidation, les lieux d’écoulement sont pratiquement paralléles ce qui traduit un angle de
frottement identique pour toutes les poudres. Cette constance de 1’angle de frottement interne entre les
particules peut s’expliquer par un parameétre commun a toutes les poudres considérées dans cette étude :
I’état de surface des granulés. On peut faire I’hypothése que vis a vis du frottement interparticulaire, le
parametre prépondérant n’est pas la taille des particules mais leur état surface. Cette hypothése sera
vérifiée plus loin dans 1’étude.
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Figure 69 : Angle de frottement interne en fonction du taux de fines dans la poudre
(contrainte de préconsolidation de 15 kPa).

3.2.2.3 Cohésion

La cohésion est un résultat des essais de cisaillement. Dans le tracé du lieu d’écoulement, la cohésion
correspond a I’ordonnée a I’origine. La Figure 70 présente 1’évolution de la cohésion de la poudre en
fonction de la quantité de fines. On observe deux paliers : le premier a une valeur faible pour les poudres
contenant de 0 et 10 %m de fines et le second, a une valeur plus élevée, pour les poudres contenant entre
30 et 100 %m de fines.

(0,,.=15kPa)

pre
4,5
4,0
3,5

3,0
2,5
2,0
1,5
1,0
0,5
0,0
0 10 30 50 100

Taux de fines (%m)

Cohésion (kPa)

Figure 70 : Variation de la cohésion en fonction des différents taux de fines (contrainte de
préconsolidation de 15 kPa)
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Ainsi, pour prédire la cohésion d’une poudre, il est essentiel de prendre en compte la contrainte de
préconsolidation qui lui est appliquée. Le critére de cohésion permet d’expliquer les phénoménes
présents au sein de la poudre mais pas de différencier les poudres ayant un taux de fines inférieur a
10 %m ou supérieur a 30 %m.

Pour le régime de mise en écoulement, deux domaines peuvent étre définis, correspondant a des valeurs
de cohésion significativement différentes : I’un regroupe les poudres non-cohésives contenant O et
10 %m de fines et I’autre les poudres cohésives (30, 50 et 100 %m de fines).

Si les tests de mise en écoulement permettent ainsi de comprendre la « naissance » de 1’écoulement, la
question du comportement dynamique qui s’ensuit demeure, c’est 1’objet de 1’étude de 1’écoulement.

3.3 MESURE DES PROPRIETES D’ECOULEMENT

La mesure des propriétés d’écoulement de la poudre a pour but de comprendre le comportement
rhéologique de la poudre dans un état dynamique. Celui-ci est caractérisé par le test de perméabilité,
mais aussi par les mesures dynamiques réalisées avec le rhéométre FT4.

3.3.1 Test de perméabilité

Dans le procédé, I'air emprisonné dans le moule doit étre évacué au travers de la poudre lors du
remplissage. Rappelons que pour obtenir un bon remplissage, les particules doivent avoir des propriétés
d’écoulement permettant a 1’air de s’évacuer facilement. Le test de perméabilité est utilisé pour
caractériser la capacité de remplissage car il indique avec quelle facilité I'air emprisonné dans le moule
peut traverser le lit de poudre pour assurer un écoulement régulier et donc un bon remplissage.

Pour un flux d’air faible et constant de 2 mm.s* durant tout I’essai, en appliquant une charge croissante,
la perte de charge mesurée (Figure 71) permet de déterminer la perméabilité de la poudre. Sur la Figure
72, la perméabilité k (déterminée avec 1’Equation 41) est tracée en fonction de la contrainte de
consolidation appliquée sur le lit de poudre.
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Figure 71 : Variation de la perte de charge 4P en fonction de la consolidation normale
appliquée sur le lit de poudre pour les différents lots.

La perméabilité est une fonction linéaire de la contrainte de consolidation (Figure 72). Elle est
inversement proportionnelle a la perte de charge. On observe ainsi que plus il y a de fines dans le
mélange, plus la perte de charge est élevee ce qui induit une faible perméabilité.
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Figure 72 : Variation de la perméabilité k (cm?) en fonction de la consolidation normale
appliquée sur le lit de poudre pour les différents lots.

Sur la Figure 73, on observe donc une forte décroissance (exponentielle) de la perméabilité des que des
fines sont introduites dans le mélange. Plus il y a de fines, plus ’espace intergranulaire est faible, ce qui
va empécher le passage de I’air au travers du lit de poudre et entrainer une augmentation de la perte de
charge. Le taux de fines influence donc fortement la perméabilité.

Une forte perte de charge, et donc une faible perméabilité, indique que la poudre présente un écoulement
moins favorable au remplissage, et inversement. On peut ainsi prédire le comportement relatif de deux
poudres du point de vue de 1’écoulement.

Des tests de compressibilité avant et aprés le test ont été effectués ainsi que des tests de granulométrie
pour observer une éventuelle dégradation ou ségrégation de la poudre. Les résultats sont présentés dans
le Tableau 6. Les données montrent que le débit d’air et les contraintes normales mis en jeu dans le test
de perméabilité ne sont pas destructifs pour la poudre.
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Figure 73 : Perméabilité en fonction de la quantité de fines (15 kPa).

Tableau 6 : Compressibilité & une contrainte de consolidation de 15 kPa avant et apreés le test
de perméabilité.

. Compressibilité avant Compressibilité post
(0)
Taux de fines (%om) perméabilité (%) perméabilité (%)
0 5,6 (x1,0) 5,9 (1,0
100 22,3 (+1,0) 21,7 (+1,0)

3.3.2 Tests dynamiques : Variable Flow Rate (VFR)

Des tests dynamiques ont été réalisés sur les cing poudres pour mieux comprendre leur comportement
lors des transferts et du remplissage des moules de presse. Cet essai est considéré comme représentatif
de I’état libre de la poudre dans un environnement confiné. Les résultats du test VFR sont représentés
sur la Figure 74 et les indices caractéristiques des différents mélanges sont résumés dans la Figure 75.

D’aprés les résultats de perméabilité et de cisaillement, on peut déja supposer que plus il y a de fines,
plus la poudre devient cohésive. Or, I'énergie d'écoulement de base, BFE, représentant 1’énergie au test
7 (Figure 75), mesurée pour les lots A0 et B10 (0 et 10 %m de fines), est plus élevée que pour les lots
C30, D50 et E100 (30, 50 et 100 %m de fines) : deux domaines se différencient (moins de 10 %m de
fines et plus de 30 %m de fines).

Les résultats présentés Figure 74 semblent indiquer que plus une poudre est composée de fines, plus
I’énergie mesurée par la pale est faible. Une interprétation de cette diminution d’énergie est due a un
effet de compressibilité. Lorsque le taux de fines augmente, cela augmente la compressibilité et donc,
quand la pale passe dans le lit de poudre, elle compacte la poudre dans un volume restreint. La zone
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d’influence de la pale est donc faible ce qui conduit a une énergie d’écoulement faible.

L’énergie spécifique (SE) caractérise la cohésion de la poudre lors de la remontée de la pale ¢’est-a-dire
caractéristique d’un écoulement non confiné. D’apres la Figure 75, le SE est peu sensible au taux de
fines.
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Figure 74 : Evolution de [’énergie nécessaire a déplacer la poudre pour des vitesses de pale
données : test VFR [AEnergie = +/-200 mJ].

La mesure du rapport FRI est la mesure d’un rapport entre des énergies d’écoulement a différentes
vitesses de rotation de la pale. Le FRI augmente faiblement avec la quantité de fines (Figure 75), ce
phénomene est di a la cohésion de la poudre. Plus la quantité de fines augmente, plus la poudre est
cohésive induisant une augmentation de I’énergie au test n°11 (avec une faible vitesse de rotation de 10
mm.st) comparativement au test n°8 (a 100 mm.s?). En diminuant la vitesse, ’air piégé dans le lit de
poudre peut s’évacuer facilement et permettant ainsi a la poudre déplacée d’occuper plus facilement le
vide laissé aprés la trainée de la pale. Ces résultats sont en accord avec le comportement des poudres
prédit par la littérature, plus la quantité de fines augmente, plus la poudre est cohésive et 1’écoulement
est difficile.

Concernant l'indice de stabilité (SI) (Figure 75), il est identique pour les différents lots avec une valeur
proche de 1. La valeur de Sl ne dépend pas de la quantité de fines introduite dans le mélange, mais
traduit la bonne stabilité de la poudre dans les conditions du test VFR. L augmentation de la teneur en
fines n’entraine pas de modification du comportement de la poudre lors des différents passages de la
pale.
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Figure 75 : Détermination des différents indices mesurés (BFE, FRI, Sl et SE) en fonction de
la teneur en fines (%m).

Aprés le test de VFR, une mesure granulométrique ainsi qu’une mesure de compressibilité ont été
effectuées (Tableau 7). Ces deux tests ont révelé un phénomene d’attrition (apparition de fines due a la
désagglomération des granulés). Cette quantité de fines reste tres faible car elle n’entraine pas de
variation de I’indice de stabilité SI. Apres avoir subi ce test, la poudre ne présente plus les mémes
propriétés que dans son état initial. Cela peut étre dii au passage de la lame qui, lors de sa descente, va
effectuer un mouvement de cisaillement et de compression, favorisant la destruction d'une fraction des
particules. La lame brise trés probablement quelques agglomérats lors de la descente, produisant des
fines. Dans notre cas, le test VFR est alors considéré par précaution comme destructif.
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Tableau 7 : Compressibilité a une contrainte de consolidation de 15 kPa avant et aprés le test
de VFR.

. Compressibilité avant VFR Compressibilité post VFR
Taux de fines (%om) P P P

(%0) (%0)
0 5,9 (+1,0) 11 (+1,0)
100 21,7 (+1,0) 26,7 (+1,0)

3.4 CONCLUSION

Dans notre étude, plus la quantité de fines augmente plus les propriétés rhéologiques de la poudre sont
mauvaises (cf. Chapitre 1, § 1.3.1). Différents tests nous ont permis de démontrer cet impact négatif des
fines.

L’indice d'écoulement (FI) est représentatif de la transition de la poudre d'un état statique a un état
dynamique. Ce facteur dépend de ’angle de frottement interne et de la cohésion de la poudre (Equation
24). Lorsqu’on augmente le taux de fines, la cohésion augmente ce qui permet de démontrer
I’augmentation des forces interparticulaires. Alors que 1’angle de frottement interne reste le méme pour
tous les mélanges lors de la rupture. L’angle de frottement interne étant similaire pour les poudres a
différentes quantités de fines, on suppose ainsi que la force de friction est présente, mais est similaire
pour toutes les poudres étudiées dans ce cas.

La mesure du BFE peut étre interprétée comme suit : la pale en descendant effectue un mouvement de
compression et de cisaillement. D’apres le test de compressibilité, I’augmentation des fines donne une
poudre trés compressible et fortement cohésive. Les lits de poudre constitués de grosses particules sont
moins compressibles que les fines en raison de leur faible capacité a piéger 1’air. Lors du passage de la
pale durant le test VFR, les grosses particules faiblement compressibles entraineront la mobilisation
d’un volume important de poudre (zone d’écoulement importante) et donc une énergie BFE élevée pour
les grosses particules. Ainsi lorsque le taux de fines est élevé, la lame traverse une poudre plus cohésive,
donc facilement compressible. Le volume de poudre déplacé par la pale est donc trés petit d’ou une
mesure d’énergie d’écoulement BFE plus faible pour les fines.

La perméabilité des poudres étudiées diminue fortement dés 1’introduction d’un taux de fines équivalent
a 10 %m. La perméabilité est liée au volume et a la structure de la porosité interparticulaire. Les fines
remplissent les espaces interparticulaires, ce qui conduit a la formation d’un milieu compact empéchant
I’air de traverser le lit de poudre. Pour cette raison, les fines ont un impact important sur I'écoulement
de la poudre dans un moule et donc sur la possibilité d'obtenir un processus de remplissage reproductible
et stable.

La Figure 76 propose une comparaison des différents tests de mise en écoulement et d’écoulement. Les
résultats permettent d’identifier deux zones :

. Zone de comportement tres cohésif avec FF<4 et k<100 .10° cm? (avec un débit d'air
de 2 mm.s) : pour les lots C, D et E (la quantité de fines est supérieure a 30 %m). La poudre se met en
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écoulement et s’écoule difficilement, elle présente en outre une résistance a 1’évacuation de I’air. L air
étant facilement piégé dans la poudre, celle-ci présente donc une forte compressibilité (d’ou une forte
valeur de FRI et une faible valeur de NBFE).

. Zone de comportement peu cohésif FF>4 et k>100 .10° cm? (avec un débit d'air de
2 mm.s™) : Pour les lots A et B (0 et 10 %m de fines), la compressibilité varie peu et la perméabilité est
forte. La poudre présente un meilleur comportement de mise en écoulement et d'écoulement que dans la
zone de comportement trés cohésif. Cette zone, contrairement a la zone cohésive, serait favorable a un
remplissage reproductible et homogéne des moules de presse comme décrit par Freeman [Freeman,
2009] (cf. Chapitre 1, § 1.3.4).

Contrairement au test de cisaillement, le test de perméabilité a permis de différencier toutes les poudres,
méme celles ayant un taux de fines supérieur a 30 %m. Le comportement du mélange apparait
conditionné par la quantité de fines particules. Au-dessous de 10 %m de fines, le comportement de la
poudre est gouverné par les grosses particules. Au-dela de 30 %m de fines, les fines particules
remplissent les espaces vides entre les grosses particules, ce qui réduit le nombre de contacts directs
entre grosses particules et provoque la formation d’une poudre cohésive.
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Figure 76 : Variation de la perméabilité, de la compressibilité, du NBFE et de [ ’indice
d’écoulement en fonction du taux de fines. (Mesures a opre = 15 kPa)

Le controle de la distribution granulométrique a permis une certaine compréhension du comportement
rhéologique de la poudre d’UO; en fonction de la quantité de fines dans le mélange. Pour une meilleure
connaissance du domaine de transition entre 10 et 30 %m de fines, il serait nécessaire d’étudier des
quantités de fines intermédiaires entre 10 et 30%m afin d’observer le passage d’une poudre non-cohésive
a cohésive. Les fines déterminent donc le comportement macroscopique de la poudre [Lumay, 2012]. Il
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faut aussi prendre en compte qu’en utilisant différentes méthodes de caractérisation rhéologique,
certains types de test sont plus sensibles a I’augmentation du taux de fines que d’autres. Il est donc
nécessaire lors de I’étude des propriétés rhéologiques d’une poudre de prendre en considération un type
de test cohérent avec les conditions d’utilisation de la poudre.

Pour répondre a la problématique industrielle, une étape de tamisage permettrait de contrdler la quantité
de fines dans la distribution granulométrique. Dans le cas de notre étude, la quantité maximale de fines
acceptable dans le mélange est inférieure a 30 %m pour que la poudre reste dans le domaine peu cohésif.
Ainsi, les forces d’interaction entre les grains seraient faibles devant la gravité. Cette quantité limitée de
fines dans le mélange permettrait a la poudre de passer aisément d’un état statique a un état dynamique
(par exemple, pour remplir facilement le moule de presse annulaire). De plus, pour des fortes contraintes
de consolidation (15 kPa), ces poudres a faible quantité de fines restent perméables et peu compressibles.
Ces caractéristiques autorisent un écoulement facile de la poudre dans le moule de presse, permettant
un remplissage homogeéne et reproductible (cf. Chapitre 1, § 1.3.4).

L’étude purement granulométrique (pour une morphologie donnée) ne permet pas d’expliquer tous les
phénomenes mis en jeu lors de la mise en écoulement et de I’écoulement, qui permettraient de mieux
appréhender les différents types d’interactions entre les particules. C’est pourquoi une étude de
I’influence de la morphologie est également nécessaire, afin de mieux comprendre le comportement des
poudres. Cette étude est décrite dans le chapitre suivant.
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Chapitre 1V : Influence de 1a morphologie sur

I’écoulement

L étude du comportement de la poudre permet de comprendre ['influence de chacun de
ses parametres intrinséques sur sa cohésion et le lien avec les forces d’interaction a
[’échelle microscopique. Ce chapitre porte sur un paramétre important caractérisant
les particules : leur morphologie de surface. Cette derniére présente la possibilité d étre
modifiable au sein du laboratoire. On peut considérer cette morphologie de surface
comme la rugosité des particules. La contrdler peut étre bénéfique a la mise en
écoulement et a I’écoulement de la poudre.

4.1 PRESENTATION DU DISPOSITIF DE BRASSAGE : LE TURBULA

Pour modifier la rugosité de surface des particules, un Turbula a été utilisé. Le Turbula est un mélangeur
congu par la société WAB (Willy A. Bachofen) AG. Il utilise la centrifugation et la force gravitationnelle
pour mélanger les particules. Il effectue ainsi un mouvement tridimensionnel : une translation, une
rotation ainsi qu’une inversion [Schatz, 1975]. Ce mouvement est de type chaotique, mais permet un
mélange homogéne satisfaisant.

11 est composé d’un panier de mélange qui peut contenir différents volumes de récipient. Le récipient
est maintenu fermement par des anneaux en caoutchouc torsadés. Puis la vitesse du mouvement est
réglée par la position des courroies d’entrainement sur la poulie & 5 étages (22, 32, 46, 68 ou 96 tr.min1).
Le récipient contenant la poudre est placé dans le mouvement tridimensionnel qui oblige la poudre a
toujours étre en mouvement dans un rythme régulier. La Figure 77 montre une image du mélangeur
Turbula.

Axe motew

Etrwers

la cuve est mseree

Panier de meélange on —'

Figure 77 : Le mélangeur Turbula

Différents parameétres peuvent influencer le mélange au sein du Turbula. Les conditions
expérimentales utilisées sont les suivantes :
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Le volume du récipient : on a utilisé dans ces travaux le méme volume de récipient polyéthyléne a
chaque utilisation.

Le taux de remplissage : le récipient a été rempli environ aux trois quarts selon les paramétres préconisés
par le constructeur.

La vitesse du mélange et le temps du mélange sont deux variables qui seront modifiées dans la suite de
cette étude afin de pouvoir modifier la morphologie de la poudre.

4.1.1  Modification de la morphologie

Comme décrit précédemment, les granulés d’UO, sont obtenus par un pressage isostatique a 150 MPa
suivi d’un concassage. Ces granulés grossiers sont broyés au Frewitt (Chapitre 2). Ils sont ensuite brassés
au Turbula pour subir une sphéroidisation.

Afin de déterminer les conditions optimales de vitesses et temps de brassage au Turbula pour obtenir
une sphéroidisation des granulés, on a fait varier ces deux paramétres comme suit :

- lavitesse du Turbula : 22 et 96 tr.min™,
- le temps de brassage : 20 a 60 min.

On a ainsi défini plusieurs expériences afin d’observer I’influence de ces parametres sur la morphologie
de la poudre. L’état initial est noté 1, cette poudre est composée de granulés qui n’ont pas subi de
modification au Turbula. Les autres états obtenus sont numérotés de 2 a 4 (Tableau 8,Figure 78).

Tableau 8 : Les differents parametres de brassage des granules.

Poudre Vitesse du mélange (tr.min-1) Temps de brassage (min)
Etat 1 0 0
Etat 2 22 60
Etat 3 22 20
Etat 4 96 20

La poudre initiale Etat 1 (Tableau 8,Figure 78) est constituée de granulés d’aspect trés rugueux. Pour
une faible vitesse de Turbula (Etat 2 et Etat 3), on peut voir que quel que soit le temps de brassage, les
particules se sphéroidisent modérément avec beaucoup de satellites collés sur les granulés. En
augmentant la vitesse du Turbula et pour un faible temps de brassage (environ 20 min), les particules
sont beaucoup plus lisses avec trés peu de satellites a leur surface (Etat 4). Les particules satellites seront
appelées des superfines. Pour le niveau élevé de sphéroidisation, on peut supposer deux phénomenes :

= il y aeu détachement des superfines des grosses particules et une ré-agglomération entre elles.
= les superfines ont rempli les aspérités des grosses particules entrainant un lissage de la surface
de ces dernieres.
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Figure 78 : Image MEB : Les différentes morphologies en fonction des paramétres du
Turbula (Etat 1 : poudre initiale).

Le degré de sphéroidisation obtenu pour une vitesse de 96 tr.min et pendant 20 min est suffisant pour
modifier significativement la morphologie des granulés. Ce sont ces conditions qui seront utilisées dans
la suite de I’étude. Dans notre cas, la sphéeroidisation est ainsi la transformation de la particule irréguliére
avec un état de surface treés rugueux en une particule avec un état de surface plus lisse. On observera
ainsi I’influence de cette forme de rugosité sur I’écoulement.

4.1.2 Phénoméne de sphéroidisation

Dans cette étude de la morphologie, 4 poudres définies comme suit seront étudiées :

= Poudre sans fines étudiée dans le Chapitre 3 : « Grosses rugueuses A0 »

= Poudre sans fines sphéroidisée : « Grosses lisses ASO »

= Poudre contenant que des fines non-sphéroidisées étudiée dans la partie 3 : « Fines rugueuses
E100 »

= Poudre contenant que des fines : « Fines lisses ES100 »

Les poudres sphéroidisées étudiées sont obtenues en réalisant d’abord 1’opération de sphéroidisation
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puis 1’opération de tamisage.

La Figure 79 montre la morphologie des différents échantillons. En utilisant le MEB, on peut observer
1I’évolution de la morphologie par le brassage que ce soit pour les fines ou pour les grosses particules.
On définit deux états de morphologie de surface : un état rugueux et un état qu’on supposera lisse par
rapport a 1’état précédent.
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Figure 79 : Images MEB des quatre poudres étudiées.

La Figure 80 superpose les distributions granulométriques pour les poudres étudiées (granulométrie
laser en voie séche). Les différences de distributions avec et sans sphéroidisation apparaissent faibles.
Les tailles de particules sont donc considérées comme similaires pour les poudres avec et sans
sphéroidisation.
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Figure 80 : Distributions granulométriques des poudres (0 %m fines sphéroidisées ASO; 0
%m fines non-sphéroidisées AO; 100 %m fines sphéroidisées ES100; 100 %m fines non-
sphéroidisées E100).

Comme indiqué précédemment, le tamisage est réalisé apreés la sphéroidisation pour obtenir les poudres
ES100 et ASO. Une quantité de fines est récupérée apres tamisage et ne représente qu’environ 10 % de
la quantité de matiére au lieu des 30 % de fines récupérés sans sphéroidisation préalable. Cette
diminution de fines associée a I’aspect lisse des particules laisse penser qu’il s’est produit un enrobage
des particules (Figure 79). Or au niveau de la distribution granulométrique de la poudre ASO (Figure
80) un petit décalage de la distribution granulométrique vers les petites tailles est observé. Ce qui peut
s’expliquer par une réduction de taille des agglomérats, peut-&tre par érosion des aspérités de surface.
Le phénomeéne qui se produit dans le Turbula semble donc étre un mélange d’agglomération et de
réduction de taille correspondant & un transfert par abrasion (Figure 81).
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Figure 81 : Mécanismes de changement de taille [Sastry, 1973].

L’étude des propriétés rhéologiques est réalisée pour les poudres sphéroidisées afin d’évaluer I’influence
de la rugosité. Les différentes mesures rhéologiques sont présentées dans la partie suivante.

4.2 MODIFICATION DE LA MORPHOLOGIE DES GRANULES : RESULTATS RHEOLOGIQUES

Les granulés de distributions granulométriques et d’états de surface différents sont étudiés pour
déterminer I’'impact de la morphologie sur les propriétés de mise en écoulement et d’écoulement de la

poudre.

4.2.1 Mesures de compressibilité

La compressibilité refléte la capacité de compression des poudres sous contrainte normale. Elle est
généralement affectée par les forces d’interactions et surtout I'empilement des particules. La
compressibilité rend donc compte de la cohésion de la poudre et de son aptitude a se réarranger.

La Figure 82 présente les mesures de compressibilité correspondant aux quatre poudres étudiées.
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Figure 82 : Mesures de la compressibilité pour des poudres de morphologies différentes
(grosses lisses ASO, grosses rugueuses A0, fines lisses ES100, fines rugueuses E100).

Pour une méme granulométrie, on note une évolution de la compressibilité en fonction de 1’état de
surface. Pour une méme contrainte normale, la compressibilité de la poudre sphéroidisée est plus faible
dans le cas des grosses et plus forte dans le cas des fines.

Pour les grosses particules, 1’effet de la sphéroidisation sur la compressibilité peut étre considéré comme
faible. La sphéroidisation impacte particulierement la compressibilité des fines. On peut ainsi retenir
que la sphéroidisation des particules a permis d’avoir un milieu moins compressible induisant un plus
faible réarrangement du lit de poudre.

4,2.2 Essais de cisaillement

Pour mieux comprendre I’influence de la morphologie sur la mise en écoulement, des essais de
cisaillements ont été réalisés. Le protocole opératoire énoncé dans le chapitre 3 a été utilisé. Pour chaque
poudre, on réalise les tests aux mémes contraintes de préconsolidation 3, 6, 9 et 15 kPa. Les résultats
regroupant les lieux d’écoulement sont présentés sur la Figure 83, avec un écart-type maximal observé
sur I’ensemble des essais de 10% pour la mesure des contraintes déterminée sur au moins trois
répétitions du test pour chaque poudre.
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Figure 83 : Lieux d’écoulement a différentes contraintes de préconsolidation 3, 6, 9 et 15 kPa (grosses
lisses ASO, grosses rugueuses A0, fines lisses ES100, fines rugueuses E100).

Une fois les lieux d’écoulement obtenus, la contrainte de cohésion o (petit cercle de Mohr), la contrainte
de consolidation majeure o1 (grand cercle de Mohr), la cohésion de la poudre C (ordonnée a I’origine),
les angles de frottements et I’indice d’écoulement FI peuvent étre déterminés. Les résultats du test de
cisaillement sont regroupés dans le Tableau 9.

4.22.1  Angles de frottement

D’apreés la Figure 83, pour une préconsolidation donnée, les lieux d’écoulement sont paralléles pour les
quatre poudres. Les angles de frottement interne AIF, interne effectif AIFE et I’angle de frottement a
I’état stationnaire AIFS sont déterminés grace au tragcage du lieu d’écoulement et du point de
précisaillement. Comme montré en Figure 84, pour une méme poudre, les angles varient peu avec la
consolidation du lit de poudre. Pour la comparaison de chaque angle, on fera la moyenne pour une
poudre donnée des angles obtenus pour les différentes contraintes de préconsolidation.
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Figure 84 : Evolution des angles de frottement AIF, AIFE et AIFS en fonction de la contrainte
de préconsolidation pour une poudre donnée (exemple des fines lisses ES100).

La Figure 85 présente une comparaison des mesures d’angle de frottement pour les quatre poudres.
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Figure 85 : Variation des angles de frottements pour des morphologies et des granulométries
différentes (contrainte de préconsolidation de 15 kPa).

Pour une méme distribution granulométrique, 1’angle AIF ne dépend pas de la morphologie (Figure 85).
En effet, les lieux d’écoulement pour une méme distribution granulométrique sont paralléles (Figure 83)
et AIF correspond au coefficient directeur du lieu d’écoulement d’aprés 1’équation de Mohr-Coulomb

(cf. Chapitre 1, 8 1.2.5). L’évolution de la morphologie semble avoir un impact négligeable sur 1’angle
AlF.
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L’ angle de frottement interne effectif AIFE permet d’observer une évolution du frottement en modifiant
la morphologie. Cet angle est dépendant des contraintes auxquelles la poudre est soumise. Pour une
distribution granulométriqgue donnée, on constate que la diminution de la rugosité entraine une
diminution de I’angle AIFE. Ceci traduit le fait que la sphéroidisation des particules diminue le
frottement entre les particules. Le méme phénomeéne est observé pour I’angle de frottement a 1’état
stationnaire AIFS.

4222 Cohésion

La Figure 86 présente la cohésion de la poudre en fonction de la contrainte de consolidation majeure.
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Figure 86 : Variation de la cohésion C en fonction de la contrainte de consolidation majeure
o1 (grosses lisses ASO, grosses rugueuses AS, fines lisses ES100, fines rugueuses E100).

D’aprés la Figure 86, quelle que soit la morphologie de la poudre, sa cohésion augmente avec la
contrainte de consolidation. Cette tendance est particulierement marquée avec les particules fines et
rugueuses pour lesquelles la cohésion augmente fortement avec la consolidation. Pour les fines lisses,
I’augmentation est plus faible, avec une pente diminuée d’un facteur 2. Cette évolution de la pente est
faible également au niveau des grosses particules sphéroidisées et non-sphéroidisées. En modifiant la
rugosité de la poudre, on peut voir dans tous les cas une diminution de la cohésion de la poudre qui
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permet d’envisager une meilleure mise en écoulement. On cherchera a démontrer ce phénomene sur la
poudre broyée industrielle dans le dernier chapitre.

Tableau 9 : Résultats des tests de cisaillement.

Contrainte de Cohesion — "kPa) e (kPa) FI AIF() AIFE(®)  AIFS

préconsolidation L OUd®  CKPA) o h00e] [+-10%]  [#-05]  [+-3]  [+-3]  ()[+-37]

[+/- 10%]
A0 08 2,8 6,4 2,3 31 43 40
. ASO 0.2 07 5,5 75 35 40 35
E100 0,9 3,0 5,9 1,9 28 45 38
ES100 03 0,9 5,1 5,5 31 36 32
A0 05 1,9 12,5 6,5 35 39 37
6 kP ASO 03 1,2 10,0 8,2 34 37 32
E100 15 5.4 11,4 2.1 31 45 38
ES100 08 2,5 10,4 4.1 28 35 31
A0 1,1 4.4 19,5 4.4 35 41 39
o kP ASO 0.2 06 15,1 23,7 32 33 30
E100 2.4 8,4 17,1 2,0 31 46 38
ES100 1,0 35 15,3 4.4 28 35 31
A0 1,9 7.1 34,3 48 35 40 39
ASO 1,1 4.0 27,1 6,7 32 35 33
15 kPa
E100 36 13,4 28,2 2,1 33 47 38
ES100 1,7 5,9 26,0 4.4 29 35 32

4223 Fonction d’écoulement

La Figure 87 trace la fonction d’écoulement pour les quatre poudres étudiées. Les poudres sphéroidisées
ASO et ES100, ainsi que les grosses particules non sphéroidisées présentent des fonctions d’écoulement
peu différentes. Si on fixe une méme granulométrie, la diminution de la rugosité permet d’améliorer la
mise en écoulement de la poudre. Ce phénomeéne est nettement plus significatif pour les fines que pour
les grosses particules.

De plus, pour un méme état de préconsolidation du lit de poudre, la mise en écoulement est similaire
pour les poudres sphéroidisées de granulométries différentes.
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Figure 87 : Tracé de la fonction d’écoulement. (grosses lisses AS0, grosses rugueuses A0,
fines lisses ES100, fines rugueuses E100).

4224  Synthese

Pour une méme distribution granulométrique, la diminution de la rugosité entraine une diminution de
I’angle de friction interne effectif et de I’angle de friction a 1’état stationnaire. En lissant la surface des
agglomérats, le nombre de points de contact est plus faible entrainant une diminution des points de
frottement entre les grains. De méme pour une méme granulométrie, la présence de rugosité augmente
la cohésion. Cet effet est plus marqué pour les fines particules.

4.2.3 Mesures dynamiques

La mise en écoulement permet d’évaluer le comportement naissant de 1’écoulement, mais également de
comprendre I’écoulement de la poudre en régime dynamique.

4.2.3.1  Test de perméabilité

Le test de perméabilité est utile pour évaluer comment I’air piégé dans le moule de presse peut s’évacuer
a travers la poudre. La Figure 88 présente la perte de charge mesurée pour chaque poudre, pour un flux
d’air a la base du dispositif égal a 2 mm.s. Les grosses particules AO et ASO présentent une perte de
charge faible et équivalente : I’air passe facilement entre les granulés. La rugosité des grosses particules
a bien une influence sur la perméabilité.

Pour les poudres constituées de fines non sphéroidisées, la perte de charge est tres importante. De plus,
elle augmente significativement lorsqu’on passe de particules lisses (sphéroidisées) a des particules
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rugueuses. En diminuant considérablement le nombre de contacts entre les grains, la sphéroidisation
permet a I’air de circuler plus facilement et la surface de frottement air-solide est réduite. Par ailleurs,
en déterminant 1’écart moyen d’augmentation de la perméabilité pour chaque granulométrie, on
remarque que :

= pour les grosses particules, aprés sphéroidisation, I’augmentation est d’environ 40% ;
= pour les fines particules I’augmentation moyenne de la perméabilité est d’environ 70%.

L’opération de sphéroidisation améliore donc la perméabilité du lit de poudre mais dans le cas présent,
cet effet est particulierement prononcé pour les fines particules.
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Figure 88 : Mesures de la perte de charge et de la perméabilité en fonction de la

consolidation du lit de poudre.
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D’autres tests dynamiques tel que le test VFR permettent d’avoir une idée du comportement de la poudre
lors de son écoulement et viennent compléter la compréhension des résultats de perméabilité.

4232 Mesures dynamiques : Variable Flow Rate VFR

La Figure 89 montre I'énergie nécessaire pour déplacer la poudre dans les conditions d’un test VFR,
pour les différentes poudres A0, ASO, E100 et ES100. Pour les granulés sphéroidisés, on observe une
augmentation de 1’énergie au cours des essais a8 100 mm/s, a la différence des poudres non-sphéroidisées
pour lesquelles 1’énergie reste constante. Ceci indique une mauvaise stabilité des poudres sphéroidisées.

La courbe d’énergie des grosses particules sphéroidisées croit et croise celle des grosses particules non
sphéroidisees au test 7 (correspondant au BFE). Pour les fines, ES100 présente une énergie BFE plus
forte que les fines non sphéroidisées E100 : ceci semblerait indiquer que la sphéroidisation modifie
I’écoulement mais compte-tenu des difficultés d’interprétations concernant 1’énergie BFE, il reste
difficile d’affirmer s’il s’agit d’une amélioration ou une dégradation de 1’écoulement. Or, d’apres les
résultats de cisaillement et de compressibilité, la sphéroidisation diminue la cohésion de la poudre.

Pour les poudres sphéroidisées ne contenant pas de fines particules ASO, lors du test VFR, I’énergie en
début de test est plus faible puis va augmenter jusqu’a se stabiliser avec la poudre non sphéroidisée AO.
A partir de ce constat, il est possible de supposer que concernant le test VFR, pour les grosses particules,
plus I’énergie est faible moins la poudre est cohésive. Sion prend en compte 1’énergie au test 1 (Tableau
10), on peut supposer que les poudres lisses ne sont pas encore dégradées. Les différences d’énergies
sont dues a la rugosité, entrainant les phénomeénes d’interlocking et de friction. Cette rugosité augmente
la force nécessaire au déplacement de la poudre et contrarie donc 1I’écoulement.

2
— ASO L .
- = ASO <
100 3000 ~ e -
ES100 7
Z
7
> 4
o
-
r 4 a —
&
~ -
LRSS
=2 2000 - S
£ -
5 -
g b
= o
o g
2
{5}
=
A0 - -
1000 -
0 T T T T T
Nombre d'essais 0 2 4 6 8 10
Vitesse de la pointe, mm/s -100 -100 -100 -100 -100 -100 -100 -100 -70 -40 -10

Figure 89 : Modification de la morphologie : test VFR.
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Tableau 10 : Indices déterminés par VFR.

NBFI_E S| FRI  SE (md.gY) CBI:? Energie te_st
Poudre (mJ.g?h) [+-01] [+-04] [+-20] (g.mL%) n°l (mJ.g?)
[+/- 3] ’ ' ’ [+/-0,2] [+/- 3]
A0 39 1,1 11 9,3 2,7 39
ASO 37 1,7 1,2 11,2 2,9 22
E100 24 1,1 1,3 7,9 2,1 24
ES100 40 1,3 1,2 12,6 2,1 30

La sphéroidisation modifie peu la valeur du FRI, les granulés lisses étant autant sensibles a la vitesse de
la pale que les granulés rugueux. Le probléme de la sphéroidisation est qu’elle entraine une instabilité
de la poudre. Comme on peut le voir sur la Figure 89, on a une évolution de I’énergie totale entre le 1¢
et 8°™ test pour les poudres sphéroidisées. De plus, on constate que pour les grosses particules, a partir
du test numéro 7, le BFEaso est équivalent au BFEao : les granulés lisses AS0 n’étant pas stables, ils vont
évoluer sous I’effet de la pale jusqu’a atteindre un état qui semble se rapprocher de celui de la poudre
non sphéroidisée AO.

Dans le cas des fines et des grosses particules, une augmentation de 1’énergie totale peut se traduire
comme suit : la pale en traversant le lit de poudre peut notamment dégrader les particules sphéroidisées
et former des fines qui vont avoir tendance a s’agglomérer.

Pour mieux comprendre la nature de 1’évolution de la poudre, une étude granulométrique a été réalisée
avant et apres VFR. La Figure 90 montre les distributions granulométriques mesurées par granulométrie
laser en voie séche pour les grosses particules sphéroidisées (lisses), avant et aprés les tests VFR. On
voit apparaitre dans la distribution granulométrique une population de fines inférieures a 100 um qui
n’était pas présente avant VFR. On peut suspecter que ces fines particules ont été arrachées aux grosses
particules : il s’agit vraisemblablement d’un phénoméne d’attrition. Les granulés lisses sont ainsi
dégradés jusqu’a ce qu’ils arrivent a un état proche de celui de la poudre rugueuse A0 (Figure 89).

Concernant les fines, la Figure 91 montre un déplacement de la distribution granulométrique vers la
droite. On peut donc supposer que les passages de la pale vont induire une agglomération des particules
entrainant la formation de gros agglomérats qui participent a I’amélioration de 1I’écoulement.
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Figure 90 : Mesures granulométriques des granulés lisses (> 100 um) avant et apres le test
de VFR.
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Figure 91 : Mesures granulométriques des granulés lisses ( < 100 um) avant) et apres le test
de VFR.

Rappelons que le SE est représentatif de la cohésion de la poudre non confinée. Il permet ainsi d’évaluer
le phénomene d’imbrication et de friction entre les particules. La mesure de I’énergie spécifique SE se
déroule lors de la remontée de la pale. Pendant cette remontée, la pale permet un relachement des
contraintes au sein de la poudre et mesure 1’énergie nécessaire a rompre les forces interparticulaires avec
contacts. Plus le SE est grand, plus I’interlocking et la friction entre les particules sont grands ainsi la
poudre est considérée cohésive.

La rugosité des particules est responsable en trés grande partie des phénomenes d’interlocking et de
friction interparticulaire. L'interlocking entre les particules est affaibli avec la sphéroidisation et ainsi
les particules sont plus facilement mises en mouvement par la pale. On peut voir que pour une méme
granulométrie, les particules lisses présentent un indice SE supérieur & celui des particules rugueuses.
La poudre en se dégradant va entrainer des phénoménes d’interlocking et donc devenir plus cohésive.
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La mesure du SE est donc difficilement interprétable.

En conclusion, il est tres difficile de trancher sur le comportement de la poudre a partir des résultats du
seul test VFR. Il faut prendre en compte tous les indices globalement et prendre garde a I’interprétation
de chacun d’eux qui peuvent intervenir dans le cas des poudres cohésives (difficulté d’interprétation).
Par ailleurs, ce type de test est destructif : la pale effectue un mouvement de cisaillement et de
compression qui dégrade les particules friables.

4.3 ANALYSE MICROSCOPIQUE DU CISAILLEMENT

Dans notre cas, la poudre initiale est connue et ses caractéristiques définies. En modifiant 1’état de
surface des particules, on a pu voir que plus leur rugosité était élevée, plus la poudre était cohésive et
donc la mise en écoulement et 1’écoulement difficiles.

Dans cette partie, les forces d’interaction seront évaluées théoriquement. Comprendre les différents
phénomenes se déroulant lors de la mise en écoulement et comment les poudres se comportent permettra
d’interpréter les résultats expérimentaux.

43,1 Dilatation

Afin de déterminer et de comparer la dilatation au niveau de chacune des poudres (cf. Chapitre 1,
§ 1.2.5.3.3), on a considéré une contrainte de préconsolidation permettant de conserver la densité de la
poudre constante. Dans ce chapitre, la contrainte de préconsolidation choisie est celle a 15 kPa puis on
a comparé le comportement en cisaillement des différentes poudres a une contrainte normale de 9 kP.
La Figure 92 représente cette variation de la contrainte de cisaillement en fonction du temps au cours
d’un test, pour les poudres de 0 et 100 %m rugueuses et lisses. La dilatation est présente pour les fines
particules lisses et rugueuses. Pour les poudres contenant de grosses particules (AO et ASO0), cette
dilatation est quasi négligeable. La granulométrie influence donc fortement la dilatation du lit de poudre
alors que la morphologie semble avoir un impact plus faible.
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Figure 92 : Variation de la contrainte de cisaillement en fonction du déplacement de la
cellule de cisaillement pour une contrainte de consolidation a 9 kPa. (Contrainte de
préconsolidation de 15 kPa)

La Figure 93 montre 1’évolution du rapport (t/6) en fonction du déplacement de la poudre pour une
consolidation a 9 kPa pour une contrainte de préconsolidation a 15 kPa et donc un méme état initial.
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Figure 93 : Variation du rapport (z/o) en fonction du déplacement de la cellule de
cisaillement pour une contrainte de consolidation a 9 kPa. (Contrainte de préconsolidation de
15 kPa)
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Une comparaison des valeurs de ( t / o) au pic (statique) et au plateau (dynamique) pour les différentes
poudres est présentée en Figure 93 et Figure 94 pour une contrainte normale de 9 kPa (contrainte pris
pour exemple). L’¢état de préconsolidation de la poudre est de 15 kPa. L’interlocking est évalué par la
différence de ces deux valeurs extrémes (pic et plateau), comme décrit au Chapitre 1, § 1.2.5.3.3. |l faut
considérer I’interlocking comme les forces de contacts (frottement) entre les grains : la résistance au
déplacement d’une particule par rapport a sa voisine.
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Figure 94 : Variation du rapport (z/o) au niveau du pic et au niveau du plateau pour chaque
poudre pour une contrainte de consolidation a 9 kPa. (Contrainte de préconsolidation de 15
kPa)

Pour une méme morphologie, pour les fines et les grosses le coefficient de friction au plateau (t /o)
est similaire. La modification de la granulométrie n’influence donc pas le coefficient de friction
dynamique a 1’état stationnaire. Néanmoins, la diminution de la granulométrie augmente le coefficient
de friction statique lors de la rupture.

Pour une méme granulométrie, les coefficients de friction statique et dynamique sont d’autant plus
grands que les particules sont rugueuses. Ceci peut s’expliquer par 1’augmentation des points d’accroche
entre les particules.

D’apres les résultats obtenus, 1’interlocking est élevé lorsque les particules sont fines et rugueuses. Mais
cet interlocking peut étre diminué fortement en réduisant la rugosité des fines. Pour des particules fines
ou grosses, lorsque la rugosité est faible (c'est-a-dire lorsque les particules sont lissées), I’interlocking
est similaire et de faible amplitude induisant un mouvement facile des particules entre elles.

4.3.2 Estimation théorique des forces d’interactions.

Les forces d’interactions entre deux particules sont de différents types : les forces capillaires, les forces
électrostatiques et les forces de Van der Waals [Podcezk, 1998- Castellanos, 2005] (cf. Chapitre 1,
§ 1.2.5.3.1). Dans notre cas, I’humidité est négligeable donc les forces capillaires sont supposées nulles.
La valeur de la tension de surface dispersive y¢ de I’ UO, VS a été prise égale a environ 24,6 mJ.m2
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(déterminée expérimentalement par tensiométrie, voir Annexe B pour plus de précisions) ce qui a permis
d’estimer la constante d’Hamaker Ha & partir de I’Equation 13 (cf. Chapitre 1, § 1.1.4.2.3). La valeur
calculée pour Ha est 5.10 20 J.

Dans le calcul théorique des forces d’interaction, I’Equation 12 sera prises en compte (cf. Chapitre 1,
81.1.4.2.3). Pour les poudres rugueuses, on prendra le diamétre d’aspérités équivalent a environ 30 pm
pour les poudres non sphéroidisées et 10 um pour les poudres sphéroidisées. Ces ordres de grandeurs
ont été évalué a I’aide de photos MEB présentés en Figure 8. La Figure 95 et le Tableau 11 présentent
la force d’interaction théorique pour chaque poudre.

La Figure 95 montre la force interparticulaire en fonction du diametre des particules pour les différents
types de poudres étudiées. Le Tableau 11 présente le nombre de Bond pour ces différentes poudres. Le
nombre de Bond définit le rapport entre les forces de cohésion et les forces gravitationnelles. Ce nombre
apporte une information complémentaire, il permet de rendre compte de I’impact des forces
d’interactions par rapport a la force gravitationnelle.
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Figure 95 : Les forces d’interactions entre des particules d’UO- (distance interparticulaire de
0,3 nm) pour des rugosités différentes et en fonction de la taille des particules (comparées au
poids).
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Tableau 11 : Détermination des forces théoriques et nombre de Bond pour différentes tailles
et morphologies de particules (avec le diamétre des particules dp=2R et le diamétre des
aspeérités dasp = 2.rasp).

Poudre dp (um)  dasp (M) Fconesion (N) Poids (N) Bond
A0 360 30 1.10° 1.10° 1
ASO 320 10 2.107 8.107 0,3
E100 70 30 10.107 9.10° 110
ES100 80 10 2.107 1.108 17

Les résultats présentés dans la Figure 95 et le Tableau 11 suivent la tendance d’écoulement qu’on a
identifiée dans cette étude. Pour une méme taille de particule, plus la rugosité est importante, plus la
force de cohésion est grande et le nombre de Bond est élevé. Une rugosité plus importante entraine ainsi
une moins bonne coulabilité.

De plus on peut voir que pour une méme rugosité et des tailles différentes, les forces de cohésion sont
similaires mais le nombre de Bond est largement plus élevé pour les fines car les forces gravitationnelles
sont beaucoup plus faibles. Ceci permet d’en déduire que dans notre cas, la granulométrie a une forte
influence sur le nombre de Bond et donc sur la coulabilité de la poudre. La morphologie impacte
également le nombre de Bond mais de maniére plus modérée.

4.3.3 Estimation des forces d’interactions expérimentales.

Le comportement rhéologique des poudres au niveau microscopique n’est pas encore complétement
exploité. Il est important de comprendre les différents effets de la force d'adhésion interparticulaire en
termes de mécanique granulaire. Dans la présente étude, on tente d'analyser les propriétés rhéologiques
des différentes poudres en fonction de leurs caractéristiques physiques utilisant des théories de la
mécanique granulaire expliquant les effets de déformation des contacts élastiques-plastiques.

Le coefficient de consolidation de contact élastique—plastique (k) est une caractéristique de déformation
sans dimension qui mesure la rigidité de contact entre les particules (Figure 96) (cf. Chapitre 1 1.2.5.3).
Ainsi, on s'attend a ce que la valeur k¥ augmente avec l'augmentation des forces adhésives
interparticulaires. Par conséquent, les valeurs de ces coefficients évaluées sur la base d'essais de
cisaillement des poudres peuvent étre utilisées pour comprendre les difficultés d'écoulement des
poudres. L'augmentation des forces adhésives entraine a son tour une augmentation des forces de
cisaillement nécessaires pour obtenir un écoulement de la poudre conduisant a un déplacement du lieu
de rupture vers les plus hautes contraintes.

Rappelons que la force de cohésion FHO d'une poudre sous contrainte nulle (mais préconsolidé) sans
aucune déformation entre les particules peut étre obtenue expérimentalement a partir de la traction Rto
en prenant en compte la porosité initiale du lit de poudre g dans un état non-consolidé (cf. Chapitre 1,
§1.2.5.3.2).

Pour une poudre donnée, on a pu voir que tous les lieux de rupture a des contraintes de préconsolidation
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données sont approximativement paralléles. Etant considéré constant pour une poudre donnée, chaque
angle sera déterminé en réalisant une moyenne des valeurs déterminées expérimentalement pour tous
les niveaux de consolidation (les angles de frottement interne (AIF) et stationnaires (AIFS) sont
déterminés expérimentalement a I’aide du FT4). En utilisant I’Equation 33, le coefficient de déformation
K peut ainsi étre déterminé pour chaque poudre. Les résultats sont regroupés dans le Tableau 12.

Tableau 12 : Détermination du facteur de déformation élastique-plastique k.

Poudre AlF (°) AIFS (°) K
A0 34 39 0,19
ASO 32 33 0,02
E100 31 38 0,31
ES100 29 31 0,08

Ces valeurs montrent que, pour les poudres de méme morphologie, le coefficient de déformation de
contact élastique-plastique varie en fonction de la granulométrie. k est plus élevé pour des particules
fines, ce qui est conforme avec les résultats de Tomas, qui observe le méme comportement avec les
poudres de calcaire [Tomas, 2009]. De plus, dans notre cas, on observe que pour une méme
granulométrie, x varie aussi fortement en fonction de la morphologie. Lors de la sphéroidisation, on
réduit la rugosité a la surface des particules, ce qui diminue fortement le coefficient de déformation. Si
on suppose que nos granulés ne sont pas déformables, le coefficient est significativement dépendant de
la morphologie de surface des particules. On peut schématiser le coefficient de déformation comme le
phénomene d’interlocking au niveau microscopique, c'est-a-dire au niveau de la surface de contact des
particules (Figure 96).

Figure 96 : Schématisation de la déformation entre deux particules.

Une fois I’angle de friction stationnaire AIFS déterminé, par construction géométrique tel que réalisée
dans la Figure 25, on peut en déduire la résistance a la traction Rto. Puis, d’aprés I’Equation 27, on
calcule la force de cohésion FHO expérimentale conduisant a la détermination du nombre de Bond
expérimental. Les résultats sont présentés dans le Tableau 13.

Tableau 13 : Détermination expérimentale de la résistance a la traction Rto, de la force de
cohésion FHO et du nombre de Bond expérimental.

Poudre Porosité Np Dvso (um) Rto(Pa) FHO(N) Poids (N)  Bondexp
A0 04 8 360 300 3.10°% 1.10° 20
ASO 0,4 8 320 200 1.10° 8.107 16
E100 0,6 2 70 90 2.10° 9.10° 190

ES100 0,6 2 80 40 1.10° 1.10°8 80
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Si on compare les forces de cohésion théoriques aux forces de cohésion expérimentales, on peut voir
que ces derniéres sont plus élevées. Ceci peut s’expliquer par le fait que nous avons une distribution
granulométrique et non pas une seule taille de particules. De méme, au niveau de la morphologie des
granulés, des petites imbrications et frottements entre les particules peuvent étre présents mais ne sont
pas pris en compte dans le modéle théorique. Cependant, on peut voir que les tendances sont cohérentes
avec les résultats obtenus expérimentalement : plus la rugosité est faible, plus les forces d’interaction
attractives mais aussi les forces de friction diminuent. Rappelons que pour une méme granulométrie, les
forces gravitationnelles sont constantes, une diminution du nombre de Bond s’explique donc par une
diminution des forces de cohésion du fait de la morphologie. De plus, le nombre de Bond permet de
comparer des poudres de tailles différentes. Le Tableau 13 montre que le nombre de Bond diminue avec
I’augmentation de la taille et la diminution de rugosité, ce qui induit une amélioration du comportement
rhéologique.

434 Synthése

Ce chapitre permet l'utilisation de la théorie de la plasticité pour expliquer la consolidation, le lieu
d’écoulement caractéristique de la rupture et le lieu d’écoulement stationnaire des poudres. Les
paramétres d'écoulement de la poudre sont analysés complétement sur la base des parametres
caractéristiques du matériau, & savoir I'angle de frottement interne (AIF), I'angle de friction stationnaire
(AIFS) et la résistance a la traction d'une poudre non consolidée (Rto). La capacité d’une particule a se
déformer en surface joue un role important dans I'écoulement des poudres et doit étre prise en compte
pour comprendre le lien entre interactions microscopiques et écoulement.

4.4 DISCUSSION

La rugosité de surface a été déterminée qualitativement pour différentes poudres. Les poudres non
sphéroidisées ont une surface dite rugueuse alors que les poudres sphéroidisées sont considérées
relativement lisses.

Dans notre étude, la modification de la morphologie a une forte influence sur la mise en écoulement et
1I’écoulement de la poudre. Les résultats obtenus montrent que la forme et la taille des particules affectent
significativement la coulabilité. Ceci rejoint les résultats de Fu [Fu, 2012], Gamble [Gamble, 2012], Jan
[Jan, 2016].

D’aprés nos résultats, les particules sphéroidisées ont une mise en écoulement plus facile. Ceci est
observable avec la diminution de I’angle de frottement interne effectif grace a la sphéroidisation. Cette
amélioration est d’autant plus marquée que les particules sont fines. En lissant la surface des granulés
on a diminué les points de contact et donc les points de frottement entre les grains (Figure 97).
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Figure 97 : Schéma de principe illustrant les points de contacts en fonction de la rugosité.

Les tests de cisaillements ont montré que les forces de cohésion dépendent non seulement de la
granulométrie, mais également de la rugosité des particules. Pour des poudres de distributions
granulométriques similaires, les forces de cohésion mesurées sont ainsi plus grandes pour une forte
rugosité. Ceci rejoint les résultats d’Ambrose [Ambrose, 2016] qui avait montré I’influence de la
rugosité de surface sur la cohésion et la perméabilité.

Lorsque le matériau granulaire est cisaillé, la poudre peut se dilater ou se compacter [Reynolds, 1885].
Plusieurs facteurs influent sur le comportement volumique de la zone d’interface pendant le
cisaillement. Dans notre cas, la granulométrie et la rugosité jouent sur cette dilatation. Celle-ci permet
de rendre compte du phénoméne d’interlocking qui semble augmenter fortement avec la rugosité des
particules.

Le coefficient de friction interparticulaire peut &tre déterminé a partir des mesures de cisaillement. Pour
une granulométrie donnée, le coefficient de friction augmente avec la rugosité, ce qui rejoint plusieurs
travaux de la littérature [Yoshimi ,1981].

Un récapitulatif des résultats obtenus est présenté dans la Figure 98. La perméabilité est
significativement améliorée par la sphéroidisation surtout pour les poudres ne contenant pas de fines.
Une perméabilité plus élevée peut entrainer une plus grande stabilité de I'écoulement et avoir un effet
bénéfique sur la propriété de remplissage des poudres (remplissage plus homogéne). De plus, on peut
voir que la sphéroidisation améliore la mise en écoulement en diminuant la cohésion de la poudre pour
toutes les tailles de particules.
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Figure 98 : Récapitulatif des résultats rhéologiques des poudres A0, ASO, E100 et ES100.

Pour une méme granulométrie, la rugosité influence fortement la mise en écoulement et 1’écoulement.
Au niveau du procédé, ceci peut avoir un impact a plusieurs stades. Lors de I’ouverture de la trémie, la
poudre sphéroidisée présente une mise en écoulement facilitée pour toutes les tailles de particules. Puis
lors de I’écoulement, la poudre sphéroidisée présente une faible cohésion et permet a 1’air de s’échapper
plus facilement que dans le cas des poudres non-sphéroidisées. Bien que la sphéroidisation des particules
ne soit pas totalement conservée lors du transfert de la poudre ou autre procédé mettant en mouvement
la poudre, la sphéroidisation reste un moyen simple permettant d’améliorer le remplissage des moules
de presse.

Ainsi, l'effet des phénoménes microscopiques se produisant a la surface des particules tend directement
a régir les aspects macroscopiques du comportement rhéologiques de la poudre. Dans le Chapitre 5, une
application de la sphéroidisation sur la poudre de référence du procédé sera réalisée afin de valider
I’impact favorable de cette opération dans le procédé ainsi que 1’étude des effets de mélanges avec des
particules sphéroidisées.
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Chapitre V : Application au procédé

Ce chapitre est dedié a [’étude de la poudre de référence du procédé qui correspond au
mélange broyé d’UQO,. Cette poudre correspond a celle étudiée précédemment apres
granulation. L’étape intermédiaire appropriée pour modifier ce dernier est la
sphéroidisation. Ce mélange broyé sphéroidisé sera étudié afin de valider le choix de
la sphéroidisation comme étape intermédiaire pour [’amélioration de la mise en
écoulement et de | ’écoulement de la poudre lors du remplissage des moules de presse.

5.1 CHOIX DU PROCEDE DE MODIFICATION DE LA POUDRE

Dans les chapitres précédents, on a pu voir que la modification de la granulométrie et de la morphologie
avait un impact sur la mise en écoulement et I’écoulement de la poudre d’UO,. La modification de la
granulométrie consistait a varier la proportion de fines dans un mélange de particules de méme nature.
Rappelons que les fines sont définies comme les particules dont le diamétre est inférieur & 100 yum. Ces
fines dégradent les propriétés d’écoulement, en augmentant notamment la cohésion de la poudre. La
modification de la morphologie se fait par le procédé de sphéroidisation. Cette opération consiste a
modifier la surface de la particule en contrélant le degré de rugosité, tout en gardant la forme d’origine
de la particule. La sphéroidisation réduit fortement les forces frictionnelles, conduisant a la diminution
de la cohésion de la poudre.

Les chapitres 3 et 4 ont donc permis de mettre en évidence deux procédés de modification de la poudre
d’UO; pour en améliorer la mise en écoulement et I’écoulement : le procédé de tamisage et le procédé
de sphéroidisation. Le choix de I’étape intermédiaire (Figure 2) est a effectuer en fonction des avantages
et inconvénients de chaque opération sur le procédé global. Rappelons que 1’étape intermédiaire,
destinée a améliorer le comportement rhéologique au sein du procédé, doit modifier les caractéristiques
physiques intrinséques de la poudre tout en restant simple et radiologiquement peu pénalisante.

L’opération de tamisage entraine la séparation d’une classe granulométrique (les fines). Cette quantité
de poudre ne pourra pas étre introduite dans le procédé (ou partiellement introduite car un seuil de
10 %m est tolérable) au risque d’avoir une poudre cohésive.

La sphéroidisation, méme si elle est moins favorable que le tamisage au niveau de 1’écoulement, permet
d’améliorer les propriétés rhéologiques de la poudre, quelle que soit la distribution granulométrique de
celle-ci. Dans la globalité du procédé, elle représente un meilleur compromis entre la mise en
écoulement et I’écoulement, tout en conservant la quantité de matiére initiale (contenant une forte teneur
en fines 40 %m). Son positionnement dans le procédé de fabrication doit étre optimal en raison de la
fragilité des particules sphéroidisées lors de leur manipulation. De plus la sphéroidisation joue aussi sur
la granulométrie de la poudre de départ : elle permet aussi de réduire la proportion de fines par rapport
a la poudre de départ.
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5.1.1 Lapoudre de référence du procédé : la poudre broyée

La poudre de référence du procédé est un mélange cobroyé d’UQO; et de PuO,. Ce mélange présente une
morphologie finale différente de celles des poudres initiales d’UO; et de PuO,. Au sein du laboratoire
UO- (ICPE), la poudre de PuO; ne peut étre manipulée car fortement radioactive. Pour se rapprocher de
la poudre industrielle, un mélange broyé a été réalisé pendant 2 heures d’UO; VS avec 20 %m de
chamotte (pastilles broyées). Cette Poudre Broyée sera désignée par PB dans la suite de I’étude.

5.1.2 Sphéroidisation de la poudre broyée.

La poudre broyée a été observée au granulometre voie seche. La distribution granulométrique de la
poudre est présentée sur la Figure 99 ou une distribution étendue peut étre observée. La poudre est bien
composée d’un mélange de différentes classes granulométriques (fines et grosses particules). Trois
échantillons de 200 g de poudre broyée ont été tamisés par colonne vibrante pour séparer les particules
inférieures a 100 um, a chaque fois environ 40 %m de fines est obtenue. La mise en écoulement et
I’écoulement de la poudre peuvent ainsi étre prédits. La rugosité étant élevée ainsi que la quantité de
fines élevée, la poudre devrait se comporter comme les granulés contenant plus de 30% de fines du
Chapitre 3.

Des observations MEB présentées en Figure 100 ont aussi permis de mettre en avant la rugosité élevée
de la poudre broyée. On a vu dans le Chapitre 4 que la rugosité influence fortement la mise en
écoulement et 1’écoulement. La poudre broyée devrait donc présenter une mise en écoulement et un
écoulement difficile. La sphéroidisation de la poudre broyée devrait donc améliorer la mise en
écoulement ainsi que 1’écoulement de la poudre, quelle que soit la distribution granulométrique.

1
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Figure 99 : Distribution granulométrique de la poudre broyée avant et aprés sphéroidisation

La poudre broyée est placée au sein du Turbula a une vitesse de 96 tr.min? pendant 20 min. On peut
voir que la surface des granulés a été lissée. On observe bien une diminution de la rugosité au niveau
des granulés (Figure 100). La Figure 99 montre que la sphéroidisation a produit un décalage vers les
fines de la distribution granulométrique, au profit d’une diminution de la proportion de grosses
particules : ceci semble indiquer une abrasion et aussi une réagglomération.
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Figure 100 : Image MEB : morphologie des granulés avant et aprés sphéroidisation.

L’ordre de grandeur de la rugosité des grains a eété évaluée a I’aide des images MEB présentées en Figure
100. Si on considere que les aspérités a la surface des granulés sont similaires a des demi-sphéres, on
estime dans ce cas que pour les poudres rugueuses le diamétre de 1’aspérité est de I’ordre de 30 um.
Pour les particules lisses, ce diamétre est équivalent a 10 um.

La densité des agglomérats a été déterminée par porosimétrie mercure. Cette méthode consiste a faire
pénétrer un liquide non-mouillant, dans ce cas du mercure, dans une petite quantité de poudre tout en
augmentant la pression. On mesure ainsi le volume de mercure introduit en fonction de la pression. En
début de test, le mercure va combler facilement les pores les plus grands puis, a mesure que la pression
augmente, il va s’introduire dans les pores de diamétres de plus en plus petits. 1l est ainsi possible de
corréler pression appliquée et diamétre de pore équivalent. Ces mesures ont été réalisées pour les
poudres constituées de grosses particules (> 100 um) et de fines (< 100 um) avec et sans sphéroidisation
(A0, ASO, E100 et ES100) ainsi que pour le mélange broyé (PB). L’allure de la courbe obtenue est
similaire pour toutes nos poudres. On constate la présence de deux paliers : le premier correspond au
volume d’intrusion entre les agglomérats (volume inter-agglomérats Viner) €t la deuxiéme vague est le
volume d’intrusion dans les agglomérats (volume intra-agglomérats Vin) (Figure 101).
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Figure 101 : Mesures de porosimétrie mercure pour le mélange broyé.

On peut ainsi déterminer la densité des agglomérats :

1

1 Equation 45
10,96 + Vintra f

densité agglomérats =

Ou 10,96 représente la densité théorique de ’'UO2 €t Vintra €5t exprimé en cmi.g* d’UOs.

Les agglomérats de la poudre broyée ont une densité d’environ 5, ce qui correspond aux granulés
fabriqués pour les études granulométriques et morphologiques précédentes.

5.2 CALCUL DE JANSSEN

Dans le cas du procédé industriel, la contrainte appliquée sur la poudre au sein de celui-ci doit
correspondre a celle utilisé lors de la caractérisation des propriétés rhéologiques. Afin de confirmer que
la gamme de contraintes définies lors de nos caractérisations englobe la contrainte au sein du procédé
industriel, la détermination de cette derniére sera réalisée avec le modéle de Janssen.

Janssen [Janssen, 1895] introduit un modéle permettant de calculer la contrainte qu’exerce un milieu
granulaire dans un silo. Ce modele prend en compte la masse volumique du lit de poudre et ainsi les
caractéristiques et I’empilement des grains.
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Lorsque le milieu granulaire glisse au niveau des parois, la contrainte de cisaillement t peut étre écrite
suivant I’expression :

T= W, -Oxx Equation 46
Avec [ le coefficient de friction paroi-particules et 6xx la contrainte horizontale.

La contrainte horizontale et la contrainte normale sont considérées proportionnelles, avec un facteur de
proportionnalité constant Kj. La relation de proportionnalité est la suivante :

6=Kj 6,, Equation 47

Pour un milieu statique, on peut supposer Kj = 0,5 pour une pression isotrope [Schulze, 2011]. On
consideére un cylindre de rayon Rc et de hauteur H contenant la poudre (Figure 102).

Z K

-

E z+dz

LN

Figure 102: Les forces s exercant sur la couche cylindrique de hauteur dz.

Au niveau du volume de hauteur dz, les différentes forces présentes sont :

o Le poids
P=-pgnRc*dz Equation 48
o La force de frottement
Fiiottement = Kj B, 0, Re dz Equation 49
o Les forces sur les sections inférieure et supérieure :
F,,(2)=0,,(z) n Rc? Equation 50

En établissant I’équation d’équilibre des forces au niveau de la couche de hauteur dz (dans le repére, le
fond du cylindre correspond a z = 0), on obtient I’expression :
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Gor 2Ky

- 0 g Equation 51
Z

A partir des conditions aux limites ¢’est-a-dire o, (z=H) = 0, on obtient par intégration :

O, PEM (1— exp (;)) Equation 52

Dc
4 Uw Kj

Avec la longueur caractéristique A = et Dc le diametre du cylindre.

Dans le cas présent, on considére un silo cylindrique a fond plat de diamétre Dc = 30 cm (dans le cas du
procédé industriel). Les résultats du calcul de la contrainte au sein du silo sont présentés sur la Figure
103. Pour I’application numérique, des valeurs typiques ont été utilisées : pw = 0,5 et Kj = 0,5. La
contrainte devient constante a partir d’une profondeur d’1 m, elle est alors d’environ 9 kPa.

=
o

Pression dans le silo (kPa)

O B N W »H U1 O N 00 ©

0 0,5 1 1,5 2 2,5 3 3,5

Profondeur z (m)
Figure 103 : Evolution de la contrainte de consolidation en fonction de la profondeur (modéle
Janssen).

Une contrainte de 15 kPa correspondrait a une hauteur de silo supérieur a 1 m, ce qui ne parait pas
envisageable compte-tenu des contraintes d’échauffement et de criticité. La valeur de 15 kPa constitue
donc une valeur majorante pour la contrainte de pré-consolidation.

5.3 RESULTATS RHEOLOGIQUES

Les poudres broyées PB et sphéroidisée PBS ont été caractérisées suivant le protocole défini
précédemment.
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5.3.1 Test de suivi du comportement rhéologique.

La compressibilité aux différentes étapes du protocole a été mesurée pour différentes contraintes de
consolidation. Sur la Figure 104, la compressibilité pour la poudre broyée PB et la poudre broyée
sphéroidisee PBS a été représentée pour 15 kPa.

PB1 PB2 PB3

PBS1 PBS2 PBS3

20
18
16
14
1
1

N

Compressibilité (%)
o

o N B OO

m 15 kPa

Figure 104 : Compressibilité de la poudre pour les différents tests rhéologiques a une
contrainte de préconsolidation de 15 kPa : (1) avant (2) aprés la perméabilité et avant le
VFR, (3) apreés le VFR.

Le test de compressibilité est utilisé pour suivre 1’évolution des caractéristiques physiques de la poudre
durant le procédé (dégradation des agglomérats). D’aprés la Figure 104, elle est similaire pour la poudre
sphéroidisée et non sphéroidisée avant le test de perméabilité. On constate qu’aprés le test de
perméabilité, la compressibilité de la poudre sphéroidisée n’a pas évolué, contrairement a la non-
sphéroidisee. Lors du test VFR, les deux poudres subissent une importante modification entrainant une
plus forte compressibilité. Ces différentes évolutions de la compressibilité seront expliquées plus
spécifiqguement lors de chaque test.

On présente les résultats des propriétés rhéologiques en suivant la partie du procédé industriel sur lequel
on s’est focalisé : le passage de la poudre de la trémie vers le moule de presse puis 1’écoulement au sein
du moule de presse.

5.3.2 Passage de la trémie au moule de presse

Cette étape est caractérisée par les essais de cisaillement et pour cette derniére poudre un test
d’écoulement spontané a été utilisé pour déterminer le diamétre annulaire de mise en écoulement
spontané et venir compéter les tests de cisaillement.
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5321 Essais de cisaillement

Les essais de cisaillements ont permis de tracer les fonctions d’écoulement (Figure 105). La fonction
d’écoulement est plus favorable pour PBS que pour PB. La fonction d’écoulement pour PB se situe dans
la zone cohésive puis apres sphéroidisation, on voit qu’elle passe dans la zone d’écoulement facile. Ceci
confirme que la sphéroidisation améliore nettement la mise en écoulement, méme pour une poudre de
caractéristiques différentes de celles étudiées jusqu’a présent. L’opération de sphéroidisation permet une
mise en écoulement facile de la poudre.
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Figure 105 : Fonctions d’écoulement de la poudre broyée avant et apreés sphéroidisation
(écart-type des contraintes =~ 10%).

La Figure 106 permet de comparer la cohésion des deux poudres broyées en fonction de 1’augmentation
de la contrainte de préconsolidation. On peut voir qu’a des petite contraintes, PBS a une plus faible
cohésion que PB mais que cet écart demeure faible. Puis, plus la contrainte de préconsolidation
augmente, plus cet écart devient significatif. Ceci permet de mettre en évidence I’impact de la
sphéroidisation sur la cohésion. Bien que la cohésion augmente avec la contrainte de préconsolidation
pour les poudres sphéroidisées, cette augmentation est relativement faible par rapport a la poudre broyée,
probablement du fait d’une déformation de surface plus faible.
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Figure 106 : Cohésion de la poudre broyée avant et apres sphéroidisation

Afin de mieux observer I’impact de la rugosité, on a déterminé la dilatation de la poudre lors de la mise
en écoulement, ainsi que les angles AIF, AIFE et AIFS (Figure 107). Lorsque la rugosité diminue, la
dilatation du lit de poudre diminue également, traduisant :

*= Une diminution du phénomene d’interlocking, c’est-a-dire une diminution de dy/dx
(Equation 31, mesuré expérimentalement avec les essais de cisaillement FT4) aprés
sphéroidisation de la poudre ;

= Une diminution des forces de friction comme le montre la Figure 107.
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Figure 107 : Les angles de frottements de la poudre broyée avant et apres sphéroidisation.
(Contrainte de préconsolidation de 15 kPa)
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L’angle AIF est similaire pour toutes les poudres ce qui permet de supposer que 1’angle AIF dépend des
frottements entre les particules a I’échelle de ’agrégat. A cette échelle, la sphéroidisation n’a pas
d’impact significatif.

Dans le chapitre précédent, on a vu que I’angle de frottement interne effectif AIFE est caractéristique
du coefficient de friction statique de la poudre. L’ AIFE de PB est supérieur a celui de PBS. Ceci suit
bien la valeur de la cohésion : plus elle est élevée plus la poudre a un fort AIFE. De plus I’angle AIFS
caractéristique de ’angle de friction dynamique est plus fort pour PB que pour PBS. Une information
complémentaire est donnée par la détermination du coefficient de déformation élastique-plastique «. Les
résultats sont présentés dans le Tableau 14. Apres sphéroidisation des poudres, k diminue ceci peut étre
dd & une diminution de la rugosité de surface des particules, induisant une faible déformation de surface.

Tableau 14 : Détermination du coefficient de déformation élastique-plastique « (Equation 33)
pour le mélange cobroyé d’UQ..

Poudre AIF (°) AIFS (°) K
PB 32,5 42,2 0,42
PBS 32,5 36,8 0,17

La sphéroidisation permet donc de faciliter la mise en écoulement en diminuant I’ interlocking au niveau
macroscopique au sein de la poudre et microscopique entre les particules. Ces phénomeénes permettent
de valider la baisse du nombre de points de contact entre les particules et donc aussi une diminution des
forces d’interaction avec contact (forces de frottement) et sans contact (forces de Van der Waals). Ceci
entraine une diminution de la cohésion globale de la poudre conduisant a une amélioration de la mise
en écoulement et de 1’écoulement du mélange cobroyé d’UOQ».

5.3.2.2 Test d’écoulement spontané

La réglette d’Arnold a été congue pour déterminer le diamétre d’écoulement spontané de la poudre
(Figure 108). Elle est composée d'une série de trous de différentes tailles. La poudre est versée dans un
récipient cylindrique calibré. Il faut agir doucement lors du remplissage pour ne pas écraser ou tasser la
poudre. Puis, le récipient est mis en mouvement au-dessus des trous classés par tailles croissantes. Tant
que la poudre ne s’écoule pas, le glissement du récipient continue jusqu’a obtenir un écoulement
(complet) de la poudre. Le diamétre obtenu correspond au diamétre d’écoulement spontané de la poudre.

Figure 108 : Réglette d’Arnold (a gauche) et réglette d’Arnold annulaire (a droite).

La connaissance du diameétre dans lequel la poudre s’est écoulée permet de prévoir la mise en
écoulement de la poudre au sein du procédé, plus particulierement dans le moule de presse. La réglette
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de référence est composée d’une ouverture cylindrique. Afin de répondre a notre procédé, la réglette a
été modifiée : un poingon de méme diamétre que celui du procédé de référence (environ 2,5 mm) a été
inséré. On dispose ainsi d’ouvertures annulaires (Figure 108), définies par I’interstice € au sein du moule.
La réglette possede 6 interstices de tailles croissantes (Tableau 15).

Tableau 15 : Différentes tailles de trous pour la réglette d’Arnold modifiée (annulaire).

Numéro du trou 1 2 3 4 5 6
Diamétre extérieur ¢ (mm) 6,1 17,7 9,1 10,6 12,1 15,1
Interstice e annulaire (mm) 1,8 2,6 3,3 4,0 4.8 6,3

Le Tableau 16 résume les résultats obtenus avec la réglette annulaire, a la fois pour les poudres broyées
et pour les granulés de 1’étude a effets séparés (étudiés au Chapitre 3 et 4). Quelle que soit la morphologie
de la poudre, les grosses particules ont une mise en écoulement plus facile. Cependant, la sphéroidisation
confirme son influence sur la mise en écoulement : les fines sphéroidisées s’écoulent a des interstices
plus petits que sans sphéroidisation.

Tableau 16 : Résultats de la réglette d’Arnold modifiée (annulaire).

Poudre Numeéro du trou pour e [+/-1]
AO 1
ASO
E100
ES100
PB
PBS

R AN NN R

Le méme comportement est observé avec la poudre broyée. Cette derniére ne s’écoule qu’a partir d’une
ouverture de 4 mm. Néanmoins, on peut voir que la sphéroidisation a permis une amélioration des
propriétés d’écoulement en diminuant cet interstice a environ 1,8 mm (inférieur a I’interstice de
référence du procédé de 4 mm). La poudre broyée sphéroidisée a donc des propriétés de mise en
écoulement plus favorables pour le moule annulaire du procédé.
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Figure 109 : Tracé de l'interstice e (moyenne de trois mesures) en fonction du facteur
d’écoulement FI a 15 kPa (réglette Arnold modifiée).

L’interstice d’écoulement spontané e est tracé en fonction du facteur d’écoulement a 15 kPa sur la Figure
109. Une diminution de I’interstice est observée avec I’augmentation du Fl. Ceci confirme le fait que
dans un procédé donné, une poudre peut étre considérée cohésive que si elle ne s’écoule pas dans ce
systeme. La cohésion d’une poudre est donc spécifique du procédé d’application.

Bien que la réglette d’ Arnold donne des mesures appliquées liées aux conditions opératoires, elle permet
surtout de confirmer et d’appuyer les résultats obtenus par la cellule de cisaillement. Surtout, elle permet
d’avoir une premiére approche du comportement de la poudre dans le procédé industriel.

5.3.3 Ecoulement de la poudre dans le moule de presse

5.3.3.1 Perméabilité

La poudre broyée sphéroidisée présente une plus faible perméabilité que la poudre broyée initiale
(Figure 110). Ce phénomene est contraire a ce qui a été observé précédemment : pour les granulés
d’UOy, la sphéroidisation améliore la perméabilité (cf. Chapitre 4, § 4.2.3.1).
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Figure 110 : Perméabilité de la poudre broyée avant et apres sphéroidisation (pour 1 kPa et
15 kPa) [écart-type =~ 15%)].

La Figure 110 montre que PBS est moins perméable que PB a 1 kPa et a 15 kPa. 1l semble donc que la
poudre sphéroidisée laissera moins facilement échapper 1’air présent au sein du moule de presse. La
perméabilité de PBS est plus faible, peut-étre en raison d’un meilleur arrangement granulaire entrainant
une porosité plus faible de la poudre. D’autre part, lors de la sphéroidisation, le Turbula entraine aussi
la formation de fines et de petites différences de distributions granulométriques entre PB et PBS sont
observables (Figure 99). 1l semble que la granulométrie, et plus précisément les fines, ont un impact
plus important que la morphologie sur les tests de perméabilité.

5.3.3.2  Test Variable Flow Rate VFR (FT4)

En suivant les étapes du procédé de fabrication de pastilles, la poudre subit divers transferts. Le test
VFR permet de mettre en évidence le comportement de la poudre en régime dynamique forcé. 1l a été
réalisé dans cette étude sur les deux poudres afin d’observer I’influence que peut avoir la sphéroidisation
sur la poudre broyée. Les différents indices sont présentés sur la Figure 111, I’énergie au test 1 de PBS
est proche de celle des poudres constituées essentiellement de fines. Méme si la sphéroidisation a
amélioré I’écoulement, la poudre broyée a une énergie d’écoulement relativement élevée.

Par ailleurs la sphéroidisation apparait instable avec I’enchainement des cycles de la pale. La PBS évolue
jusqu’a obtenir un état similaire a celui de la poudre broyée initiale. Le VFR détruit donc I’effet de la
sphéroidisation mais on peut supposer que ce test modifie la poudre sphéroidisée jusqu’a ce qu’elle
atteigne un état d’équilibre proche de la poudre non-sphéroidisée. Les résultats du SE et du FRI pour
PB et PBS viennent appuyer cette hypothése car on peut voir qu’ils sont similaires pour les deux poudres
étudiées dans ce chapitre.
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Figure 111 : Evolution de ’énergie totale par unité de masse durant le test VFR (avec un
écart-type ~ 3 mJ.g™%).

Tableau 17 : Mesure des différents indices NBFE, SI, FRI et SE.

Poudre NBFE (mJ.g?) Sl FRI SE (mJ.g}) Energie au test CBD (g.mL™?)
[+/-3] [+/-0,1] [+/-0,1] [+/-2] n°1l (mJ.g?) [+/-3] [+/-0,2]
PB 26 1,0 1,5 10 25 2,8
PBS 24 14 15 9 17 3,4

5.4 SYNTHESE

La sphéroidisation apporte une amélioration des propriétés rhéologiques de la poudre lors de la mise en
écoulement et pour I'écoulement. On retrouve pour le mélange broyé des résultats similaires a ceux qui
ont été déterminés lors de I'étude a effets séparés (cf. Chapitre 3, § 3.2/3.3 et Chapitre 4, § 4.2.2/4.2.3).
La sphéroidisation a permis de diminuer la zone de contact entre les grains, entrainant une diminution
des forces d’interaction attractives entre les particules. Elle a également diminué les forces frictionnelles
en réduisant la rugosité des particules.

La sphéroidisation correspond & un bon compromis par rapport au gain sur 1I’écoulement et compte-tenu
des contraintes imposées : ¢’est un procédé simple et qui prend en charge toute la poudre sans nécessiter
d’éliminer une coupe granulométrique et générant peu de poussieres. Les problémes potentiels sont la
création de fines lors de la sphéroidisation capable de dégrader I’écoulement et I’instabilité de la poudre
lorsqu'elle est en régime dynamique. C'est pourquoi I’implantation de la sphéroidisation dans le procédé
est primordiale pour une optimisation du remplissage des moules de presses et le contrle de la quantité
de fines est nécessaire.
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CONCLUSION GENERALE ET
PERSPECTIVES

Le combustible nucléaire envisagé pour les réacteurs a neutrons rapides refroidis au sodium est constitué
de pastilles céramiques fabriquées a partir d’UO; et de PuO,, suivant un procédé de métallurgie des
poudres. Ce combustible nécessite un processus de fabrication adapté. En particulier, les propriétés
rhéologiques de la poudre alimentant le poste de pressage doivent étre appropriées pour un remplissage
reproductible des moules de presse annulaires.

En début de procédé, le mélange des poudres d’UO: et de PuO- est réalisé par cobroyage. Cette
opération, destinée a obtenir une microstructure finale homogene (répartition UO,-PuQ,), conduit a une
poudre dont les propriétés rhéologiques sont généralement médiocres vis-a-vis de 1’écoulement. Une
opération de préparation est alors nécessaire avant la mise en forme des pastilles pour améliorer les
propriétés de remplissage des moules.

Dans le cadre de cette thése, nous avons cherché a identifier les caractéristiques physiques influentes
sur lesquelles il est possible de jouer, ainsi que les domaines cibles a viser a I’issue de 1’étape de
préparation. La distribution granulométrique et la morphologie sont deux caractéristiques qui se sont
plus particuliérement dégagées et sur lesquelles nous avons travaillé. Pour évaluer l'influence de la
granulométrie et de la morphologie sur les propriétés rhéologiques, des granulés d’UO; ont été fabriqués
de maniére reproductible grace a un broyeur a tamis (tamisage-forcage). Les poudres obtenues ont subi
un tamisage séparant les granulés supérieurs a 100 um et les granulés inférieurs a 100 um (appelés aussi
fines). Ces granulés d'UO, ont permis la réalisation d’une étude a effets séparés, en modifiant
indépendamment la proportion de fines et la rugosité de surface des granulés par sphéroidisation.

Pour bien appréhender le comportement des poudres étudiées, il a été nécessaire de réaliser différents
types de tests. Nous avons différencié deux catégories de méthodes suivant le type de caractéristique
visé. Le premier type est la mise en écoulement. Elle correspond au passage de la poudre d’un état
statique a un état dynamique : elle se produit en particulier lors du passage du sabot au-dessus du moule
de presse. Le deuxiéme type de caractéristique correspond au régime dynamique, dans la continuité de
la mise en écoulement. Pour appréhender les propriétés de remplissage, il faut s’intéresser a la fois a la
mise en écoulement et a I’écoulement de la poudre.

La mise en écoulement a été évaluée essentiellement par des essais de cisaillement : le cisaillement sous
contraintes permet de déterminer la rupture d’un lit poudre consolidé. Différents types de cellules de
cisaillements ont été étudiés : la cellule de Schulze (30 mL) annulaire puis les cellules de cisaillement
rotationnelles cylindriques du FT4 avec des volumes différents (1 mL, 10 mL et 85 mL). On a cherché
dans cette thése a optimiser la quantité de matiére mise en ceuvre pour les mesures. Ceci nous a permis
de conclure sur le choix de la cellule de cisaillement de 10 mL du FT4. Cette derni¢re permet d’obtenir
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des résultats similaires a la cellule de Schulze et a la cellule de 85 mL du FT4 tout en minimisant la
quantité de poudre a caractériser.

Pour caractériser 1’écoulement, deux types de tests ont été utilisés : la mesure de la perméabilité du lit
de poudre a un débit d’air constant (ce débit correspond a I’air qui peut étre piégé dans le moule de
presse et qui doit s’en échapper lors du remplissage) et les mesures d’écoulement dynamiques avec le
test VFR du FT4.

Pour optimiser les tests rhéologiques sur un échantillon de poudre donné, un protocole de mesures est
nécessaire afin de ne pas biaiser les résultats lors des caractérisations successives (en particulier dans le
cas de tests destructifs). C’est pourquoi une investigation sur 1’évolution de la poudre lors de chaque test
a été effectuée. Le test de cisaillement peut étre considéré comme non destructif : la surface de poudre
cisaillée est certes dégradée lors du cisaillement mais le volume concerné est faible et on peut considérer
que la poudre n’a pas été dégradée a condition de réaliser les tests par contraintes de préconsolidation
croissantes. Par ailleurs, le test de perméabilité n’implique qu’une contrainte normale et un débit d’air
faible. Etant donnée la bonne tenue mécanique des granulés, ce test est considéré comme non destructif
pour les débits et les contraintes étudiées, ce qui a été validé par les expériences de contrdle de
compressibilité avant et aprés le test de perméabilité. Le test VFR est caractérisé par le passage de la
pale dans le lit de poudre a différentes vitesses, il impligue une compression et un cisaillement du lit de
poudre. On a pu voir qu’il était destructif, en particulier pour les poudres sphéroidisées. Des tests de
compressibilité et de granulométrie ont été effectués avant puis apres ce test, et ont permis d’observer
la formation de fines particules. Ce test est ainsi le plus couteux en quantité de poudre et la dégrade
entiérement. Pour cette raison, il a été placé a la fin du protocole de mesure.

La granulation de la poudre a permis de se rapprocher de la poudre industrielle cobroyée. Dans cette
thése, deux opérations ont ainsi été étudiées sur ces granulés d’UO, modeéles : le tamisage avec la
modification de la granulométrie et la sphéroidisation avec la modification de la morphologie de surfaces
des granulés.

L’étude de I’influence de la granulométrie consiste a étudier 1’influence des fines (particules inférieures
a 100 pum) dans une poudre. Pour cela différents mélanges granulométriques ont été réalisés en faisant
varier les proportions des deux populations (inférieures et supérieures a 100 um). Les fonctions
d’écoulement obtenues avec les essais de cisaillement se répartissent en deux catégories : les poudres
avec une mise en écoulement plutdt facile (0 et 10 %m de fines) et celles plut6t cohésives (30, 50 et
100 %m de fines). On distingue une répartition des poudres en deux catégories lors des tests
d’écoulement par VFR. Les énergies d’écoulement mesurées sont plus faibles dans le cas des teneurs en
fines supérieures ou égales a 30 %m. Ceci pourrait en fait traduire une modification de la zone
d’influence de la pale liée a la compressibilité du matériau granulaire caractérisé. Par ailleurs, seules les
mesures de perméabilité montrent une évolution entre 0 et 10 %m de fines, avec une nette diminution
de la perméabilité en passant de 0 & 10 %m de fines. Le comportement du mélange dépend donc
fortement de la quantité de fines qu’il contient. Au-dessous de 10%m de fines, il est gouverné par la
fraction des granulés supérieurs a 100 um sauf pour la perméabilité. Au-dela de 30%m, les particules
fines remplissent les espaces vides entre les grosses particules, ce qui réduit le nombre de contacts directs
entre grosses particules et provoque la formation d’une poudre cohésive.

140



L’étude de I'influence de la morphologie a consisté a étudier 1’influence de la rugosité des particules,
celle-ci étant modifiée par une opération de sphéroidisation. Ce type d’opération pourrait précéder la
mise en forme des pastilles pour améliorer les propriétés de remplissage. On distingue dans notre étude
les particules dites « lisses » correspondant a des particules de faible rugosité (aprés sphéroidisation) et
les particules dites « rugueuses » correspondant & des particules présentant une forte rugosité (sans
sphéroidisation). L’état de surface des granulés a une forte influence sur ’écoulement. La
sphéroidisation des particules améliore I’écoulement de la poudre aussi bien au niveau du test VFR que
de la perméabilité de la poudre mais ne permet pas d'obtenir des granulés au caractére non friable dans
le cas de nos poudres d’UQO,. Elle améliore la transition entre 1’état statique et 1’état dynamique quelle
que soit la distribution granulométrique de la poudre. La sphéroidisation diminue le nombre de points
de contacts entrainant la diminution des forces d’interactions entre les grains. Ceci permet surtout la
diminution de la force a fournir pour rompre le lit de poudre induisant une meilleure mise en écoulement.
Cette opération apparait efficace mais doit étre réalisée juste avant I'étape de remplissage / pressage vu
que l’opération de sphéroidisation permet d’avoir des granulés avec des propriétés rhéologiques
favorables mais facilement friables lorsqu’ils sont mis en mouvement (transport pneumatique, etc.).

La mise en écoulement et I’écoulement des poudres dépendent des interactions entre les particules c'est-
a-dire de la friction (contact) et des forces interparticulaires (sans contact). Le frottement
interparticulaire dépend des caractéristiques de la surface des particules, et principalement de la rugosité.
Les forces interparticulaires sans contact sont essentiellement provoquées par des forces
intermoléculaires telles que les forces de van der Waals, qui dépendent de la taille des particules et de
la rugosité. Etant donnée la forte densité de la poudre d’UO-, l'impact du poids sur les forces
d'interactions entre les particules est a prendre en compte dans la compréhension de comportement
rhéologique de la poudre.

L'étude a effets séparés a permis d'identifier I'impact de chacune des opérations de tamisage et de
sphéroidisation. En modifiant la granulométrie c'est a dire en diminuant la quantité de fines jusqu'a un
certain seuil, on améliore la mise en écoulement et I'écoulement. L'inconvénient de cette méthode au
niveau industriel est la quantité de refus de fines particules d’UO.. A la différence de la méthode de
sphéroidisation qui permet de modifier les propriétés rhéologiques de la poudre pour toute proportion
de fines dans la poudre. Elle améliore fortement la mise en écoulement, mais reste dépendante de la
quantité de fines au niveau de I'écoulement. Cette méthode simple présente par contre 1’inconvénient
d’obtenir des granulés friables. C'est pourquoi sa place dans le procédé est primordiale pour obtenir des
propriétés rhéologiques favorables. La modification du mélange broyé d’UO, par sphéroidisation a
permis de confirmer 1’amélioration des propriétés rhéologiques bien qu’il y ait formation de fines. Cette
création de fines peut étre contr6lée en modifiant les conditions de sphéroidisation : il faudrait ainsi
trouver les conditions optimales conduisant a un niveau de sphéroidisation acceptable sans créer de fines
supplémentaires.

Cependant certaines études [Sinka, 2004- Mills, 2013] ont montré qu’un remplissage satisfaisant est
spécifique des propriétés rhéologiques de la poudre et du procédé industriel la mettant en ceuvre. C’est
pourquoi des essais de remplissage doivent désormais étre effectués afin de vérifier la contribution d’une
phase de préparation sur la reproductibilité du remplissage des moules de presse. Ces essais de validation
consisteront a réaliser des pastilles crues (c'est-a-dire obtenues directement aprés compression et n’ayant
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pas encore subit de frittage) pour différentes préparations de poudres. Ces tests permettront de corréler
les différents facteurs des caractérisations rhéologiques (cisaillement, perméabilité, VFR) avec le
remplissage. On pourra alors évaluer la quantité de fines acceptable mais aussi le degré de rugosité visé
pour avoir un procédé de fabrication de combustible efficace.

Une étude serait a terme souhaitable sur la poudre de référence UO2-PuO,. Mé&me si nous avons
considéré dans une premiére approche que la poudre d’UO- est représentative du mélange, il reste
toutefois indispensable de caractériser la poudre cobroyée contenant du PuO,. La quantité d’environ
30% de PuO; pourrait avoir un effet notable sur les forces d'interactions et ainsi le comportement
rhéologique de la poudre. Il serait également nécessaire d’étudier I'impact de 1’opération de
sphéroidisation (suite au cobroyage) sur la suite du procédé de fabrication et sur les propriétés des
pastilles RNR UO>-PuO:; finales.
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ANNEXE A : TRACE DU CERCLE DE
MOHR

Considérons un plan dans lequel seules agissent les contraintes suivantes oy et oy (Figure 112). Une
problématique dans ce cas est, pour un couple de contraintes (oy, oy), quel plan va porter la rupture ? (cf.
Chapitre 1 1.2.5.1) Pour cela le tracé des cercles de Mohr pourra apporter une réponse a notre probléme.
Les cercles de Mohr représentent les contraintes appliquées sur le milieu granulaire.

Pour une meilleure résolution du probléme, on définit 6 I'angle (positif dans le sens inverse des aiguilles
d'une montre) entre le systeme de coordonnées d'origine et le systéme incliné. Le plan de rupture soumis
aux contraintes (ox, oy) est représenté sur la Figure 112,

Figure 112 : Contraintes sur un plan incline.

A partir de la Figure 112, on peut déterminer le vecteur contrainte T appliqué au milieu granulaire :

= (ny Oyy/ \sin 0 Gy €08 0+ G, sin O Equation 53

Oxx ny) (cos 6) B <Gxx cos 0+ oy, sin 6>
yx vy

Le probléme étant a deux dimensions, les bilans des forces projetées se font dans les directions de la
contrainte normale a la surface o, (Equation 54) et de la contrainte tangentielle t (Equation 55) tels qu’a
I’équilibre on obtient :

o o,=I.n

o (0“ cos 0+ oy, sin 6) (cos 9)

Oyx COS 0+ Oyy Sin 0 sin 0

0, =0xx €08 0+ 20, sin 0 cos O + oy sin* O Equation 54
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— <(5xx cos 0+ o,y sin 9) (-sin 9)

Oyx COS 0+ Gy, sin O cos 0

. .2 .
T=-Oxx €08 08in 6 - 6,y sin” 0 +o,, cos? 0 + 6,y cos O sin O

Xy yy

=(Gyy-G_)cosBsinf+ cyxy(cos2 0 - sin’ 0) Equation 55

Les identités trigonométriques suivantes permettront de modifier les expressions de o, et t:
c0s 20 =cos?0-sin’> 0 =2cos? 0 -1
sin 20 =2 cos B sin O
On peut ainsi réécrire la contrainte normale o, (Equation 56) et tangentielle T (Equation 57):

_ GXX+ny N Gxx~Oyy

g 2 2

cos 20 +o,y sin 20 Equation 56

Oxx-C .
T=- XX2 2 §in 20 +0yy cOs 20 Equation 57

En réunissant les deux équations précédentes, on obtient I’Equation 58 dans le plan (cn,1):

Owx + Oyu\? Oyy — Oyyy 2 . )
<0n— XX YY) 42— ( XXZ YY) + Oy Equation 58

Cette équation forme un cercle dans le plan (o, T), décalé le long de I’axe on, comme le montre la Figure
113. Tous les points du cercle de Mohr représentent des états de contraintes a des plans d’angles 6
différents. Tracer le cercle permet de déterminer immédiatement les contraintes axiales maximales et
minimales aux endroits ou la contrainte de cisaillement est nulle.
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Tmax

n

Figure 113 : Représentation graphique du cercle de Mohr et des contraintes appliquées sur le
milieu granulaire.

Cette équation représente celle d’un cercle de type : (6,-A,)>+ 2=R? dans le repere (on,T), on obtient
ainsi le cercle de :

o Centre A [‘”;"2 ;O].

o Etderayon R équivalent a‘”zﬁ .
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ANNEXE B : TENSIOMETRE

Rappel du principe

Rappelons que la tension de surface y (N.m™) d’un matériau est la somme de deux composantes
[Fowkes, 1962] :

- Lacomposante polaire (interaction acide-base) yP
- La composante dispersive (force de Van der Waals) y¢

L'interaction d'un échantillon solide avec un liquide peut étre décrite selon 1’équation proposée par
Owens et Wendt [Owens, 1969]. Cette équation permet de calculer I'énergie libre de surface d'un
échantillon solide yg,,. Thermodynamiquement, cette équation peut étre interprétée comme suit : chaque
substance cherche I'énergie la plus basse possible. Cette énergie dépend de I'énergie nécessaire pour
rompre séparément les liaisons de chaque phase et donc les interactions entre elles [Owens, 1969 -
Rudawska, 2009].

Ysr = Ysy Yrv-2 [\/ (rdyviy) + J (ngyiv)] Equation 59

Avec :

. I'énergie de surface de l'interface liquide solide (mJ.m?),
v I'énergie de surface de la vapeur solide (mJ.m?),
Y.y I'énergie de surface de la vapeur liquide (mJ.m2).

En combinant I’Equation 59 avec 1’équation de Young, 1’énergie de surface d’un échantillon solide (rsv)
peut étre déterminée avec 1’Equation 60 :

yLV( cos 6 +1) YLV LV )
Equation 60
Y LV
LV

Ou 6 est I’angle de contact.

D’aprés cette derniére équation, les deux paramétres a déterminer sont I'énergie de surface dispersive
ido d y ; ; ida P
du solide yg,, et I'energie de surface polaire du solide vy, -

156



Comme expliqué dans le Chapitre 1, la méthode de Washburn, connue sous le nom de méthode de
montée capillaire, permet de déterminer I'angle de contact en analysant la remontée capillaire du liquide
dans la poudre.

Mode opératoire

Le tensiométre Kriiss est un équipement qui permet de déterminer I’énergie de surface libre de la poudre
avec la méthode de montée capillaire.

Des tubes de verre de Kriss d'un diametre de 1 cm et munis d'un filtre au fond ont été utilisés dans ces
expériences. Le filtre utilisé est en papier et est interchangeable. Chaque tube contient une méme masse
de poudre tassée afin d’atteindre une porosité constante et donc un conditionnement correct. Pour le
tassement, on effectue des tapotements réguliers pendant 2 minutes (attention cette méthode est
dépendante de 1’opérateur). Une fois le lit de poudre tassée obtenu, le tube est attaché au tensiomeétre.
En fonction du paramétre a déterminer, un liquide spécifique est placé en dessous du tube. Puis, lors de
la mise en contact du tube avec le liquide, ce dernier va pénétrer dans le lit de poudre et 1’évolution de
la masse de liquide est mesurée par le tensiométre d’ou le nom de montée capillaire.

Afin de déterminer l'angle de contact 0, il est nécessaire de déterminer la constante de capillarité (Ccap)
caractéristique du lit de poudre. Pour cela, on utilise un premier liquide, 1’heptane, qui mouille
entiérement la poudre : dans ce cas I’angle de contact peut étre supposé nul (cos 8 = 1). Connaissant la
constante Ccap et en utilisant I’cau et le diiodométhane dont on connait les composantes dispersives et
polaires, on détermine ’angle de contact 0. Aprés avoir déterminé Ccap et 6 d’aprés 1I’Equation 60, en

cos 6+1 . P , . s . . . .
(9D o fonction de —¥ on détermine I'énergie de surface dispersive du solide ygv avec

2 /VdLv TLv

I’ordonnée a I’origine p et I'énergie de surface polaire du solide ygv avec le coefficient directeur m

tracant

(Figure 114). On peut ainsi déterminer I'énergie libre totale de la surface de la poudre, en additionnant
les composantes dispersives et polaires de la poudre.

157



yLyv(cos0+1)
d
LV

p
Lv

d
TLV

Figure 114 : Détermination graphique de I'énergie de surface dispersive du solide ng et
I'énergie de surface polaire du solide ygv .

Toutes les analyses ont été effectuées a une température ambiante. Les résultats obtenus sont présentés
dans le Tableau 18. On négligera la tension de surface polaire, on prendra en compte la tension de
surface dispersive qui est plus représentative du matériau et permet la détermination de la constante de
Hamaker pour une poudre donnée [Castellanos, 2005]. Pour toutes les poudres composées
majoritairement d’UO; (UO; VS et UO, VH), on peut voir que la tension de surface dispersive est
similaire (environ 24 mJ.m 2) a la différence de la poudre constituée d’UsOg V'S, qui correspond a une

poudre de nature différente que 1’UO,, dont la tension de surface dispersive est plus faible (environ
13 mJ.m2).

Tableau 18 : Résultats obtenus au tensiométre pour différentes poudres d’oxyde d uranium.

Poudre Tension de Tension de surface Tension de surface
surface (mJ.m?) dispersive (mJ.m?2) polaire (mJ.m?)

U308 VS 21,4 13,3 8,1

UO, VS 57,9 24,6 33,3

UO, VH 38 23,6 14,4

Cette étude permet de confirmer que la nature de la poudre influence les interactions physico-chimiques
entre les particules. C’est un point essentiel a prendre en compte lors d’étude de poudres de natures
différentes (compositions chimiques différentes).
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GLOSSAIRE

Notations

AO0 : Poudre avec 0%m de fines

ASO : Poudre sphéroidisée 0%m de fines
B10 : Poudre avec 10%m de fines

BAG : Boite a Gants

C30 : Poudre avec 30%m de fines

D50 : Poudre avec 50%m de fines

E100 : Poudre avec 100%m de fines

ES100 : Poudre sphéroidisée avec 100%m de fines
HR : Humidité relative

MEB : Microscope Electronique a Balayage
Np : Nombre de coordination

PB : Poudre broyée

PBS : Poudre broyée sphéroidisée

UO: : Dioxide d'uranium

VdW: Van der Waals

VFR : Variable Flow Rate

VH : Voie humide

VS : Voie seche

Grandeurs
AIF : Angle de frottement interne (°)
AIFE : Angle de frottement interne effectif (°)

AIFS : Angle de frottement interne stationnaire (°)
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BFE : Basic Flow Energy (J)

C : Cohésion (Pa)

CBD : Compressibility Bulk Density (g.m)
F : Force (N)

FH : Force de cohésion (N)

FI : Facteur d’écoulement

FRI : Flow Rate Index

k : Perméabilité (m?)

m : Masse (g)

R : Rayon de la particule (m)
Rt : Résistance a la traction (m)
SE : Specific Energy (J.g%)

Sl : Stability Index

V : Volume (m?)

v : Tension de surface (J.m?)

¢ : Porosité

: Coefficient de déformation élastique-plastique

A

p : Masse volumique (g.m=)

o : Contrainte normale (Pa)

o1 . Contrainte de consolidation majeure (Pa)
oc . Contrainte de cohésion (Pa)

opre - Contrainte de préconsolidation (Pa)

1 : Contrainte de cisaillement (Pa)

AP : Perte de charge (Pa)
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Etude de I’influence des caractéristiques physiques des poudres UO; sur leurs propriétés
rhéologiques

Le combustible nucléaire pressenti pour les réacteurs de quatrieme génération a neutrons rapides
refroidis au sodium présente différentes caractéristiques qui le différencient du combustible utilisé dans
les Réacteurs a Eau Pressurisée, notamment : une structure homogéne (U,Pu)O;, une géométrie
annulaire et une forte teneur en PuO,. Le procéde de fabrication des pastilles de combustible comprend
la réalisation d’un mélange UO./PuO, par cobroyage suivie d’une mise en forme par pressage.
Cependant, le mélange UO,/PuO- cobroyé n’a pas les propriétés adaptées a un remplissage reproductible
des moules de presses annulaires. Il s’agit donc d’identifier une opération intermédiaire, entre le
cobroyage et la mise en forme, pour faciliter le remplissage des moules. Pour orienter le choix de cette
opération, une étude a effets séparés a été réalisée sur des granulés d’UO,, considérés représentatifs de
la poudre broyée en premiére approche. Les caractéristiques physiques cibles qui ont été étudiées sont
la granulométrie et la morphologie (état de surface) de la poudre. Ainsi, des mélanges de granulés de
tailles différentes ont été caractérisés pour évaluer l'influence de la quantité de fines (particules
inférieures a 100 um) sur les propriétés rhéologiques. En paralléle une intercomparaison entre les
cellules de cisaillement de volumes et de types différents (Cellule de Schulze et FT4) a été effectuée
afin d’avoir un bon compromis entre la quantité de poudre utilisée et la qualité des résultats. Un premier
objectif a été de déterminer quelle proportion de fines est acceptable. Par ailleurs, pour évaluer I’effet
de I’état de surface des granulés, une opération de type sphéroidisation a été réalisée. Elle conduit a
modifier la rugosité des granulés. 1l a été montré que le taux de fines et la rugosité de surface sont deux
paramétres influents qui permettent de modifier les propriétés rhéologiques. Notamment dans le cadre
de ces travaux, la présence de fines de moins de 100 um ne semble pas avoir d’impact négatif sur la
mise en écoulement jusqu’a une proportion proche de 10%m. Par contre d’autres propriétés telle que la
perméabilité sont sensibles a la proportion de fines méme en dessous de 10%m. Une opération de
sphéroidisation permet d’améliorer les propriétés de mise en écoulement de la poudre méme au-dela de
10%m de fines. Ces résultats font apparaitre deux modes d’action possibles qui sont la sélection
granulométrique et la sphéroidisation, cette derniere semblant la plus adaptée pour notre application.

Mots clés : remplissage, poudre, caractéristiques physiques, écoulement, cisaillement, rhéologie,
uranium
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