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Liste des symboles
C : compacité.
dh : le déplacement du poingon de la presse hydraulique MTS 810.
D, : le diameétre équivalent volumique de la poudre.
D, : le diamétre projeté de la poudre.
Dy : le diamétre équivalent surfacique de la poudre.
¢ : la porosité.
h : la hauteur de poudre.
Ir: ’intensité réfléchie par I’échantillon analysé.
Iy: I’intensité réfléchie par un matériau non absorbant pris comme référence.
@ : le taux de vide.
M : la masse de la poudre.

me, Ve, pe, C. respectivement la masse de céramique, volume du céramique, densité du céramique et la
concentration massique du céramique.

My, Vin, Pm»> Vm respectivement la masse du métal, volume du métal, densité du métal et la concentration
massique du métal.

p; : la densité théorique.

pa : la densité apparente.

p: : la densité relative.

s : est la déviation standard.

S : la section de la matrice.

V : le volume total occupé par le milieu granulaire (volume apparente).
V; : le volume total des grains des solides (volume de la phase solide).
V,, : le volume des pores (volume de la phase poreuse).

Z : Nombre de coordination.

R : la réflectance

T : la transmittance



Table des matiéres

Introduction ENEIale.................ooouiiiiiiiiiiieceee e e e 1

Chapitre 1 Rappels Bibliographiques

1.1 INEFOAUCTION ...t et e e st s e e e s bb e e e sbb e e e sabeeeesanes 3
1.2 LS POUAIES ... .eiiiieeeeiiitiee e ettt e e e ettt e e e e st e et e e s saataeeeeeesaassaaeeeesannstaeeeeeesnnsssaeeeesannsssneeeeann 3
1.2.1 L@ FOIMI@ ..ottt st e e st e s e e et e e e eabe e e s anreeenans 3
1.2.2 LA BaIll@ ... e e e 3
1.2.3 [ T 11T - PP 7
1.2.4 La BranUIOMEBLIIE. ......cooiiiiiiie e e e e e et e e e s et a e e e e e e e nnrraeaaeean 7
1.2.5 La coUlabilite .........c.oooiiiiii e e s 9
1.3 Parameétres de structures globauX.............cooocuiiiiiiiiiiiiiiee e 10
1.3.1 La densité thEOriqUE ...............oooiiiiiiie e e 11
1.3.2 La densité apParente ...........coooiiiiiiii i 11
1.3.3 La densite relative..........oocviiiiiiiiii e 11
1.3.4 L@ POFOSITA. ...t e e e e et e e e e s st e e e e s b e e e e e e s b baeeaeeeannraaeeas 11
1.3.5 (0eT 1 1] o ¥ 111 =TSRRI 12
1.3.6 LE taUX A VIH ...ttt et seab e e s 12
1.4 La BEOMELIIE dES CONTACES ........eeiiiiiieeiiie ettt e ee e ee e e re e e et e e s tae e e sraeeesnaeeesnnaeeeanes 12
14.1 Nombre de coordination Z ou coordinance.............cccocceeeriiiieiiiiie i 12
1.4.2 Coefficient de CONtIGUITE...............c.ovviiiiiiie e e 13
1.5 La densification des POUAIES ...........cccuviiiiii i e e e e e rree s 13
1.5.1 Les aspects phénoménologiques de la compression..............c.ccccvvieeeeieciiieeeecceinenen. 14
1.5.2 Courbes de compressibilité et détection des différents mécanismes ........................ 15
1.5.3 Evolution des parametres StrUCtUrAQUX .............ccccuvieeeeiiiiiiiiee et e e e e aeeas 16
1.6 MEIaNZES d@ POUAIES ........ccoeiiiiiiiie et e e e e e e e e s s a e e e e e e sataeeeeeeesneraeeas 17
1.6.1 DEFINITION ... 17
1.6.2 Les différents types de MElangeurs.............cccoooviiiiiii i 17
1.6.3 MéEcanismes des MEIANEES ............uviiiiiiiiiiiiee et e e e e e e e saaaee s 18
1.6.4 Phénomene de SEBrégation ..............ccovviiiiiiiiiiiiiiiiiee e e e 20
1.6.5 L'ROMOEZENGILE ........oooiiiiieiiie e e e e e s e s e e e e e e sraeeeas 21
1.6.6 Les effets des caractéristiques des poudres.............ccccoevviiieiiiiiiiiieee e 21
1.7 Caractérisation de ’homogénéité d’'unmélange .................cccooee i, 23
1.7.1 EChantillonNN@age..........oooviiiiiiii e aaa s 23
1.7.2 L'analyse statistique d'un mélange de poudres ................cccoeeeiiiiieei i, 24



Chapitre 2 Méthodes Expérimentales

2.1 INEFOAUCTION ...t eb e e s e e s sbe e e e sbbeeesabeeeesans 26
2.2 Coulabilité et I'angle de rePOS ...........oocuuiiiii i 26
2.2.1 Mesure de la coulabilité ..............oooiiiiiiiiii 26
2.2.2 P Yo [l [ =Y o o 1 PSPPI 26
2.3 Mesure de |a densité apParente.............cccooooiiiiie i 27
2.4 Mesure de la densité vraie des poudres..............ccccoocviieiiieiiiiiieee e 28
2.5 Mesure 1a densité tapPEe .............oeiiiiiiiiiiiie e e e 30
2.6 La densification des POUAIES ..........cccouiiiiiii i e e e aree s 31
2.6.1 Etude de [a COMPIreSSIiON............ooooiiiiiiiieeeee e e e aeereees 31
2.6.2 L@ FEIAXATION ..ot e et s e st ettt et e 33
2.7 MEIaNgESs dES POUAIES........cooiiiiiiiee ettt e e e e e e st e e e e e e sabbeeeeeesnnrraeeas 33
2.7.1 Réalisation de mélanges binaires ................ooviviiiiiiii i 33
2.7.2 Prélevement d’échantillons sur scotch..............ccoccoiiiiiiinii e, 34
2.7.3 Préparation des échantillons par enrobage dans larésine................ccoccovverieeennnnen.. 35
2.7.4 Mesure la densité relative du mélange ................ccoeeeeiiiiiiii e 35
2.7.5 Les méthodes de mesures en ligne de ’lhomogénéité de mélange ........................... 36

Chapitre 3 Résultats expérimentaux

3.1 LY 4o e [1 o 4T o TP UPRP 40
3.2 Etude de la coulabilité et de la densité apparente des mélanges...........c..cccocvvveiiiininnnnnn. 40
3.3 La densification des POUAIES ...........ooouiiiiieiiiiiiieie e e e e s raee s 46

3.4 Effets de la taille et de la forme des grains sur la densification des poudres métalliques et

L= T 1T 0 =PSRN 47
34.1 REsUltats @t diSCUSSION.........ccuiiiiiiiiiiie ettt et s 48
3.5 EtUAE deS IMIEIANEES .........ooo oottt e e et e e e e et e e e e e e s atae e e e e e eeanaraeeas 51
3.5.1 Caractéristiques des poudres utilisées................ccccoiiiiiiiiii e, 51
3.5.2 Etude de lacompressibilité...............coooiiiiiiiiiiii e 52
3.5.3 Evolution de la densité relative des composites ...........cccceeeieeiiiiieee e, 53
3.6 Caractérisation de I’lhomogénéité de mélange des poudres.............ccccceeveeevciiieeeeeeicnnnnn. 61
3.6.1 Résultats et diSCUSSION............coviiiiiiiiiiiii e 62
CoNCIUSION GENGIAIE. ... e e e e e e e e e e bae e e e e e s earaeaeeeesnnraeeas 66

Références BibliOBraphie ...........cc.oviiiiiiiiiiiiic e e e 68



Introduction générale

Les matériaux granulaires font aujourd’hui 1’objet de recherches trés actives tant
théoriques qu’expérimentales. Ce regain d’intérét est largement lié¢ a des raisons économiques

et technologiques en particulier dans le domaine de la métallurgie des poudres.

Cett intervient actuellement dans beaucoup d’industries. Elle concerne en effet la fabrication
de piéces pour la plupart des secteurs industriels, depuis 1’automobile jusqu’a 1I’informatique
en passant par I’industrie aérospatiale, 1’équipement électrique, le secteur biomédical et
I’industrie agro-alimentaire. Elle constitue une voie prometteuse pour la conception de

matériaux nouveaux dotés de propriétés physiques particulicres.

Dans les procédés de la métallurgie des poudres on utilise comme matiére premiére les
poudres et méme, le plus souvent, des mélanges de poudres notamment des mélanges
associant des poudres métalliques et/ou céramiques. De ce fait, la quasi-totalité des procédés
d'¢laboration comporte une ou plusieurs opérations de mélangeage et naturellement, la qualité

des matériaux obtenus dépend de facon critique de I’homogénéité des mélanges de départ.

L’obtention d’un mélange homogeéne s’aveére dans la pratique une opération tres
délicate, surtout si les constituants présentent de fortes différences granulométriques et/ou
morphologique. Une premiere difficulté réside dans la définition méme des parameétres
appropriés pour décrire I’état d’un mélange et 1’échelle a laquelle on doit estimer son degré
d’homogénéité. La mise au point d’une méthode de contrdle fiable et facilement utilisable

constitue une deuxiéme source de difficultés.

Malgré le développement de la technologie, on reste encore loin de réaliser un
mélange idéal, homogene et reproductible. De nombreux travaux ont été réalisés dans ce
domaine ; mais les diverses approches ne permettent pas de définir des lois ou des méthodes
fiables et précises conduisant a 1'obtention d'un mélange homogene ni déterminer des critéres

optimaux dans le choix des poudres pour obtenir un mélange parfait

Du point de vue pratique, I’échantillonnage statistique demeure actuellement le seul
outil véritablement en mesure d’informer sur le degré optimal de I’homogénéité de
composition d’un mélange. Ainsi, la qualité d'un mélange pourrait étre décrite qualitativement
en comparant cette distribution avec les distributions obtenues par des mesures réalisées sur le

mélange. L’échantillonnage statistique ne donne aucune information sur I'homogénéité



spatiale des constituants au sein du mélange, autrement dit, la distribution spatiale des

composants au sein des échantillons prélevés.

Pour toutes ces raisons, 1’optimisation des opérations de mélangeage dont on sait
qu’elles dépendent de la durée du mélange, du choix d’un mélangeur approprié, de la
granulométrie, de la morphologie, de la nature des poudres a mélanger et des méthodes de
caractérisation, souléve de nombreux problémes importants qui nécessiteraient de nouvelles

observations.

Notre étude s’inscrit dans le cadre de ces types de préoccupation. Nous avons alors organisé

notre travail en trois chapitres.

Le premier chapitre comprend un certain nombre de rappels bibliographiques relatifs
aux parametres physiques macroscopiques influant sur le comportement général des poudres
métalliques et céramiques tels que la taille, la forme, la coulabilité, la granulométrie, les

parametres de structure globaux etc..

Dans le deuxieme chapitre, nous avons exposé les différents méthodes et techniques
expérimentales utilisées dans la MDP. Le processus de densification et I’étude de mélange des

poudres font I’objet de la derniére partie de ce chapitre.

Dans le troisiéme chapitre, nous présentons les résultats relatifs a I’influence de la

taille et de la forme sur la compressibilité de poudre métalliques et céramique.

Les résultats relatifs a la densification de mélange des poudres font 1’objet de la

derniére partie de ce chapitre.

Nous avons terminé cette étude par une conclusion générale et des perspectives.



Chapitre 1
Rappels Bibliographiques
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1.1 Introduction

Les comportements collectifs des grains ou d’une poudre résultent des modes de
juxtaposition des grains, de la nature des contacts, des interactions entre grains et des
interactions du milieu granulaire avec le milieu environnant ou avec des champs de forces
extérieures.

L’identification et 1’analyse de ces comportements collectifs sont importantes dans de

nombreuses situations et notamment en métallurgie des poudres.
1.2 Les poudres

La poudre est un état fractionné de la maticre. Il s'agit d'un solide présent sous forme

de petits morceaux, en général de taille inférieure au dixieme de millimétre (100 pm).
1.2.1 La forme

Par forme d’un objet, on entend sa maniere d’étre extérieure, la configuration de son
enveloppe spatiale ; cela recouvre donc I’ensemble de ses caractéristiques géométriques
identifiables par le sens visuel, indépendamment de la taille elle-méme, dans le sens du
volume occupé ; une bille, un ballon de basket ou méme une plancte sera immédiatement
per¢ue comme des objets de forme. Alors que des objets avaient des formes tres différentes.
Une telle définition de la forme permet de s’affranchir de la notion de taille.

Cette définition, qui conduit a considérer qu’il existe une infinie variété¢ de formes. .

Les descriptions qualitatives des formes a partir de critére plus ou moins précis restent
toutefois utiles, car elles permettent malgré tout d’établir des corrélations empiriques est
exploitables en terme de pratique industrielle : ainsi, par exemple, on sait trés bien par
expérience que des poudres de formes irrégulieres donnent par compactage des agglomérés

mécaniquement. Plus résistants que ceux qui sont obtenus a partir de poudres sphériques

Le comportement général des poudres est tres influencé par la forme des grains. [3]



Chapitre 1 : Rappels Bibliographiques
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Figure 1.1 : différentes formes de la poudre.

1.2.2 La taille

La notion de taille est en rapport avec la notion d’encombrement ou encore de portion
d’espace occupée. Concrétement la taille n’est définie sans ambiguité que dans le cas de
sphere, une seule valeur suffit pour cela : le diametre. Il n’est pas trop difficile non plus de

définir la taille de grain ayant des formes géométriques simples.

Dans le cas de grains a forme totalement convexe, on peut imaginer de mesurer la
longueur des segments définis par les intersections de la surface extérieure et des droites
passant par le centre de gravité ; mais il faudrait dans 1’absolu considérer une infinité de
mesures. Et si les particules présentent des concavités, le probléme se complique davantage,
dans la mesure ou des droites passant par le centre de gravité peuvent avoir plus de deux

points d’intersection avec la surface extérieure de la particule.
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Figure 1.2 : la taille des particules de forme irréguliere.
Mesure géométrique
a. Le diamétre de Ferret.
C’est la distance entre les deux tangentes extrémes paralléles a A.
b. le diamétre de Martin.

C’est la longueur de la corde paralléle a A et qui partage la section projetée en deux

parties égales.
c. L’intercept maximum.

C’est la corde de longueur maximale paralléle a A et entiérement incluse dans 1’aire

projetée.
On définit aussi :

d. Le diamétre de Ferret maximum
I1 e sera pour une direction particuliere A’ ; c’est aussi le plus grand des intercepts définis
pour la direction pour A’ perpendiculaire A”’.
e. Le diamétre projeté
C’est le diamétre de la sphere qui aurait la méme surface projetée que la particule ; il ne fait

donc référence a aucune direction particuliere. [3]
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Figure 1.3 : les différents types de diamétres.
Notion diametres équivalents

On adopte généralement 1’hypothése des particules sphériques et les diameétres ainsi

calculés portent les noms de « diamétres équivalents ».

Nous avons déja rencontré le diametre projeté D, qui est le diamétre de la sphere ayant méme

surface projeté que la particule examinée :
D, = (4A/m) (1.1)

On définit également le diametre équivalent volumique D, qui est le diameétre de la

sphére ayant méme volume que celui de la particule :
D, =(6V/n) '? (1.2)

Le diametre équivalent surfacique Ds qui est cette fois le diamétre de la sphére ayant la

méme surface externe que la particule

D, = (S/n)'”? (1.3)
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1.2.3 Le tamisage

C’est la méthode la plus ancienne et encore trés largement utilisée car elle est la plus
économique. Elle consiste & mesurer le poids de matiere qui passe au travers des mailles
calibrées d’une toile de tamis. On superpose les tamis par maille décroissante et 1’on mesure
le poids de maticre retenue sur chaque tamis. Cette opération peut se réaliser a sec, et en

vibrant ’ensemble de la colonne de tamis.

Pour des grains de taille relativement importante. Le tamisage donne des distributions
massiques des tailles et non a des distributions en nombre. On ne dénombre pas les grains
retenus dans les divers tamis, ce qui est évidemment impossible. Toutefois, si on se place dans
I’hypothese de grains sphériques et si on connait la densité du métal, on pourra par le calcul

passer de la distribution massique a la distribution en nombre.

Le résultat global du tamisage dépend du temps de tamisage, mais on constate généralement
qu’au bout d’un certain temps, de 1’ordre de quelques dizaines de minutes, les résultats

n’évoluent pratiquement plus.
1.2.4 La granulométrie

La granulométrie est I'¢tude de la distribution statistique des tailles d’une collection
d’éléments finis de matiére naturelle ou fractionnée. L’analyse granulométrique est
I’ensemble des opérations permettant de déterminer la distribution des tailles des éléments
composant la collection. La distribution granulométrique est la représentation sous forme de
tables, de nombres ou de graphiques, des résultats expérimentaux de I1’analyse
granulométrique. On associe parfois a 1’analyse granulométrique 1’analyse de la distribution

statistique de la forme des grains, il s’agit de la granulomorphie.
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Figure 1.4 : courbe granulométrique.

La courbe des tamisats cumulés est encore appelée courbe granulométrique directe.

Elle permet donc de déterminer deux parametres fondamentaux dans la caractérisation

granulométrique des matériaux filtrants, soit :
a. Taille effective

La taille effective, exprimée en mm (ou um) et notée TE, correspond a l'ouverture de

maille laissant passer 10 % en poids de 1'échantillon soumis a l'analyse.

Elle donne une indication sur les particules les plus fines, qui se retrouveront dans la partie

supérieure de la couche filtrante.
Les anglo-saxons l'appellent parfois diametre 10 percentiles.

La diversité 60 %, exprimée en mm (ou pum), est donnée par l'ouverture de maille laissant

passer 60 % en poids de I'échantillon soumis a 'analyse.
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b. Coefficient d'uniformité

Le coefficient d'uniformité, nombre sans dimension et noté CU, est égal au quotient

de la diversité 60 % par la taille effective.

Ce coefficient donne une indication quant a 'homogénéité granulométrique de la masse

filtrante. Un coefficient d'uniformité égale a 1 est représentatif d’une poudre homogene.

Le diamétre spécifique Dy et le diametre moyen Ds, (ou diamétre 50 percentiles) sont parfois

utilisés dans les équations d'écoulement.

Ils peuvent étre obtenus a partir de la taille effective et du coefficient d'uniformité par les

relations suivantes :
D, =TE (1 + 2 log CU) (1.4)
Ds,=TE x CUx0.834 (1.5)
1.2.5 La coulabilité

La coulabilité¢ d'une poudre est son aptitude a s'écouler librement de maniere réguliere

et constante sous forme de particules individuelles.

Toutes les poudres ne coulent pas de la méme facilité. Certaines méme s’écoulent tres
mal, surtout quand elles sont trés fines, mais aussi si elles contiennent de 1’humidité ou plus
généralement lorsque les particules sont liées par des forces cohésives, dont les origines
peuvent étre trés diverses. Certaines forces résultent de pontage entre grains, d’autres sont

issues des liaisons par interactions de champs €lectrostatique, magnétique, ou électronique.

La coulabilité dépend aussi de la nature de la poudre, de la forme et de la taille des

particules.

Un écoulement peut aussi se bloquer dans un entonnoir pour des raisons purement
mécaniques. C’est un probléme qui se rencontre dans les silos agro-alimentaires, ou ceux des

cimenteries ou des industries des poudres.

Il s’agit d’un blocage qui résulte de la formation d’arcs (voltes) dans le milieu

granulaire. [3]
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Figure 1.5 : les mécanismes de liaison inter-particules.

1.3 Parameétres de structures globaux
_ o _ )
ot
]

Vs

Figure 1.6 : présentation des volumes d’un milieu granulaire.
Soit :
V le volume total occupé par le milieu granulaire (volume apparente)
Vi le volume total des grains des solides (volume de la phase solide)
V,, le volume des pores (volume de la phase poreuse)
Ona:

V=V,+V, (1.6)

10
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On appelle :

1.3.1 La densité théorique ou réelle

Qui est cette fois la masse volumique du matériau solide constituant les grains de

poudre par unité de volume.
On peut donc écrire :
pt=M/Vs (g/cm3) (1.7)

1.3.2 La densité apparente

La densité apparente p, est définie par le rapport de la masse M de la poudre a son volume

apparent V :
pa=M/V (g/em) (1.8)
1.3.3 La densité relative
La densité relative p, est définie par
Pr= Pa/pr (1.9)
Pr, qui est un nombre sans dimension, est < 1. La densité relative peut aussi s’exprimer en %.
Ona:
M =Vp, =V p; (1.10)
D’ou:
pr=Vy/V (1.11)
1.3.4 La porosité

La porosité est I'ensemble des vides (pores) d'un matériau solide. C'est une grandeur

physique qui conditionne les capacités d'écoulement et de rétention d'un substrat.

La porosité est aussi une valeur numérique définie comme le rapport entre le volume des

vides et le volume total d'un milieu poreux.

e=Vp/V (1.12)
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Avec :
. ¢ la porosité
. V p le volume des pores

. V le volume total du matériau, c'est-a-dire la somme du volume du solide et du volume

des pores.

1.3.5 Compacité C

La fraction volumique de la phase solide :

C=VyV (1.13)
On a bien évidement
C=1-¢ (1.14)
1.3.6 Le taux de vide
0 =V,/V; (1.15)
On montre facilement les relations :
C=¢/0 (1.16)

1.4 La géométrie des contacts

1.4.1 Nombre de coordination Z ou coordinance

C’est le nombre de contacts qu’un grain peut avoir avec les autres grains de son
voisinage ; on définit plutot une coordinance moyenne, car tous les grains n’ont pas forcément
le méme environnement en voisins (les empilements ont généralement un caractére aléatoire,

comme nous le verrons un peu plus loin).

Nombre total des contacts
Z= (1.17)

"~ Nombre total de disques(ou de spheres)
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Figure 1.7 : le nombre de contacts des grains.
1.4.2 Coefficient de contiguité

Dans un milieu granulaire, on peut distinguer des contacts solide/solide et des contacts
solide/pore. On définit alors le coefficient de contiguit¢é dans la phase solide par le

pourcentage de surface des particules qui est en contact avec des particules voisines.

Dans le cas de particules sphériques, il n’existe de surface de contact qu’apreés une
certaine déformation des particules ; si les particules sont de formes irrégulieres, des surfaces

de contacts peuvent exister dés le départ.

W
Figure 1.8 : les surfaces de contact des grains.

1.5 La densification des poudres

La densification des poudres passe par une €étape de compactage a froid, qui est une
phase de mise en forme et de consolidation. Le milieu pulvérulent se transforme en une masse
plus ou moins cohérente, ayant une forme choisie et une tenue mécanique suffisante pour étre

manipulable voire usinable.
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1.5.1 Les aspects phénoménologiques de la compression
Etape de restructuration des empilements

Au tout début du cycle de compression, il peut y avoir des déformations élastiques au
niveau des contacts des grains : le milieu se comporte comme un solide élastique ; mais ce
stade est certainement trés court, car des déformations irréversibles du milieu granulaire se
produisent tres tot, la réponse a I’application de la pression est un réarrangement des grains
qui se déplacent les uns par rapport aux autres par de petits glissements ou de petites rotations,
et sans doute, aussi par effondrement d’une multitude de micro-vofites initialement présentes
dans I’empilement versé ; le déplacement de quelques grains suffit a produire des

réarrangements importants.

Ces redistributions des positions des grains correspondent a une augmentation de

I’ordre et permettent de combler une partie significative des pores.

Cette phase de réarrangement pour des formes irrégulicres ou tres irrégulieres (densité
apparente initial faible) peut €tre considérables (jusqu’a 50% de la décroissance en volume

pour une poudre de forme pelliculaire) ou trés faible (<1% pour des sphéres).
La réponse du milieu granulaire a I’action de la pression caractérise sa compressibilité.

La compressibilité d’une poudre est caractérisée par 1’évolution de la densité apparente ou

relative en fonction de la pression de compactage appliquée.

Partant d’une densité apparente correspondant a la poudre versée, on constate une
augmentation rapide de la densité apparente ou relative. Cette densification se développe avec

une vitesse décroissante correspondant a une élimination totale de la porosité. [3]
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Figure 1.9 : les courbes de compressibilité.
1.5.2 Courbes de compressibilité et détection des différents mécanismes

Cette description en stades successifs reste une idéalisation car, dans la réalité les
mécanismes se superposent plus ou moins, sans que 1’on puisse définir de frontiéres précises ;
il y a simultanément dans I’empilement des zones ou des réarrangements se produisent et des
zones ou des grains se déforment. Cela explique que sur une courbe de compressibilité
directe, dont nous avons vu divers exemples, on ne distingue aucune transition. Nous verrons

cependant que dans certaines représentations, des transitions sous forme de rupture de pentes

peuvent apparaitre sur les courbes.
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ﬂ Deéformation de la masse

|

Déformation plastique homogéne dans les particules
Déformation plastique localisée aux contacts

&R‘ean'angemem
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Figure 1.10 : courbes de compressibilité et les différents mécanismes.

1.5.3 Evolution des parametres structuraux

La structure des empilements évolue constamment pendant le compactage des
poudres, le taux de porosité décroit en fonction de la pression. Du point de vue

microscopique, le nombre de coordinations z et les surface de contacte augmentent.

Ces déformations sont au départ trés localisées, mais au fur et a mesure que la pression
est augmentée, la déformation se répand dans des zones de plus en plus larges autour des
points de contact. On est présence d’un véritable flux de matiéres en direction des pores
voisins, ce qui se traduit encore par une réduction du volume des pores et donc du taux de

porosité globale.

Cette déformation plastique des grains s’accompagne d’un accroissement continu du

nombre de contacts et des surfaces en contact.

I1 arrive enfin un moment ou la déformation plastique est saturée et le milieu compacté
ne peut plus subir que des déformations du type hydrostatique, analogue a celles d’un solide
massif dense qui, on le sait bien, a une compressibilit¢é quasi nulle (il faut rapprocher les
atomes !). A ce stade tout gain supplémentaire dans la réduction du volume n’est plus

permanent ; lorsque la pression est supprimée, il y a une détente élastique. On n’arrive
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rarement pas a ce stade dans un compactage classique car il correspond a des pressions tres

¢élevées.
1.6  Mélanges de poudres

Le mélange des solides divisés et plus particulierement a 1'état de poudres fines ou
ultrafines est une opération courante dans de nombreuses activités industrielles ; notamment
dans les procédés de la métallurgie des poudres.

Le but de cette opération est de donner la meilleure homogénéité du mélange de deux
ou plusieurs constituants. Pour atteindre ce but, plusieurs difficultés apparaissent ; elles sont
dues principalement a des effets liés a la taille, a la forme, a la nature de la surface et a la

densité des constituants composant le mélange.
1.6.1 Définition

Le but principal de 'opération de mélange est d'obtenir une distribution dans laquelle
chaque particule d'un constituant est voisine d'une particule d'un autre. Une telle distribution
est appelée : "mélange ordonné".

Les concepts théoriques d'un mélange complet ou incomplet sont basés sur des
approches statistiques. Un mélange est dit completement mélangé si des particules de
différentes couleurs sont mélangées, et la probabilité de présence d'une particule en un certain
point est la méme en tout point du mélange.

Sur la base de cette définition, il résulte qu'un mélange est incomplet si la probabilité
de présence, par exemple, d'une particule rouge n'est pas identique en tout point au sein du
mélange. Ces deux définitions ont ét¢ utilisées pour décrire les mélanges ordonnés et les
mélanges aléatoires.

Le mélange binaire aléatoire a ét¢ défini comme un mélange ou la probabilité¢ de
trouver une particule d'un constituant n'est pas identique en tout point du mélange ; c'est

généralement le cas en pratique
1.6.2 Les différents types de mélangeurs
a. Les mélangeurs a tambour

Ces types de mélangeurs peuvent traiter des volumes importants et conviennent aux
poudres dures et aux matériaux abrasifs. Ils peuvent étre munis de déflecteurs ou de systemes

rotatifs destinés a désagglomérer les poudres cohésives.
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b. Les mélangeurs a vis

Ce genre de mélangeurs offre la possibilité a l'opérateur de s’accommoder a la nature
et aux caractéristiques des poudres a traiter, en faisant varier la section, le pas du ruban et
l'espace entre la périphérie extérieure du ruban et le caisson. Un ruban large peut soulever et

convoyer le matériau tandis qu'un ruban étroit coupera le matériau au cours de son transfert.
c. Les mélangeurs a ruban

Ce sous-groupe de mélangeurs présente plusieurs variantes et a chaque variante on

associe un mécanisme de mouvement.

La vis tourne autour de son axe propre et décrit une orbite autour de 1'axe central du

conteneur conique.

Dans une autre variante, la vis ne décrit aucune orbite mais tourne dans l'axe du
conteneur conique. La vis est, elle-méme, conique de sorte que l'aire remuée s'accroisse

régulierement avec la hauteur dans le conteneur.

Dans une autre variante, la vis centrale est contenue dans un logement cylindrique
interne. Ce type de mélangeur est particulierement adapté au mélange de poudres solides a

écoulement facile.

1.6.3 Mécanismes des mélanges

b) Convection ¢) Cisaillement

Figure 1.11 : mécanismes des mélanges.

a. Meélange par diffusion

Il s’agit d’un déplacement individuel des particules initi¢ par des chocs et aboutissant

a une redistribution individuelle des particules. Ce mécanisme est donc assez lent. Le terme
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«diffusiony, par analogie avec le terme de diffusion moléculaire, est un peu impropre car dans

le cas des poudres un apport d’énergie est indispensable.

Ce type d'homogénéisation est réalisé par un mélangeur a tambour, le plan incliné du

lit de poudre se brise permettant ainsi un écoulement par-dessus la surface.

La rotation continue du tambour alimenté constamment le plan incliné en poudre et
entraine ainsi l'intermélange des particules ; ce mécanisme permet de réaliser un mélange a

petite échelle. [7]
b. Mélange par convection

I1 s’agit du déplacement des particules par blocs. Ceci nécessite le plus souvent
I’intervention d’une force extérieure (une pale d’agitation par exemple) pour amener une
énergie suffisante au systéme, conduisant a des réarrangements a 1’échelle de 1’appareil. Ce

mécanisme seul ne permet ainsi qu’une homogénéité a grande échelle.

Dans ce type de mécanisme le mélange se fait par un mélangeur a vis. La vis coupe un
petit volume de poudre et le transfert de la surface intérieure du lot vers d'autres points dans le

lot de poudre.
c. Meélange par cisaillement

Il s’agit d’un déplacement des particules en couches. Il apparait des plans de
déplacements de particules au sein du mélange. Le mouvement des particules est considéré
comme une sorte de «convection de surface», ce mécanisme nécessite une énergie

intermédiaire par rapport aux deux autres.

L'homogénéisation est réalisée par la division continue du lot de poudre et
I'écoulement de la poudre le long des plans de glissement. Ce type de processus est souvent
considéré comme une combinaison des deux premiers mécanismes. Dans ce cas le mélange

est assuré¢ par un mélangeur a ruban.

A l'échelle macroscopique, le mélange par convection pourrait étre comparé au
mouvement turbulent d'un liquide et le mélange par diffusion est analogue a la diffusion

moléculaire.

Chaque type de mélangeur a un mécanisme prédominant, mais en général, les trois

types de mécanisme contribuent simultanément a la réalisation d'un mélange a grande échelle.
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1.6.4 Phénomene de ségrégation

Définition

La ségrégation, aussi appelée démélange, est le processus inverse du mélange. Les
phénoménes de ségrégation apparaissent dans un mélangeur quand des différences de
propriétés entre les particules imposent un mouvement préférentiel de certaines d’entre elles
dans une certaine partiec du mélangeur. Les propriétés suivantes sont données par ordre

décroissant suivant leur sensibilité au phénomene de ségrégation :

. différence de taille des particules.
. différence de forme.
. différence de densité.

Les processus d'homogénéisation sont fortement influencés par le phénoméne de
ségrégation. Ce phénomene empéche le mélange d'atteindre son plus haut degré

d'homogénéité ou son état parfait. [10]

L'état final d'un mélange peut étre considéré comme 1'équilibre d'un processus

réversible :

Ségrégation <« Mélange

Moritz a suggéré une classification en deux groupes différents :
a. Ségrégation par séparation des particules

Le phénomeéne de ségrégation est induit par la différence de tailles, de formes, de

densités et de surfaces des particules.
b. Ségrégation par agglomération des particules
Dans ce cas, la ségrégation est due a I'humidité, et les charges électrostatiques.

Comparativement aux autres parameétres, la différence granulométrique est le facteur le

plus important qui conduit a la ségrégation.
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Ségrégation induite par vibrations

Quand les composant d'un mélange de poudres, présentant une différence
granulométrique, sont vibrées ; les grosses particules tendent a remonter sur la surface de la

poudre méme s'ils sont plus denses que les petites particules.

La ségrégation est appelée aussi percolation, c'est le mouvement des particules de la
surface libre d'un mélange vers le fond, a travers les différentes couches ou "lits". Ce
phénomene se produit spontanément si les composants du mélange présentent une forte

différence granulométrique.
1.6.5 L’homogénéité

Un mélange est dit homogene, si un certain nombre d'échantillons prélevés de ce
dernier sont identiques en composition. Actuellement, 'homogénéité est caractérisée par cette
définition, en supposant évidemment que les échantillons prélevés sont réellement

représentatifs.

L'échelle ou le degré d'homogénéité "optimal" dépend largement de la nature et de la
destination des mélanges a réaliser. Si le mélange est destiné, par exemple a la construction
(béton), son degré d'homogénéité ne doit pas étre nécessairement égal a celui d'un produit
pharmaceutique. Dans I'industrie pharmaceutique le degré d'homogénéité doit étre trés précis ;

des normes standards internationales sévérement contrélées doivent étre respectées.

Ainsi, le terme "homogénéité", en général, n'est pas suffisant pour évaluer la qualité

d'un mélange ; il ne pourrait étre signifiant que s'il est associé a une échelle appropriée.

Le degré d'homogénéité s'améliore au fur et a mesure que le nombre de contacts entre

les constituants augmente. [5]
1.6.6 Les effets des caractéristiques des poudres

La qualité¢ d'un mélange ne pourrait étre prévisible par des calculs basés simplement
sur les caractéristiques de ses constituants car, certains phénomenes et forces intervenant
pendant I'opération de mélange ne sont pas mesurables et les lois qui les régissent ne sont pas

€ncore connues.

Les principales caractéristiques susceptibles d'influer sur 1'homogénéité pendant le

processus de mélange sont :
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La taille des particules, la forme, la surface, la densité, la coulabilité, les effets de charges
¢lectrostatiques, la durée du mélange et la ségrégation. Ces propriétés dominent souvent

'opération de mélange.
a. La taille des particules

En général, la taille des particules composant une poudre ou un mélange des poudres

joue un réle important dans l'uniformité d'un mélange.

Pendant l'opération de mélange, les grosses particules ont une forte tendance a
ségréger. L'élimination des grosses, si possibles, est nécessaire pour améliorer la qualité du

mélange.
b. La forme des particules

La miscibilité des constituants d'une poudre est fortement influencée par la forme des
particules. Les mélanges composés de particules sphériques, se réalise rapidement ; par
conséquent, I'opérateur doit controler la durée du mélange et stopper 1'opération de mélange

une fois le degré du mélange désiré est atteint.

Le degré d'homogénéité est souvent perturbé par I'accumulation de charges
¢lectrostatiques induites par le frottement inter-grains et le frottement entre les particules et

les parois du mélangeur.
c. La densité

La différence de densités des poudres a mélanger présente un grand inconvénient dans
les processus de mélange. Les particules de faible densité remontent sur la surface libre du
mélange pendant que les particules denses occupent le fond. Ce phénomene se complique si
les particules lourdes sont plus grosses que les particules 1égeres. Les effets de la différence
de taille et de la densité entrent en compétition et pourraient se compenser. Le probléme se
complique encore davantage si les particules fines sont plus lourdes que les grosses ; dans ce
cas précis, les effets de la différence de taille et de densité, favorise le phénomene de

ségrégation.

La qualité d'un mélange binaire dépend du rapport de taille des particules des deux
constituants ; 1'idéal est que les petites particules, occupent aux mieux les pores formés par les

grosses particules.
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d. Les effets de charges électrostatiques

Le degré d'homogénéité est souvent perturbé par l'accumulation de charges
électrostatiques induites par le frottement inter-grains et le frottement entre les particules et
les parois du mélangeur. Ces effets de charges sont souvent observés dans les processus de
mélanges de poudres et plus particulierement dans les mélanges de poudres fines ou
ultrafines. Ils sont a la base des problémes qui empéchent les mélanges d'atteindre un bon
degré d'homogénéité. En présence de ces charges, les particules se repoussent et perturbent

I'homogénéité du mélange.
e. Influence de la durée du mélange

Dans les processus de mélange, I'homogénéité ou 1'uniformité dépend sensiblement de
la durée du mélange, par exemple, le mélange des poudres sphériques atteint rapidement son
degré d'homogénéité optimal ; ainsi l'opérateur doit estimer par des mesures le temps
nécessaire pour atteindre le degré d'homogénéité optimal. Une fois ce degré atteint, 'opération
de mélange doit étre stoppée car, le degré d'homogénéité varie continuellement avec le temps
de mélange et il existe, en général, une durée optimale en dega et au-dela de laquelle
I'homogénéité est moins bonne. Cette variation est souvent due a 1'accumulation de charges
¢lectrostatiques qui font que les particules repoussent les unes les autres. Dans le cas ou de
telles charges se créent en cours de mélange, la durée optimale ne doit pas étre dépassée pour
ne pas "surmélanger". Le controle du temps de mélange devient encore plus important dans le
cas des poudres composées de particules qui pourraient se fragmenter lors du processus de
mélange. La fragmentation des particules induit de séveres changements dans le
comportement des mélanges. La durée de mélange varie selon les caractéristiques des poudres

a mélanger et le type de mélangeur utilisé.
1.7 Caractérisation de ’homogénéité d’un mélange

1.7.1 Echantillonnage

Le prélevement d'échantillons d'un mélange est une opération délicate ; la qualité du
mélange a analyser dépend de facon treés critique de cette opération. La méthode de
prélevement, l'endroit, la taille de 1'échantillon, le nombre d'échantillons a prélever et les
méthodes d'analyse doivent étre examinés. Le probléme d'échantillonnage pourrait étre

résumé en trois termes qualificatifs : ou, quand et comment ?
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Les réponses a ses questions, dépendent directement du but de I'opération de mélange

et de la nature du processus de mélange.

Les controles des mélanges doit étre rigoureux, durant l'opération de mélange, des
¢chantillons de différents endroits et a différentes durées de mélange doivent étre prélevés et
analysés. L'estimation de la qualit¢é d'un mélange se fait par l'analyse et le calcul de la
composition d'un petit volume prélevé du mélange. Ce traitement pourrait se réaliser sur des
¢chantillons prélevés par des sondes. Une sonde optique peut étre utilisée, elle permet a
réaliser des mesures pendant 1'opération de mélange. La taille de 1'échantillon doit étre adaptée
a la taille de la poudre a analyser et la nature des particules et leurs tailles comparativement a

la taille de I'échantillon doivent étre considérées.

Afin d'avoir une estimation globale et précise sur l'homogénéité, un nombre
d'échantillons suffisant doivent étre prélevés de différents points du mélange. Quand un
nombre important d'échantillons sont prélevés, l'opération risque de modifier la structure
initiale du mélange. Une telle opération ne peut donner qu'une estimation globale sur la
qualit¢ du meélange. Généralement, trente a quarante échantillons pris convenablement d'un

mélange, donnent une estimation correcte sur I’homogénéite.

L'estimation précise de la qualité d'un mélange est basée principalement sur les
techniques des mesures. L'opération doit étre réalisée sans perturber la structure initiale du
mélange. La méthode la plus précise consiste a introduire une sonde dans le mélangeur,
prélever un volume donné et déterminer sa composition. Le diameétre de la sonde varie entre 3
centimetres et quelques millimetres, selon la nature du mélange a analyser, la taille des

particules et le volume du mélangeur.

Les perturbations induites par l'insertion de la sonde dans le mélange de poudres sont
indépendantes du profil de la pointe de la sonde, ce qui signifie qu'elles sont provoquées par
friction le long de la longueur de la sonde. Par conséquent, les échantillons sont de préférence

prélevés a l'aide de la pointe de la sonde.

1.7.2 L'analyse statistique d'un mélange de poudres

La détermination analytique de la déviation standard d'un mélange de poudres est
décrite par la variation de la concentration d'un constituant, dans un échantillon donné, par

rapport a la concentration vraie qui caractérise le mélange entier.
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Les résultats obtenus, souvent par des relations de nature empiriques, traduisent

généralement le degré d'homogénéité qu'il faut atteindre dans une application donnée.

Si, dans un mélange, le pourcentage d'un constituant dans le mélange entier est X ; et
le pourcentage mesuré dans chacun des n échantillons représentatifs est X; ; la différence entre
les deux concentrations (X -Xj) pourrait étre négative ou positive. La valeur moyenne de tous
les X; mesurés dans chacun des échantillons prélevés, tendra vers la valeur X, si le n

¢chantillons prélevés sont réellement représentatifs.
La variance s'écrira :
2_xn N2
s == [(X — Xi)" /1] (18)

Ou s est la déviation standard.

25



Chapitre 2
Méthodes Expérimentales



Chapitre 2 : Méthodes Expérimentales

2.1 Introduction

Dans ce chapitre nous exposons les différentes méthodes de mesure des divers parameétres

physiques influant sur le comportement général des poudres et des mélanges de poudres.

2.2 Coulabilité et I’angle de repose

2.2.1 Mesure de la coulabilité

La coulabilité¢ se mesure par des tests normalisés. Le plus simple et le plus courant
consiste a mesurer le temps nécessaire pour que 50g de poudre s’écoulent complétement a
travers un entonnoir normalisé identique a celui qui est utilisé pour la mesure de la densité
apparente. Elle peut s’exprimer aussi sous forme de vitesse d’écoulement, c’est-a-dire la

masse de poudre qui s’écoule en moyenne par seconde. [3]

50 g de poudres

25 mm

-

=

Figure 2.1 : mesure de la coulabilité.

2.2.2 Angle de repose

L’angle de repose est défini par I’angle a la base d’un empilement formé par une
poudre versée librement sur une surface horizontale. Cet angle est étroitement li¢ aux forces

de frictions inter-granulaires et des forces de cohésion.
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VAL v 2
Figure 2.2 : mesure d’angle de repose. [7]

2.3 Mesure de la densité apparente

Méthode 1

Cette méthode est utilisée dans le cas des poudres qui s’écoulent facilement. La
densité apparente p, est mesurée en remplissant complétement de poudre un récipient calibré
de volume V égal a 25cm’. On doit éviter pendant 1’opération de mesure, toute vibration ou

choc. La masse M de la poudre est ensuite mesurée et on déduit la densité apparente.

pa =M/V (g/em?) 2.1

-

Figure 2.3 : mesure de la densité apparente.
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Méthode 2

Dans le cas des poudres fortement cohésives, on utilise un autre dispositif. Un cylindre
rempli de poudre est posé sur une plaque parfaitement lisse et percée d’un trou de volume
calibré V = 20 cm’. On fait glisser progressivement le cylindre sur la plaque de fagon a
remplir de poudre le trou de la plaque. On pése la masse de la poudre récupérée puis on

calcule sa densité apparente. [3]

pa=M/V (g/em’) (2.2)

.+ Poudre

| #* Volume calibre = 20 cm3

N | \
A | \\_.,_ Plaque lisse
: b | L
\ \ i ! \
W L H H %
R
\.
™,
X,

Figure 2.4 : mesure de la densité apparente.

2.4 Mesure de la densité vraie des poudres

Pour mesurer la densité vraie ou théorique d’une poudre, le principe consiste a
mesurer le volume réellement occupé par les particules solides d’un lot de poudre de masse

connue a I’aide d’un pycnométre a hélium.

L’usage de I’hélium a deux avantages : Il pénétre des microporosités de I’ordre de

quelques Angstroms et se comporte comme un gaz parfait.
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Capteure de pression

Vanne sélection

Cellule calibree

Figure 2.5 : pycnométre a hélium.

Le dispositif comporte deux cellules pouvant étre séparés ou en communication.

Au départ, les deux cellules sont en communication et on les remplit d’hélium sous une
pression P mesurée a 1’aide d’un capteur de pression. A 1’équilibre, thermique et a une

température T :
PV =nRT Cellule 1 (2.3)
PVg =ngRT Cellule 2 (2.4)

Ou n et ng sont respectivement le nombre de moles dans la cellule échantillon de volume V et

dans la cellule référence calibrée de volume V.

Les deux cellules sont alors isolées 1’'une de 1’autre et I’on introduit dans la cellule V une
certaine masse M de poudre représentant un volume solide Vs. On rétablit la pression P pour

une méme température.
On peut écrire :
P(V-Vs) =nRT (2.5)

n; est le nombre de moles d’hélium restant dans la cellule.
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On pressurise I’hélium dans cette cellule jusqu’a 100 KPa ; ce qui éléve la température.
Au retour, a la température d’équilibre T, on a :
P2(V-Vs) =nRT (2.6)
Avec : np> 1

On isole les deux cellules de ’extérieur et on les met en communication entre elles. La

pression d’équilibre dans le systéme s’établit a Ps.

On peut écrire pour I’ensemble :

P3(V-Vs) + P3Vr = mRT+ngRT (2.7)
D’autre part :

P3 (V-Vg) + P3Vr = P, (V-Vg) + PVy (2.8)

(P3-P2)(V-Vg) = (P-P3) - Vg (2.9)

On obtient alors le volume solide total Vg de la poudre :
Vs= V-(P-P3) / (P3-P,) Vi (2.10)
Et par suite la densité réelle OU théorique sera :
pe=M/Vs (2.11)
2.5 Mesure la densité tapée

La densité tapée est mesurée, directement en versant une masse donnée de poudre dans
une éprouvette graduée que I'on soumet a des chocs verticaux communiqués par une came en

rotation. Le volume apparent vibré est directement lu sur les graduations de I’éprouvette.

La diminution progressive du volume apparent sous ’effet des chocs verticaux est liée

aux réarrangements des grains et a leur morphologie. [3]
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2.6 La densification des poudres

2.6.1 Etude de la compression
La compression comprend trois phases :
a) Le remplissage de la matrice

On préleéve une quantité de poudre de masse M ; cette quantité doit correspondre a une
hauteur initial hy inférieure ou égale au diameétre d de la matrice pour minimiser les effets dus

aux frictions entre les grains et la paroi et admettre alors que la densification est homogene.

b) La compression

La poudre est soumise a la compression en matrice a I’aide d’une machine MTS 810.

La force étant appliquée par le déplacement d’un vérin hydraulique.

Traverse fixe

Poincon

= Bloc de compresssion

~ Poudre

Verin hydranlique

Figure 2.6 : I’étape de la compression. [6]

Un programme permettant de fixer la vitesse d’application de la force en (mm/min) et
la force maximale en (KN) enregistre en continue le déplacement dh du poingon et la force
pressante appliquée. Ces données sont traitées et exploitées pour étudier le comportement du

milieu granulaire en compression. [6]
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La densité a vert p, de la poudre, la pression P, la densité relative p; et la porosité s’écrivent :

pa=M/h.S = 4M/nd’*h (2.12)
p= =4F/n .
F/S = 4F/nd’ (2.13)
pr = pa/pt (2.14)
e=1-p; (2.15)

Ou S est la section de la matrice.

¢) Ejection
La poudre compactée est éjectée et récupérée dans un cylindre creux en combinant

I’action des deux vérins inférieur et supérieur de la presse hydraulique MTS.

* Traverse fixe

poingon

Bloc de compression

»  Comprimé

Cylindre de récupération

Vérin hydraulique

Figure 2.7 : 1’¢jection du comprimé.
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2.6.2 La relaxation

Au cours de la compression, le lit de poudre a gagné de I’énergie fournie par les
différents mécanismes qui ont contribué a la densification. Une partie de I’énergie est stockée
sous forme élastique, qui dépend du comportement de la poudre et des parameétres du
processus de compaction, sera restituée lors de 1'étape de décharge. Cette énergie
emmagasinée est la source de l'expansion du comprimé .Au cours de la décharge, le
comprimé pourrait subir un rebond qui entrainerait son délaminage en effet, suite au retrait du
poingon, le comprimé est soumis a des contraintes en tension qui peuvent séparer les surfaces
interparticulaires. Par conséquent, une détente du comprimé plus ou moins importante, selon
les propriétés de la poudre et les conditions de la compression, peut entrainer le clivage du

comprimé.

L] =

Décharge Relaxation
Figure 2.8 : I’étape de relaxation.

2.7 Meélanges de poudres

2.7.1 Réalisation des mélanges binaires

Tous les mélanges de cette étude ont été réalisés a 1’aide d’un mélangeur

(TURBULA T2C) basée sur le principe cinématique de renversement.

Les produits se trouvant dans le récipient de travail sont soumis a un mouvement
tridimensionnel qui provoque deux tourbillons en sens opposés. On peut agir sur I’intensité du
mélange en changeant la vitesse d’entrainement, le degré de remplissage ou encore la durée

du brassage.

De plus, la qualité et les propriétés des mélanges, pour des conditions opératoires
identiques, dépendent de la nature, de la taille et de la morphologie des poudres constituant

le mélange ainsi que de leurs proportions relatives.
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Dans le cadre de cette pré-¢tude, seuls les effets de la composition et de la durée du

mélange ont €été observés.

L’étude systématique des opérations de mélange peut étre schématisée par

I’organigramme suivant :

M~ Choix du mélange —== 0, 25, 50, 75 ou 100 %
—— - Durée du mélange — = 15, 30, 45 ou 60 minutes
prélever 3 fois 2 grs —==  -coller surscotch—> M.E.B

-enrober — = M.Optigue

prélever 3 fois 10 grs —= compressebilité —" résistance a vert

I - fracture M.E.B
caleul : densités et

coulabilité

ui Autre temps
de mélange 7

non

Are mélange ?

non

Figure 2.9 : organigramme utilisé dans la réalisation des mélanges de poudres.

2.7.2 Prélévement d’échantillons sur scotch

De chaque mélange, (composition et durée du mélange donnée), on préléve environ
deux grammes. Cette quantité¢ de poudre est répartie uniformément sur une surface plane puis
collée soigneusement sur une bande de scotch d’environ deux centimétres de long. Ces
¢chantillons ainsi préparés sont observés au microscope et les images sont restituées sur

I’imprimante vidéo par I’intermédiaire d’'une caméra CCD ou encore par micrographie.
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Dans le cas des échantillons devant étre observés au microscope électronique a
balayage on opere avec un scotch conducteur. Cette méthode fournit des informations

relativement précises sur la composition, mais pas sur la structure spatiale de I’empilement.
2.7.3 Préparation des échantillons par enrobage dans la résine

L’étude par analyse d’images s’effectue sur des sections planes polies ; ce qui suppose

une préparation préalable par enrobage des poudres mélangées dans la résine.

De chaque mélange, on préléve une quantité d’environ cinq grammes de poudre que
I’on dispose sur le fond d’une coupelle en plastique dans laquelle on verse une résine Epoxy

chauffée a 50 °C et mélangée a un durcisseur.

Apres démoulage, les enrobés obtenus sont polis mécaniquement. On obtient alors des
mélanges plans. Les plans coupent les grains sphériques de facon aléatoire, on conserve la
structure de I’empilement figé par la résine, aux petits déplacements pres lors de I’infiltration.
Les coupes ainsi préparées sont observées au microscope optique ou microscope €lectronique

a balayage (MEB).
2.7.4 Calcul de la densité relative du mélange

Soit un mélange binaire formé de deux constituants, céramique et métallique.
Soient M, p; et V respectivement la masse, la densité théorique et le volume du mélange.

Et Soient : my,, Vi, pm €t Ciyrespectivement la masse, le volume, la densité et la concentration

massique du métal.

Et m., V., p. et C. respectivement la masse, le volume, la densité et la concentration massique

du céramique.

Ona: M =m,, +m, (2.16)
V=Vu+ V. = (mn/pm) + (mc/pc) (2.17)
pi-= (2.18)
Avec : my=Cy M (2.19)
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m; = C.M (2.20)
M=CnM+C.M (221)
CetCu=1
Ce=1-C

D’ou p= T =(Cn M+Ce M)/ ((Mn/pm) + (me/pe))

Pt= Pm P/ (( PcCin+ Pm(1-Cin)) (2.22)

D’ou, la densité relative p,” s’écrira :
Pr’ = Pa[(PCrm + pm(1-Cin))/( pe Pm)] (2.23)

pr = Pa [(Co/ pm) + (1/pc) - (Cin /pc)] (2.24)

2.7.5 Les méthodes de mesures en ligne de ’homogénéité des mélanges
a. Les méthodes spectroscopiques

La spectroscopie proche infrarouge (SPIR) est une méthode physicochimique
d’analyse basée sur I’interaction entre un rayonnement lumineux dans le domaine proche
infrarouge (10.000-4000 cm™' ou 1000-2500 nm) et les molécules de I’échantillon. Le
principe de la SPIR repose sur 1’absorption de la lumiere a des longueurs d’onde du spectre
¢lectromagnétique, qui sont spécifiques aux molécules constitutives de 1’échantillon.
Lorsqu’un faisceau lumineux atteint la surface d’un échantillon, il peut étre absorbé, transmis
ou réfléchi. Selon le principe de la conservation de 1’énergie, 1’intensité totale du rayonnement

incident doit étre égale a la somme de I’intensité des rayons absorbés, transmis et réfléchis.

Les avantages généralement attribués a cette technique sont la rapidité et la simplicité

de la mesure.
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e Mesure en réflexion

La mesure en réflexion consiste a mesurer la lumiere réfléchie par 1’échantillon.
L’intensité de la lumiére réfléchie est mesurée par un détecteur de réflexion se trouvant du
meéme coté de 1’échantillon que la source lumineuse. La réflectance R est définie comme étant

le rapport d’intensité :
R=Ir/Ip (2.25)
Avec Ir: I'intensité réfléchie par 1’échantillon analysé.
Io: ’intensité réfléchie par un matériau non absorbant pris comme référence.

L’absorbance est définie comme étant le logarithme décimal de I’inverse de la réflectance R,

selon les équations :
A =log (1/R) (2.26)
e Mesure en transmission

La mesure en transmission consiste a mesurer la lumicre transmise a travers
I’échantillon & analyser. En raison de 1’absorption de la lumiere par I’échantillon, 1’intensité
du faisceau est atténuée depuis la valeur Iy a ’entrée d’un c6té de I’échantillon jusqu’a la
valeur It, a la sortie de ’autre coté. La transmittance T est définie comme étant la fraction
d’énergie lumineuse traversant I’échantillon de part en part. Elle est égale au rapport

d’intensité :
T =11/ (2.27)

L’absorbance est définie comme étant le logarithme décimal de I’inverse de la

transmittance T :
T=1log (1/T) (2.28)
La spectroscopie PIR peut étre utilisée de différentes manieres :

Soit une analyse off-line : un échantillon est analysé en dehors du mélangeur. Dans ce cas,

on reste confronté aux difficultés liées au prélévement.
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Soit une analyse in-line : une fibre optique est fixée au mélangeur et des spectres sont pris
apres arrét du mélangeur. Une fenétre peut aussi étre placée sur la paroi du mélangeur a

travers laquelle les spectres peuvent étre mesurés. [2]
Ces caractéristiques sont utilisées pour caractériser I’homogénéité d’un mélange.
b. Technique d’analyse d’images

L’analyse d’images est devenue I’outil indispensable pour la caractérisation des
poudres et des mélanges de poudres. Les analyseurs d’images quantitatifs se composent d’une
caméra qui peut étre combinée a un microscope optique, un appareil de projection ou un
microscope ¢lectronique. Les signaux provenant de 1’image recue par la caméra sont traités
par une unité centrale qui calcule les surfaces occupées par les différents composés méme
avec un faible contraste de couleurs. Il est également possible de répartir les particules en
classes de diamétres. La zone en cours d’examen est visualisée sur un écran ; le systeme est
accessible au clavier ou commandé par menu. Avec un tel dispositif, il est possible de choisir
les objets a examiner, d’en effacer et de séparer des particules adjacentes. Ces systemes
permettent fréquemment la correction des images ou I’utilisation de méthodes de classement
telles que I’intensification d’image par détection du niveau de gris pour obtenir un meilleur

contraste. On décrit ci-dessous le principe de cette technique analytique :

Une image «réelle » va étre transformée en une image numérique par différents outils
de transformation (caméra, scanner..). Cette image numérique est constituée de pixels
contenant chacun différentes informations (intensité lumineuse, couleur...). Ces informations
seront codées dans une grille échelonnée, le niveau de gris, de 0 a n par exemple
(généralement n=250). En fonction des formes recherchées (grains d’une certaine taille, zones
de couleurs particulicéres), on va séparer les structures intéressantes des autres par 1’opération
de seuillage qui consiste a donner la valeur 1 aux structures qui vérifient les critéres
sélectionnés et 0 aux autres. On obtient donc une matrice binaire qui donne une information
quantitative sur la forme recherchée. L’opération de seuillage permet de traiter I’'image et de
définir des grandeurs mesurables car c’est un passage obligatoire pour toute analyse
morphologique ultérieure. Il permet de sélectionner les parties de 1’image qui intéressent
I’opérateur, par exemple 2 types de grains (blancs et sombres) dans un mélange de poudres.
On peut donc, par exemple, attribuer la valeur 1 a tous les pixels de I’image numérique qui
ont un niveau de gris compris entre deux valeurs 1; et i,, choisies par I’opérateur ; et attribuant

a tous les autres pixels la valeur 0. Apres seuillage, les parties de I’image sélectionnée seront
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traduites en noir et blanc. L’image, digitalisée par I’ordinateur (0 et 1), est appelée image
binaire. Cette dernicre, tout comme 1’image numérique, contient des informations superflues
qu’il convient d’éviter, ou masquées qu’il faut alors révéler. La méthode d’analyse d’image a

été utilisée et développée par plusieurs chercheurs qui ont voulu évaluer la qualit¢ d’un

mélange de poudres. [9]

Figure 2.10 : seuillage d’une image numérique montrant les grains.

C'CD camera

image homogenetel
=¥ analysis 8 7 %

mesirement

loose materials

o m—

conveyor belt

Figure 2.11 : diagramme de mesure d’homogénéité d’un mélange de solides par analyse d’image.
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3.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous présentons les résultats relatifs a I’influence des différents

parametres physiques sur le comportement général des poudres.

Les résultats relatifs a la densification de mélange des poudres font 1’objet de la

derniére partie de ce chapitre.

3.2 Etude de la coulabilité et de la densité apparente

Systéme : Bronze/Verre.

Les principales caractéristiques des poudres étudiées sont regroupées dans les tableaux (3.1)

et (3.2) ci-apres :

Durée du . Vitesse
mélange % de Verre % de Bronze Densite ap[;arente d’écoulement
(g/em”)

(min) (&5)
/ 0 100 5,20 4

15 5 95 4,60 Nulle
15 10 90 4,14 /!
15 15 85 3,72 /!
15 25 75 3,09 //
15 50 50 2,23 //
15 75 25 1,75 //

15 90 10 1,55 1,04

/ 100 0 1,43 0,89

30 10 90 4,13 Nulle
30 25 75 3,13 //
30 50 50 2,27 /!
30 75 25 1,76 /!

60 10 90 4,18 Nulle
60 25 75 3,24 //
60 50 50 2,30 /!
60 75 25 1,75 /!

Tableau 3.1 : les caractéristiques des mélanges étudi¢s.
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Systéme : Cuivre/SiC.

Durée du _ Vitesse
mélange % de SiC % de Cuivre Densite ap]zarente d’écoulement
(g/em”)
(min) (&5)
/ 0 100 3,43 5,53
15 2 98 3,31 2,58
15 5 95 3,15 Nulle
15 25 75 2,27 //
15 50 50 1,62 //
15 75 25 1,24 //
/ 100 0 0,975 //
30 25 75 2,25 /!
30 50 50 1,65 /!
30 75 25 1,27 //
60 25 75 2,18 //
60 50 50 1,57 /!
60 75 25 1,28 /!

Tableau 3.2 : les caractéristiques des mélanges étudiés.

Dans le cas du systéme Bronze/verre, les deux constituants pris isolément présentent
une certaine coulabilité, la vitesse d’écoulement des poudres de Bronze étant environ quatre
fois plus supérieure a celle du verre. L’écoulement du mélange a 10% en masse de verre est
encore relativement facile ; pour 25% la coulabilité devient nulle et il en est de méme

lorsqu’on éléve le pourcentage de verre.

En ce qui concerne le systeme Cu-SiC, seule la poudre de cuivre a une coulabilité non
nulle. Les trois mélanges utilisés se caractérisent quant a eux par une absence totale de la

coulabilité. La poudre perd sa coulabilité au-dela d’une concentration 2% en masse de SiC.

La courbe de la figure (3.1) représente 1’évolution de la densité apparente des
mélanges en fonction de la composition massique en verre dans la poudre de bronze et ceci

pour trois durées de mélange.

41



Chapitre 3 : Résultats Expérimentaux

A la figure (3.2), nous représentons le méme type de résultats, mais concernant cette

fois les mélanges Cu-SiC.

Ces courbes ont ’allure typique des systémes composites, mais il s’agir de comparer
ces valeurs expérimentales avec celles qui correspondraient a des systémes parfaitement

mélanggés.

On peut d’ores et déja remarquer que la durée de mélange (lorsqu’on passe de
15 minutes a 60 minutes) n’a pratiquement aucun effet sur la densité apparente des mélanges.
Lorsqu’un constituant est nettement majoritaire ; toutefois dans les domaines de composition
intermédiaires, la densité apparente tend a augmenter 1égérement avec la durée du mélange,

comme on le met plus nettement en évidence par les courbes (3.1) et (3.2).

55
5 -

4,5 -
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en 4
=
5 35 - _
— Y =15 min
R
=4 == 30 min
a 2,5

N
P
I

60 min
-'\__,;.._.

=
L
I

=

0 20 40 60 80 100 120

% de verre en masse

Figure 3.1 : I’évolution de la densité apparente des mélanges en fonction de la composition

massique et du temps de mélange.
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Figure 3.2 : I’évolution de la densité apparente des mélanges en fonction de la composition

massique et du temps de mélange.

Pour interpréter les évolutions de la densité apparente en fonction de la composition et
des durées de mélange, il va étre nécessaire au préalable de vérifier la composition des
¢chantillons prélevés, en la comparant aux compositions nominales correspondant aux
quantités de poudres introduites dans les mélanges (homogénéité de composition) ainsi que de

décrire leur distribution spatiale (homogénéité d’ordre ou de structure).

L’analyse de la composition des échantillons peut étre simplement obtenue par
dissolution sélective d’un constituant ou encore par analyse d’images. Cette dernicre
technique peut étre également utilisée pour caractériser, en termes de voisinage, le degré
d’homogénéité atteint. Les mesures ainsi effectuées permettront de définir des indices de
mélange que nous chercherons a corréler aux valeurs de la densité apparente et ainsi mieux
comprendre les effets du temps de mélange et des caractéristiques intrinséques des poudres

(granulométrie, morphologie).

Dans un premier temps, nous avons seulement cherché a mettre en évidence des effets
volumétriques associés aux réarrangements éventuels des empilements des grains. Pour cela,
nous avons comparé¢ le volume qu’occuperaient les constituants a I’état non mélangé au

volume apparent des échantillons mélanges qui est calibre 4 25 cm”.
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Si on désigne par M la masse des différents échantillons et par m,, et m, les masse des
poudres de métal et de céramique contenues dans les échantillons de 25 cm?, les volumes

apparents qu’occuperaient les constituants non mélangés seront respectivement :
Vi =mp/pm= C:uM/pp (3.1
V. =m./p. = Cc.M/p, (3.2)

Ou pn et p. sont les densités apparentes des constituants séparés et C, et C. les

concentrations massiques fixées lors de la réalisation di mélange.

Les expressions ci-dessous ne sont évidemment utilisables que dans I’hypothése ou les
concentrations massiques des échantillons analysés correspondent aux concentrations de la
préparation. Comme les volumes préparés ne sont que trés peu supérieurs aux 25 cm’
nécessaires pour la mesure des densités apparentes, on peut penser que la condition de validité

est & peu pres satisfaite.

Les résultats obtenus sont rassemblés dans les tableaux (3.3) et (3.4) ci-apres :

Cm Ce t (min) M (g) V=VntV, (V-25)/25%
15 103,45 25,15 +0,6
0,9 0,10
60 104,65 25,45 +1,8
15 77,25 24,68 -1,3
0,75 0,25
60 81 25,88 +3,52
15 55,82 25,23 +0,9
0,50 0,50
60 57,5 25,69 +2,75
0,1 0,90 15 38,75 25,20 +0,8

Tableau 3.3 : systeme Bronze/Verre.
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Ch C. t (min) M (g) V=Vt Ve | (V-25)25%
15 78,8 25,86 3,4
0,95 0,05
60 79,14 25,96 3,8
15 56,36 26,98 7,9
0,75 0,25
60 54,5 25,88 3,5
15 40,50 26,06 6,7
0,50 0,50
60 39,48 26,99 4
15 30,95 26,06 42
0,25 0,75
60 32,05 26,99 8

Tableau 3.4 : systeme Cuivre/SiC.

Les variations volumétriques restent faibles, toutefois on note un effet sensible de la

durée de mélange.

Les différences granulométriques entre les poudres constituantes ne sont, sans doute,
pas suffisantes pour que la redistribution des poudres se traduise par des gains volumétriques

importants, surtout dans le cas du systéme Bronze/Verre ou les grains sont sphériques.

A remarquer, le cas des mélanges Bronze 75% -Verre 25% en masse ot I’on observe
tout d’abord un ‘gonflement’ c’est a dire un gain de volume apres 15 minutes de mélange

pour aboutir en définitive au retrait maximum apres 60 minutes de mélange (3,5%).

On peut également penser que 1’opération de mélange et le degré d’homogénéité que
I’on peut atteindre sont influencés par des effets de charges électrostatiques, qui se

manifestent a la suite des frictions inter-grains métal/céramique.

Les interactions ¢lectrostatiques entre grains ou entre grains et parois rendent la
poudre cohésive modifiant ainsi les propriétés d’écoulement. Ces effets sont déja
suffisamment importants pour provoquer une perte de coulabilit¢ méme pour une fraction

massique de 5% de verre correspondant a une fraction volumique égale a 3,6%.

Les effets de charge ont été mis en évidence en microscope optique et en microscope
¢lectronique a balayage. On voit par exemple des microsphéres ou de petits grains de bronze

qui viennent se coller sur les grains sphériques de verre.
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3.3 La densification des poudres

Afin d’étudier la compressibilit¢ des poudres, nous avons adopté la méthode expérimentale
citée au chapitre 2. Tous les échantillons ont été comprimés a 1’aide de la presse hydraulique
MTS 810, pilotée par un microordinateur, au laboratoire de métallurgie physique de Poiters
(France). Un programme permettant de fixer la vitesse d’application de la force en (mm/min)
et la force maximale en (KN) enregistre en continue le déplacement dh du poingon en
fonction de la force pressante appliquée. Ces données sont traitées et exploitées pour étudier
le comportement du milieu granulaire en compression en matrice.

La pression P, la densité apparente p,, la densité relative p, et la porosité s’écrivent

respectivement :
P = F/S = 4F/nd’ (3.3)
pa = M/S.hy = 4M/nd*hy (3.4)
Pr = pa/pr (3.5)
e=1-p; (3.6)

Avec hy est la hauteur initiale de la poudre.
Sur la base de ces données, nous avons mis au point un programme permettant de donner la
densité apparente p,, la densité relative p, et la porosité € en fonction de la pression de
compactage.
P = F/S = 4F/nd’ (3.7)
pa=M/S.(ho-h) = 4M/(nd*(ho-h)) (3.8)
Dans le cas d’un mélange de deux poudres, la densité relative pr et la porosité &
s’écrivent respectivement :
pr’ = pa [(Cm/ pm) + (1/pc) - (Cm /pc)] (3.9
e =1-pp (3.10)
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Figure 3.3 : principe de la compression.

3.4 Effets de la taille et de la forme des grains sur la densification des

poudres métalliques et céramique

Pour tester I’influence de la taille et de la forme sur la compressibilité des poudres,
nous avons étudi¢ trois poudres différentes : la poudre de bronze, la poudre de verre et la
poudre de cuivre.

La poudre de bronze et la poudre de verre sont de forme sphérique, alors que les grains
de la poudre de cuivre se présentent plutot sous des formes irrégulieres.
D’un point de vue mécanique, le cuivre est facilement déformable plastiquement alors que le
bronze est sensiblement plus résistant. En revanche, la plasticité du verre est quasi-nulle et en
raison de sa grande fragilité, le verre se fragmente facilement. Les trois poudres devraient

donc présenter des comportements différents lors des opérations de compactage.
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Parameétre Cuivre Bronze Verre
La forme .
Irrégulicre sphérique sphérique
La taille (um)
+40-100 +40-16 +40-16
Vitesse
d’écoilement 3,22 4 0,89

Densité théorique

s 8,96 8,85 2,47

(g/cm’)
Densité apparente

3,43 5,2 1,42
(g/em3)
Densité relative

0,38 0,58 0,58
Taux de porosité

0,62 0,42 0,42

Tableau 3.5 : les principales caractéristiques des poudres étudiées.

De petits échantillons préparés a partir de ses différents lots de poudres ont été
compactés a froid, dans les mémes conditions opératoires a I’aide d’une presse hydraulique
(MTS 810) pilotée par un microordinateur. La vitesse de déplacement du poingon est
5 mm/min et la pression de compactage variant de 0 a 400 MPa. Les échantillons obtenus sont
de forme cylindrique. Les poudres comprimées ont été observées au MEB et au microscope
optique.

3.4.1 Résultats et discussion

Les diverses courbes de compressibilité sont rassemblées dans les figures (3.4), (3.5)
et (3.6). Pour des raisons de lisibilité, les courbes de certaines gammes granulométriques
n’ont pas €té portées sur cette figure. Néanmoins, on peut clairement observer 1’influence de

la taille des grains sur la compressibilité.
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Figure 3.4 : ’influence de la taille des grains sur la compressibilité de poudre de cuivre.
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Figure 3.5 : I’influence de la taille des grains sur la compressibilité de poudre de bronze.
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Figure 3.6 : I’influence de la taille des grains sur la compressibilité de poudre verre.
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La figure (3.4) correspond a la poudre de cuivre. La densité relative initiale se situe
autour de 40%. Elle semble toutefois légerement décroitre avec la taille des grains. Cet effet
est généralement attribué a I’augmentation des forces de frictions entre grains avec la surface
spécifique qui croit elle-méme avec la finesse des grains. La compressibilité de ces poudres
est relativement élevée puisque, pour des pressions de 400 MPa, la densité relative peut
atteindre 90% (gamme +80-100 pm). D’autre part, on remarque que la densification
s’effectue d’autant plus difficilement que les grains sont fins [1]. Ainsi par exemple, pour
atteindre une densité relative p, = 75% il faut exercer une pression de 300 MPa lorsque la
poudre est constituée de grains de taille inférieure a 40 um alors que 230 MPa suffisent pour
la poudre de granulométrie 63-80 um et 200 MPa seulement pour 1’échantillon de la gamme
80-100 pm
Cet effet, observé par plusieurs auteurs a été¢ interprété en terme de contacts, de vitesse
d’écrouissage et de concentrations de contraintes au niveau des pores, qui sont d’autant plus
¢levés que les particules sont fines. Quand la finesse des grains augmente le compactage des

particules devient plus difficile.

Sur les figures (3.5) et (3.6), on observe globalement le méme type d’évolution, pour
les poudres de bronze et de verre. Dans les deux cas, la densité relative initiale p,y reste la
méme pour toutes les gammes granulométriques. Elle est de 0,60 dans le cas du bronze et de
0,57 dans le cas du verre. Pour les grains sphériques relativement lisses, les forces de frictions
sont tres faibles, et par suite I’effet de taille sur la densité initiale disparait ; en revanche il
reste encore important en ce qui concerne la compressibilité.

On notera par ailleurs 1’aspect particulier des courbes de compressibilité du verre qui semble
indiquer des modalités de densification différentes de celles du cuivre ou du bronze.

Les courbes montrent que la poudre de bronze se révele nettement moins compressible
que la poudre de cuivre ; la densit¢ maximum, a 400 MPa, se rapportant a la gamme
+125-160 pum, ne dépasse pas 0,80, soit une augmentation par rapport a py de 33% seulement,
au lieu des 125% enregistrés pour la poudre de cuivre. Cette différence provient en partie de
I’existence d’un stade de réarrangement trés important dans le cas de la poudre de cuivre en
liaison avec la forme irrégulicre des grains. Ce stade reste tres limité dans le cas des poudres
sphériques. Une autre raison provient de ce que le cuivre est beaucoup plus déformable que le
bronze.

Dans le cas de la poudre de verre, I’absence de toute plasticité ameéne a considérer que

la densification se fait selon un autre mécanisme.
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On peut encore envisager un stade de réarrangement des grains, car la densité initiale
pro est assez nettement inférieure a la densité théorique des empilements aléatoires denses qui
est de 0,64. Dans ce stade I’augmentation de la densité relative va progressivement atteindre
une valeur de ’ordre de 0,63. Puis a partir d’une pression qui dépend de la taille des
particules, on observe une accélération de la densification. Pour des particules de tailles
inférieures a 40 um, le phénomene s’observe a partir de 250 MPa environ, alors qu’il débute
des 100 MPa lorsque la taille des grains est dans la gamme +125-160 um. On note également
que 1’accélération de la densification est d’autant plus marquée que la taille des grains est
¢levéee.

A partir d’une pression de I’ordre de 300 MPa, la vitesse de densification tend & croitre
a nouveau. Nous pensons que ces ‘anomalies’ sur les courbes de compressibilité devraient
étre attribuées a la fragmentation des grains de verre sous l’effet des contraintes de
compression. Ce phénomene est non seulement confirmé par des observations
micrographiques, mais il est parfaitement audible, dans la gamme de pression ou il se produit.
La densification pourrait essentiellement résulter du réarrangement en cascade de grains de
plus en plus fins au fur et a mesure que le ‘broyage’ du verre se poursuit. La fragmentation du
verre s’accompagne d’une transformation morphologique des grains qui passent d’une forme
sphérique a des formes irrégulieres, d’ou des possibilités nouvelles et accrues de
réarrangement des empilements. Mais a partir d’une certaine taille limite des fragments, le
broyage du verre cesse, I’augmentation considérable du nombre de contacts dans un volume
donné de poudre va se traduire par une diminution de la compressibilité et on peut penser,
qu’a des pressions supérieures a 400 MPa, la poursuite de la densification devienne trés

difficile.
3.5 Etude des Mélanges

Nous ¢tudions deux types de mélange : Bronze/verre et Cuivre/SiC. Nous nous
sommes d’abord intéressés a 1’évaluation des parametres macroscopiques facilement
accessibles tels que la coulabilité, la densité relative, la compressibilité, la concentration
massique... puis nous recherchons a établir d’éventuelles corrélations entre ces parametres
physiques et le comportement des poudres.

3.5.1 Caractéristiques des poudres utilisées
Les principales caractéristiques des poudres des systémes étudiés, Bronze/Verre et

Cuivre/SiC sont regroupées dans les tableaux (3.6) et (3.7) ci-apres :
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Parameétres Verre Bronze
La forme sphérique sphérique
La taille (en pm) 111 46
Densité théorique (g/cm’) 2,427 8,85
Densité apparente (g/cm’) 1,426 5,2
Densité relative 0,444 0,58
Taux de porosité 0,556 0,41
Coulabilité (en second) 12,5 12,5
Vitesse d’écoulement (g/s) 0,892 4

Tableau 3.6 : systéme Bronze/Verre.

Parametres SiC Cuivre
La forme irréguliere irréguliere
La taille (en um) 12 8
Densité théorique (g/cm’) 3,43 8,96
Densité apparente (g/cm3 ) 0,975 3,43
Densité relative 0,352 0,38
Taux de porosité 0,648 0,61
Coulabilité (en second) Infinie 15,5
Vitesse d’écoulement (g/s) nulle 3,22

Tableau 3.7 : systéme Cuivre/SiC.

3.5.2 Etude dela compressibilité

Nous avons étudiées deux mélanges : Bronze/Verre et Cuivre/SiC.

Les différentes compositions des échantillons étudiés sont regroupées dans les tableaux (3.8)

et (3.9) ci-apres :
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Densité apparente
Echantillon % de Verre % de Bronze ;
(g/em’)
1 0 100 5,20
2 25 75 3,09
3 50 50 2,23
4 75 25 1,75
5 100 0 1,43
Tableau 3.8 : systéeme Bronze/Verre.
Echantillon % de SiC % de Cuivre Densite ap;;arente
(g/em’)
1 0 100 3,43
2 25 75 2,27
3 50 50 1,62
4 75 25 1,23
5 100 0 0,975

Tableau 3.9 : systéme Cuivre/SiC.

On a représenté 1’évolution de la densité a vert des mélanges en fonction des pressions

de compactage. Les courbes de la figure (3.7) correspondent aux mélanges bronze / verre.
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Initialement, la densité a vert augmente rapidement avec la pression de compactage
donc la compressibilité dp,/dp. est importante. Ceci pourrait correspondre au domaine de
réarrangement des grains sphériques de bronze et de verre. Au-dela de ce stade les courbes

expérimentales peuvent tre assimilées a des droites.

La courbe de la figure (3.7) relative a la poudre de verre (100%) représente certaines
ruptures de pentes qui sont dues vraisemblablement aux fragmentations des grains fragiles de

verre.

Les courbes montrent également, que la densité a vert augmente avec la concentration

en masse du bronze dans le mélange.

Les poudres comprimées ont été observées au MEB

SPkV X359

Figure 3.8 : mélange bronze-verre compacté sous F=40 KN.

Aucune cohésion des grains relatives aux poudres utilisées n’a été obtenue. Les
différents grains restent indépendants les uns des autres (sans soudure a froid durant le
compactage). L’absence de soudure a froid est due principalement a la forme sphérique des

grains.

Les courbes expérimentales de la figures (3.9) sont relatives aux mélanges Cuivre-SiC.
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Figure 3.9 : I’évolution de la densité apparente des mélanges Bronze /Verre.
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Dans les premiers stades de la compression, on constate une augmentation brusque et

relativement tres rapide de la vitesse de compressibilité dp,/dp.

On attribuerait cette augmentation brusque de la densité a vert a un effet de

réarrangement tres important des grains qui sont ici de forme irréguliere.

Chaque courbe peut étre divisée en deux domaines trés distincts. Le premier domaine
correspondrait donc au réarrangement des grains et le deuxiéme est relatif a la déformation

des grains de cuivre.

Dans le deuxieéme stade, les courbes expérimentales présentent une allure semblable a
celle du systetme bronze-verre mais se caractérisent par des pentes ou des vitesses de

compressibilité d p,/dp nettement plus faibles.

Les observations microstructure au microscope optique et au microscope ¢électronique
a balayage montrent les particules de SiC partiellement fragmentées. L’effet de la compaction

sur les grains de cuivre est moins visible du fait de taille (8 pm) figure (3.10).

Figure 3.10 : observation microstructurale au MEB de Cu/SiC compactée sous F=40KN.

57



Chapitre 3 : Résultats Expérimentaux

Des comprimés de poudre ont été obtenus durant le compactage des différents
mélanges. La cohésion des grains augmente avec la concentration du cuivre dans le mélange :
pour la composition de 75% en masse de cuivre dans le mélange, on a obtenu un aggloméré

suffisamment cohérent pour étre manipulé mais de faible résistance mécanique.
3.5.3 Evolution de la densité relative des composites

Les courbes des figures (3.11) et (3.12) représentent 1’évolution de la densité relative

en fonction de la pression pour des concentrations massiques constantes de céramique.

Les courbes de la figure (3.11) relatives au systéme Bronze-verre se chevauchent car

d’entre elles comprennent des ruptures de pente accentuées.

Ces ruptures pourraient étre dues aux fragmentations des grains de verre : elles disparaissent

pour de faibles concentrations massiques de verre.
Les courbes traduisent ¢galement les compressibilités des différentes poudres.

On constate que la poudre de bronze (100%) est relativement trés compressible, et le mélange
correspondant a la concentration massique de 25% de verre est plus résistant a I’effet de

I’effet de la pression de compactage.

Les courbes de la figures (3.12) correspondant au systeme Cuivre-Sic traduisent la
compressibilité facile de la poudre de cuivre (100%) et la résistance a la compression de SiC

(100%) qui, a la différence du verre, ne se fragmente pratiquement pas.

Les mélanges correspondant aux concentrations massiques de 25% de SiC sont ici encore les

plus résistants au compactage.

58



Chapitre 3 : Résultats Expérimentaux

80
(a)

75 -
2
2 701
5 . .
e concentration massique du verre :
2
2 g5 —o— 100%
a —O— 75%

—&— 50%

—— 25%

—u— 0%

60

55

) 100 200 300 400
PRESSION APPLIQUEE (M Pa)

Figure 3.11 : I’évolution de la densité relative en fonction de la pression pour des
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Pour mettre plus nettement en évidence la réponse des différents mélanges a 1’effet de
la pression de compactage, on a tracé les courbes traduisant la variation de la densité relative

en fonction de la concentration massique de céramique, pour des pressions constantes.

Sur les courbes des figures (3.13) et (3.14) relatives aux deux systémes : Bronze-Verre

et Cuivre-SiC, on montre que le mélange le moins compressible correspond a la concentration

massique de 25% de céramique.
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Figure 3.13 : I’évolution de la densité relative en fonction de la concentration massique en

verre dans de bronze.
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Figure 3.14 : I’évolution de la densité relative en fonction de la concentration massique en sic

dans de Cu.
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3.6 Caractérisation de ’homogénéité de mélange des poudres
Nous étudions Deux mélanges composites modeles, 1’un constitué de poudres de bronze et

de verre présentant des formes sphériques, 1’autre est composé de poudres de cuivre et de

carbure de silicium de formes irrégulieres.

Les principales caractéristiques des poudres étudiées sont regroupées dans le tableau (3.10)

ci-apres :
Paramétres Cuivre SiC Bronze Verre
La forme ) ) ) ) ) )
irréguliere irréguliere sphérique sphérique
La taille en (um)
10<D<100 D=12 40<D<160 40<D<160
Densité
apparente 3,43 0,97 5,2 1,42
(g/cm3)
Densité relative
0,38 0,38 0,58 0,58
Vitesse
d’écoulement 3,22 0 4 0,89
(g/s)
Densité
. 8,96 3,21 8,89 2,47
théorique
Taux de porosité 0,62 0,62 0,42 0,42

Tableau 3.10 : les caractéristiques des poudres étudiées.

Nous avons préparé plusieurs mélanges avec des concentrations massiques métal-

céramiques suivantes :

90%-10% ; 75%-25% ; 50%-50% et 25%-75%. Ils sont tous réalisés a I'aide d'un mélangeur

Turbula T.2C. Avec des durées de mélange de 30 minutes.
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Les mesures ont porté sur deux variétés de mélanges bronze/verre :

Un mélange de poudres a grande polydispersité ou les constituants ont des tailles dans la

gamme 40<D<160pum (mélange de type I).

Un autre mélange ou les constituants, sans étre vraiment monodisperses, ont des
granulométries plus resserrées : 40<D<63pm pour le bronze et 125<D<160um pour le verre

avec donc des diamétres médians approximativement dans un rapport 1:3. (Mélange de

typell).

On a également ¢tudié¢ un mélange cuivre/SiC qui a été préparé a partir des poudres
ayant une distribution de taille encore plus étroite et centrée sur 12 pm pour le cuivre et 8um

pour le SiC.

Les échantillons prélevés des différents mélanges ont été compactés a froid, dans les
meémes conditions opératoires : vitesse de déplacement du poingon (5 mm/min) et la pression

de compactage variant de 0 a 400 MPa.
2.6.1 Résultats et discussion

L’ensemble des courbes de compressibilité a été regroupé a la (figure 3.15). Elles
représentent 1’évolution de la densité apparente des mélanges en fonction de la pression. Elles
sont indexées en fonction de la teneur massique en céramique (verre ou SiC). Les courbes
indexées par les valeurs 0 et 100 correspondent alors respectivement a la poudre métallique

seule et a la poudre céramique seule.

62



Chapitre 3 : Résultats Expérimentaux

concentration massique du verL
—e— 0%
—a&— 10%
T —k—25%
—A— 50%
—a—75%

. —e—100%

Densité apparente {g/cm 3)

concentration massique du verre :

Densité apparente (g/cm 3]

7
(c)

6 +
”E concentration massique de SiC :
% 5 ——0%
> —4—25%
2 4 ——50%
g —=—75%
& —s—100%
£ —
®
P
B
g a
(7]
o

o} 50 100 150 200 250 300 350 400
PRESSION MPa

Figure 3.15 : I’effet de 'homogénéité sur la compressibilité¢ des mélanges.
a) Bronze/Verre polydisperses ; b) Bronze/verre de taille resserrée et ¢) Cuivre/SiC

Les courbes calculées sont tracées en pointillés.
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Chapitre 3 : Résultats Expérimentaux

Comme on pouvait s’y attendre, les courbes de compressibilit¢ des mélanges sont
intermédiaires a celles des constituants métalliques (bronze ou cuivre) et céramiques
(verre ou SiC), la compressibilité diminue naturellement lorsque 1’on augmente la proportion
de céramique. Si I’on considére les deux types de mélanges bronze/verre, on constate que les
résultats dépendent assez peu du degré de polydispersité des poudres ; en effet, aux erreurs de
mesure pres, les deux séries de courbes peuvent étre confondues, sauf pour ’alliage 75%-25%

ou les écarts prennent des valeurs nettement plus significatives.

On pourrait a priori penser que le comportement d’un mélange pourrait se déduire de
celui des poudres constituantes en utilisant par exemple une simple loi de mélange. Nous
avons donc cherché a comparer les courbes expérimentales avec des courbes calculées sur la

base de ce principe.

Si pa(P) et pp(P) désignent respectivement les densités apparentes correspondant a une
pression de compactage P pour les poudres A et B, considérées isolément, la loi des mélanges
classiques conduit a calculer une densité apparente des mélanges p,n(p), pour cette méme

pression P par la relation :

1/pap(p) = Ca/pa(p)+Ca/py(p) (3.11)

Ou Cp représente la proportion massique de A dans le mélange, celle de B étant alors

CB :l-CA.

I1 est clair que I’utilisation d’une telle relation suppose que le mélange est dans un état
d’homogénéité idéal. Les courbes calculées sont également portées sur la figure (3.15).

(Courbes en pointillés).

Pour les mélanges bronze/verre, les courbes expérimentales et les courbes calculées

sont en bon accord dans le cas des mélanges du type II, mais pas dans le cas des mélanges du

type L.

Pour cette derniére série, les courbes calculées sont systématiquement au-dessus des courbes
expérimentales, bien que les densités initiales soient correctement prévues par la loi des

mélanges.

On note également que les écarts entre les courbes augmentent avec la pression de

compactage d’une maniere approximativement linéaire, sauf dans les domaines de faibles
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pressions, qui correspondent au stade de réarrangement (Figure 3.15.a). Ils sont maximums

pour les mélanges 75-25%.
Des mélanges Cu-SiC conduisent également a des résultats similaires (Figure 3.15.b).

Il n’est pas exclu que ces écarts a la loi des mélanges soient le reflet d’écart a I’homogénéité
idéale ; dans cette hypothése on disposerait ainsi d’'un moyen de quantifier le degré
d’homogénéité. Cela voudrait dire, par conséquent, que 1’on atteindrait plus facilement un état
homogene avec un mélange bronze/verre du type II (poudres a granulométrie relativement
calibrée et tailles des constituants dans un rapport 3) qu’avec des mélanges du type I (poudres
a large spectre granulométrique). On s’expliquerait toutefois mal pourquoi de telles

homogénéités n’influeraient pas également sur les densités initiales.

Il faudrait également admettre que les hétérogénéités de mélange augmenteraient avec la

pression.
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Conclusion générale & perspectives

Ce travail préliminaire consiste a étudier, les parameétres physiques macroscopiques

qui influent sur le comportement général des poudres métalliques et céramiques.

Dans un premier temps, nous avons défini les principaux parameétres caractérisant une
poudre ou un mélange de poudres tels que, la forme, la taille et la coulabilité. Aussi, nous
avons défini les parameétres de structure globaux qui sont : la densité théorique, la densité
apparente, la densité relative ou la compacité et la porosité. Quant a la taille, nous avons
évoqué les différents diametres définissant la taille d’une particule tels que le diametre de
Ferret, le diameétre de Martin et le diamétre équivalent. Aussi, nous avons évoqué la notion de

granulométrie, de tamisage, d’empilements de poudres et leur densification en matrice.

Dans un second temps, nous avons conduit une expérience relative a 1’étude de la
coulabilit¢ des mélanges. Nous avons étudi¢ deux systemes : bronze/verre et cuivre/Sic. Les
effets du temps de mélange sur la densité apparente, le volume et la coulabilité des mélanges

ont été observeés.

Les effets de la taille et de la forme des grains sur la compressibilit¢ des poudres
métalliques et céramiques ont fait ’objet de la deuxiéme partie de cette étude. Nous avons
constaté que, quel que soit la nature ou la forme des grains, quand la finesse des grains
augmente, la compressibilité des particules devient de plus en plus difficile. A tailles
identiques, la différence de compressibilit¢ résulte des différences morphologiques et
mécaniques des grains. Le comportement spécifique de la poudre de verre en compression a
froid est di a sa fragilité. Les ruptures de pente observées sur son diagramme de

compressibilité caractéristique traduisent les fragmentations en cascade des grains de verre.

Dans la derniére partie de cette étude préliminaire, Nous avons réalisé une expérience
relative a la caractérisation de 1’homogénéit¢ des mélanges de poudres. Les mémes
systemes : bronze/verre et cuivre/SiC, ont été soumis a la compression en matrice. Les
résultats théoriques obtenus par la loi de mélange ont été confrontés a ceux issus de
I’expérience. Les écarts observés sur les diagrammes de compressibilité caractéristiques des
mélanges de poudres obtenus par chacune des méthodes ont été attribués a I’hétérogénéité des

mélanges étudiés.

Cette étude constitue une contribution a la recherche d'une méthode permettant

d'évaluer le degré d'homogénéité d'un mélange quelconque a partir de ses parametres



physiques macroscopiques facilement accessibles. Nous avons tenté d'établir des corrélations
entre la compressibilit¢ des mélanges composites et leur degré d’homogénéité. Il s’agirait
donc, si de telles corrélations peuvent étre établies, de pouvoir tester 1’état d’un mélange et

son degré d’homogénéité a partir de sa courbe de compressibilité.

Les résultats obtenus au cours de cette étude préliminaire sur deux systemes modeles
demanderaient a étre complétés par des observations microstructurales ou d’autres outils de
caractérisation. En effet, pour établir d’éventuelles corrélations entre les paramétres physiques
macroscopiques et le degré d’homogénéité¢ des mélanges composites, il nous reste a mettre au
point des techniques d’échantillonnage et d’analyse d’images pour déterminer I’indices de
mélange, le nombre de coordinations des particules, la surface spécifique des contacts... Les

mélanges de poudres sphériques seraient préférablement étudiés.

Rappelons que la qualit¢ des matériaux élaborés a base de M¢élanges de poudres
dépend de fagon critique de I’homogénéit¢ de ces mélanges. C’est pourquoi, Il serait
intéressant de compléter ce travail par des techniques de caractérisation plus développés telles
que la spectroscopie et 1’analyse d’images afin de trouver une corrélation fiable et précise

entre certains parametres physiques des poudres constituant le mélange et I’homogénéité.
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