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Les symboles utilises

Sv Surface volumique

S Surface totale de la poudre
VvV Volume totale de la poudre

a Rayon d’une particule sphérique

Ss(Sm) Surface spécifique (Surface massique)

M Masse totale de la poudre

F Facteur de forme
Pth Densité théorique.

Pa Densité apparente

Prel Densité relative
Vp Porosité
Vs Volume solide de la poudre

€ Taux de porosité

C Compacité
V, VVolume apparent

e Taux de porosité massique
Xm Teneur moyenne

§° Variance

z Nombre d’échantillons prélevés
o Angle de repose

P Pression

P, Pression transmise

Diametre de la poudre
H Hauteur
u Coefficient de frottement
Pesanteur

P¢ Masse volumique du fluide
e Viscosité du fluide

R Constante des gaz parfaits
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T Température

Ah Déplacement (variation de la hauteur)

Vo Volume apparent initial

€0 Taux de porosité initiale

Prelo Densité relative initiale

00 Limite élastique

d Diameétre d’un grain

Ahy Diminution du diametre du grain

R Rayon d’un grain

Pa0 Densité apparente initiale

Vm Volume théorique du métal

V. Volume théorique du céramique
Cm Concentration massique du métal
Cyv Concentration massique du céramique
Pm Densité théorique du métal

Pe Densité théorique de la céramique

f. Fraction volumique rapportée au volume totalsolide

1 Fraction volumique rapportée au volume d’échantillons
Pamel Densité apparente du mélange
Prmel Densité théorique du mélange

Mm Masse de poudre du métal

me Masse de poudre de la céramique
Pam Densité apparente du métal

Pac

Densité apparente de la céramique
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INTRODUCTION GENERALE

Dans la gamme de production de piéces en grande série via des procédés simples et
économiques, les procédés de mise en forme des matériaux (métalliques, céramiques ou
composites) a partir de poudres présentent un intérét de plus en plus croissant pour les
industriels. Les matériaux granulaires utilisés vont des poudres métalliques (acier, cuivre) aux
mélanges de poudres (carbure de tungstene-cuivre, aluminium-céramiques . . .) en passant par

les céramiques (alumine, ferrites).

Si les matériaux granulaires sont trés répandus et jouent un role important dans 1’activité
industrielle, leurs comportements et leurs propriétés physiques particuliéres restent encore mal

compris.

Ainsi, I’obtention d’un mélange homogene s’aveére dans la pratique une opération trés
délicate, surtout si les constituants présentent de fortes différences granulométriques et/ou
morphologiques. Une premiére difficulté réside dans la définition méme de parametres
appropriés pour décrire 1’état d’un mélange et I’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.

Enfin, le mélange une fois réalisé et caractérisé, peut se révéler instable en particulier
lorsque sa mise en ceuvre fait qu’il peut étre soumis a des chocs ou des vibrations.
L’homogénéité d’un mélange peut donc, par conséquent, ne pas étre connue avec certitude au

moment ou il sera soumis a une opération de consolidation par compactage.
Il existe plusieurs procédés permettant la mise en ceuvre des poudres métalliques.

La compression a pour objectif principal d’imprimer a la poudre la forme de la piece et
entraine la densification du comprimé pour atteindre une densité maximale suite a un
réarrangement des grains accompagné de leur déformation. A I’issue de la compression, la
piece dite "comprimé a vert" est encore mécaniquement tres fragile, d’ou la nécessité de

procéder au frittage.

L 4
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Les caractéristiques du comportement au cours de la densgification s’avérent étre un des
aspects importants a prendre en compte. Les propriétés du "comprimé a vert", comme sa
densité relative et sa résistance, ne sont pas uniquement liées & la nature des poudres

(composition, taille, forme, distribution, propriétés mécaniques des grains . . .)
Notre travail s’inscrit dans le cadre de cette perspective.

Le premier chapitre de cette étude comprend un certain nombre de rappels
bibliographiques relatifs a la description des méthodes de caractérisation des poudres et aussi

leur comportement en compression uniaxiale a froid.

Le second chapitre, est consacré a 1’étude détaillée des mélanges de poudres. Dans cette
partie, nous avons essayé de résumer tous les éléments qui interviennent dans une opération
de mélange : mécanismes de mélange, différentes types de mélangeurs, ségrégation et mesure

d’homogénéité.

Dans le troisieme chapitre, nous nous sommes intéressés aux techniques expérimentales
utilisées dans la réalisation et la caractérisation des mélanges binaires. Nous avons aussi
essayé de développer le principe de fonctionnement de la technique expérimentale de la

compression uniaxiale a froid des poudres.

Dans le dernier chapitre consacré aux résultats expérimentaux, nous avons étudié
I’influence de la durée du mélange des poudres métalliques et céramiques (Cuivre-SiC et
Bronze-Berre) sur la coulabilité et I’homogénéité des mélanges ainsi que I’évolution de la

compressibilité du mélange par rapport a sa composition.

L 4
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|.1 Caractéristiques des poudres

1 .1.1 Définition

La poudre est un état fractionné de la matiere. 1l s'agit d'un solide présent sous forme de petits
morceaux, en genéral de taille inférieure au dixieme de millimetre (100 pum).
La taille des particules, la densité, la porosité et la coulabilité son des paramétres importantes

pour élaborés une poudres

1.1.2 Taille des particules :

La taille des particules et la granulométrie ont un effet important sur le comportement des
poudres métalliques au cours de transformation

Dans I’industrie le tamisage reste le moyen le plus utilisé pour la mesure de la taille des
grains. En conséquence les particules composant une poudre ou un mélange de poudres métalliques

ou ceramiques ont des tailles différentes (grosses, moyennes, petites).

I .1.3 Forme des particules: |1]

La forme des grains d’une poudre est 1’aspect extérieur des particules, cette caractéristique
essentielle peut varier suivant le procédé de fabrication des poudres et le comportement de la
poudre a la compression est trés sensible a ce parametre. Les différentes formes de grains qui
existent sont représentées dans la figure 1.1.3. La forme des particules a une influence importante
sur la poudre, la particule qui a la forme sphérique se mélange facilement et rapidement par rapport
aux formes (lamellaire, arrondie, irréguliere, dendritique, angulaire).

On utilise le microscope électronique pour la caractérisation de la taille et de a forme des

poudres, mais le microscope optique reste le moyen le plus utilisé a ce fait.
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Fig. 1.1.3 : Les différentes formes de grains

.2 Parameétre de structure d’une poudre

1.2.1 Définition de la surface d’une particule :
1.2.1.1 Surface volumique :
La surface volumique est définie par le rapport existant entre la surface totale S des

S]I —_ I 1
Ir ( " )

Dans le cas d’une particule sphérique de rayon a sa surface volumique s’écrire :

41 a?

Ve
377.'a

3 [.2
P (L.2)



_ Chapitre | RAPPEL BIBLIOGRAPHIQUE

v

1.2.1.2 Surface spécifique :
Comme la taille des particules, la surface spécifique (ou massique) est une caractéristique
importante de la poudre de base. En général, la surface spécifique se définit par le carré de 1’unité

de surface par unité de masse, on peut donc I’exprimer soit en m?/kg soit en cm?®/g, donner par la

relation :
Se=Sp=a=> L3
s — Ym — M - p V - p ( " )
Dans le cas d’une particule sphérique de rayon a sa surface s’écrira :
g - 41 a? 3 (1.4)
s=¥7 = .
4?7.[ pad pa

Pour un ensemble de n grains sphériques, lisses et de méme diametre, la surface spécifique

est :
G - 3 nma? 3 (L.5)
s=—72 =" .
% nwpad P4
On voit immédiatement que plus les sphéres sont petites, plus la surface spécifique sera
grande.

Dans une poudre constituée de particules sphériques, il existe une certaine distribution des
diametres lorsque la forme des particules est quelconque, sa surface est plus élevée ; dans ce cas, la

surface spécifique dépend d’un facteur de forme F supérieur a 1

_3F

T (1.6)

N

1.3 Déefinition des différents types de densités :
On définit plusieurs types de densité :

1.3.1 Densite théorique :
La densité théorique est le rapport de la masse de la poudre sur le volume de la phase solide

de la poudre, notée pgp, et exprimée en (g/cm3, kg/m?3 ou T/m3).
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1.3.2 Densité apparente :

La densité apparente est le rapport de la masse de la poudre sur le volume apparent de la
poudre, notée p,, et exprimée en (g/cm®; kg/m®; T/m°).
1.3.3 Densite relative :

La densité relative est le rapport de la masse volumique apparente des comprimés a celle du

métal plein de méme composition. Elle peut étre aussi définie comme le rapport entre la densité

apparente a la densité théorique, notée par p,.; et qui est un nombre sans dimension, et donc

toujours <1.
1.3.4 Densité tapée :

Les particules les plus fines s’insérent dans les espaces vides entre les particules les plus
grosses. Petit a petit les particules s’arrangent plus efficacement, c'est-a-dire forment un empilement
dur (poudre tapée) donc le volume décroit et la densité tapee (tassée) augmente parfois de 50% a
100%.
| .4 Porosité :

La porosité est le volume relatif des vides d’une particule (porosité intra-particulaire) ou d’un
lit (porosité inter-particulaire).

On définit la porosité par la formule suivante :

V,=V-—V (1.7)
Ou:
V, (porosité) : le volume qui représente le vide inter-granulaire et intra-granulaire.
V : le volume total occupé par le milieu granulaire, il représente le volume apparent
Vs : le volume total des grains solides, il représente le volume de la phase solide.

Le pourcentage de la phase poreuse ou la fraction poreuse est définie par la relation :
|
14
&E=— 1.8
7 (1.8)

Il existe deux types de porosité :
- La porosité ouverte accessible a la pénétration du fluide.
- La porosité fermée non accessible a la pénétration du fluide.

La compacité ou la fraction volumique de la phase solide est donnée par la formule :
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C = % .9
=2 (1.9)

Les empilements sont caractérisés aussi par la densité apparente p, :

_M [.10
pa - I/a ( " )
Avec : M : c’est la masse de la poudre.
V7, : c’est le volume apparent.
La compacité C ou la densité relative pye €St donnée par :
p
C=pre = —= (1.11)
Pth
Ou
prest la densite théorique donnée par la relation :
_M [.12

D’autres paramétres sont parfois utilisés pour caractériser les empilements des grains ou

définir des parametres de stockage tels que le taux de porosité massique. Il est donné par :

[1 ! (1.13)
e=——— .
Pa Ptn

1.5 Coulabilité et angle de repose |2]| |3|

La coulabilité est une caractéristique des fluides, et comme les poudres se rapprochent des
fluides, on la considére comme une de ces caractéristiques.

La coulabilité est I’aptitude d’une poudre a couler ; elle est liée au comportement collectif des
grains. Les caracteéristiques et les propriétés du comportement collectif des grains sont différentes de
celles se rapportant aux entités individuelles constituants les poudres. L’identification et 1’analyse
de ces comportements collectifs sont nécessaires dans de nombreuses situations, notamment en
métallurgie des poudres.

Le comportement d’un milieu granulaire se rapproche de celui du fluide mais il existe des

différences observables importantes dans certaines propriétés. Parmi ces différences importantes on
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cite I’angle de repose. Si on verse un tas de poudre sur un plan horizontal sans vibrations et sans
chocs, la poudre versée prend une forme conique et la surface libre de tas (poudre) et I’horizontal

forment un angle de repose (Figure 1.5).

<«——Fntonnoir normalisé

Poudre

..... e Poudre déversée

——  Horizontal

Fig. 1. 5 : Angle de repose.

Les forces de frictions et les surfaces d’interactions entre les grains dans le milieu granulaire
ne peuvent étre négligées. Pour que les grains puissent rouler et agir sur la surface libre de la
poudre, il faut que les forces de gravité qui s’exercent sur eux soient supérieures aux forces
d’interaction et de frictions qu’ils subissent de la part des grains. Donc 1’angle de repose dépend des
grains eux méme en particulier de leurs formes et de leurs tailles, c’est pourquoi les poudres ne
coulent pas toutes de la méme facon et avec la méme facilité. Certaines poudres s’écoulent trés mal
si elles sont tres fines, humides ou le plus souvent lorsque les particules sont liees par des forces
cohesives résultant du pontage. Pour certaines poudres, la cohésion ne peut étre eliminéee par effet
de gravité et la poudre prend alors un comportement visqueux, ce qui confere une mauvaise
coulabilité a la poudre.

L’angle de repose prend la valeur la plus faible dans le cas de grains sphériques, et

augmenterait pour des particules de forme non spheérique.
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1.6 Compressibilité des poudres

1.6.1 Comportement des poudres a la compression uniaxial a froid

L’opération de compactage dans le traitement des poudres est une étape nécessaire, c’est une
phase de mise en forme et de consolidation de la poudre. Le milieu pulvérulent se transforme en une
masse relativement cohérente ayant une forme et une tenue mécanique suffisante pour étre
manipulable.

La compression peut étre réalisée selon des modalités opératoires différentes :

- Compression uniaxiale a froid

- Compression triaxiale.

- Compression isostatique a chaud.

- Compression isostatique a froid.

- Compression par onde de choc.

La réponse du milieu granulaire a 1’action de la pression caractérise sa compressibilité ;
cette compressibilité s’observe et s’analyse en suivant I’évolution de sa densité apparente ou
relative en fonction de la pression de compactage appliquée

Nous intéressons uniquement & la compression uniaxial a froid

1.6.2 La phase de la compression uniaxial a froid |27|

Pendant la phase de compression, la poudre se densifie sous 1’action de trois phénomenes. Ces
trois phénomeénes physiques complexes permettent de scinder la phase de compression en trois
stades ordonnés (voir Figure 1.6.2):

1. Le réarrangement des grains se traduit par des déplacements solides accompagneés
d’éventuelles fracturations ou fragmentations (stade 0).

2. La déformation élastique des grains se traduit par un écrasement en surface des grains suite
a augmentation de la compacité. Cette déformation locale des grains est visible sur les zones de
contact et entraine I’apparition des surfaces planes sur les grains (stade 1).

3. La déformation plastique de grande amplitude de chaque grain qui intervient pour les

hautes compacités atteintes par les poudres métalliques ductiles (stade 2).
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Densité

stade 2: Déformation plastique

stade 1. Déformation elastique

S ———————————— — —

* Pression

Fig. 1.6.2 : Vue schématique des trois stades de la phase de la compression pour une poudre.

1.6.3.1 Etape du réarrangement des grains

L’effet de la pression sur la poudre peut étre caractérisé¢ au début par un réarrangement des
grains. La redistribution des positions des grains correspondent a une augmentation de 1’ordre du
nombre de coordination et des surfaces en contacts ce qui donne une diminution de vide inter
granulaire (diminution de porosite).

Le stade de réarrangement des grains est atteint lorsque les grains sont bloqués les uns par les

autres, et la porosité restante (résiduelle) sera éliminée par d’autres mécanismes.
1.6.3.2 Etape de déformation élastique

Lorsqu’on applique une pression sur une poudre qui se trouve dans une matrice, dont la valeur
est inférieure a celle de la limite élastique de la poudre considérée, on a une déformation élastique et

les grains pourraient se relaxer aprés 1’élimination de la charge appliquée (pression).
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1.6.3.3 Etape de déformation plastique

La déformation élastique est suivi d’un deuxiéme stade, c’est le stade de la déformation
plastique, si la pression appliquee est supérieur a la valeur de la limite élastique de la poudre

considérée ; les particules se déforment et ne retournent plus a leur état initial.

1.6.4 Compressibilité uniaxiale a froid des poudres |28| |29]

Une poudre compactée a froid présente des hétérogéneités différentes, la qualité des
matériaux obtenus par compression uniaxiale a froid et leurs caractéristiques mécaniques dépend de
la poudre utilisée et de la forme élaboree.

La compressibilité a froid permet d’avoir une cohésion des grains plus au moins suffisante qui
donne a la poudre une résistance mécanique qui lui permet d’avoir une forme stable.

L’aptitude du milieu granulaire a la compression a froid dépend fortement de la morphologie
des grains. Les formes irréguliéres favorisent des accrochages mécaniques ou le nombre de surface
de contacts est plus important, par contre certaines poudres et plus particulierement les poudres dont
la forme est sphérigue et peu déformable ne peuvent étre mises en forme par une simple compaction
a froid, en raison des frictions exercées par les grains sur les parois de la matrice et de la friction
inter granulaire.

Une pression radiale s’exerce sur la matrice lorsqu’on applique une pression sur la poudre, et
évolue en parallele avec 1’évolution de la pression appliquée.

Par conséquent, les matrices doivent avoir un module d’élasticité plus important.

L’effet de friction sur les parois peut étre réduit par addition d’un lubrifiant a la poudre.

Les hétérogénéités de densité résultantes du gradient de pression peuvent étre également
réduites en utilisant des presses a double effets.

Lorsqu’on élimine la pression, la matrice dans laquelle se trouve la poudre reste sous
contrainte élastique (diminution de volume de poudre), une détente élastique du comprimé peut étre
observée lors de 1’¢jection. Si le comprimé n’a pas une bonne tenue mécanique, la détente €lastique
provoquerait son éclatement.

Si I’on considére un échantillon sous forme de cylindre (Figure 1.6.4) de diametre D et de

hauteur H, soumis a une pression P, la pression P transmise a la poudre s’écrira :

! “H) (1.14)

P, = Pexp (T

Ou : u : coefficient de frottement.

a : rapport entre la contrainte radiale et la contrainte axiale.
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La pression transmise a la poudre s’écrira :

P, = Pexp(—4K) (1.15)

Pression appliquée D

A

Ah
Ft v
== /
\ S~ v~
N, Te————— - 7
~ -

—_

Pression transmis

Fig. 1.6.4 : Pression appliquée radicale et axiale.

. H o . . .
Le parametre (K = &j est un bon indicateur de I’efficacit¢ du compactage puisqu’il est

relié au coefficient de frottement poudre-paroi p, au rapport de pression radiale-pression axiale a et
s , s H
la géométrie de I’aggloméré par le rapport D)

On constate que plus K est faible plus le compactage est homogéne.

Dans le cas de la compression a simple effet, la pression moyenne est donnée par :

H
P,=P (1 — 2au 5) (1.164)

Dans tous les cas, le rapport (Ej revét une grande importance.
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I1. 1 Introduction
Le mélange des poudres differe du mélange des liquides par trois aspects : | 7|

— 1l n’y a pas de mouvement relatif des particules solides sans apport d’énergie comme pour
les liquides ou les gaz. La vitesse d’homogénéisation des poudres ne dépend que des propriétés
d’écoulement des particules, des conditions opératoires et des contraintes mécaniques imposées par
le dispositif d’agitation.

— Bien que les molécules d’un systéme liquide monophasé puissent étre différentes et diffuser
a des vitesses différentes, elles atteindront toujours un état de mélange parfait dans un temps plus ou
moins long. L’homogénéisation de solide est en revanche, souvent accompagnée d’un processus de
démélange, qui ne permet souvent pas 1’obtention d’un mélange parfait. L’état final d’un mélange
est un équilibre entre un processus d’homogénéisation et un processus de démélange.

— Enfin, la taille d’une particule solide est toujours largement plus élevée que celle de
n’importe quelle molécule de liquide ou de gaz. Ceci ajoute un ensemble de phénoménes au niveau
microscopique que I’on ne sait actuellement pas encore bien décrire.

Une fois les particules mises en mouvement, elles peuvent aussi bien se mélanger que
ségréger selon le mouvement imposé au systéme et les caractéristiques des constituants.

Ce dernier point est primordial dans toute manutention de mélange de poudre. Ainsi, pour

des solides, I’attention ne doit pas seulement porter sur le dimensionnement du mélangeur
mais aussi sur la chaine de production entiére, les étapes de transport, de chargement, de vidange et
de stockage comprises, afin de minimiser les risques de segrégation du mélange.

Ainsi, le phénoméne de ségrégation est extrémement lié aux propriétés d’écoulement des
particules : une poudre qui ne s’écoule pas bien ne ségrége pas. Par contre, un mélange de solides
différents qui s’écoulent trés bien aura tendance a ségréger. Ces considérations sont essentielles
dans le choix et le dimensionnement des mélangeurs.

Si le nombre de particules de chaque composant est identique, I’objectif de 1’opération de
mélange est I’obtention d’une distribution dans laquelle chaque particule d’un constituant est
adjacente d’une particule de 1’autre composant. Cette configuration du mélange est appelé¢ mélange
parfait. Ceci semble peu réalisable dans un contexte industriel et la qualité du mélange que nous
cherchons souvent a atteindre est le melange aléatoire. Les particules qui constituent le mélange
sont distribuées de fagon aléatoire, si la probabilité de trouver une particule de I'un des constituants
est la méme en tout point du mélange, et ceci pour une taille d’échantillon donnée. Pour obtenir cet
état de melange, il faut que les propriétés des poudres soient relativement proches afin d’éviter tout
démélange.

Lorsqu’il existe des forces d’attraction interarticulaires pour des particules de nature

différentes, on peut obtenir un état de mélange ordonné. Par exemple, dans le cas ou les particules
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seraient de tailles trés différentes, grace aux forces de Van der Waals, les fines particules peuvent

venir adhérer sur les plus grandes particules formant un certain ordre lors du mélange.

Si les composants sont complétement séparés on parle de mélange ségrégé. Au cours d’une

action de mélange, on tend a s’¢loigner de ce type de mélange pour se rapprocher d’un mélange

aléatoire considéré comme étant un état ou 1’on obtient la meilleure distribution des composants

dans le mélange.

La figure 1.1 montre les difféerents états de mélange de solides divisés théoriques
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Fig. I11.1: Différents états d’un mélange binaire : (a) completement ségrégé ; (b) aléatoire
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11.2. Propriétés des poudres et du milieu influencant I’écoulement

Quand on parle de « mélange » de poudres on parle évidemment de «mobilité » des particules.
Cette « mobilité » plus ou moins grande des particules dépend de leurs trés nombreuses propriétés.
Il est donc important, avant de chercher & mettre au point un procédé de mélange, de quantifier les
propriétés d’écoulement des solides divisés utilisés.

Les systemes particulaires sont classés selon leurs propriétés de taille, forme, masses

volumiques. . . Deux grandes catégories sont distinguées :

11.2.1 Les poudres a écoulement libre

Ces poudres s’écoulent trés facilement et ne posent aucun probléme de mottage. Par
contre, chaque particule d’une telle poudre a une forte mobilité¢ individuelle. Les mélanges

composeés avec ces poudres ont donc une forte tendance a ségréger.

11.2.2 Les poudres cohésives

Ces poudres possedent de fortes liaisons interarticulaires devant leur poids tels que les
forces de van der Waals, les forces électrostatiques... Ces liaisons peuvent entrainer la formation
d’agglomérats. Si de telles poudres posent des problemes d’écoulement ou de stockage, les
mélanges qu’elles composent n’ont pas de fortes tendances a ségréger.

Ces deux comportements types sont influencés par les caractéristiques des produits et

par les conditions opératoires

11.2.3 Taille et distribution granulométrique |9|

Plus les particules sont petites (en général moins delOum de diametre équivalent), plus

les forces interarticulaires et notamment les forces de VVan der Waals sont importantes.
La figure. 11.2.3 donne une idée des forces interarticulaires prepondérantes en fonction de la
taille des particules et on peut y voir que pour des particules de moins d’1 um, les forces de Van der
Waals ne sont pas négligeables. Un bon mélange peut-étre obtenu avec ce type de poudres, mais le

mélangeur doit forcer I’écoulement des particules.

15



_ Chapitre Il ETUDE DES MELANGES DE POUDRES

L 4

-

(']

IE “‘\_\\

- s ~ ,Van der Waals

__-?40 1 0 ‘\\\ ’."J

- ~ /T . Couche adsorbée

2 . ™ \._\\ /.-" T~ - ’f/'

CR \'\ § AL Forces de capilarité/Ponts liquides
% l‘\"‘\‘;’f "\\_\\ .";( \'\\‘\ /

'l \\ \\ ." e / .
& 10 / ~ P s Ponts solides
/ ~ / e S~

a ,""( h ‘\,f 7\\-\ f‘,‘ ™~ .

§ o0l ¥ ™~ N N

.g 1 0 - \\_“\ "\_“\\ \\_\\\

. ~ - -~
(37 ™~ - . . ‘\,\_“
a 107 \\‘\ \\"\ S ™~
™. g \‘\,__ e ~
\\\_\ \\\‘_\- \\‘\\\ \\__h“\
10—2 A a2 s aaaal : a2 2 .:“1.10 A a2 a 11 P o |2 N raa 1'3 2 - l‘
10° 10 10 10 10 10

Taille des particules [ um |

Fig. 11.2.3 : Relation entre la tension superficielle théorique des agglomérats en fonction de la
taille des particules d’aprés RUMPF 10|

D’autre part, WILLIAMS a montré que le mélange tend vers une meilleure homogénéité
lorsque les distributions granulométriques des différents constituants du mélange sont proches. En
effet, les particules dont la taille est importante présentent des vitesses d’écoulement supérieures a

celles de petites tailles et ont tendance a segréger.

11.2.4 Densité vraie

Plus les poudres ont des masses volumiques importantes, plus la gravité a un effet
prononcé sur 1’écoulement. Si les poudres ont des densités différentes, la gravité n’aura pas le

méme effet sur toutes les particules et I’écoulement sera perturbé.

11.2.5 Forme et propriétés de surface des particules

Les particules quasiment sphériques, qui sont par exemple produites par enrobage ou
atomisation, ont une plus forte tendance au «roulement » que des particules de formes irrégulieres.

De méme des particules rugueuses ont une mobilité moins importante que des particules plus lisses.

11.2.6 Friabilité

La formation de poussiere peut fortement influencer la cohésion d’un systéme
particulaire. Les fines peuvent avoir deux comportements différents. Elles peuvent soir augmenter

la cohésion du systéeme ou au contraire avoir un effet lubrifiant.
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11.2.7 Preésence de charges électrostatiques|9|,|11]

Des phénomenes électrostatiques peuvent apparaitre a la suite de frictions interarticulaires ou
de frictions avec la paroi de 1’équipement. Pour qu’il y ait accumulation d’¢lectricité statique, il faut
qu’il y ait contact et séparation ou frottement de matériaux de nature différente, échange de
particules chargées. De ce fait, selon le signe des charges, certaines particules peuvent, pendant le
mélange, se lier préférentiellement a la paroi du melangeur ou aux autres particules, favorisant ainsi
un mouvement non aléatoire pouvant impliquer une ségrégation ou au contraire une certaine
stabilité du mélange. Par exemple, STANIFORTH & RESS ont remarqué que le melange de deux
poudres chargées de manieres opposées a moins tendance a ségréger et est plus stable que si les
poudres ont des charges du méme signe.

On note que ces forces électrostatiques sont d’autant plus importantes devant les forces de
gravité que les particules mises en jeu sont de petite taille. 1l a cependant été observé par
GATUMEL et al. que dans certains procédés les particules les plus fines se chargent moins que les
grosses car leurs mouvements sont plus limités.

Quoiqu’il en soit, la taille des particules reste un parametre prépondérant du point de vue des

charges électrostatiques.

I1.3 Mécanismes de mélange

LACEY a distingué trois catégories de mécanismes de mélange : |12|
11.3.1 Mélange par diffusion

11 s’agit d’un déplacement individuel des particules qui peut par exemple étre initié par des
chocs ou un état non stable du milieu et aboutissant a une redistribution individuelle des particules.
Le réarrangement est a petite échelle, et ce mécanisme est donc assez lent. Le terme « diffusion »,
par analogie avec le terme de diffusion moléculaire, est un peu impropre car dans le cas des poudres

un apport d’énergie est indispensable.

11.3.2 Mélange par cisaillement
Dans ce cas, apparaissent des plans de glissement de couches de particules dans le mélange

sous une action mécanique. Il peut aussi s’agir du cisaillement par le mobile. Le mouvement relatif
des ces plans implique un brassage des particules avec une efficacité intermediaire entre les deux
mécanismes précédents.

11 est souvent difficile de dissocier ces trois mécanismes. La prépondérance de 1’un ou 1’autre
est imposee par le type de mélangeur utilisé mais aussi par la « nature » des particules. Par exemple,
le mécanisme de diffusion sera plus souvent mis en jeu avec des particules qui s’écoulent

facilement qu’avec des particules qui sont maintenues entre elles par des forces de cohésion. Le
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mélangeur privilégie lui aussi un mécanisme plutét qu’un autre selon son action mécanique : un
mélangeur avec des pales déplacera facilement des blocs de particules et favorisera ainsi le mélange
par convection a I’inverse d’un. Seules des notions qualitatives peuvent aujourd’hui étre avancées
pour évaluer I’impact des caractéristiques des poudres sur le type de mécanisme mis en jeu. La
figure 11.3.2 représente 1’évolution d’un lot soumis a un mécanisme de diffusion et/ou de
convection. La synergie des deux mécanismes, qui peut étre figurée en diagonale, accélére

fortement le processus de mélange.

Mélange par diffusion = intime
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*
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8

Mélange par convection

-----

Fig. Il .3.2: Simulation du mélange d’un lot de particules par convection et/ou diffusion

d’aprés SCHOFIELD |13|

I1.3.3 Mélange par convection
Dans ce cas, c’est un ensemble de particules qui est mis en mouvement au sein du mélangeur.

Ceci nécessite le plus souvent I’intervention d’une force extérieure telle qu’une pale d’agitation qui

exerce une contrainte mécanique sur les particules.
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Il .4 Mécanismes de ségregation
La ségrégation, aussi appelée démélange, est le processus inverse du mélange. Les

phénomeénes 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
partie du mélangeur

Moritz a suggeré une classification en deux groupes différents : | 14|

11 .4.1 Ségrégation par séparation des particules

Le phénomene de ségrégation est induit par la différence de tailles, de formes, de densités et

de surfaces des particules.

11 .4.2 Ségrégation par agglomération des particules

Dans ce cas, la seégrégation est due a I'humidité, et les charges électrostatiques.
Comparativement aux autres parametres, la différence granulométrique est le facteur le plus
important qui conduit a la ségrégation.

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 constituants du mélange présentent une forte différence

granulométrique.

11 .4.3 Ségrégation induite par vibrations |15]

Quand les constituants d'un mélange de poudres présentant une différence granulométrique
sont vibrés, les grosses particules tendent a remonter sur la surface de la poudre méme s'ils sont

plus denses que les petites particules. Yip & Hersey ont défini deux types de ségrégation :

11 .4.3.1 Ségrégation des constituants

Cette ségrégation peut avoir lieu dans des mélanges ordonnés de particules sous I'effet d'une
action mécanique. Ce phénomene se produit dans les mélanges de poudres non cohésives ; les
contraintes appliquées sur le mélange sont suffisantes a rompre les liaisons entre les constituants.
Dans ce cas, la ségrégation est induite principalement par la différence de tailles et de densites des

particules.
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I1.4.3.2 Ségrégation de groupes de particules |16].|17].|18].|19]

Elle se produit dans les mélanges ordonnés formés par I'adhésion de deux constituants. La
liaison entre les constituants est forte, par conséquent, la seégrégation se fait par groupes de
particules ordonnées.

Danckwerts a defini le degré de mélange par deux termes :

L’échelle de ségrégation, qui decrit I'état de répartition des couches ; et l'intensité de
ségrégation, qui exprime la différence de compositions au sein du mélange.

La qualité du mélange dépend de ces deux termes ; plus elles sont faibles, meilleur est le mélange.

William & khan ont utilisé une technique spéciale pour déterminer la ségrégation d'un
mélange binaire. Le mélange est placé dans un mélangeur ; pendant la rotation, les grosses
particules remontent sur la surface et les petites occupent le fond. Le mélange est ensuite coupé en
deux strates ; les compositions des deux strates conduisent au calcul du coefficient de ségrégation.
Ils ont montreé I'utilité de cet indice dans I'évaluation des effets de différence de taille et de temps
de mélange sur l'intensité de la ségrégation.

Too & al ont proposé un autre indice pour mesurer le degré de mélange. Ils définissent
I'échelle de ségrégation S pour un mélange de plusieurs constituants et proposent un nouvel indice
qui varie de 0 pour un état complétement ségrégé a 1 pour un état complétement aléatoire.

M=1-— (I1.1)

ou S, est I'échelle de ségrégation correspondant a I'état d'un mélange complétement ségrégé.
Ils ont conclu par corrélation, qu'avec cet indice on pourrait identifier les mécanismes
prédominants dans les processus de mélange.

Nienow et all. ont donné par expérience quelques indications sur l'influence de la taille des
particules sur la ségrégation. lls trouvent que les particules de taille supérieure a 75 um ségrégent
facilement et la ségrégation diminue avec la taille des grains jusqu'a une taille de 10 um ; en dega
de cette taille aucune ségrégation n'est appréciable.

Les principaux facteurs susceptibles d'influer sur la ségrégation sont donc :
- La différence granulométrique.
- La forme des particules.
- La densite des particules.
- La teneur en humidité.

- La coulabilite, I'angle de repos et la friabilité

L 4
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I1 .5 Comment éviter la ségrégation

Les poudres a écoulement libre présentent de nombreux avantages non seulement du point de
vue technique mais également du point de vue commercial. En effet, leur taille souvent plus
grossiere facilite leur écoulement dans le mélangeur mais aussi tout au long de leur manutention
telle que leur décharge dans des lots d’emballages, leur transport...De plus, ces poudres forment
moins de poussiéres et contaminent moins le milieu extérieur.

Cependant, le fait que ces particules puissent se déplacer librement et indépendamment les
unes des autres facilite leur ségrégation. La conséquence est que le produit final ne correspond pas
toujours a 1’objectif souhaité. Pour lutter contre la ségrégation, il faut donc limiter le libre
écoulement des particules. Pour ce faire, deux solutions apparaissent :

— Revoir la formulation du produit et éventuellement sa mise en forme,

— Concevoir a nouveau 1’équipement de la chaine de production.

En ce qui concerne le premier point, il faut réduire I’écart entre les caractéristiques des
particules. Pour ce faire, soit on joue sur la formulation, en choisissant des particules n’ayant pas
des distributions granulométriques trop différentes, soit on joue sur la mise en forme des particules
en resserrant les distributions granulométriques a 1’aide d’un procédé contrdlé de granulation ou de
recristallisation. De méme, on peut envisager de réduire la taille des particules pour rendre les
poudres moins mobiles et donc plus cohésives. Cette derniere solution est risquée car on peut
bloquer toute mobilité de la poudre. On peut envisager également de choisir une forme de particule
qui ne favorise pas la mobilité, telle que des aiguilles, pour stabiliser le mélange. Chacun des
constituants peut avoir une dispersion de taille importante mais il faut absolument éviter de
mélanger deux constituants ayant des distributions granulométriques mono-disperse tres différentes.

En ce qui concerne la nécessité de dimensionner correctement I’équipement, on peut
distinguer le choix approprié du mélangeur mais aussi une maitrise de 1’ensemble du procédé.
Ainsi, pour éviter la ségrégation de particules a écoulement libre, le mélangeur doit privilégier le
déplacement de groupes de particules et limiter le mouvement individuel des particules,

Dans I’ensemble du procédé, le mouvement libre des particules doit étre aussi limité. On peut
donc envisager de modifier la ligne de fabrication pour rapprocher le plus possible le traitement
dans le mélangeur de son conditionnement final afin d’éviter le stockage ou le transport en vrac et

limiter les risques de mise en mouvement de la poudre figure 11 .5.
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Fig. 11 .5: Exemple type de production de médicament et mises en évidence des étapes
ségrégations d’aprés MASSOL-CHAUDEUR |8|

11.6 Différents types de mélangeurs

Les mélangeurs étant souvent développés pour répondre a un besoin unique et précis sans une
étude préalable sur les mécanismes mis en jeu, il en existe de hombreux types sur le marché. lls
peuvent tout de méme étre classés dans quelques groupes génériques :

— les mélangeurs convectifs.

— les cuves tournantes.

— les mélangeurs a fort cisaillement.

— les mélangeurs statiques.

— les mélangeurs convectifs.
— les mélangeurs a lit fluidisé.

— les combinaisons de mélangeurs.

11 .6.1 Cuves tournantes

Les mélangeurs par retournement sont les plus simples car ils sont dépourvus de piéces
internes ce qui facilitent le nettoyage par exemple. De ce fait, ils sont couramment rencontres,
surtout dans I’industrie pharmaceutique. Une enceinte fermée est mise en rotation (vitesse de
rotation de 3 a 100 tours/min) autour d’un axe forcant les particules a rouler les unes par rapport aux
autres a la surface du mélange. Les mélangeurs par retournement les plus utilisés sont les

mélangeurs cubiques, cylindriques en V ou en Y
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I1.6.2 Mélangeurs a impacts

Les mélangeurs a impacts sont typiquement constitués d’un container statique dans lequel
une lame, ou une barre intensificatrice tourne a des vitesses allant de 1000 a 3000 tours/min. La
capacité de ces mélangeurs varie de 1 & 3m?® et en utilisation en continue, les débits peuvent aller

jusqu’a 250 tonnes/h.

Outils de

mélange
[
moteur

/

Vidange

Fig. 11.6.2 Mélangeurs a haut cisaillement d’aprés HARNBY et al |20]

Les forts cisaillements rencontrés dans ce type d’appareil dégradent la plupart des produits.

Cela peut étre un avantage si I’on souhaite diminuer la taille de certains agrégats.

I1.6.3 Mélangeurs statiques

Les mélangeurs statiques permettent de mélanger de grandes quantités de poudres par la
circulation de celle-ci a travers des éléments fixes placés a I’intérieur d’enceintes a configuration
simple.

Les exemples les plus connus sont les silos-mélangeurs. Quand un silo est déchargé, il y a un
important gradient de vitesse sur ’ensemble des sections horizontales. Si le débit sortant est recyclé,
le mélange axial est prépondérant. Ce type de mélangeur est tres attrayant pour le mélange de tres
grands volumes, mais ils ne doivent étre utilisés que pour des poudres a écoulement trés libre figure
11.6.3.
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Fig. 11.6.3: Silo-mélangeur d’apreés FAN et al|21] : (a) plusieurs trémies internes,

(b) une seule trémie interne.

I11.6.4 Mélangeurs convectifs
Dans la majorité des mélangeurs convectifs, un systéme d’agitation est installé dans un
appareil statique et les particules se déplacent par groupes d’un endroit a un autre dans la cuve de

mélange. Les vitesses de rotation varient

I1.6.5 Combinaisons de mélangeurs

Les installations de mélange qui sont une combinaison de plusieurs mélangeurs peuvent offrir
une certaine flexibilité au niveau des mécanismes de mélange et peuvent étre trés pratique pour des
problemes de mélange séquentiel ou dans les cas o'u la formulation du mélange est tr'es variable.

On obtient souvent des systemes complexes difficiles a nettoyer.

Avantage :

* convient aux mélanges séquentiels,

* ajout a la flexibilité des procédés.
Inconvénients :

* le scaling-up est plus difficile a réaliser,

* les avantages procédés des mélangeurs simples peuvent “étre perdus
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1.7 L’état de mélange |22|

La qualité¢ d’un mélange se définit par 1’usage vers lequel le produit est destiné. Cette notion
d’usage est intimement liée a 1’échelle d’observation qui fixe la taille de 1’échantillon que 1’on doit
prélever et qui sert a étudier la qualité du mélange. En effet, la qualité du mélange exigée pour un
comprimé pharmaceutique peut étre la méme que pour un sac d’engrais mais pour des échelles
d’observation différentes.

Il est donc inutile de réaliser un mélange intime a I’échelle des particules mais plutdt a
I’échelle liée aux conditions d’utilisation que 1’on appelle « échelle d’observation ».

En premiere approche, cette échelle peut correspondre a la quantité de matiére présente dans
le volume du conditionnement ¢lémentaire d’un mélange (comprimé, gélule, sachet, sac).Mais si
I’atteinte d’une propriété d’usage est spécifiée pour une fraction de ce conditionnement, comme
c’est le cas des comprimés sécables en pharmacie, 1’échelle d’observation devra étre définie plus
finement.

La notion d’intensité de ségrégation figure 11.7.1 introduite par DANCKWERTS définit un
aspect de la qualit¢ du mélange : I’homogénéité du mélange a I’échelle de 1’échantillon. Plus
I’intensité de ségrégation diminue, plus la composition de chaque échantillon est proche de la

composition moyenne du mélange.

Diminution de I’intensité de ségrégation

Fig. 11.7.1 : Notion d’intensité de ségrégation d’aprés SCHOFIELD |23

La notion d’homogénéit¢ de meélange est donc intimement liée a la définition et a la
manipulation de deux échelles :

1. celle d’observation, a laquelle on désirerait que des propriétés d’usage soient garanties, et

2. celle de ségrégation, qui correspond a ce qu’un procédé de mélange peut effectivement

produire.
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Diminution de I’échelle de ségrégation

Fig. 11.7.1 : Notion d’échelle de ségrégation d’aprés SCHOFIELD |23

11 .8 Echantillonnage et estimation de la qualité du mélange

Bien souvent, on ne peut pas avoir acces a tout le mélange pour mesurer sa qualité. On a
donc recourt a un prélévement d’échantillons dont I’analyse doit permettre d’estimer la qualité du
mélange. Estimé, c¢’est au fond, considérer comme acceptable des valeurs dont on sait qu’elles sont
entachées d’erreurs. Tout le probléme est donc de limiter ces erreurs, voire de les estimer elles-
mémes !

Tout d’abord, il faut utiliser une technique de prélevement adaptée et s’assurer de la validité
statistique de la mesure. Mais ceci comporte deux points clés que sont la taille des prélévements et,
surtout, le nombre d’échantillons prélevés et la localisation des échantillons.

Le controle de I’homogénéité est un poste coliteux en temps et en argent. Mais il ne faut
surtout pas le négliger et diminuer le nombre de prélevements et/ou augmenter la taille de chaque
prélevement. En effet, on obtiendrait une estimation de I’homogénéité a une échelle plus grande que
celle d’observation et on prendrait le risque de ne pas atteindre les propriétés recherchées a cette
échelle. Voilé

La seule alternative possible est donc de prélever un nombre suffisant d’échantillons.

Dans ce cas, pour z échantillons considérés a la « taille » de 1’échelle d’observation, nous

pouvons a nouveau définir la teneur moyenne x,,, et la variance s?

Z

Xn =) %, (11.2)

Z .
i=1

2 1 C 2
s =Z_1Z(xi—xm) (I1.3)
i=

Avec : z nombre d’échantillons prélevés [ j |

S : écart-type observé [ j ]

26



_ Chapitre Il ETUDE DES MELANGES DE POUDRES

L 4

11.8.1 Méthodes d’échantillonnage

Pour échantillonner un mélange de solides divises, il existe typiquement deux possibilités:

— De maniére statique, en effectuant des prélévements a I’intérieur de la chambre de mélange,
ce qui n’a de sens que dans le cas d’un procédé discontinu.

— De maniére dynamique, en prélevant au sein d’un écoulement survenant au moment de la
vidange d’un mélangeur discontinu, ou encore en sortie d’un mélangeur (ou d’une ligne) en continu.
Le prélevement

Quel que soit ’outil de prélévement, celui-ci se décompose en trois étapes figure 11.8.1 :

— I’intégration qui consiste a sélectionner les points de prélevement,

— la découpe qui est la matérialisation géométrique de ces points (définissant un prélevement
modele),

— la prise qui est la matérialisation physique de ces points (définissant le prélevement réel).

1- lot a évaluer 2- intégration 3- découpe 4- prise

+4 + $$EBEB€B‘ OOOO

O

Fig. 11.8.1: Différentes étapes d’un prélévement dans un mélange

11.8.1.1 Echantillonnage statique

Lors d’un échantillonnage statique, on a souvent recours a des sondes voleuses figure
11.8.1.1.1 qui sont introduites dans la masse considérée, et dans lesquelles viennent s’infiltrer
(souvent par gravité) les particules. Dans cette famille, on distingue :

— des sondes a prélevement latéral (ou encore « a logettes »)

des sondes a prélévement en téte de canne dont il existe plusieurs types
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Fig. 11.8.1.1.1: Différents types de sondes utilisées pour 1’échantillonnage
des mélanges d’apres MUZZIO et al: (a) Sonde Globe Pharma a prélévement latéral ; (b)

Sonde Slug a prélevement en téte ; (c) Sonde Rutgers a préléevement en téte. |25|

Fig. 11.8.1.1.2 : Perturbation induite par une sonde de Prélévement d’aprés MUZZIO et al.
|24]
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La prise d’un échantillon par une sonde provoque un entrainement des particules se situant sur
le trajet de celles-. Figure 11.8.1.1.2

Les grosses particules peuvent étre éliminées du prélevement au moment de la prise si elles
se trouvent a la limite de I"ouverture de la sonde, et les sondes ayant des cavités latérales ont
souvent un probléme supplémentaire : les poudres cohésives ne pénetrent pas facilement dans les

cavités, ce qui fausse grandement les résultats de 1’échantillonnage.

11.8.1.2 Echantillonnage dynamique |8|

Pour éviter I’utilisation de ces sondes, on peut avoir recours a un échantillonnage dynamique.
Il existe par exemple des systéemes de préléevements en sortie de bande transporteuse sous-figure

11.8.1.2 (a) ou par diviseur rotatif sous-figure 11.8.1.2 (b)

ﬁ Prélever un échantillon représentatif
=€~ qui correspond a une tranche
v\ (D) [ detoutelasection du flux de produit

\LUf Traitement éventuel

&/  Couloir d'alimentation
W

Echantlillon secondaire

Y (), Eventuel systéme
de stockage ou
ou de transfert de pots
Divi
BE Souche
Echantillon \ = |
i
(a) prélévement par bande transporteuse (b) prélevement par diviseur rotatif

Fig. 1.8.1.2: Schéma de systémes industriels de prélévement d’aprés FORRATECHNIC
|125]
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Ces échantillonneurs ne permettent en général pas d’obtenir des échantillons de faibles
masses et sont mal adaptés aux lots pulverulents et cohésifs (MASSOL-CHAUDEUR).

Pour éviter de perturber le mélange en prenant les échantillons, des méthodes de mesure non
intrusives ont €t¢ mises au point et feront 1’objet de la section suivante qui détaille les méthodes de
mesures en ligne de ’homogénéité de mélange. Ces méthodes non intrusives combinent la « prise »

des échantillons et leur analyse sans les retirer du reste du melange.

11.9 Méthodes de mesures en ligne de I’homogénéité de mélange

Les méthodes de mesures « en ligne » effectuent des échantillonnages directement surs la
chaine de production.

Les méthodes « en ligne » incluent les méthodes in-situ et les méthodes in-line—« dans la
ligne » en francais. Une mesure in-situ définit une mesure intégrale des propriétés du matériau au
niveau d’une coupe d’un réacteur, d’une conduite etc. Les méthodes in-line représentent une mesure
locale et rapide ou le matériau analysé passe devant une sonde. Ces deux types de méthodes
appartiennent aux groupes des méthodes « en ligne »—on-line en anglais—mais évitent
I’échantillonnage et la préparation des échantillons nécessaires pour les autres techniques de mesure
«en ligne ».

La meilleure fagon d’échantillonner est de prélever dans 1’écoulement et de prendre le
maximum d’échantillons possible. Si I’on prend un grand nombre d’échantillons et que 1’on utilise
une analyse chimique, on perd une grande quantit¢ de produit. D’autre part, si ’on utilise une
technique d’analyse intrusive, on perturbe le mélange. Il est donc préférable d’utiliser une méthode
non intrusive et non destructive.

Quelques unes de ces différentes méthodes sont décrites dans la suite de cette partie.

Elles peuvent permettre, en outre, le calcul en temps réel des grandeurs qui caractérisent 1’état
de mélange, dans la mesure ou la partie sensible de 1’analyseur voit un échantillon réellement
représentatif de la composition des mélanges étudiés... Il devient alors imaginable d’utiliser ces

techniques pour contréler et réguler les propriétés de mélange.

11.9.1 Méthodes capacitives |25|

EHRHARDT et al. Pour suivent le développement de cette méthode a la décharge d’un
mélangeur statique, Cette méthode, en cours de développement, permet de remonter aux propriétés
globales (composition) d’un mélange en écoulement.

Le principe consiste a mesurer la capacité électrique du mélange qui passe entre deux

¢lectrodes d’un condensateur figure. 11.9.1.
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La mesure ne dépend que de la géométrie du capteur et de la permittivité du milieu entre les
deux électrodes et il est possible de connaitre la permittivité diélectrique de mélange aprés
¢talonnage du capacimetre. L’idée est ensuite d’en déduire la composition du milieu, si toutefois le

contraste de permittivité des produits est suffisant.

. Vs
Capacimétre

V, = k(Cx + Cp)

Fig. 11.9.1: Schéma du principe de mesure de la capacité électrique d’aprés EHRHARDT
etal. |26]

11.9.2 Méthodes optiques [27] |28]

Récemment, de nombreux auteurs, dont STEINMETZ et al ; POUX et al ont utilisé ces
méthodes pour mesurer les concentrations en constituant clé des échantillons analysés.

Le principe est relativement simple : un laser émet de la lumiére qui transite par une fibre
émettrice et une fibre réceptrice conduit vers un détecteur la lumiere réfléchie par les particules

Ces méthodes ont de bons résultats, mais ne permettent pas une vision globale du mélange et

I’étape du traitement du signal semble assez lourd.

11.9.3 Méthodes proches infrarouges

La spectroscopie proche infrarouge (PIR) est une technique d’analyse qui permet de remonter
a la composition chimique beaucoup plus rapidement que les dosages chimiques classiques.
L’analyse proche infrarouge permet des analyses multi composants simultanées avec une grande
rapidité, une faible quantité de produit qui peut étre récupéré si nécessaire, un cout d’analyse faible
(généralement pas de solvant et cellule d’analyse robuste, possibilité d’utiliser le verre comme
fenétre). La grande souplesse d’adaptation du matériel pour le controle en ligne permet 1’utilisation

de cette technique dans de nombreux sites avec 1’aide des fibres optiques par exemple.
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11.9.4 Méthodes par analyse d’images |29|
Le systeme développé par REALPE & VELAZQUEZ consiste en une caméra, un systéme

d’éclairage, une carte d’acquisition d’images, un objectif, un ordinateur et un logiciel de traitement

d’images figure 11.9.4.

Carte
d'acquisition
d'images

|

Caméra
Vidéo

Anneau
Lumineux

Cellule
& d'échantillon

=

Ordinateur /

Source
[umineuse

Fig. 11.9.4 : Schéma du systeme de vision REALPE & VELAZQUEZ |29]

La base de ce travail est la numérisation d’images des mélanges dont les caractéristiques sont
indiquées dans le tableau.

L’image numérisée en niveaux de gris est représentée par une matrice, dans laquelle chaque
élément est la valeur de niveau de gris (de 0 a 255) d’un pixel de I’image. Cette valeur contient les

informations sur la quantité de lumiere réfléchie par le composant du mélange.
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111.1 Introduction

Tous les mélanges de cette é¢tude ont été réalisés a 1’aide d’'une machine TURBULA T2C
basée sur le principe cinématique de renversement.

Les produits se trouvant dans les récipients de travail sont soumis a un mouvement
tridimensionnel qui provoque deux tourbillons en sens opposés. On peut agir sur 1’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 (taille et morphologie) des poudres constituant le mélange a réaliser ainsi
que de leurs proportions relatives.

Dans le cadre de cette pré-étude, seuls les effets de la composition et de la durée du mélange
ont été observés.

La caractérisation des mélanges est effectuée par des mesures du facteur d’écoulement
(coulabilité), de la densité apparente et de la compressibilité. Parallelement une approche
microstructurale basée sur des observations en micrographie et en microscopie électronique a
balayage aura pour but de définir des indices de mélange que nous tenterons de corréler avec les
caractéristiques physiques précédentes.

L’étude systématique des opérations de mélange peut étre schématisée par 1’organigramme

suivant :
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Fig. 111.1 : Organigramme utilise dans La Réalisation des Mélanges Etudies
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111.2 Mesure de la coulabilité |29]

L’aptitude d’une poudre a s’écouler, autrement dit la coulabilité, est un premier parametre
facilement accessible, traduisant un comportement collectif des grains d’une poudre. Il est bien
entendu affecté par la nature et la composition des mélanges. Une premiére indication sur le degré
de coulabilité est donnée par 1’angle de repose.

La coulabilité d’une poudre autrement dit son aptitude a s’écouler traduit un comportement
collectif des grains étroitement liés. Le premier paramétre qui nous renseigne sur le degré de la
coulabilité est ’angle de repose.

En général, pour mesurer la coulabilité des poudres, on utilise deux méthodes de mesure,
selon la nature et la taille des grains (grosses, moyennes, fines, ultrafines).

Pour les poudres dont les particules sont grosses ou moyennes, la méthode nécessaire consiste
a remplir dans un entonnoir calibré une masse de 50g de poudre, et on laisse la poudre s’écouler a
travers 1’orifice de I’entonnoir, et on mesure le temps nécessaire pour que la poudre s’écoule

totalement (figure 111.2.2).

=i

Fig. 111.2.1 Appareil de mesure de la coulabilité et I’angle de repose
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Fig. 111.2.2 : Mesure de la coulabilité (Méthode 1).

On peut déterminer la coulabilité par la vitesse de 1’écoulement de la poudre en gramme par
seconde (g/s).

Cette méthode offre de sérieux inconvénients pour les poudres dont 1’écoulement est tres

difficile. On doit alors taper sur les parois de I’entonnoir pour provoquer 1’évacuation de la poudre,
ce qui perturbe d’une maniére irréguliére les mesures effectuées, et pour cela on utilise une
deuxieme méthode qui consiste a exprimer la coulabilité d’une poudre par 1’angle de repose, c’est
I’angle que fait la poudre avec ’horizontale quand elle se trouve en tas (figure 11.2.3).
Pour facilit¢ la lecture de 1’angle de repose, on procede au remplissage d’une boite
parallélépipédique a angle droit de poudre. La boite contient un orifice fermé sur la partie latérale
du fond ; une fois la boite remplie, on ouvre ’orifice et on laisse stabiliser le tas de poudre contenue
poudre contenue dans la boite. L’angle de repose est alors donnée par :

tgaleD

D’ou:

h
@ = A (I_J (111.1)
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Fig. 111.2.3 : Mesure de la coulabilité (Méthode 2).

111.3. Mesure des densités

111.3.1 Mesure de la densité vraie des poudres

La méthode la plus précise est basée sur les principes généraux de la pycnometre qui va
consister 2 mesurer le volume réellement occupé par les particules solides d’un lot de poudre dont
on aura préalablement déterminé la masse M

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.

Le dispositif schématisé ci-dessous figure 111.3.1 comporte deux cellules pouvant étre
séparées ou mises en communication a la I’aide d’une vanne de sélection

Au départ, la vanne d’entrée étant fermée, 1’ensemble est purgé d’aire, puis on ferme la

vanne de sortie.

Les deux cellules restant en communication, on les remplit d’hélium sous une pression
P1 mesurée par un capteur de pression. A 1’équilibre thermique a la température ambiante T, on

peut écrire :

PV = nRT Cllule 1 (111.2)

PVgi = ngRT Cllule 2 (111.3)
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Fig. 111.3.1 : dispositif de la mesure de la densité vraie.
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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 Vg. Les deux cellules sont alors isolées 1’une de ’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) = nlRT (111.4)

N, est le nombre de moles d’hélium restant dans la cellule.
On pressurise I’hélium dans cette cellule jusqu’a 100 KPa ; ce qui éleve la température.

Au retour, a la température d’équilibre T, on a :

P2(V —VS) = n,RT n,> n, (I11.5)

On isole les deux cellules de 1’extérieur et on les met en communication entre elles. La

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

On peut écrire pour I’ensemble

D’autre part

P3(V - VS) + P3VR = Pz(V - VS) + PVR

(Ps — P))(V = Vs) = (P — P3)Vg

Le volume réel de la poudre s’écrit

Ve =V — (P —Py)/(Ps — P,). Vg (111.7)

Et la densité réelle sera

pr (111.8)

Il
S| =

111.3.2 Mesure de la densité apparente
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La densité apparente d’une poudre peut étre mesurée par deux méthodes différentes :
a)- Méthode 1
Cette méthode est utilisée pour les poudres qui s’écoulent facilement a travers un orifice de
2,5mm de diametre, cependant elle peut étre utilisée pour les poudres qui s’écoulent difficilement a
travers ’orifice de 2,5mm, mais qui s’écoulent librement a travers un orifice de 5mm figure 11.3.3
On remplit completement de poudre un récipient cylindrique de volume V calibré, on

mesure la masse M de la poudre a 1’aide d’une balance de précision puis on calcule la densité

apparente p, .
M
vV

o = (111.9)

Le récipient et I’entonnoir doivent étre fabriqués par un matériau résistant et dur pour éviter
toute déformation et usure.
Balance : de capacité suffisante, permettant la pesée de 1’échantillon avec une précision de

+0,001g.

Fig. 111.3.2: Appareil de mesure de la densité apparente
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<«—— Entonnoir

O | Poudres légendes

SE—

25 mm

-y

Porte

échantillon ——

5 Volume calibre = 25 cm®

A

. Plaque

Fig. 111.3.3 : Mesure de la densité apparente (Méthode 1).

b)-Méthode 2

Cette méthode est la seule utilisable dans le cas d’une poudre de mauvaise coulabilité.

Un cylindre rempli de poudre est posé sur une plaque parfaitement lisse et percée d’un trou
cylindrique ayant un volume normalisé.

On fait glisser progressivement le cylindre sur la plaque de fagcon a remplir de poudre le trou

de la plaque. On mesure la masse de la poudre récupérée puis on calcule sa densité apparente
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Poudre

volume calibré = 20 cm®

@ _ Plague lisse

Fig. 111.3.4 : Mesure de la densité apparente (Méthode 2).

I11.4 Caractérisation des mélanges

Les mélanges ont été observés au microscope optique ou au microscope électronique a
balayage. Les prélévements des échantillons ont été effectués comme suit :
111.4.1 Prélévement des échantillons sur scotch

De chaque mélange, (composition et durée du mélange données), on préleve environ
2grammes. Cette quantité de poudre est répartie uniformément sur une surface plane puis collée
soigneusement sur une bande de scotch d’environ 2centimeétres de long. Ces échantillons ainsi
préparés sont observés au microscope et les images sont restituées sur imprimante vidéo par
I’intermédiaire d’une caméra CCD ou encore par micrographie.

Dans le cas des échantillons devant étre observés au microscope électronique a balayage, il
faut opérer avec un scotch conducteur.
111.4.2 Préparation des échantillons par enrobage dans la réesine

Pour une étude par analyse d’images, il est préférable d’observer des sections planes polies ce
qui suppose une préparation préalable par enrobage des poudres mélangées dans une résine. De
chaque mélange on préleve une quantité d’environ Sgrammes de poudre que 1’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 demoulage, les enrobés obtenus sont polis meécaniquement et les
coupes ainsi préparées sont alors observées au microscope optique ou microscope électronique a

balayage.
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I11.5 Etude de la compressibilité
La compressibilité comprend trois phases :
I11.5.1 Le remplissage de la matrice
On préleve une quantité de poudre de masse M de chaque mélange réalisé précédemment;
cette quantité doit correspondre a une hauteur initiale hy inférieure ou égale au diametre d de la

matrice. La poudre est versée dans la matrice a I’aide d’un entonnoir.

Traverse fixe
—»

} *  Bloc de compression

Poudre

Veérin hvdraulique

Fig. 11.5.1 : Phase de remplissage.

111.5.2 La compression.

La poudre est soumise a la compression en matrice a 1’aide d’une machine MTS 810, la force
étant appliquée par le déplacement d’un vérin hydraulique (figure. 11.5.2).

Un programme permettant de fixer la vitesse d’application de la force (en mm/min) et la force
maximale (en KN) enregistre en continue la hauteur h de la poudre en fonction de la force pressante
appliquée ; ces données sont traitées et exploitées pour étudier la réponse du milieu granulaire a la
pression de compactage.

La densité a vert p, de la poudre s’écrit :

(111. 10)

M
Pa =7,

Ou:

V = wD%h : Volume de la poudre, exprimé en cm®
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Alors :
4 M
Pa = T D2h
et la pression P :
4 F
~ 1 D?
Donc la densité relative pre :
_ Pa
Prel = E

———* Traverse fixe

» Poingon

_| » Dloc de compression

Poudre

Verin hvdraulique

Fig. 111.5.2: Principe de la compression uniaxiale a froid.

On obtient ainsi des courbes de compressibilité représentées par la fonction D = f(P).

v

(1. 11)

(1. 12)

(111. 13)

Expérimentalement, on mesure la hauteur du poingon avant et apres le remplissage de la

poudre dans la matrice. La différence de hauteur Ah est équivalent a la hauteur de la poudre dans

la matrice.

La densité relative initiale de la poudre p,.¢; o st évaluée par le rapport du volume de la

poudre (M/pth) au volume apparent total (Sh).

Ou S est la section de la matrice.
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Prelo = Sho
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(111. 14)

Cette quantité est évaluée par rapport la variation de la hauteur Ah (aprés la compression), elle

donnera sous la forme :

(M/pth)

Pret = Slho — AR) (IL. 15)

Si au lieu d’une poudre élémentaire on considere un melange binaire
Des poudres métallique et céramique
Si V,, et V. sont respectivement le volume théorique du métal et le volume théorique du

céramique, la densité théorique Py, s’écrira

M II.16
D’ou
M
Ptn = m m
C ™ om + /o)
pen = M
T Gy 4 CeMy
Donc
M
Pen = (1. 17)

(Cm/ pm T CC/ p)

Si Cp, et C. sont respectivement les concentrations massiques du métal et du céramique fixées
lors de la réalisation du mélange.

Pm et p. sont cette fois les densités théoriques.

Finalement, en considérant C, =1 - C..

la densité relative s’écrira :

_ 1+c(1 1) (111 18)
Prel Pa Om [ De Om .
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La fraction volumique du constituant (céramique) rapportée au volume total solide peut

s’écrire comme suit

fo = (L (1. 19)

m m
‘/ pct "/ Pm)
Et finalement sa fraction volumique rapportée au volume des échantillons étudiés s’écrira :

Y = fePrel (I11.20)
La hauteur initiale de la poudre versée doit étre peu différente du diameétre de la matrice pour

limiter les effets de friction de grains avec la paroi et donc éviter les hétérogénéités de compression.

111.5.3 Ejection
La poudre compactée est éjectée et récupérée dans un cylindre creux en combinant I’action

des veérins inférieur et supeérieur de la presse hydraulique MTS (figure. 111.5.3).

| Traverse fixe

Poingon

L J

Bloc de compression

L J

Comprimé

Cvlindre creux

» Vern hydraulique

d
h
—— Echantillon

Fig. 111.5.3 : Ejection de la poudre compactée et forme d’échantillon obtenue.
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IV.1 Introduction
Dans cette partie, nous allons étudier deux types de mélange : Bronze/Verre et Cuivre/SiC

Les mesures présentes dans ce chapitre ont été faite par ABDELKADER BOUNOUA a

Université de Poitiers, France |6].
IV.2 Caractéristiques des poudres utilisées :

Les caractéristiques macroscopiques des deux échantillons étudiés peu étre facilement

déterminés la coulabilité et la densité apparente sont résumés dans le tableau V.2
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parametre Verre Bronze Cuivre SiC
Forme sphérique sphérique irréguliére Irréguliére
Taille (en micrometre) 111 46 8 12
Densité théorique en 2.47 8.85 8.96 3.43
(9/cm3)
Densité apparente en 1.426 5.20 3.43 0.975
(g/cm®)
Densité relative 0.444 0.58 0.38 0.352
Taux de porosité 0.556 0.41 0.61 0.648
Coulabilité en 51 12.5 15.5 nulle
(seconde)
Vitesse d’écoulement 0.892 4 3.22 Nulle

en (g.s™)

Tableau IV.2 : Caractéristiques des constituants des poudres étudiées.
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Sur ce chapitre nous remarquons que seule le carbure de silicium une coulabilité nulle et que

le verre a forme sphérique a la plus grand taille.

IV.3 Coulabilite et densité apparente des melanges

Les mélanges ont été réalises a la machine TURBULA T2C pendant 1 heure.

a- Meélange Bronze/Verre

Le mélange Bronze/Verre étudié en fonction du temps et de la composition massique,

présente les caractéristiques suivantes (Tableau IV.2 .1)

Durée du % de verre % de bronze Densité a Vitesse
Mélange Vert D’écoulement

(min) (g/cm3) (9/s)
/ 0 100 5.20 4
15 5 95 4.60 Nulle
15 10 90 4.14 I
15 20 80 3.72 I
15 25 75 3.09 I
15 50 50 2.23 I
15 75 25 1.75 /l
15 90 10 1.55 1.04
/ 100 0 1.43 0.89
30 10 90 4.13 Nulle
30 25 75 3.13 I
30 50 50 2.27 Il
30 75 25 1.76 I
60 10 90 4.18 Nulle
60 25 75 3.24 I
60 50 50 2.30 I
60 75 25 1.75 Il

Tableau 1VV.3.1: Mélange Bronze/Verre
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Dans le systeme Bronze-Verre, les deux constituants considérés séparément une coulabilité,
avec toutefois une vitesse d’écoulement des poudres de Bronze d’environ quatre fois plus que celle
du verre.

Nous remarquons sur ce tableau que seul 1’écoulement du mélange a 10% en masse de verre
est encore faiblement présent. La coulabilité dentent nulle & partir de 25% (masse de verre) et ne
change pas le pourcentage de verre augmente.

Sur le figure IV.3.1 T1’évolution de la densité apparente des mélanges en fonction de la
variation du pourcentage de la masse de verre introduite dans celle d’un Bronze est représenté pour

trois durées de mélange.

50



_ Chapitre IV

RESULTATS EXPRIMENTAUX

v

Concentration massique du Verre

5 £
- Durée du mélange :
cvé a5 | —— 15 minutes
% —#— 30 minutes
= 4 + .
@ 60 minutes
S 35 +
g
o 37T
©
2
= 25 1
c
5}
o 2+t
1.5 T y"
1 } } } f f !
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

1.2

Fig. 1V.3.1: Evolution de la densité apparente du mélange Bronze-verre en fonction de la durée du

mélange.

ol



_ Chapitre IV

RESULTATS EXPRIMENTAUX

b- Mélange Cuivre/SiC

o
v

Le mélange Cuivre-SiC étudié en fonction du temps et de la composition massique, présenté

les caractéristiques suivants : (Tableau 1V.3.2).

Durée du % de SiC % de cuivre Densité a Vitesse
Mélange Vert D’écoulement
(min) (9/cm3) (als)
/ 0 100 3.43 5.53
15 2 98 3.31 2.58
15 5 95 3.15 Nulle
15 25 75 2.27 /l
15 50 50 1.62 I
15 75 25 1.24 I
/ 100 0 0.975 I
30 25 75 2.25 Nulle
30 50 50 1.65 I
30 75 25 1.27 /l
60 25 75 2.18 Nulle
60 50 50 1.57 I
60 75 25 1.28 I

Tableau 1V.3.2: Mélange Cuivre/SiC

Nous remarquons que sur le tableau que seule la poudre de Cuivre a une coulabilité déférente

de zéro, les trois mélanges étudiés se caractérisent pare une absence totale de la coulabilité, a partir

d’une composition au-dela de 2% en masse de SiC, le systétme Cuivre-SiC perd totalement sa

coulabilité.

Sur la figure 1V.3.2 nous représentons 1’évolution de la densité apparente des mélanges en

fonction de pourcentage massique des poudres SiC dans les poudres cuivres pour trois durées de

mélange.
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Densité apparente (g/cm?3)

0.5 f f f

Durée du mélange :

—&— 15 minutes
—— 30 minutes

60 minutes

0 0.2 0.4 0.6
Concentration massique de SiC

1.2

Fig. IV.3.2 : Evolution de la densité apparente du mélange Cuivre-SiC en fonction de la durée du

mélange.
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Discussion

Les courbes (V3.1 et 1V3.2) présentent 1’allure typique des systémes composites. Nous allons
comparer les valeurs expérimentales a celle qui correspondent a des systemes théoriques
“’parfaitement mélangés’’

La moyenne des densités apparentes des constituants pondérés par leurs compositions

respectives. Pour nos mélanges métal/céramique, cela se traduit par :
Pamet = Cm-Pym T CcPy . (I11.1)
Ou encore
'Oa,mel = CC (pa,c o 'Oa,m) + 'Oa,m
ou C,, et C; sont respectivement les teneurs en métal et céramique
Cp + C.=1) (111.2)

Etp, ., et p, . sontles densités apparentes des poudres métalliques et céramigues.
Sur le figure (1V3.1) et figure (I\VV3.2) la variation lineéaire en fonction de la teneur en
ceramique (Verre ou SiC) n’est pas observée.
Si pm et p. désignent respectivement les densités théoriques du metal et de la céramique, la

densité du melange sera donnée par :

Pmer = 1/ (Cn/p,, +Cc/p,) (I11.3)

En conclusion, des figures (1V3.1) et (IV3.2) ne peuvent pas renseigner directement sur la
qualité des mélanges, On peut dire tout au plus le degré de mélange atteint au bout de 15 minutes
n’est pas modifié si on prolonge 1’opération sur des durées allant jusqu’a 60 minutes.

Toutefois ces courbes peuvent avoir un intérét pratique, elles sont reproductibles, et peuvent

par une simple mesure de densité apparente confirmer qu’un mélange a la composite souhaitée.
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IV.4 Variations volumétriques et densités relatives
Pour mettre en évidence les effets volumétriques liés aux réarrangements éventuels des grains,
il faut comparer le volume qui occuperait les constituants a I’état non mélangé au volume apparents
des échantillons qui est calibré a 25 cm®
Soit M la masse des différents échantillons
m,, et m. les masses des poudres de métal et de céramique contenues dans les échantillons de
25 cm®.

Les volumes apparents qu’occuperaient les constituants non mélangés sont :

m C.,.,. M

Vom = —— = —= IV . 4)
pa,m pa,m
m C.M

Ve =—— = — (IV.5)
pa,c pa,c

Avec p, ., et p, . sont les densites apparentes des constituants séparés du métal et du la
céramique C,, et C, les concentrations massiques fixées lors de la constituions du mélange.

Les relations (IV .4) et (IV .5) ne peuvent étre utilisées que si les concentrations de la
préparation.

Les volumes des mélanges préparés ne sont que trés peu supérieurs aux 25cm?® nécessaires a la
mesure des densités apparents, dans cet état, on peut estimer que la condition de validité est plus ou
moins approchée.

La différence entre les deux volumes va dépendre du rapport de taille entre les constituants et il est
alors intéressant de regarder I’influence de la composition et du temps de mélange

Parallelement, la densité relative des mélanges peut étre calculée a partir de la relation :

=Ze o a4 S

(IV .6)
Pt Pm  Pc

D
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L’étude des variations volumétriques pour quatre concentrations massiques donne les résultats

suivants :

Cm C. T(min) M(Q) V=Vom+Vac (V —=25)/25%

0.9 0.10 15 13.45 25.15 +0.6
60 104.65 25.45 +1.6

0.75 0.25 15 77.25 24.68 -1.3
60 81 25.88 +3.52

0.50 0.5 15 55.82 25.23 +0.9
60 57.5 25.69 +2.75

0.1 0.9 15 38.75 25.20 +0.8

Tableau V.4 .1: Mélange Bronze-Verre

Cm Ce. T(min) M(Q) V=Vom+Vac (V —=25)/25%

0.95 0.5 15 78.8 25.86 3.4
60 79.14 25.96 3.8

0.75 0.25 15 56.82 26.98 7.9
60 54.5 25.88 35

0.50 0.5 15 40.5 26.06 6.7
60 39.48 26.99 4

0.25 0.75 15 30.95 26.06 4.2
60 32.05 26.99 8

Tableau 1V.4.2: Mélange Cuivre-SiC
Conclusion :

Les variations volumétriques restent trés faibles. Les différences de granulométrie entre les

poudres constituantes ne sont probablement pas suffisantes pour que la redistribution des poudres se

traduise par des effets volumétriques plus importants, surtout quand les grains constituants le

mélange sont sphériques, cas du systeme Bronze-Verre.
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On peut aussi remarquer sur le tableau (IV.4.1) dans le cas du mélange Bronze-Verre
(concentration 75/25% en masse) un effet volumétrique (‘’gonflement ), c'est-a- dire un gain en
volume.

L’opération de mélange et le degré d’homogénéisation que I’on peut atteindre sont tres
souvent influencés par des effets des charges électrostatiques qui appariassent a la suite de frétions
entre les grains métal/céramique et les grains et la paroi.

Ces effets sont probablement a la base de la perte de la coulabilité constatée dans le systeme
Bronze-Verre.

Les interactions électrostatiques entre grains rendent la poudre cohésive modifiant ainsi les
propriétés, Ces effets peuvent étre trés importants pour provoquer une perte de coulabilité méme
pour des faibles fractions massiques de verre.

On constate pour une fraction massique de 5% de verre correspondante a une fraction
volumique égale a 3.6%.

Les effets de charges sont généralement mise en évidence par la microscope optique ou

électronique.

Fig.1V.4 : Mise en évidence des effets de charges électrostatiques par
microscope optique

Sur cette figure, on observe des microspheres ou de petits grains de bronze qui viennent se
coller sur les grains sphériques de verre. Ce phénomene peut en parti expliquer la perte de la
coulabilité dans certains mélanges.
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IV.5 Influence de la composition des mélanges sur leur compressibilité
Les différentes compositions des échantillons étudiés sont regroupés dans les tableaux

IV5.1 et IV5.2 ci- apreés.

Dans les porcidés d’¢laboration de matériaux granulaires, 1’opération de compactage a froid
est une étape nécessaire. Elle permet d’obtenir une masse relativement cohérente ayant une forme
et une tenue mécanique suffisante pour étre manipulable, aussi usinable.

La compression comprend deux phases importantes :

1- Le remplissage de la matrice

On versé dans la matrice une quantité de poudre de masse M, cette quantité doit
correspondre a une hauteur h inférieure ou égale au diametre a de la matrice pour minimiser les
effets dus aux frictions des grains avec les parois et admettre que la densification est homogeéne :

2- Lacompression :

La poudre est soumise a la compression a froid en matrice a laide d’une machine (MTS810)
assistée par micro ordinateur, la force étant appliquée par le déplacement d’un vérin hydraulique.

Un programme permettant de fixer la vitesse appliquée de la force (en mm/min) et la force
maximale (en KN) enregistrée en continue la hauteur h de la poudre en fonction de la force
pressante appliquée.

Les valeurs de la force pressante et les déplacements du poingon enregistrés en continue par
la machine sont exploités a 1’aide d’un programme spécifique qui donne les valeurs a la densité
apparente de la porosité et de la densité relative en fonction de la pression de compactage.

D’un point de vue mécanique, le cuivre est facilement déformable plastiquement alors que le
Bronze plus résistant. En revanche la plasticité du verre est quasi-nulle et en raison de sa grand
fragilité, le verre se fragmente facilement.

Les deux compositions étudiées sont présentées dans les tableaux 1V.5.1 et 1V.5.2 ci-dessous
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Echantillon % de verre % de Bronze Densité apparente (g/cm3)
1 0 100 52
2 25 75 3,09
3 50 50 2,23
4 75 25 1,75
5 100 0 1,43
Tableau 1V5.1: Mélange Bronze/Verre
Echantillon % de SIC % de cuivre Densité apparente (g/cm3)
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 1VV5.2: Mélange Cuivre/SiC

La représentation de 1’évolution de la densité a vert des mélanges étudiés en fonction de la

pression de compactage donne pour le :

a- Systéme Bronze-Verre

Les courbes des figures. IV.5; 1, 2, 3, 4 et 5 correspondent aux mélanges Bronze-Verre.
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Fig. IV.5.1: Poudre de Verre (100%)
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Fig. IV.5.2 : Mélange (Bronze 25%, Verre 75 %)
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Fig. IV.5.3 : Mélange (Bronze 50 %, Verre 50 % )
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Fig. 1V.5.4 : Mélange (Bronze 75 %, Verre 25 %)
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Fig. IV.5.5 : Poudre de Bronze (100%)
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Initialement, la densité a vert augmente rapidement avec la pression de compactage, ceci
peut correspondre au stade de réarrangement des grains sphériques du bronze et du verre. De ce
stade, la compressibilité ( dp,/ dp) diminue et les courbes expérimentales peuvent étre assimilées
a des droites.

Sur la figure V5.1 (poudre de verre 100%) on constate des ruptures de pentes dues
problémes aux fragmentations des grains de verre qui sons trés fragiles.

D’autres études ont montré que dans les poudres comprimées, les grains de bronze se
déforment et les grains de verre se fragmentent. Les différents grains restent indépendants les uns
des autres lors du compactage.

Les poudres comprimées ont été observées au MEB (Figure.lll.4.6). On constate que les

grains de bronze se déforment et les grains de verre se fragmentent.

SPkV X358

Fig.111.5.6: (Micrographie) : Observation microstructurale au M.E.B.

Mélange Bronze/Verre compacté sous P = 450 MPa |6|

b- Systéme Cuivre-SiC.

Les résultats expérimentaux sur le mélange Cuivre-SiC sont représentés par les figures 1V5.7 ;
8.9,10, 11
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Fig. IV.5.7 : Poudre de SiC (100%)
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Fig. 1V.5.8 : Mélange (Cuivre 25% ,SiC 75 %)
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Fig. IV.5.9 : Mélange (Cuivre 50 %, SiC 50 %)
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Fig. IV.5.10 : Mélange (Cuivre 75 %, SiC 25 %)
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Fig. IV.5.11 : Poudre de Cuivre (100%)
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Dans les premiers stades de la compression, on constate une augmentation brusque et trés
rapide de la vitesse de compressibilité dp, /dP.

Cette augmentation brusque de la densité a verre pouvant étre du a un effet de
réarrangement trés important des grains qui ont ici une forme irréguliére.
Chagque courbe peut étre divisée en deux domaines tres distincts. Le premier domaine
correspondrait donc au réarrangement des grains et le deuxieme est relatif a la déformation des
grains de cuivre.

Comme dans le premier systeme, On peut dire que les courbes présentent deux domaines
liés a la déformation des grains sphériques du cuivre. Les courbes de ce domaines présentent des
allures comparables au premier mélange étudié (Bronze-Verre) mais avec des pertes de
compressibilité plus faibles

Les observations microstructurales au microscope optique et au microscope électronique a
balayage montrent les grains de SiC partiellement fragmentés. L’effet de la compaction sur les

grains de cuivre est moins visible du fait de leur taille (8 micrométres) figure IV.5.12.

Bm 0080872

Fig.111.5.12 : (Micrographie) : Mélange Cu/SiC compacté sous P = 450 MPa |6|

IV.6 Evolution de la densité relative des composites.
Les courbes des figures IV.6.1 et IV.6.2 représentent I’évolution de la densité relative en

fonction de la pression pour des concentrations massiques constantes de céramique.
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Fig. IV.6.1 : Influence de la composition sur la compressibilité des mélanges de Bronze-Verre
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Fig. IV.6.2 : Influence de la composition sur la compressibilité des mélanges de Cuivre-SiC
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Les courbes de la figure IV.6.1 relatives au systéme Bronze- Verre se chevauchent car
certaines d’entre elles comprennent des ruptures de pente accentuées.

Ces ruptures pourraient étre dues aux fragmentations des grains de verre. Les courbes
traduisent également les compressibilités des différentes poudres.

On constate que la poudre de bronze (100%) est relativement tres compressible, et le
mélange correspondant a la concentration massique de 25% de verre est plus résistant a 1’effet de
la pression de compactage.

Les courbes de la figure IV.6.2 correspondant au systtme Cuivre-Sic traduisent la
compressibilité facile de la poudre de cuivre (100%) et la résistance a la compression de la poudre
de SiC (100%) qui, a la différence du verre, ne se fragmente pratiqguement pas.

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

les plus résistants au compactage.
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Dans ce travail, nous avons montré dans la partie bibliographique que les mélanges de
poudre métallique et/ou céramique est une opération clé pour de nombreux domaines

industriels (pharmacie, agro-alimentaire, ciments, matériaux plastiques ...).

Quant on parle de “’mélange’’ de poudre, on parle évidemment de ‘mobilité”’ des
particules. Cette mobilité plus ou moins grande des particules dépend de leurs tres
nombreuses propriétés. Il est donc important, avant de chercher a mettre au point un procédé

de mélange, de quantifier les propriétés des solides divises utilisés.

La taille des particules et la granulométrie ont un effet important sur le comportement
des poudres métalliques et/ou céramiques au cours de transformation, donc dans une large

mesure, elles régissent les propriétés des produits finis fabriqués a partir des poudres.
Dans notre cas, plusieurs parametres de poudres utilisés ont été mesurés ou calculés.

Nous avons aussi montré que pour un mélange homogeéne, la durée du mélange doit étre
comprise entre 15 et 60 min maximum pour éviter certains phénomeénes tels que la

ségrégation.

La meétallurgie des poudres fait aussi appel aux procédes de compactage ou de
compression des poudres qui utilisent plusieurs méthodes qui vont de la haute pression de
compactage a la basse pression en passant par le compactage a froid et a chaud.

Dans toutes les méthodes, le but essential est de consolider les particules de poudre

entre elles dans des formes utiles.

Nous avons montré sur les systemes étudiés que la composition des échantillons sur la
compressibilité est différente d’un systéme a 1’autre et que I’opération de mélange et le degré
d’homogénéité que I’on peut atteindre dépendent des effets de charges électrostatiques qui
sont trés probablement a ’origine de la perte de la coulabilité observée dans le systéeme

Bronze-Verre.
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Aussi simple que cela semble, 1’élaboration et le choix d’une forme ou d’une méthode
de consolidation dépend de nombreux parametres. 1l serait tres intéressant d’intégrer dans les
études futures d’autres types de poudres (type éponge, flocon ...), de s’intéresser a la chimie
de la poudre (c'est-a-dire allié¢, mélange élémentaire, partiellement allié ...) et pour faciliter la

mobilité des grains, I’usage d’un lubrifiant par exemple.
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