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Introduction



Les poudres sont largement présentes dans de nombreux secteurs industriels. Parmi les principaux
secteurs qui manipulent les poudres, on retrouve :
e L’industrie chimique avec les catalyseurs ou les combustibles par exemple
e L’industrie agro-alimentaire avec les céréales ou les aliments pour I'alimentation humaine ou
animale par exemple
e L'industrie pharmaceutique ou les poudres sont particulierement présentes lors de la

fabrication de formes solides

Malgré leur utilisation trés importante dans ces différents secteurs, leur comportement reste encore
difficile a appréhender. Or la bonne conduite d’'un procédé dépend principalement du comportement

des poudres, et en particulier de sa coulabilité.

En effet, la coulabilité des poudres conditionne fortement la bonne mise en ceuvre d’'un procédé. Par
exemple, dans le secteur pharmaceutique, une poudre qui présente une mauvaise coulabilité peut
entrainer, lors des différentes étapes de fabrication des difficultés a obtenir un produit fini présentant
les qualités requises, et donc conduire a des non conformités, de faibles rendements mais aussi des

rejets de parties de lots.

Pour prédire le comportement d’'une poudre, et donc prévenir ce genre de probléme, des méthodes
d’évaluation sont proposées. Cependant les tests utilisés ont été développés de maniére empirique, et

sont trés opérateurs-dépendants.

Ainsi, le but de ce travail est de comparer méthodes d’évaluation de la coulabilité des poudres, et de

tenter de faire le lien avec les caractéristiques des poudres.

Dans une premiéere partie, une étude bibliographique a été réalisée, afin de recenser les différentes
caractéristiques des poudres qui peuvent influencer leur coulabilité, et la maniére dont elles

influencent ce comportement.

Dans une deuxiéme partie, les poudres testées ont été caractérisées, afin de pouvoir faire le lien par

la suite avec leur coulabilité.

Enfin, dans une troisieme partie, des méthodes d’'évaluation de la coulabilité des poudres ont été

mises en ceuvre, et les différents résultats comparés afin de vérifier leur concordance.
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Partie I :
Etude Bibliographique



1. GENERALITES

1.1. Définition du milieu granulaire
Un milieu granulaire, ou poudre, est un terme qui désigne une collection de particules solides
hétérogénes, de dimensions généralement inférieures au millimétre, dispersées dans une phase
continue gazeuse. Les milieux granulaires présentent un comportement particulier, intermédiaire entre

celui des solides et celui des liquides.

En effet, si on verse une poudre dans un récipient, celle-ci prend la forme du récipient, comme les
liquides. Cependant, si on incline ce récipient de quelques degrés, la poudre ne bouge pas, comme si
elle était un bloc solide. Et si on incline encore plus le récipient, la surface libre de la poudre va

commencer a s’écouler, tel un liquide.

Néanmoins, méme si le comportement des liquides et des solides sont bien connus et peuvent étre
décrits par des expressions mathématiques, la description du comportement des poudres, dont sa
coulabilité, est largement empirique. A ce jour, il n'existe pas de modéles mathématiques permettant

de décrire le comportement d’'une poudre, dont sa coulabilité [1].

Pour pouvoir bien étudier le milieu granulaire, il faut avant tout connaitre les caractéristiques des

particules, ainsi que de la poudre dans son ensemble.

1.2. Caractéristiques du milieu granulaire

Pour caractériser un milieu granulaire, on peut définir différents paramétres.

1.2.1. Taille et morphologie de la particule
Les particules ne sont en général pas sphériques, et peuvent se présenter sous diverses formes

(figure 1.1) :

= Acicular i

£ Flake

Columnar

Figure 1.1 : Différentes formes de particules (selon USP29 <776>) [2]
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Pour caractériser la taille et la forme des particules non sphériques, on utilise deux notions :

Le diameétre équivalent qui correspond au diamétre d’'une sphére qui posséde une méme
caractéristique que la particule. Plusieurs diamétres équivalents peuvent étre définis en
fonction de la caractéristique conservée choisie : diamétre équivalent en volume, en surface,
en surface spécifique, en surface projetée, en périmétre. Cette notion permet de définir une
dimension caractéristique de la particule, et donc sa taille.

Le facteur de sphéricité (¥,) qui est le rapport entre la surface de la sphére ayant le méme
volume que la particule, par rapport a la surface de la particule. Cette notion permet de
quantifier I'écart de la forme de la particule a la sphére. D’autres facteurs de sphéricité

peuvent étre également définis.

1.2.2. Distribution granulométrique

En général, la taille des particules présentes dans une poudre est trés dispersée. L’analyse

granulométrique de la poudre permet de définir des parameétres moyennés représentatifs de

I'ensemble de la distribution des tailles de particules, en particulier :

Un diamétre moyen : les diamétres moyens les plus utilisés sont le diamétre de Sauter ou
diameétre moyen en volume-surface noté D[3,2], ainsi que le diamétre moyen en poids-volume

noté D[4,3]. Ces diamétres sont calculés comme suit :
2. fd,
D[i,j] = &— 11
[i.] S7d, (11)
k

avec fx le nombre de particules de diamétre dy.

Des diamétres de distribution : en pratique, on définit les diamétres Dy, Dyso €t Dyoo,
diamétres pour lesquels respectivement 10%, 50% et 90% du volume de la population se
situe en dessous de ces diamétres.

La largeur de distribution ou « span » : calculée a partir des diamétres D19, Dyso €t Dygo, €lle
permet de définir la dispersion en termes de taille de particules. La largeur de distribution se

calcule comme suit :

Span = Dy - Duro

D... (1.2)

1.2.3. Densité

Contrairement aux liquides, solides et gaz pour lesquels leur densité ne dépend que de la température

et de la pression, les poudres voient leur densité varier en fonction de I'organisation dans laquelle

elles se trouvent. Ainsi, on peut définir plusieurs types de densité :

La densité aérée : il s’agit de la masse de poudre rapportée au volume occupé, une fois les
particules bien individualisées. Cette densité peut étre obtenue en faisant passer la poudre a
travers un tamis, avant de la verser dans un récipient de volume connu et de peser la masse

de poudre introduite.

13



e La densité vrac: il s’agit de la masse de poudre rapportée au volume occupé, la poudre étant
simplement versée dans un récipient de volume connu.

o Ladensité tassée : il s’agit de la masse de poudre rapportée au volume occupé, aprés que la
poudre ait subi une série de tassements normés ou de vibrations, jusqu’a atteindre son

organisation la plus compacte.

Il est possible de déterminer une densité intrinseéque a la poudre, appelée densité vraie : il s’agit de la
masse de poudre rapporté au volume de poudre, excluant les porosités interparticulaires et
intraparticulaires. Cette densité est accessible via un pycnométre a hélium ou pycnométre a eau pour

les poudres non solubles et ne présentant pas de probléme de mouillabilité.

1.2.4. Porosité
Une particule n’'occupe pas forcément tout le volume délimité par son contour. Elle peut présenter des
cavités ou pores, ouvertes ou non sur I'extérieur (figure 1.2). On définit une porosité interne comme le
rapport entre le volume des pores et le volume délimité par le contour de la particule.

Rugosité

- Solide

Vide intraparticulaire

Figure 1.2 : Porosité intraparticulaire [3]

De méme que pour une particule, un empilement de particules présente aussi des vides laissés entre
les particules. On définit une porosité interstitielle, comme le rapport entre le volume des pores
interstitiels et le volume occupé par le lit de poudre. Selon l'organisation de ce lit de poudre, la

porosité interstitielle sera plus ou moins grande (figure 1.3).

Open porosity

a](

Close porosity

V.

grain

Y vy

A A A A

Figure 1.3 : Représentation de différentes organisation d'un lit de poudre [4]
a) Pores intragranulaires et intergranulaires. b) Organisation optimale d’un lit de poudre.
c¢) Organisation aléatoire d’un lit de poudre
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Malgré la possibilité de déterminer certaines caractéristiques d’'un milieu granulaire, correspondant en
général a son état statique, la description de son comportement global, notamment son comportement
dynamique, reste complexe. En effet, le comportement d’une poudre est le résultat des interactions
interparticulaires, interactions qui dépendent notamment des caractéristiques citées ci-dessus, mais
aussi des interactions de la poudre avec son environnement et des sollicitations auxquelles elle est

soumise.

1.3. Difficultés de la description du comportement du milieu granulaire

D’un point de vue état de la matiére, un milieu granulaire ne peut étre décrit comme [5] :

Un solide, méme s’il peut étre déformé

Un liquide, méme s'il peut s’écouler

e Un gaz, méme s’il peut étre comprimé

Cette nature complexe du milieu granulaire rend son étude complexe, car les différents modéles

établis pour décrire les solides, les liquides ou les gaz ne peuvent s’appliquer simplement.

En plus de posséder une nature complexe, de nombreux éléments rendent difficile I'établissement de

théories et d’équations permettant de décrire avec précision le comportement d’'une poudre [1] :

e La présence d'un grand nombre de particules hétérogénes dans un petit volume : par
exemple, une cuillere de sucre contient environ 10° particules pouvant avoir des
caractéristiques différentes. Une des difficultés dans la description du comportement global de
la poudre va étre de tenir compte de cette hétérogénéité.

e Les fluctuations thermiques sont négligeables : dans le cas des gaz et des liquides, les
fluctuations thermiques induisent un mouvement brownien des molécules, permettant ainsi de
faire des mesures sur des configurations différentes du systéme, et donc de déterminer ses
caractéristiques macroscopiques en moyennant les mesures sur ces différentes
configurations. Dans le cas des poudres, étant donnée la taille des particules, les fluctuations
thermiques sont insuffisantes pour induire un mouvement brownien des particules, ce qui
empéche donc de faire des mesures moyennes sur différentes configurations.

e La granularité est observable : dans le cas des poudres, la séparation entre I'échelle
microscopique et macroscopique reste floue. Par exemple, sur un tas de sable, on observe
des écoulements sur des épaisseurs d’'une dizaine de grains voire sur plusieurs dizaines en
fonction des caractéristiques des grains et du systéeme de mesure [6]. Ceci rend difficile la
définition d’'un milieu continu, ainsi que d’'un volume élémentaire représentatif du milieu
granulaire.

e Les interactions de contact sont complexes : les contacts entre particules mettent en jeu
plusieurs phénoménes de natures différentes, tels que les chocs inélastiques et les frictions.
Ces différents phénomeénes dissipent I'énergie cinétique, rendant délicate la description du

comportement global des poudres.

15



e Le milieu granulaire se présente sous plusieurs états (figure 1.4): selon les types de
sollicitations que subit la poudre, celle-ci peut se comporter de diverses maniéres. Un tas de
grains posés sur une surface reste immobile, malgré les contraintes existantes au sein du tas,
et dans ce cas, la poudre se comporte comme un solide. Dans un sablier la poudre s’écoule,
tel un liquide. En milieu fortement agité, les particules bougent dans tous les sens et

interagissent entre elles par collision, tel un gaz.

Uaz”

“solide” “liquide” g

Figure 1.4 : Différents comportements du milieu granulaire [1]

Parmi les comportements que peuvent présenter une poudre, la coulabilité est une de celle qui
intéressent le plus les industriels : son aptitude a s’écouler librement et de maniére réguliére, sous
forme de particules individualisées, sous I'action de la force de gravité représente le comportement
idéal recherché. En effet, la coulabilité des poudres conditionne le bon fonctionnement des procédés,

et donc impacte la qualité finale du produit.

2. INFLUENCE DES PARAMETRES SUR LA COULABILITE

La coulabilité des poudres est la résultante des interactions interparticulaires, ainsi que des
interactions de la poudre avec I'environnement. Une poudre peut s’écouler librement si la force de
gravité I'emporte sur les forces responsables de la cohésion de la poudre, c’est-a-dire les forces dues
aux différentes interactions. Ces interactions dépendent des caractéristiques de la poudre, mais aussi
de l'environnement dans lequel elle se trouve, ainsi que des procédés intervenant dans la
manipulation de la poudre. Les différents paramétres ayant une influence sur la coulabilité peuvent

étre classés de la fagon suivante (tableau I.1) :

Tableau 1.1 : Paramétres influengant la coulabilité des poudres

Paramétres intrinseques Parametres extrinséques

Caractéristiques de la particule : Parametres process :

e Morphologie e Historique de la poudre

e Taille e Surface des parois

e Porosité e Vibrations ou autres sollicitations

e Teneureneau meécaniques

e Composition chimique Paramétres environnementaux :
Caractéristiques de la poudre : e Humidité

e Distribution granulométrique e Température
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2.1. La cohésion et les forces d’interaction
Une poudre qui ne s’écoule pas librement est dite cohésive. Ce comportement cohésif est di a la
présence des forces d’interaction qui dominent la force de gravité, empéchant ainsi son écoulement
libre. L'importance de ces forces d’interaction est fonction de la distance séparant les particules : plus
les particules sont proches, plus ces forces sont importantes. Ces interactions peuvent étre de nature
différente. Les interactions fréquemment rencontrées dans un milieu granulaire sont décrites ci-

dessous [5,7].

2.1.1. Forces de Van der Waals
Les forces de Van der Waals sont des forces attractives de nature électromagnétiques. Ces forces
sont faibles, mais peuvent devenir non négligeables devant la force de gravité, pour des particules

trés fines.

En effet, si on analyse I'expression de ces forces pour des particules de méme diamétre d;, :
e Pour les forces de Van der Waals :

A d

Fraw = 12 22 -7p (1.3)
e Pour la force de gravité :
d 3
P= %.n.pp.[?pj (1.4)

Ou A est |la constante de Hamaker, caractéristique du matériau, a la distance entre les particules et p,

est la masse volumique de la particule.

On remarque que les forces de Van der Waals peuvent dominer la force de gravité pour des poudres

trés fines. En effet, pour d, < i fi ,onaP <Fyw.
2a\pmn

Par exemple, pour les sucres [7] :
e Il'ordre de grandeur de A est de 1.10™° J
e ladistance entre particules est de I'ordre de 0,4 nm
e samasse volumique est de I'ordre de 1 500 kg.m*
Ainsi, le diamétre critique pour lequel la force de gravité compense les forces de Van der Waals est de

I'ordre de 60 um.

2.1.2. Forces électrostatiques
Les forces électrostatiques sont des forces attractives ou répulsives qui interviennent dans le cas ou
les particules sont chargées. Les particules peuvent accumuler des charges lors de collision particule-

particule ou particule-paroi, mais aussi si I'air est trop sec.
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2.1.3. Ponts liquides
Si la surface des particules est suffisamment mouillée, une nouvelle interaction peut apparaitre : il
s'agit des forces capillaires. Cette interaction se traduit par I'apparition d’'un ménisque liant deux
particules entre elles (figure 1.5).

Liquid bridge

Particle Particle

Approximated by an arc

Figure 1.5 : Formation d'un pont liquide entre particules [7]

2.1.4. Ponts solides
Les ponts liquides correspondent a une solidification de matériau au niveau du point de contact entre
particules. Ces ponts solides peuvent avoir diverses origines :
e Gel des ponts liquides.
e Cristallisation de composés dissous dans les ponts liquides.
o Fusion des particules si la température est proche du point de fusion ou de la transition
vitreuse.
e Fusion des particules par collision.

e Reéaction chimique a la surface des particules.

Les ponts solides sont les interactions les plus fortes existantes.
2.2. Influence des parametres intrinseques

2.2.1. Morphologie des particules
Selon la forme des particules, celles-ci vont s’écouler plus ou moins facilement [8-12]. Pour des
particules présentant une forme qui s’éloigne de la sphére, c’est-a-dire pour des formes allongées
telle que les batonnets ou encore les aiguilles, I'écoulement sera difficile. En effet, pour ce type de
morphologie, les particules offrent une surface de contact importante, engendrant des frottements

importants lors de la mise en écoulement de la poudre.

L'état de surface des particules a aussi un impact sur I'écoulement des poudres [12]. Les particules
peuvent présenter une surface plus ou moins lisse. Ainsi il sera plus difficile de mettre en écoulement

des particules présentant une surface rugueuse, du fait de frictions plus importantes pour celles-ci.

18



2.2.2. Taille de la particule
L’influence de la taille des particules sur la coulabilité est décrite dans de nombreuses publications
[13-17]. Celles-ci rapportent que pour une poudre de méme nature, 'augmentation de la taille des
particules s’accompagnent d’'une diminution de la cohésion, et donc une meilleure coulabilité. En effet,
les particules de taille importante auront une masse élevée ainsi qu’une surface de contact réduite,
d’ou une balance force de gravité / forces de cohésion en faveur de la force de gravité.

Ainsi, avec la mesure de la taille des particules, on peut classer les poudres en deux catégories [13] :
e Les poudres de taille importante (supérieure a 100 um), pour lesquelles la force de gravité
I’emporte sur les forces de cohésion, et qui donc s’écoulent facilement.
e Et inversement pour les poudres de petite taille (inférieure a 100 um), pour lesquelles

I’écoulement est difficile.

2.2.3. Distribution granulométrique
La distribution granulométrique, et plus particulierement la proportion de fines au sein d’une poudre

influence aussi sa coulabilité.

Des publications [12,14,15,17-19] rapportent qu’'une proportion importante de fines au sein de la
poudre est en défaveur de I'écoulement. En effet, les fines peuvent s’adsorber a la surface des
particules plus grosses, créant ainsi des aspérités a la surface de ces derniéres [18,19]. Cette rugosité
va engendrer des forces de friction supplémentaires lors de la mise en écoulement de la poudre,

rendant donc I’écoulement difficile.

Cependant, la présence de fines peut aussi avoir un effet favorable sur la coulabilité, en particulier si
les grosses particules présentes des surfaces rugueuses [19,20]. En effet, en recouvrant les grosses,

les fines vont lisser la surface des grosses, diminuant ainsi les forces de friction.

2.2.4. Porosité
Lorsqu’on verse une poudre dans un récipient, les particules s’empilent en laissant des vides entre
elles. Il a été rapporté que cette porosité interstitielle est la conséquence de la capacité de la poudre a
piéger I'air au moment ou I'on verse celle-ci dans un récipient [4]. Cette porosité interstitielle, ou plus
précisément cette capacité a piéger I'air, puis par la suite a le restituer, impacte la coulabilité d’'une
poudre. Une poudre présentant une forte porosité, donc ayant une grande capacité a piéger l'air, aura
tendance a moins s’écouler, et ceci est d’autant plus vrai que sa capacité a restituer I'air est faible.

19



2.2.5. Teneur en eau
En général, les particules ne sont pas totalement séches et contiennent de I'eau. Trois types d’eau
peuvent étre différenciés
e |’eau de constitution : il s’agit de I'eau chimiquement liée a la particule
e |’eau d’adsorption : il s'agit de I'eau présente a la surface des particules et physiquement liée
a celle-ci. La quantité de cette eau présente a la surface dépend des conditions de
température et de pression de I'air ambiant.

e |’eau libre : il s’agit de I'eau en excés, présente également a la surface.

Parmi ces types d’eau, I'eau présente a la surface des particules influence la coulabilité d’'une poudre
[10,14-16]. La présence d’eau a la surface des particules peut avoir des effets différents sur

I’écoulement de la poudre :

o En «faible » quantité, cette eau pourrait avoir un effet lubrifiant. Cet effet lubrifiant se traduit
par diminution des forces électrostatiques entre particules, mais aussi une diminution des
frictions, rendant ainsi I'’écoulement plus facile.

o En «forte » quantité, cette eau va diminuer les distances interparticulaires, via les forces
capillaires et la création de ponts liquides, rendant ainsi la poudre plus cohésive, et rendant
donc son écoulement plus difficile.

2.2.6. Composition chimique
La composition chimique des particules et plus précisément, la composition chimique de leur surface
impacte aussi la coulabilité d’'une poudre.

Des particules présentant a leur surface des corps gras permettent de limiter les frictions entre

particules, conduisant ainsi a un meilleur écoulement de la poudre [14].

La composition chimique impacte aussi certaines propriétés des particules, et en particulier, son
hygroscopicité, c'est-a-dire sa capacité a adsorber I'eau. Comme vu plus haut, la capacité

d’adsorption de la particule, et donc sa teneur en eau, influence la coulabilité de la poudre.
2.3. Influence des parametres extrinseques

2.3.1. Parametres process

2.3.1.1. Historique de Ila poudre
L’historique de la poudre, c’est-a-dire sa manipulation, son stockage ainsi que son transport, peut
avoir un impact sur sa coulabilité [11,13,14]. Selon la maniéere dont a été manipulée la poudre, celle-ci
sera dans un certain état d’organisation, et présentera donc une certaine cohésivité. Cette cohésivité
peut étre importante si la poudre se trouve dans un état ou les distances interparticulaires sont tres
faibles, c’est-a-dire si la poudre se trouve dans un état compact : dans ce cas, I'’écoulement de la

poudre sera difficile.
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2.3.1.2. Surface des parois
De la méme maniére que les particules interagissent entre elles, ces particules peuvent aussi interagir
avec les parois [7]. Comme pour les particules, ces interactions dépendent de I'état de surface de la
paroi, c’est-a-dire :
e Du type de matériau : selon le type de matériau de la paroi, les interactions seront plus ou
moins fortes.
e De la rugosité : une paroi rugueuse aura tendance a renforcer les forces de friction,
empéchant ainsi un écoulement libre de la poudre.
e De la quantité d’eau présente a la surface : comme pour les particules, des ponts liquides

peuvent se créer entre la paroi et les particules.

2.3.1.3. Vibrations
Une poudre subissant des vibrations va se réorganiser. Plus une poudre subit de vibrations, plus
celle-ci va se réorganiser dans un état compact [21]. Cet état compact est défavorable a la coulabilité
d’'une poudre, dans la mesure ou dans cet état, les distances interparticulaires sont réduites, et donc

les interactions interparticulaires sont plus importantes : la poudre devient donc plus cohésive.
2.3.2. Parametres environnementaux

2.3.2.1. Humidité
L’humidité du milieu peut impacter la coulabilité d’'une poudre, par influence de la teneur en eau de
cette derniére. En effet, plus le milieu est humide, plus la teneur en eau de la poudre sera élevée

[11,22,23]. Cet effet de 'humidité peut étre favorable ou non sur la coulabilité d’'une poudre :

o A faible humidité, I'’écoulement peut étre amélioré par effet lubrifiant de I'eau présente a la
surface des particules.

o A forte humidité, la poudre peut prendre en masse, empéchant ainsi tout écoulement.

2.3.2.2. Température
La température impacte la coulabilité d’'une poudre selon différents modes :

e La température modifie I'humidité de l'air [23] : plus la température est élevée, plus I’humidité
absolue de l'aire peut étre élevées et on a vu précédemment que I'’humidité de l'air a un
impact sur la coulabilité d’'une poudre, via I'influence sur sa teneur en eau.

o La température modifie les propriétés de la poudre [14,23] : en particulier, une augmentation
de température entraine une diminution de la capacité d’adsorption d’eau de la poudre. Par
diminution de cette capacité d’adsorption, la création de ponts liquides ainsi que la prise en
masse sont limitées.

e En fonction des propriétés du matériau, I'élévation de température peut étre suffisante pour
atteindre la température de transition vitreuse et ainsi modifier la texture de la poudre, voire

engendrer une prise en masse.
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3. EVALUATION DE LA COULABILITE D’'UNE POUDRE

Afin d’évaluer la coulabilité d’'une poudre, de nombreuses techniques de mesure ont été développées.
Cependant, ces différentes techniques de mesure peuvent donner des résultats contradictoires entre
elles, dans la mesure ou elles explorent la poudre de différentes maniéres : certaines techniques en

font une analyse statique de la poudre, tandis que d’autres en font une analyse dynamique.

Nous nous limiterons ici a la description des méthodes de mesures effectivement employées au cours

de ce travail.

Ces différentes techniques de mesure sont divisées en deux catégories [24] : les méthodes indirectes

et les méthodes directes.

3.1. Méthodes indirectes
Les méthodes indirectes utilisent des techniques de mesure proches des procédés d’utilisation de la
poudre, pour évaluer son degré de cohésion. Ces méthodes sont rapides, simples a mettre en ceuvre,
et comparatives pour un méme site. C’est pourquoi, ces méthodes sont largement employées dans
I'industrie, dans le cadre du contrble qualité des produits.

Cependant, ces méthodes dépendent fortement de I'opérateur, en particulier, lors de la préparation de

la poudre.

3.1.1. Mesures angulaires
Lorsqu’on forme un tas de poudre, celui-ci prend la forme d’'un céne, dont I'angle a la base ne peut
excéder une certaine valeur. Lors de la construction du céne, les poudres situées a la surface du céne
sont soumises a trois forces (figure 1.6) :
e Le poids F, qui tend a faire glisser la particule le long de la surface du coéne.
e Laréaction Ry du céne
o Les forces de frictions Ry, dépendantes de la réaction du cone et du coefficient de frottement
de la poudre p
Rr = p.Ry (1.5)

v

—

a F

Figure 1.6 : Représentation des forces exercées sur une particule située a la surface d'un cone de
poudre[25]

Pour I'angle maximal a que peut former le cone, les forces tendant a faire glisser la particule et les
forces qui tendent a la retenir se compensent. La projection des forces sur un axe parall€le et un axe

perpendiculaire a la surface du cdéne donne :
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{F.sin(a) =R, (16)

F.cos(a) =Ry

Avec la relation 1.5 :

{F.sin(a) = p.Ry o

F.cos(a) =Ry
Soit finalement
M =tan(a) (1.8)

Cet angle de repos est donc le reflet des frictions interparticulaires existantes au sein d’'un tas de

poudre. Il existe de nombreuses méthodes pour déterminer cet angle de repos (figure 1.7).

N

angle de repos angle de repos conique angle de rotation
par versement (angle de spatule) (angle dynamique)

NNV
VAN

angle de repos rebord angle de repos cratére angle de glissement

Figure 1.7 : Méthodes pour la mesure de I'angle de repos [5]

Les mesures de l'angle de repos sont trés dépendantes de la méthode utilisée, ainsi que de la
maniére dont est construit le cdne. En effet, I'angle de repos dépend de la vitesse d’écoulement de la
poudre sur la surface, ainsi que de la hauteur d’écoulement, de la masse d’échantillon ainsi que de
I’lhumidité de I'air environnant [11]. Une attention particuliére doit étre portée sur la formation du coéne,

celui-ci doit étre construit de la méme maniére afin d’avoir des mesures comparables.

De plus, ces méthodes posent des difficultés expérimentales liées a la ségrégation du matériau et a la

consolidation ou a I'aération de la poudre lors de la formation du céne.
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A noter que parmi les différentes méthodes de mesure, la mesure de I'angle de rotation dans un
tambour tournant permet de s’affranchir de la dépendance de I'opérateur. Cette méthode de mesure
permet de déterminer deux angles :
e L’angle d’'avalanche qui correspond a I'angle maximal que fait le tas de poudre, donc celui
mesuré juste avant I'écoulement.
e L’angle de repos dynamique correspondant a I'angle minimal que fait le tas de poudre, donc

celui mesuré au moment ou I'écoulement s’arréte.

Pour interpréter les mesures d’angles de repos, il existe des tables, notamment celle de la
Pharmacopée européenne [26], liant I'angle de repos mesuré a la coulabilité de la poudre (tableau
1.2):

Tableau 1.2 : Interprétation des résultats d'angle de repos [26]

Aptitude a I’écoulement Angle de repos (degrés)
Excellente 25-30
Bonne 31-35
Assez bonne (facilitation non nécessaire) 36-40
Passable (risque de blocage) 41-45
Médiocre (facilitation. nécgssaire par agitation ou 46-55
vibration)
Trés médiocre 56-65
Extrémement médiocre > 66

3.1.2. Essai de tassement
La capacité d’'une poudre a se réarranger est représentative des interactions particulaires, et donc de
la cohésion du milieu et de sa coulabilité. Une poudre cohésive versée dans un récipient aura
tendance a adopter une organisation lache [27,28]. Le tassement de la poudre par chocs successifs
permet le réarrangement de la poudre, en cassant les liens entre particules, ainsi qu’a I'’évacuation de
l'air interstitiel. Plus I'organisation initiale de la poudre est lache, ce qui est le cas des poudres

cohésives, plus la poudre aura la possibilité de se réarranger en une organisation plus compacte.

Les mesures de densités aérées et densités tassées permettent donc d’évaluer la cohésivité d’'une
poudre. La densité tassée est obtenue aprés avoir appliqué un certain nombre de chocs a la poudre,

jusgu’a que celle-ci adopte sa structure la plus compacte.

L’essai de tassement peut étre réalisé dans un densimétre, dont I'appareillage est décrit dans la
Pharmacopée Européenne (figure 1.8).
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Figure 1.8 : Schéma de I'appareillage pour I'essai de tassement [26]

A partir de la mesure des densités aérées et densités tassées, il est possible de calculer deux indices
permettent d’évaluer la capacité de la poudre a se réarranger, et donc la cohésivité et la coulabilité de
la poudre :

e L’indice de Carr:

-V,

|C = 100 ptassée B paérée = 100 Vaérée tassée (|9)

paérée aérée

e L’indice de Hausner :

. V..
HR = Prassee — _Vaérée (.10)
paére’e Vtassée

OU prassee € Viassse, €1 pasree €t Vaeree représentent respectivement la masse volumique et le volume
aprés tassement, et la masse volumique et le volume aérés de la poudre.

Des tables, notamment celle de la Pharmacopée Européenne [26], permettent de faire le

rapprochement entre ces indices et la coulabilité d’'une poudre (tableau 1.3)

Tableau 1.3 : Interprétation des résultats de tassement [26]

Indice de compressibilité

Indice de Hausner
(pour cent)

Aptitude a I’écoulement

Excellente 1-10 1,00-1,11

Bonne 11-15 1,12-1,18

Assez bonne 16-20 1,19-1,25

Passable 21-25 1,26-1,34

Médiocre 26-31 1,35-1,45

Trés médiocre 32-37 1,46-1,59
Extrémement médiocre > 38 > 1,60
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Cependant, ces indices ne sont pas des valeurs intrinséques de la poudre et dépendent de la
méthodologie employée, en particulier, du mode de préparation et du mode de remplissage. En effet,
le méthodologie employée conditionne I'organisation initiale de la poudre, et donc la lecture de la
densité aérée. De plus, aprés remplissage de I'éprouvette, la surface du lit de poudre n’'est pas

toujours horizontale, engendrant difficulté supplémentaire dans la lecture de la densité aérée.

D’autres parameétres peuvent influencer les mesures tels que la masse de I'’échantillon, le diamétre de

I’éprouvette ou encore la rotation possible de I'éprouvette au cours du test [4].

3.1.3. Rhéometre a poudre
Le comportement d’'une poudre peut étre comparé, selon les cas, a celui d’un liquide ou a celui d’'un
solide [29]. En considérant ce fait, les milieux granulaires obéissent a des modéles similaires & ceux
des systémes classiques, dans la mesure ou I‘on travaille avec des grandeurs adaptés, telles que la
viscosité ou les contraintes frictionnelles. C’est dans cette optique que des rhéométres a poudre ont
été mis au point afin de déterminer des paramétres caractéristiques de la coulabilité d’'une poudre
[30,31].

Cependant, ce type d’approche peut rencontrer certaines difficultés dans la mesure ou une poudre ne
peut étre assimilée ni a un solide, ni a un liquide. Malgré cette difficulté, quelques rhéometres a

poudre sont actuellement sur le marché [32].

3.1.3.1. Etude rhéologique en cellule vibrante
L’équipe du GEnie chimique de Milieux Complexes (GEMICO), du Laboratoire Réactions et Génie des

Procédés, a mis au point un rhéomeétre a poudre équipé d’une cellule vibrante [31,33-35] (figure 1.9).
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Figure 1.9 : Cellule de mesure avec excitateur de vibrations [33]
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L’intérét d'utiliser une cellule vibrante est de palier le caractére athermique des poudres. En effet,
contrairement aux liquides et aux gaz ou les fluctuations thermiques induisent un mouvement
brownien, les poudres sont insensibles aux fluctuations thermiques. Cette cellule va donc mimer les
fluctuations thermiques par des vibrations mécaniques, permettant ainsi d’induire un mouvement

brownien au sein de la poudre. Grace a cela, les mesures pourront étre réalisées sur des

organisations différentes de la poudre, permettant ainsi d’avoir accés a des caractéristiques

macroscopiques de la poudre, en moyennant les mesures sur ces différentes organisations.

De plus, avec ces vibrations et donc les réorganisations permanentes des grains, la poudre va se
comporter comme un fluide non-newtonien et viscoélastique : la poudre pourra donc étre assimilée a

un tel fluide.

La géométrie de la cuve, ainsi que la géométrie du mobile d’agitation ont été étudiées afin de pouvoir
obtenir des informations rhéologiques pertinentes pour la poudre. A partir de ces choix de géométrie,
un modéle mathématique, vérifié expérimentalement, a été établi permettant de décrire les

rhéogrammes obtenus (figure 1.10) :

YC - Gf

— avec of = Ur.P (1.11)

0" . . .
Yty T¥Y
Avec n la viscosité, no la viscosité du plateau newtonien, o la contrainte de cisaillement, o; la

_6—
n=—=n
Y

contrainte frictionnelle, p; le coefficient de friction, P la pression granulaire, 7 la vitesse de
cisaillement du mobile d’agitation, y, la vitesse de cisaillement critique. Cette vitesse de cisaillement

critique correspond a la transition entre régime newtonien ou régime visqueux, ou les grains forment
un réseau de contact plus ou moins stable avec leurs vaisins, et le régime coulombien ou régime
frictionnel, ou le réseau de contact entre les grains et leurs voisins sont cassés, d’ou glissement et

frottement des grains les uns sur les autres.
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Figure 1.10 : Exemple de rhéogrammes et détermination de la viscosité et de la contrainte frictionnelle [31]
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a) En absence de vibrations b) En présence de vibrations

De I'équation 1.9, on tire :

e Pour y <<y, :le mouvement brownien prédomine devant le cisaillement et la viscosité tend

vers une valeur constante no, qui est la viscosité de plateau.

e Pour y >>y, : le cisaillement prédomine devant le mouvement brownien et la contrainte tend

vers une valeur constante o;.

Ces différentes grandeurs dépendent de la masse d’échantillon dans la cellule de mesure : a masse
d’échantillon plus élevée, la poudre se trouvera dans un état de consolidation plus élevée, et la
viscosité ainsi que les contraintes seront plus élevées. Pour pouvoir comparer différentes poudres,
une quantité de masse d’échantillon similaire doit étre utilisée pour chaque essai, condition qui peut
étre difficile a remplir pour des poudres présentant des densités différentes. En effet, pour chaque
essai, la cellule de mesure doit étre suffisamment remplie pour que le mobile de mesure soit

entierement recouvert par le lit de poudre.

3.1.3.2. Mesures de I’énergie d’écoulement
L’énergie d’écoulement est I'énergie requise pour induire un mouvement au sein du lit de poudre. La
société Freeman Technology a développé un rhéometre permettant de déterminer cette énergie [30].
Cette énergie est calculée a partir du travail que doit fournir une hélice tournant dans le sens anti-

horaire, afin de pénétrer dans le lit de poudre (figure 1.11).
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Figure 1.11 : Trajectoire de I'hélice pour la détermination de I’énergie découlement [36]

Cette valeur dépend de 'organisation initiale de la poudre dans la cellule de mesure, et donc de la
maniére dont la poudre a été préparée puis versée dans la cellule. Un conditionnement de la poudre
est donc nécessaire afin d'obtenir des résultats reproductibles. Ce conditionnement consiste au
désenchevétrement de la poudre, via le mouvement d’'une hélice tournant dans le sens horaire au

sein du lit de poudre (figure 1.12).
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2

Figure 1.12 : Mouvement de I'hélice pour le conditionnement de la poudre [36]

Cette valeur dépend aussi de la méthode employée, et principalement de la vitesse de rotation de
I'hélice [36]. Les interprétations peuvent étre différentes suivant que les mesures sont effectuées avec

une vitesse de rotation de I'hélice faible ou élevée (figure 1.13):

o A faible vitesse de rotation, I'hélice doit principalement lutter contre les forces d’interaction
pour se déplacer dans le lit de poudre. Pour ces vitesses faibles, I'énergie d’écoulement sera
donc plus élevée pour les poudres cohésives.

e A vitesse élevée de rotation, I'hélice doit principalement lutter contre les forces frictionnelles
pour se déplacer dans le lit de poudre. Ces forces seront plus importantes pour des poudres
dont les particules se sont organisées en une structure compacte. Les poudres non-cohésives
ayant une organisation plus dense que les poudres cohésives [27,28], I'énergie d’écoulement

sera donc plus élevée pour les poudres non-cohésives

A

MNewtonian

Neon -Cahesive

Flow Energy

Cohesive
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Figure 1.13 : Evolution de I’énergie d’écoulement selon la vitesse de rotation de I'hélice et le type de
poudre, et pour un fluide newtonien [36]
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3.2. Méthodes directes
Contrairement aux méthodes indirectes ou I'exploration de la poudre ne se fait sous aucune contrainte
et reste qualitative, les méthodes directes cherchent a quantifier la cohésivité d’'une poudre sous un
état de consolidation donnée, c’est-a-dire en appliquant une certaine contrainte a la poudre. Pour ces

méthodes, la poudre étudiée se trouve donc dans un état proche de celui obtenu dans un procédé.

Cependant, les tests directs sont longs a mettre en place et nécessitent un personnel qualifié pour
leur utilisation. C’est pourquoi, ces tests sont peu utilisés dans le monde industriel, méme s'ils

donnent des résultats plus pertinents par rapport aux méthodes indirectes.

3.2.1. Test de cisaillement de Jenike
Le test de Jenike, initialement développé pour le dimensionnement des silos, permet de quantifier les
propriétés d’écoulement d’une poudre [37]. Cette méthode consiste a déterminer la contrainte
tangentielle g @ appliquer a un empilement de poudre initialement consolidé, soumis a une contrainte
normale oy, afin de « rompre » cet empilement. Le couple (on, tr) est appelé point de rupture. La
détermination de plusieurs points de ruptures permet de définir le lieu d’écoulement, qui correspond a
'ensemble des points de rupture. Ce lieu d’écoulement permet de déterminer la fonction
d’écoulement, paramétre intrinséque a la poudre, permettant de quantifier sa coulabilité. Etant donné
gu’un point de rupture (on, Tr) est dépendant de I'état de consolidation initial de la poudre, il faut

s’assurer que cet état soit le méme pour chaque mesure, afin d’obtenir des résultats exploitables.

Reynolds, dans I'un de ses travaux [38], a remarqué qu’'un empilement de poudre lorsqu’il se déforme,
change de volume : il se dilate s'il était initialement dans un état compact, ou se contracte s'il était
initialement dans un état lache (figure 1.14). Cette dilatation ou cette contraction se poursuit, jusqu’a
ce que le volume de poudre reste constant : 'empilement de poudre a atteint son état de densité
critique, aussi appelé état de consolidation critique. Cet état de consolidation critique ne dépend pas
de I'état initial de la poudre, mais uniquement de la contrainte normale appliquée. Lors de la conduite
du test de Jenike, c’est cet état de consolidation critique, pour une contrainte normale o, donnée, qui

est atteinte, avant de réaliser toute mesure.

Figure 1.14 : Principe de dilatance (gauche) et de contraction (droite) de Reynolds [1]

Cet état de densité critique peut étre atteint de trois maniéres différentes, selon I'état de consolidation

initiale de la poudre [39] (figure 1.15) :
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Figure I.15 : Courbes d’essai de cisaillement selon I’état de consolidation de la poudre [39]

e Sila poudre a été sur-consolidée (courbe A), c’est-a-dire dans un état plus compact que I'état
de densité critique, la poudre se dilate au cours de I'essai, d'ou la nécessité de fournir une
force de cisaillement t plus importante pour que la poudre se déplace.

e Sila poudre a été sous-consolidée (courbe B), celle-ci se compacte tout le long de I'essai
jusqu’a atteindre sa consolidation critique.

e Sila poudre a été consolidée a son état critique (courbe C), son volume reste inchangé tout le

long de I'essai

L'état de consolidation critique étant atteint, la détermination du point de rupture peut donc étre
réalisée. La poudre doit toujours étre dans I'état de consolidation critique, défini en début du test,
avant toute détermination d’'un point de rupture. La conduite du test de cisaillement de Jenike va donc

suivre des cycles de consolidation puis cisaillement (figure 1.16).
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Figure 1.16 : Détermination du lieu d'écoulement par le test de cisaillement de Jenike [39]

En reportant les différents points de rupture sur un diagramme (o, 1), il est possible de tracer le lieu

d’écoulement, ainsi que des cercles de Mohr (figure 1.17).
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Figure 1.17 : Diagramme (o, 7), lieu d’écoulement et cercles de Mohr [39]

A partir de ce diagramme, plusieurs informations peuvent étre tirées :

La résistance a la compression f. : elle représente la contrainte normale a appliquer a une
arche qui se trouverait dans I'état de consolidation critique considérait pour le test de Jenike,
et qui ne serait soumise a aucune contrainte horizontale. Cette contrainte est obtenue en
tracant le cercle de Mohr tangent au lieu d’écoulement, et passant par l'origine.

La contrainte majeure de consolidation o, : elle représente la contrainte maximale qui a pu
s’exercer sur la poudre pour I'état de consolidation donnée.

L’angle de friction interne 5 : elle correspond a I'angle formé entre le plan de rupture et le plan
horizontal (figure 1.18), et représente les forces de friction existantes au sein de la poudre.

La cohésivité c: elle correspond a la contrainte tangentielle a exercer sur la poudre, qui se
trouve dans l'état de consolidation critique considéré pour le test de Jenike, sous une

contrainte normale nulle, et représente les forces de cohésion existantes au sein de la poudre.

Figure 1.18 : Représentation de I'angle de friction interne [39]

A partir des valeurs de résistance a la compression f., et de la contrainte majeure de consolidation o4,

on définit la fonction d’écoulement :

ff= =1 (1.12)
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Selon cette valeur, on pourra déterminer la coulabilité d’'une poudre (figure 1.18).

E 4

=,

42 | Ecoulement naturel

impossible
ff<2 Ecoulement difficile
2<ffecd
Ecoulement aisé
4 <ff<10
Ecoulement libre
ff>10
0] 5] (kPa)

Figure 1.19 : Interprétation des valeurs de fonction d'écoulement [39]
A noter que I'’équation du lieu d’écoulement vérifie la loi de Coulomb :

T=c+ 0.tan(d) (1.13)

Avec c la cohésivité de la poudre, o la contrainte normale appliquée, & I'angle de friction interne, et t la

contrainte de cisaillement a appliquer pour rompre le lit de poudre consolidé.

3.2.2. Mesures d’angle de friction a la paroi
Le test de cisaillement de Jenike permet de quantifier les forces de cohésion interparticulaire. Les
mesures d’angle de friction a la paroi, ou angle de frottement poudre-paroi, permettent de compléter
ce test, et quantifient les interactions particules-paroi.

Le principe de la mesure est identique au test de cisaillement de Jenike, si ce n’est qu’'on cherche a
mesurer la contrainte tangentielle nécessaire a appliquer a une poudre consolidée pour que celle-ci
s’écoule par rapport a une paroi. Tout comme le test de cisaillement de Jenike, on détermine le lieu
d’écoulement, et a partir de ce lieu d’écoulement, on peut déterminer I'angle de friction a la paroi
Graphiquement, I'angle de friction a la paroi correspond a I'angle formé entre le lieu d’écoulement et
I'axe des abscisses (figure 1.20).

E‘: _l
E 10 |
3 J
|5 1
0
g 8~
E -
@ J
E 1
8 6- o Consolidation 4,8 kPa
§ o Consolidation 8,6 kPa
4 ] 4 & Consolidation 17,1 kPa
] o
2 o ’
i Angle de froottement poudre-paroi
1 =27
0 — 77—
0 5 10 15 20

Contrainte normale (kPa)

Figure 1.20 : Exemple de lieu d'écoulement et détermination de I'angle de friction a la paroi [39]

33



A noter que I'angle de friction a la paroi est indépendant de I'état de consolidation initiale de la poudre,
et que le lieu d’écoulement passe par I'origine. Cet angle suit la loi suivante :

1= o.tan(v) (1.14)
Avec, ¢ la contrainte normale appliquée, v I'angle de friction a la paroi, et © la contrainte de

cisaillement a appliquer pour entrainer un glissement du lit de poudre par rapport a la paroi.

4. CONCLUSION

Le comportement global d’'une poudre, et en particulier sa coulabilité, est le résultat des interactions
interparticulaires des particules qui la composent, mais aussi des interactions de la poudre avec son
environnement, c’est-a-dire I'air, mais aussi le procédé dans lequel il est manipulé. La nature ainsi que
'importance de ces interactions dépendent de nombreux parameétres, tels que :

e Des caractéristiques de la particule : morphologie, taille, distribution granulométrique, ...

o Des caractéristiques de I'air environnant : humidité, température

e Des caractéristiques du procédé : état de surface des parois, manipulation de la poudre, ...
Si ces forces dinteraction dominent la force de gravité, la poudre présentera un comportement
cohésif, et présentera donc des difficultés pour I'écoulement: I'écoulement sera irrégulier voire

absent.

Pour évaluer cette capacité a s’écouler, il existe de nombreuses méthodes. Ces méthodes peuvent
étre classées en deux groupes :

e D’une part, les méthodes simples et rapides a mettre en place, qui fournissent des résultats
qualitatifs mais qui dépendent de I'opérateur ainsi que du protocole de mesure utilisé : ce sont
les méthodes dites indirectes.

e D’autre part, les méthodes qui demandent des connaissances poussées et longues a mettre
en place, qui fournissent des résultats quantitatifs et répétables : ce sont les méthodes dites

directes.

Le choix d’'une méthode de mesure dépend de I'utilisation que I'on souhaite faire des résultats :

o Pour des tests de conformité ou de contréle qualité, une simple évaluation qualitative suffit, on
va donc se tourner vers les méthodes indirectes. De plus, ces méthodes répondent aux
contraintes des industriels en termes de simplicité et rapidité de mise en ceuvre.

e Dans le cadre de dimensionnements d’installation, il est nécessaire de quantifier avec
précision le comportement de la poudre. On va donc utiliser les méthodes directes qui

permettent d’obtenir des résultats qui quantifient le comportement de la poudre.

Les poudres qui ont été étudiées dans ce travail sont des poudres qui présentent des caractéristiques
différentes, et donc des coulabilités différentes. Avant d’évaluer leur coulabilité, il est nécessaire de
bien les caractériser au préalable, afin de pouvoir faire le lien entre leurs caractéristiques et leur
coulabilité. Les dispositifs utilisés pour la caractérisation, ainsi que les résultats sont présentés dans la

partie suivante.
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Partie 11 :
Description des materiaux
utilises
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1. GENERALITES SUR LES POUDRES UTILISEES

Les poudres étudiées dans ce travail sont des poudres déja disponibles au Laboratoire Réactions et
Génie des Procédés. Quatre poudres ont été étudiées : deux grades de cellulose microcristalline, un

grade de lactose, et la séricite.

1.1. Cellulose microcristalline

La cellulose microcristalline, homopolymére de B-D-glucopyranoses liées par des liaisons glucosidique
de type B(1,4) (figure 1I.1), est un excipient largement employé dans l'industrie pharmaceutique et
alimentaire. Celle-ci est principalement utilisée comme agent de suspension, diluant et désintégrant
[40].

OH
OH
H o
-0 o)
OH HO o’
OH

- —n/2

Figure 11.1 : Formule structurelle de la cellulose

Selon le procédé de fabrication de la cellulose microcristalline, différents grades peuvent étre obtenus.
Chacun de ces grades posséde des spécificités qui leur sont propres, et qui font qu'ils seront plus

adaptés pour un procédé [41].
Dans ce travail, I'Avicel PH 101 et I'Avicel PH 102 ont été étudiés.

e L’Avicel PH 101 est principalement employé dans des procédés de compression directe, de
granulation humide ainsi que pour des procédés de mise en gélules.

e L’Avicel PH 102 est aussi employé de la méme maniére que I'Avicel PH 101, mais présente
des particules plus grosses qui améliorent I'écoulement des poudres fines, lorsque mélangé a

ces dernieres.

1.2. Lactose

Le lactose est un dissacharide formé d’'une unité de O-p-D-galactopyranose liée a une unité de o-D-
glucopyranose monohydrate, par une liaison glucosidique de type B(1,4) (figure 11.2).

OH
OH OH

HO o
OH HO

OH
OH H,0

Figure 11.2 : Formule structurelle du lactose
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Le lactose est principalement utilisé dans I'industrie pharmaceutique comme : vecteur de poudre

séche a inhaler, adjuvant a la lyophilisation, liant et diluant [40].

De la méme maniére qu'il existe différents grades pour la cellulose microcristalline, différents grades
de lactose peuvent étre obtenus suivant le procédé de fabrication employé.

Dans ce travail, le grade étudié est le Pharmatose 200M, un lactose broyé. Ce grade de lactose est

principalement employé en granulation humide.

1.3. Séricite
La séricite ou « charge blanche » est un silicate de type mica, et plus précisément de la famille des

muscovites. Il s’agit d’'un silicate hydroxylé d’aluminium et de potassium, dont la composition chimique
est la suivante : KAl (AlSizO40)(OH,F),.

La séricite est employée en cosmétique, comme support de maquillage, et doit donc avoir des
propriétés cohésives.

2. CARACTERISATION DES POUDRES

Avant de pouvoir évaluer la coulabilité d'une poudre, il est nécessaire de bien connaitre les
caractéristiques des particules qui la composent, et des caractéristiques de la poudre dans son

ensemble, afin de faire le lien entre leurs caractéristiques et leur coulabilité.

2.1. Morphologie
Afin d’avoir acces, d’'une maniére qualitative, a la forme, la taille et I'état des surfaces des particules,
les poudres ont été visualisées sous microscopie électronique a balayage (MEB). Le modéle utilisé est
le Jeol JSM T330A. Les poudres ont été étudiées pour différents agrandissements, afin d’avoir une

vue d’ensemble de I'organisation de la poudre, et une vue plus précise d’une particule Les photos

obtenues par ce microscope sont présentées dans les figures suivantes (figures [1.2 a 11.6)

Figure I1.3 : Clichés MEB de I'Avicel PH 101

L’Avicel PH 101 (figure 11.3) est composé de particule de taille de I'ordre de 100 uym, en forme de

batonnet et présentant une surface rugueuse. D’un point de vue organisationnel, les particules sont
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bien dispersées, et on ne constate pas la présence d’agglomérats de particules. Les clichés révélent

aussi la présence de quelques fines au sein de la poudre.

Figure 1.4 : Clichés MEB de I'Avicel PH 102

L’Avicel PH 102 (figure 11.4) présente les mémes caractéristiques que I'Avicel PH 101, a la seule
différence que les particules de I'Avicel PH 102 sont de taille Iégérement plus importante que I'Avicel
PH 101.

(X500 50pm

Figure 11.5 : Clichés MEB du Pharmatose 200M

Le Pharmatose 200M (figure 11.5) est une poudre plus fine que les précédentes, avec des particules
de taille de I'ordre de 50 pym. Les particules sont de formes cubiques, avec une surface lisse. D’'un
point de vue organisationnel, on constate une agglomération des particules. De plus, ces clichés
révélent la présence de nombreuses fines, pouvant s’adsorber a la surface des particules plus

grosses.
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Figure 11.6 : Clichés MEB de la séricite

La séricite (figure 11.6) est une poudre encore plus fine, avec des particules de taille de I'ordre de 10
pm. Comme pour le Pharmatose 200M, on constate la présence d’agglomérats au sein de la poudre,
ainsi que la présence de nombreuses fines pouvant s'adsorber a la surface des particules plus
grosses.

A partir de ces clichés, il est possible de faire une premiére évaluation de la cohésivité des poudres, et
donc de leur coulabilité. En effet, seuls le Pharmatose 200M et la séricite présentent des agglomérats
de particules. On peut donc en déduire que ces poudres sont plus cohésives, et donc présenteront
plus de difficultés pour s’écouler, que les deux grades d’Avicel.

2.2. Distribution granulométrique
La distribution granulométrique des différentes poudres a été déterminée avec un granulométre laser
de la marque Malvern, modéle MasterSizer2000. La granulométrie des poudres a été déterminée
selon la technique de Fraunhofer, en voie humide, en milieu éthanol ou aqueux suivant la poudre :
e Les deux grades d’Avicel et le Pharmatose 200M ont été étudiés en milieu éthanol, au vu de
leur nature chimique. En effet, la cellulose et le lactose sont des sucres, susceptibles de
gonfler ou de se solubiliser en milieu aqueux.

e La séricite, étant un minéral, a été étudiée en milieu aqueux.

Les résultats d’analyse sont présentés ci-dessous (tableau 1.1 et figure 11.7).

Tableau Il.1 : Diamétres de distribution, diamétres moyens et largeurs de distribution des poudres

étudiées
Poudre Dv1o Dys0 Dy9o D[3,2] D[4,3] Span
Avicel PH 101 24,2 uym 70,4 ym 147,0 ym 29,3 uym 78,8 um 1,74
Avicel PH 102 23,9 um 94,6 um 225,4 ym 31,9 um 111,2 ym 2,13
Pharmatose 200M 8,2 um 46,4 uym 120,2 ym 14,2 uym 56,6 um 2,42
Séricite 1,9 um 6,9 um 20,4 ym 4,2 um 9,4 ym 2,67
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Figure 11.7 : Distributions granulométriques des poudres étudiées

Comme pour I'analyse en microscopie électronique a balayage, en termes de taille de particule, on

retrouve le méme classement des poudres, avec la méme échelle de taille.

Concernant la distribution de taille, le Pharmatose 200M ainsi que la séricite présentent une largeur de
distribution plus importante que les deux grades d’Avicel. La distribution de taille reflétant la proportion
de fines dans une poudre, cela confirme bien I'observation réalisée en microscopie électronique a
balayage.

Pour le Pharmatose 200M, on constate que I'analyse granulométrique réveéle la présence de particules
ayant un diametre supérieur a 120 um, alors que celles-ci n’étaient pas observées en microscopie
électronique a balayage. Cela pourrait effectivement confirmer la présence de nombreux agglomérats
de particules au sein de la poudre.

Concernant les agglomérats de particules observés en MEB pour la séricite, 'analyse granulométrique
ne permet pas de conclure sur ce point. En effet, les mesures ont été effectuées en voie humide, ce

qui modifie les forces interparticulaires et peut avoir un impact sur la désagglomération.

2.3. Densités

Comme expliqué dans la partie | de ce travail, il existe plusieurs définitions de densité pour une
poudre : la densité vraie, la densité aérée, la densité vrac et la densité tassée.

Du fait de sa définition, la densité vrac n’a pas été mesurée. En effet, la mesure de la densité vrac est
effectuée sur une poudre n’ayant subie aucune préparation, et est donc fortement dépendant de
I'historique de la poudre.

La densité tassée, faisant partie d’'une méthode d’évaluation de la coulabilité d’'une poudre, sera

abordée plus tard dans ce travail.
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Pour toute la suite de ce travail, les valeurs de densité données correspondent au rapport entre la

masse volumique de la poudre aérée ou non, et celle de I'eau (soit 1 kg.L™)

2.3.1. Densité vraie
La densité vraie, ou densité pycnométrique des particules des poudres a été mesurée au pycnometre
a hélium, avec le pycnomeétre AccuPyc 1330, de la société Micromeritics. Pour chaque poudre, dix
mesures sont réalisées, dans les mémes conditions de température. Les densités obtenues sont les

suivantes (tableau I1.2).

Tableau II.2 : Densité vraie des poudres étudiées

Avicel PH 101 Avicel PH 102 Pharmatose 200M Séricite

Température 20°C 19.9°C 19.9°C 20°C
Moyenne 1,5617 + 0,0026 1,5591 + 0,0010 1,5403 + 0,0020 2,8067 = 0,0074

On constate que les deux grades d’Avicel et le Pharmatose 200M possédent des densités vraies tres
similaires. Cela peut s’expliquer par le fait que leur composition chimique soit trés proche (la cellulose

et le lactose sont des oses).

Concernant la séricite, étant composée d’atomes bien plus lourds que ceux constituant les oses, celle-

ci présente une densité vraie bien supérieure.

2.3.2. Densité aérée
Pour la mesure de la densité aérée, les poudres ont été au préalable désagglomérées en les faisant
passer a travers une grille de 1 mm d’ouverture (figure 11.8), avant de les verser dans des récipients de

volume connus.

Entonnoir en inox avec une

ouverture de 17,9 mm

Figure 11.8 : Entonnoir et grille utilisés pour le remplissage de récipients
Cette densité a été mesurée dans divers récipients, afin de vérifier I'indépendance de la mesure par

rapport au récipient utilisé :

e Trois pots de diamétre 16 mm, 25 mm et 50 mm et de hauteur 50 mm, de volume respectif 10
mL, 25 mL et 100 mL (figure 11.9).

o Une éprouvette graduée de 250 mL, et de 35,7 mm de diamétre.
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Figure 11.9 : Pots utilisés pour la mesure de la densité aérée
(Volume des récipients de gauche a droite : 10 mL, 25 mL et 100 mL)

Trois mesures ont été effectuées sur chaque poudre. Pour chaque poudre, les mesures sont

reproductibles. Les résultats obtenus sont les présentés dans le tableau 1.3 et la figure 11.10).

Tableau 1.3 : Mesures de densité aérée

Avicel PH 101 Avicel PH 102 Pharmatose 200M Séricite
Pot d=16 mm 0,288 + 0,004 0,319 + 0,007 0,493 £ 0,017 0,335+ 0,011
Pot d=25 mm 0,283 + 0,004 0,312 £ 0,005 0,512 £ 0,013 0,342 £ 0,012
Pot d=50 mm 0,285 + 0,002 0,311 £ 0,002 0,526 £ 0,012 0,354 £ 0,012
Eprouvette 0,304 + 0,003 0,339 + 0,002 0,544 £ 0,010 0,377 £ 0,010
Comparaison des densités aérées mesurés
selon le récipient utilisé
0.6
0.5
Pharmatose 200M
- 0.4
3 = Fﬁ Séricite
‘o -
£ 03 & Avicel PH 102 ¢ Potd=16 mm
=
3 Avicel PH 101 ® Potd=25mm
0.2 Pot d=50 mm
0.1
O T T T T T 1
0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6
Densité éprouvette

Figure 11.10 : Comparaison des densités aérées mesurées sur différentes poudre selon le dispositif
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Deux constats peuvent étre faits a partir de ces mesures :
e On constate qu'en général, la densité mesurée en éprouvette est supérieure aux densités
mesurées en pots.

e Avec un pot de diamétre élevé, on mesure des densités aérées plus importantes.

Par rapport a ces écarts observés, des auteurs ont constatés que I'empilement des poudres, et donc
la mesure de la densité aérée, dépendent de la hauteur de chute des poudres, du diamétre du

récipient, mais aussi de la maniére de versée la poudre dans le récipient [11].

Comme la densité aérée d’une poudre correspond a la densité de la poudre se trouvant dans I'état le

plus lache, on prendra comme densité aérée la densité aérée mesurée dans le plus petit pot.

2.4. Porosité

La porosité des poudres a été déterminée par porosimétrie au mercure, a I'aide du porosimétre
Autopore IV de la société MicroMeritics. Lors des mesures, la pression maximale atteinte est de 2 300

bar : la porosité ainsi déterminée correspond a celle d’'une poudre dans un état dense.

Les résultats pour chaque poudre sont présentées ci-dessous (figure 11.9 a 11.12)
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Figure 11.11 : Distribution de la taille des pores pour I'Avicel PH 101
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Distribution de la taille des pores pour I'Avicel
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Distribution des pores (mL/g/nm)

Distribution de la taille des pores pour la
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Figure 11.14 : Distribution de la taille des pores pour la séricite
—Volume cumulé des pores / —Distributions des pores

des pores ayant un diameétre supérieur a celui considéré.

Les résultats fournis par le porosimétre sont a rapprocher de ceux I'analyse granulométrique et des

observations en microscopie électronique a balayage.

En ce qui concerne la taille des pores :

En ce qui concerne le volume total des pores, les résultats tels quels ne permettent pas de faire une
comparaison direct, car les poudres ne présentent pas la méme densité vraie. Cependant, il est

possible de remonter a la porosité, définie comme le rapport entre le volume de vide et le volume total,

Pour le Pharmatose 200M, on constate que cette poudre présente des pores de diamétre
supérieur a 50 ym, diametre qui correspond aussi a l'ordre de grandeur du diamétre moyen

des particules. Cela confirmerait donc I'organisation des particules en agglomérats de grande

taille, en laissant un vide important au sein de ceux-ci.

Il est en de méme pour la séricite qui présente des pores de diamétre supérieur a 10 uym,

ordre de grandeur du diamétre moyen des particules.

Pour les deux grades d’Avicel, on ne constate que trés peu de pores ayant un diamétre

supérieur au diametre moyen des particules. Comme constaté en microscopie électronique a

balayage, I'Avicel ne s’organiserait pas en agglomérats.

de chaque poudre :
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pore

V. T V.

pore solide

e =

(I1.1)

Avec Vore et Vsoiige respectivement le volume des pores et le volume du solide.

Soit, en introduisant la masse m de poudre utilisée :

Vpore
\"
— m — pore
€=y v = ] (n.2)
pore solide Vpore +
m m pvraie

oU Vpore représente le volume total de pore par unité de masse de poudre et pyrie, la masse volumique
vraie de la poudre. A partir de cette porosité, il est possible de d’estimer une densité apparente des

différentes poudres.

dtassée = dvraie'(1 - 8) (1.3)

Les résultats sont présentés dans le tableau suivant (tableau 11.4) :

Tableau I1.4 : Porosité et densité apparente des poudres

Avicel PH 101 Avicel PH 102 Pharmatose 200M Séricite
€ 0,76 0,74 0,48 0,77
dapparente 0,377 0,400 0,81 0 0,629

A noter que ces densités tassées ne sont que des estimations, du fait que les particules, ainsi que les

pores ont pu étre déformées sous les fortes pressions appliquées.

Les deux grades d’Avicel ainsi que la séricite étant composés de particules ayant des formes tres
éloignés de la sphére, ceux-ci s'empilent en laissant de nombreux vides, d’'ou des valeurs de porosité
élevée. Concernant le Pharmatose 200M, la forme des particules étant beaucoup plus proche de celui

d’'une sphére, sa porosité est donc beaucoup plus faible.

2.5. Teneur en eau

La teneur en eau des poudres utilisées a été déterminée par analyse thermogravimétrique, avec un
thermogravimétre de la marque Mettler Toledo, modéle TGA. L'analyse thermogravimétrique permet
de différencier I'eau liée, qu’elle soit liée chimiquement ou physiquement, de I'eau libre. En effet, I'eau
libre s’élimine a des températures faibles (aux alentours de 80°C), alors que I'eau liée s’élimine a des

températures plus élevées. Les résultats sont présentés ci-dessous (figure 11.9 et tableau 11.4) :
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Analyse thermogravimétrique des poudres
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Figure 11.15 : Analyse thermogravimétrique des poudres
Tableau II.5 : Teneur en eau des différentes poudres
Avicel PH 101 Avicel PH 102 Pharmatose 200M Séricite

Eau libre 3,6 % 3,8 % 0% 0%
Eau liée 0% 0% 4.9 % 0%

Seuls les oses contiennent de I'eau. L'Avicel PH 101 et I'Avicel PH 102 contiennent uniquement de
'eau libre, a hauteur respectivement de 3,6% et 3,8%. Concernant le Pharmatose, celui-ci contient

uniquement de I'eau liée a hauteur de 5%.

A noter que la formule chimique du Pharmatose 200M, est CgH,0s, H,O, ce qui correspond a une
masse molaire de 360 g/mol. La masse molaire de I'’eau étant 18 g/mol, celle-ci représente donc 5%

de la masse totale, teneur que I'on retrouve par thermogravimétrie.

3. CONCLUSION

Avant d’évaluer la coulabilité des poudres, il est nécessaire de bien les caractériser, pour étre en
mesure de faire, par la suite, le lien entre leurs caractéristiques et leur coulabilité. Quatre poudres ont

été choisies dont les caractéristiques sont résumées dans le tableau suivant (tableau I1.5) :
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Tableau I1.6 : Comparaison des caractéristiques des poudres utilisées

Avicel PH 101 Avicel PH 102 Pharmatose Séricite
200M
Nature chimique Ose Ose Ose Minéral
. . Forme Batonnet Batonnet Cube Lamelle
Microscopie ; :
électronique 2 Etat de surface Rugueuse Rugueuse Lisse Lisse
balayage Taille (ordre de
grandeur) 70 um 100 pm 50 um 10 ym
Dy1o 24,2 ym 23,9 uym 8,2 uym 1,9 um
Dyso 70,4 ym 94,6 um 46,4 uym 6,9 um
Dygo 147,0 ym 225,4 ym 120,2 ym 20,4 ym
Granulométrie
D[3,2] 29,3 um 31,9 um 14,2 ym 4,2 ym
D[4,3] 78,8 um 111,2 ym 56,5 um 9,4 um
Span 1,74 2,13 2,42 2,67
Porosité Taille moyenne 25 um 30 um 10 um 1 um
(au mercure)  porosité totale 0,76 0,74 0,48 0,77
Vraie 1,56 1,56 1,54 2,81
Aérée 0,288 0,319 0,493 0,335
Densités
Apparente
(estimée selon 0,377 0,400 0,810 0,629
porosité)
Libre 3,6% 3,8% 0% 0%
Teneur en eau
Liée 0% 0% 4,9% 0%

Ces poudres présentent des caractéristiques trés différentes. Cela nous permettra de vérrifier, par

évaluation de leur coulabilité, s'il existe des caractéristiques qui ont un impact plus important sur leur

coulabilité.

Les méthodes d’évaluation des poudres sont décrites dans la partie suivante, ou on tachera de faire

des comparaisons entre les résultats des différentes méthodes, mais aussi des rapprochements entre

les résultats obtenus, et les caractéristiques précédemment définies des poudres.
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Partie 111 :
Evaluation de la coulabilité
des poudres



1. METHODES INDIRECTES

Comme précisé dans la partie | de ce travail, les méthodes dites indirectes sont des méthodes qui
permettent de qualifier la coulabilité d’'une poudre. Ces différentes méthodes explorent la poudre sans
appliquer de contrainte : I'état dans lequel la poudre est explorée n’est donc pas représentatif de I'état
dans lequel elle se trouverait dans un process (une poudre est toujours soumise a des contraintes, et
au moins par le poids da a la hauteur de lit de poudre).

Les dispositifs utilisés pour évaluer la coulabilité des poudres sont ceux disponibles au Laboratoire
Réaction et Génie des Procédés.

1.1. Mesures de I'angle de repos

Les mesures d’angle de repos ont été réalisées a I'aide du dispositif présenté sur la figure 111.1

Trémie

Feuille de mesure

Grille de 1 mm

Figure lll.1 : Dispositif utilisé pour les mesures d'angle de repos

La poudre a étudier est versée dans la trémie, équipée d’une grille de 1 mm d’ouverture, permettant la
désagglomeération de la poudre. La poudre ainsi désaglomérée tombe sur le support en pIexigIas®, en
formant un demi-coéne. La mesure du diamétre de base ainsi que de la hauteur du demi-céne ainsi

formé permet de déterminer I'angle de repos :

tan (o) = 2—: (n.1)

Avec h la hauteur du demi-cone, et d le diamétre de sa base.

Chaque poudre a été testée trois fois, afin de vérifier la reproductibilité de la mesure. Les résultats
sont présentés dans le tableau IIl.1 :
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Tableau lll.1 : Résultats des mesures d'angle de repos

Avicel PH 101 Avicel PH 102 Pharmatose 200M Séricite
Mesure 1 37° 40° 42° 48°
Mesure 2 40° 42° 52° 47°
Mesure 3 40° 38° 53° 40°
Moyenne 39° 40° 51° 45°
Ecart-type 1,7° 2,0° 6,1° 4.4°
Aptitude a Assez bonne Assez bonne Médiocre Trés passable

I’écoulement

Pour les deux grades d’Avicel, les mesures ont été reproductibles, reproductibilité que I'on ne retrouve

pas pour le Pharmatose 200M et la séricite.

La non reproductibilité des deux derniéres poudres peut s’expliquer de deux maniéres :

Les forces de friction existantes entre ces poudres et la paroi de la trémie d’alimentation sont
suffisamment importantes pour empécher le bon glissement des particules le long de la paroi.
Les particules vont donc s’accumuler sur la paroi, jusqu’a former une masse suffisamment
importante qui glissera le long de la paroi. Cette masse de poudre, lorsqu’elle va atteindre le
demi-cbne de poudre, aura une énergie cinétique suffisamment importante pour détruire le
sommet du demi-cone de poudre préalablement formé.

Lors de la formation du demi-céne, les particules se sont agglomérées, formant ainsi un demi-

cbne présentant une surface trés irréguliére, rendant ainsi la lecture de I'angle difficile.

La validité de ces mesures est donc discutable, et donc le classement des poudres dans I'échelle de

coulabilité selon la Pharmacopée Européenne également, au vu des difficultés rencontrées.

Cependant, avec ces mesures d’angle de repos, on peut catégoriser les poudres en deux groupes :

Les poudres pour lesquelles la mesure est reproductible, et dont les interactions
interparticulaires sont faibles: On peut placer dans cette catégorie les deux grades d’Avicel.
Les poudres pour lesquelles la mesure n'est pas reproductible, et pour lesquelles les
interactions interparticulaires sont fortes. On peut placer dans cette catégorie le Pharmatose
200M et la séricite.

1.2. Essais de tassement

1.2.1. Indice de Hausner

L'indice de Hausner, rapport entre la densité tassée et la densité aérée, est un indice permettant de

qualifier la coulabilité d’'une poudre. Les densités aérées et tassées des poudres ont été déterminées

grace au densimeétre Densitap ETD-20, de la société Granuloshop, équipé d’'une éprouvette de 250

mL et 34,7 mm de diamétre (figure IIl.2). Ce densimétre respecte les normes définies par la

Pharmacopée Européenne.
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Eprouvette
graduée 250 mL

Appareil a
tassement

Figure 11l.2 : Dispositif utilisé pour la détermination de I'indice de Hausner des poudres

Le test a été conduit selon le protocole défini par la Pharmacopée Européenne, a savoir :

e Introduction d’une quantité suffisante de poudre dans I’entonnoir, a savoir une quantité de
poudre dont le volume apparent est compris entre 150 mL et 250 mL, sans dépasser 100 g.
(Si la densité aérée de la poudre est trop importante, il faut utiliser une éprouvette de 100 mL)

e Lecture du volume initial (correspondant a V)

e Relever du volume aprés 10, 500, 1 250 chutes (correspondants a V19, Vsoo, V1 250)

o Si la différence entre V5o et V1250 est inférieure ou égale a 2 mL, V, 25 est le volume aprés
tassement. Dans le cas contraire, poursuivre le tassement par incréments de 1 250 chutes,

jusgu’a ce que la différence entre 2 relevés consécutifs soit inférieure ou égale a 2 mL.

Les poudres ont été introduites dans I'éprouvette via un entonnoir équipé d’une grille présentant une

ouverture de 1 mm. Les résultats sont présentés ci-dessous (tableau [11.2 et figures 1.3 a l11.6):
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Densité

0.46

0.44

0.42

0.4

0.38

0.36

0.34

0.32

0.3

Essais de tassement sur I'Avicel PH 101

7'} A
5%
@ Points Ph. Eur. essai 1
A Points Ph. Eur. essai 2
X Points Ph. Eur. essai 3
10 100 1000 10000

Nombre de tassement

Figure 111.3 : Essais de tassement sur I’Avicel PH 101

Densité

0.48

0.46

0.44

0.42

0.4

0.38

0.36

0.34

0.32

0.3

Essais de tassement sur I'Avicel PH 102

7y
x &
R

@ Points Ph. Eur. essai 1

A Points Ph. Eur. essai 2
* X Points Ph. Eur. essai 3
10 100 1000 10000

Nombre de tassement

Figure l1l.4 : Essais de tassement sur I’Avicel PH 102
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Essais de tassement sur le Pharmatose 200M

0.9
0.85 i ‘
0.8
0.75
p-
2 07 @ Points Ph. Eur. essai 1
()]
e A Points Ph. Eur. essai 2
0.65
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Figure I1l.5 : Essais de tassement sur le Pharmatose 200M
Essais de tassement sur la séricite
0.75
0.7
” R
0.65
0.6 =
'8 0.55
e X @ Points Ph. Eur. essai 1
& 05 X
’ A Points Ph. Eur. essai 2
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X
0.35
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Nombre de tassement

Figure 111.6 : Essais de tassement sur la séricite
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Tableau lll.2 : Ensemble des indices de Hausner pour les poudres étudiées

Pharmatose

Avicel PH 101 Avicel PH 102 200M Séricite
Densité aérée 0,304 + 0,002 0,339 + 0,003 0,544 + 0,010 0,377 £ 0,006
Densité tassée 0,435 + 0,005 0,458 + 0,006 0,829 + 0,008 0,682 + 0,003
Indice Hausner 1,43 + 0,02 1,35+ 0,03 1,53 £ 0,05 1,81 £ 0,05
Classe Médiocre Médiocre Trés médiocre Exr;rgzg?s(r;rrlgnt

Selon les indices de Hausner déterminés et la classification de la Pharmacopée Européenne, toutes
ces poudres présentent des difficultés a 'écoulement. Et on a dans I'ordre d’écoulement du plus facile
au plus difficile :

1) Avicel PH 102

2) Avicel PH 101

3) Pharmatose 200M

4) Séricite

Ce classement confirme les résultats des essais de mesure d’angle de repos : les deux grades

d’Avicel présentent une meilleure coulabilité que le Pharmatose 200M et la séricite.

Cependant, on remarque que la densité aérée mesurée par le densimeétre ne correspond pas a la
densité aérée des poudres présentée dans la partie Il de ce travail. Si on utilise les valeurs de densité

aérée déterminée dans la partie précédente, on obtient les résultats suivants (tableau I11.3) :

Tableau Ill.3 : Valeurs corrigées des indices de Hausner

Pharmatose

Avicel PH 101 Avicel PH 102 200M Séricite
Densité aérée 0,288 + 0,004 0,319 = 0,007 0,493 £ 0,017 0,335+ 0,011
Densité tassée 0,435 + 0,005 0,458 + 0,006 0,829 + 0,008 0,682 + 0,003
Indice Hausner 1,52 + 0,04 1,45 £ 0,05 1,89 £ 0,08 2,03 £ 0,08
Classe Trés médiocre Médiocre Exrtnrzg?oe?rgnt Exrtrﬁ;rilgcmrsnt

En corrigeant la valeur de la densité aérée des poudres, certaines poudres changent de classe
d’écoulement : I'Avicel PH 101 passe de la classe « médiocre » a « trés médiocre », et le Pharmatose
200M, de la classe « trés médiocre » a la classe « extrémement médiocre ». La préparation de la
poudre et la mesure de la densité aérée sont donc des points critiques pour une bonne évaluation de

la coulabilité des poudres.

Concernant le classement des poudres selon leur facilité a s’écouler, celui-ci ne change pas.
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En plus de pouvoir classer les poudres selon leur coulabilité, ces tests fournissent une information sur
la dynamique de tassement des poudres, c'est-a-dire sur leur capacité a se densifier par
réarrangement. En effet, suivant la poudre étudiée, le nombre de chutes nécessaires pour atteindre la
densité tassée différent :

e Pour I'Avicel PH 101, 3750 chutes sont nécessaires.

e Pour I'Avicel PH 102, 3750 chutes sont nécessaires.

e Pour le Pharmatose 200M, 2500 chutes sont nécessaires.

e Pour la séricite, 5000 chutes sont nécessaires.

Afin d’avoir des informations plus précises, ce test peut étre conduit de maniére différente : par relevé

de I'évolution de la densité suivant le nombre de chutes effectués.
1.2.2. Essais dynamiques

1.2.2.1. Par tassement
L’'essai de tassement dynamique sur une poudre consiste a relever I'évolution de sa densité, en

fonction du nombre de chutes effectués.

Ce type d’essai est décrit dans la littérature, mais uniquement pour de petits nombres de chutes [42] :
la compressibilité de la poudre a été relevée en fonction du nombre de chutes effectués. La
compressibilité de la poudre, notée C, est défini comme suit :

C= VO -VN - PN = Pasrée
Vo Pn

(.2)

Ou V, correspond au volume initial occupé par la poudre, Vy le volume occupé aprés N chutes et py la

masse volumique de la poudre aprés N chutes.

L'interprétation des résultats est réalisée via des modéles de densification, en particulier avec le

modéle de Kawakita :

c= 2bN (IIL.3)
1+bN

Ou a et b sont des constantes qui ont été décrites comme caractérisant respectivement la coulabilité

de la poudre, et les forces de friction existantes au sein de la poudre.

On peut remarquer que le nombre de chutes N peut étre assimilé a une énergie massique. En effet, la
poudre se réarrange uniqguement par chutes successives, ce qui correspond a une énergie potentielle

fournie au systéme, qui peut donc s’exprimer par :
E=N.m.g.z soit E= E =N.g.z (11.4)
m
Avec E I'énergie fournie a la poudre aprés N chutes, E I’énergie massique correspondante, m la

masse de poudre, g I'accélération gravitationnelle (soit 9,81 m.s?) et z la hauteur de chute (soit 3

mm).
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L’équation de Kawakita peut donc se réécrire sous la forme suivante :

C= a.bE

En analysant de plus prés le modéle de Kawakita dans sa version énergétique, on remarque que :
e Si on fournit une énergie massique importante a la poudre, ce qui correspond a un grand
nombre de chutes, le modéle de Kawakita se simplifie :

C. =a (111.6)

Ou C,, est la compressibilité correspondant a un apport important d’énergie massique, soit la
compressibilité maximale. La constante a correspond donc a la compressibilité maximale que
peut atteindre la poudre, et on peut exprimer a comme :

a=VO-Vw =pw-p0 =1_&
Vo P o

(11.7)

Avec V,, le volume de la poudre dans son état le plus compact. A partir de la constante a, il
est donc possible de remonter a l'indice de Hausner, d’'ou le lien avec la coulabilité de la

poudre :

HR=P= =~ = (I.8)
De méme, il est possible de déterminer la densité tassée :

— _  Po
=p,.HR= —— .
p. = po-HR = L (11.9)

e Pour un apport d’énergie E,, tel que C = %, on obtient :

QTZ =E, (In.10)

La valeur 9z correspond donc a I'’énergie massique nécessaire, pour atteindre la moitié de la
b

compressibilité maximale, d’ou le lien avec les forces de friction.

Finalement, I'’équation de Kawakita peut se réécrire sous la forme suivante :

C=C,—F _
1/2 +E

(n.11)

m

Dans un premier temps, les densités ont été relevées aprés chaque chute jusque 10 chutes
effectuées, puis toutes les 10 chutes jusque 100 chutes effectuées, puis toutes les 100 chutes jusque
1 000 chutes effectuées, et ainsi de suite jusqu’a ce que la densité de la poudre reste constante sur 3
mesures de consécutives. Les mesures ont d'abord été comparées aux densités mesurées si on
suivait le protocole défini par la Pharmacopée Européenne. Le modéle a été appliqué sur les quatre
poudres étudiées. Les résultats obtenus selon ce protocole, que I'on appelle méthode 1, sont

présentés sur les figures 111.7 a 111.10 :
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Dynamique de tassement selon la 1¢ méthode
pour |'Avicel PH 101
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Figure 11l.7 : Dynamique de tassement selon la 1°® méthode pour I'Avicel PH 101
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Figure 111.8 : Dynamique de tassement selon la 1° méthode pour I'Avicel PH 102
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Dynamique de tassement selon la 1¢ méthode
pour le Pharmatose 200M
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Figure 111.9 : Dynamique de tassement selon la 1°® méthode pour le Pharmatose 200M
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Figure 1110 : Dynamique de tassement selon la 1°® méthode pour la séricite
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On remarque que pour les petits nombres de chutes, il N’y a pas concordance entre les densités
mesurées selon le protocole de la Pharmacopée Européenne et celles mesurées selon la méthode 1.
La fréquence de tassement influence donc la densification des poudres, et doit donc étre conservée

lors de I'étude dynamique du tassement des poudres.

Etant donné que la fréquence de tassement n’a pas été conservée pour les dix premiers tassements,

I'analyse par le modéle de Kawakita n’est pas effectuée sur ces courbes.

Afin de conserver au mieux la fréquence de tassement tout le long de I'’étude dynamique, un nouveau
protocole a été mis en place : des séries de 10 chutes sont effectuées dés le début de 'essai, jusque
100 chutes effectuées, puis poursuite selon la méthode 1. Ce nouveau protocole est appelé méthode
2.

Les résultats sont présentés sur les figures 111.11 a lll.14 :

Dynamique de tassement selon la 2¢m¢
méthode pour I'Avicel PH 101
0.46
0.44
0.42 T
n ne
[ ]
0.4
- _"-F = Dynamique de tassement
g 038 . _
K " * Points Ph. Eur. essail
0.36 = Points Ph. Eur. essai2
0.34 - x Points Ph. Eur. essai3
*
0.32 A
0;3 T T T T TTTTT T T T T TTTTT T T T T TTTTT T T T rrrrrj
1 10 100 1000 10000
Nombre de tassement

Figure 111.11 : Dynamique de tassement selon la 2°™ méthode pour I’Avicel PH 101
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Figure I1.12 : Dynamique de tassement selon la 2°™ méthode pour I’Avicel PH 102
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Figure 11113 : Dynamique de tassement selon la 2°™ méthode pour le Pharmatose 200M
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Figure I1.14 : Dynamique de tassement selon la 2°™ méthode pour la séricite

Contrairement a la 1°® méthode, les densités relevées sont en concordance avec les densités
relevées si on suivait le protocole de la Pharmacopée européenne. La fréquence de tassement a bien

été conservée tout le long de I'essai. L'analyse par le modéle de Kawakita peut donc étre réalisée.

L’'ajustement des points expérimentaux avec le modéle de Kawakita a été réalisé en tenant compte
des incertitudes de mesure, et plus précisément de lecture de volume. En effet, la surface du lit
n'étant pas toujours horizontale, la lecture du volume est donc difficile. L’incertitude sur I'erreur de
lecture du volume est fixée a 2 mL, correspondant a une graduation de I'éprouvette. L’ajustement a
été réalisé grace au logiciel Regressi®, avec la méthode du xz, l'intervalle de confiance étant fixé a
95%. La modélisation est valable si le critére 5 est proche de 1 ou inférieure a 1 Les ajustements sont

présentés dans les figures figures I11.15 a 111.18 et le tableau 111.4 :
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Ajustements par le modéle de Kawakita pour I’Avicel PH 101

C
[ T R A I I
0.25] ’ ’,r,Hi—Jfff*f X
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0.21 W Modélisation courbe noire (1°* points) : Modélisation courbe bleue (derniers points) :
] )\ C.. = 0,260 + 0,007 C., = 0,283 + 0,007
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Figure 111.15 : Ajustements par le modéle de Kawakita pour I'Avicel PH 101
Ajustements par le modéle de Kawakita pour I’Avicel PH 102
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Figure 111.16 : Ajustement par le modéle de Kawakita pour I'Avicel PH 102
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Ajustement par le modéle de Kawakita pour le Pharmatose 200M

C [ — -
03] | | \
] Modélisation :
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Figure 111.17 : Ajustement par le modéle de Kawakita pour le Pharmatose 200M
Ajustements par le modéle de Kawakita pour la séricite
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Figure 111.18 : Ajustement par le modéle de Kawakita pour la séricite
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Tableau lll.4 : Résultats des ajustements de Kawakita pour les essais de tassement avec le Densitap

. . Pharmatose L. .
Avicel PH 101 Avicel PH 102 200M Séricite
Densité initiale 0,312 + 0,011 0,339 + 0,007 0,543 + 0,008 0,368 + 0,010
Domaine
Joe (J-kg™) 1-30 0-25 0-120 0-20
partie C. 0,260 + 0,007 0,237 + 0,006 0,364 + 0,010 0,395 + 0,022
E,, (J.kg") 0,7+0,1 0,6 +0,1 1,7+0,2 36+0,6
Domaine
yime (J-kg™) 5-180 6 -210 NA 5—150
partie C. 0,283 + 0,007 0,272 + 0,006 NA 0,480 + 0,017
E,, (J.kg") 1,9+0,5 24+0,5 NA 7,3+ 1,1

Pour toutes les poudres, sauf pour le Pharmatose 200M, I'ajustement par le modéle de Kawakita doit
se faire en deux parties. Une analyse par ce modéle sur de faibles nombres de tassements, c’est-a-
dire moins de 100 tassements, ce qui correspond a un apport d’environ 2,9 J.kg'1, ne serait donc pas

suffisante pour évaluer correctement la coulabilité d’'une poudre.

Il est & noter que les volumes ont été relevés a I'ceil, d’ou une imprécision des mesures qui peut avoir
un impact sur la détermination des paramétres de Kawakita. Une analyse de sensibilité aux erreurs a
été réalisée et a montré que si on réalise une erreur de lecture de 5% sur le volume V,, on commet les

erreurs suivantes selon la poudre étudiée (tableau 111.5) :

Tableau IIl.5 : Erreurs potentielles sur les paramétres C,, et I?,z du modéle de Kawakita en cas d'erreur de
lecture du volume initial de 5%

Avicel PH101  Avicel PH102 " "aymalose Séricite
1 partie Erreur sur& 13% 14% 7% 1%
Erreur sur E,, 23% 30% 25% 37%
27 partie Erreur sur& 12% 12% NA 4%
Erreur sur E,, 21% 21% NA 16%

En se fixant une erreur de lecture de 5%, I'erreur commise sur E,, est de I'ordre de 3 a 6 fois I'erreur

fixée pour cette analyse, alors qu’elle n’est que de 0,2 a 2,5 fois I'erreur fixée pour le parameétre C..

. . V, -V . s
En effet, I'erreur de lecture commise sur V, impacte la valeur C = OV , impact d’autant plus réduit
0

que la différence entre V, et V est élevée : I'erreur de lecture sur V, est absorbée par cette différence.
Pour cette méme raison, on constate que les paramétres C.. des deux grades d'Avicel est plus
sensible aux erreurs que ceux du Pharmatose 200M et de la séricite (ces deux dernieres étant des

poudres plus compressibles).
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Du fait de la sensibilité aux erreurs du parametre E,, , et dans une moindre mesure du paramétre C.,

il est difficile de confirmer la modélisation des points expérimentaux en deux parties par le modéle de
Kawakita.

A partir du paramétre C., il est possible de calculer l'indice de Hausner, comme précisé
précédemment (équation 111.8). On ne tiendra compte que des paramétres déterminés par
modélisation sur les derniers points, car elle permet de définir la densité tassée. Le tableau suivant
(tableau 111.6) présente les comparaisons entre les indices de Hausner calculés a partir du parameétre

C., et les indices de Hausner déterminés selon la Pharmacopée Européenne.

Tableau Ill.6 : Comparaison des indices de Hausner et des densités tassées obtenus par les essais de
tassement avec le Densitap, et les indices de Hausner déterminés selon la Pharmacopée Européenne

Pharmatose

Avicel PH 101 Avicel PH 102 oot Séricite
_ 1 1,39+ 0,01 1,37 £ 0,01 1,57 + 0,02 1,92+0,06
HR=1¢c (Médiocre) (Médiocre) (Trés médiocre) ~ (=Xrémement
o médiocre)
p. (Densitap) 0,434 + 0,008 0,464 + 0,013 0,853 + 0,024 0,707 + 0,041
Hausner 143 +0,02 1,35+ 0,03 153+ 0,05 2&1;&?3
(Ph. Eur.) (Médiocre) (Médiocre) (Trés médiocre) .
médiocre)
p. (Ph. Eur.) 0,435 + 0,005 0,458 + 0,006 0,829 + 0,008 0,682 + 0,003

On constate que les indices de Hausner calculés a partir du paramétre C.. concordent avec ceux

déterminés selon le protocole de la Pharmacopée Européenne, ainsi que les densités tassées.

Concernant le paramétre E,, , celui-ci représente la facilité d'une poudre a se tasser, et caractérise

donc les forces de friction existantes au sein de la poudre. Par rapport a I'essai de la Pharmacopée
Européenne, ce paramétre pourrait étre comparé au nombre de tassement nécessaire pour atteindre
le volume tassé (tableau Il1.7).

Tableau lIl.7 : Comparaison entre E,,, et le nombre de tassement nécessaire pour atteindre la densité

tassée
Avicel PH101  Avicel PH 102 Pharmatose Séricite
200M
E,, (J.kg") 1,9+0,5 24+05 1,7+0,2 7.3+1,1
Nombre de
tassement
réalisé pour 3750 3750 1250 5000
atteindre p..
(Ph. Eur.)

Le méme classement par rapport a E,,, etle nombre de tassement pour atteindre le volume tassé est

obtenu. Cependant, une interprétation précise de ce paramétre reste difficile, du fait des incertitudes

de mesure.
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Avec la méthode d’étude décrite dans ce paragraphe, il a été possible de retrouver les indices de

Hausner. De plus, un nouveau paramétre caractérisant la facilité de la poudre a se tasser a été défini.

Cependant, cette méthode présente certaines lacunes notamment :

e La lecture des volumes est imprécise : I'analyse pour un nombre trés restreint de tassement
(moins de 100) ne peut étre réalisée correctement, étant donné que sur ce domaine, la
réduction de volume est de I'ordre de grandeur de I'erreur de lecture.

e La densité initiale ne correspond pas a celle ou la poudre se trouve dans son état le plus

lache.

Une autre étude dynamique a été menée pour pallier ces problémes : une étude dynamique de

tassement par compression.

1.2.2.2. Par compression
Dans le cas d’'une étude dynamique de tassement par compression, les essais sont réalisés dans des
cellules de taille bien moins importante qu’'une éprouvette, permettant ainsi d’approcher la densité
aérée d’'une poudre lorsqu’on remplit la cellule (la poudre étant versée a une hauteur bien plus faible
que pour une éprouvette). De plus, la lecture des volumes au cours des essais ne se fait plus a I'ceil,

mais par relevé automatique de la position du poingon de compression.

L’'étude de la compactibilité et la compressibilité des poudres a été largement décrite dans la
littérature [43—46]. Pour un essai de compactibilité et de compressibilité, la compressibilité est relevée
en fonction de la pression appliquée. Les résultats sont ensuite interprétés selon le modéle de

Kawakita, sous sa forme linéaire :

C= "= (.12)

Avec P la pression appliquée.

Comme précédemment, cette relation est modifiée afin de faire apparaitre une énergie massique.
Comme la pression représente aussi une énergie volumique, la relation liant la pression a I'énergie
massique est la suivante :

E=_F

(1.13)

p vraie

Et on peut se ramener a I'’équation Ill.11, définie dans la section précédente.

1.2.2.2.1. Aux « fortes » pressions
L’étude de dynamique de tassement par compression a été réalisée grace a une presse de type
Instron 5569, modele 5569 (figure 111.19), munie d’une matrice de compression de 25 mm de hauteur
et 20 mm de diamétre. Les essais ont été réalisés selon le réglage suivant : la vitesse de déplacement
du poingon de compression a été réglée a 10 mm/min, et I'essai est arrété lorsqu’une charge de 1 000
N, soit 3 170 kPa, est appliquée. A la fin de chaque essai, un comprimé a été obtenu, indiquant une

déformation et fragmentation des grains de poudre.
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Commande manuelle
de la presse

Poingon de compression
avec capteur de force

Matrice de compression

|

%—J— Poste de commande

=

Figure lll.19 : Presse Instron, modéle 5569

Au vu des dimensions de la presse (diamétre du poingon de compression trés proche du diamétre de
la matrice), un essai a blanc (figure 111.20) a été réalisé, afin de vérifier 'absence de frottements, qui
pourraient induire des erreurs de mesures.

Lors du déplacement du poingon dans la matrice, les forces de frottements poingon-paroi de la
matrice peuvent atteindre 7 N, soit 22,5 kPa. Cette valeur sera prise comme incertitude pour
l'interprétation des résultats.

Essai a blanc sur la presse Instron 5569

~N

()]

Charge (N)
H w
-

=

N

[any

Hl
-25 -20 -15 -10 -5 0
Déplacement (mm)

Figure 111.20 : Essai a blanc sur la presse Instron 5569

Les résultats des différents essais sur les poudres, ainsi que les ajustements, sont présentés dans les
figures 111.21 a 111.24 et le tableau III.8. Etant donné qu’on ne s'intéresse qu’au tassement (et non a la

compression), la modélisation a été effectuée uniquement sur les premiers points expérimentaux, en

68



dehors des points pour lesquels la pression mesurée est inférieure a l'incertitude. Le nombre de points
expérimentaux pris en compte a été choisi de telle sorte a avoir xz =1.

Essais de compression avec la presse Instron 5569 sur I’Avicel PH 101

Cc

0.35

0.3

0'25*: Modélisation moyenne :
] C., =0,354 + 0,006

E,=273+1,0Jkg"

1 2 _
0.15] =1
0.1
0.05]/
] E (J.kg")
100 200 300 400
100 200 300 400 500 600 700 P (kPa)
[ o YOO e /1N3 N Paanian A/M1N3 INAY Nueaa~iaaa/an3 I
Figure 11l.21 : Essais de compression avec la presse Instron 5569 sur I'Avicel PH 101
Essais de compression avec la presse Instron 5569 sur I’Avicel PH 102
C
0.3]
1 e
0.25] ===
R _—

Modélisation moyenne :
C.=0,310 = 0,005

015/ E,,=30,1+05Jkg"

1/ =1
0.1
0.05] /

] E (J.kg™h

100 200 300 400
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Figure 111.22 : Essais de compression avec la presse Instron 5569 sur I'Avicel PH 102

69



Essais de compression avec la presse Instron 5569 sur le Pharmatose 200M

0.5]

0.4,: Modélisation moyenne :
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Figure 111.23 : Essais de compression avec la presse Instron 5569 sur le Pharmatose

Essais de compression avec la presse Instron 5569 sur la séricite

0.7

Modélisation :
C,=0,692 + 0,020

E,=84+05Jkg"
2
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] E (Jkg")
| 0 200 300 400
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Figure 11l.24 : Essais de compression avec la presse Instron 5569 sur la séricite
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Tableau lIl.8 : Résultats des ajustements des essais de compression réalisés avec I'Instron 5569

Avicel PH101  Avicel PH 102 Phazr(')'(‘)‘;‘\}fse Séricite
Densité initiale 0,288+0,001  0,312+0,004  0492+0,010 0,336+ 0,011
Domaine (J.kg") 15290 15— 290 15500 15220
C. 0,354+0,006  0,310+0,005  0544+0,021 0,692+ 0,002
E, (J.kg™) 273+ 1,0 30,105 177459 8,4+05

Pour les deux grades d’Avicel, les essais ont été reproductibles. Cependant, cette reproductibilité
n'est pas présente pour le Pharmatose 200M, et encore moins pour la séricite pour laquelle des
fluctuations de pression ont été observées. Ces fluctuations constatées pour la séricite seraient dues
a la présence d’agglomérat de poudre accrochés a la paroi de la matrice, d’'ou nécessité d’appliquer
une certaine pression pour les décrocher. Une fois ces agglomérats décrochés, la pression chute.

Pour la séricite, seule une modélisation sur un essai a pu étre réalisée.

Comme pour I'étude dynamique précédente, il est possible de calculer un indice de Hausner a partir
du paramétre C.. Etant donné que la densité aérée obtenue dans la matrice est proche de la densité
aérée des poudres définie dans la partie Il, les indices de Hausner calculés a partir du paramétre C..,
et I'indice de Hausner corrigé déterminé selon la Pharmacopée Européeenne sont comparés. La
comparaison est présentée dans le tableau ci-dessous (tableau 111.9) :

Tableau Ill.9 : Comparaison des indices de Hausner calculés selon les résultats de compression par
I'Instron 5569 et les indices de Hausner corrigés déterminés selon la Ph. Eur.

Pharmatose

Avicel PH 101 Avicel PH 102 200M Séricite
Hausner Instron 1,55+ 0,01 1,45 + 0,01 (Ezi‘gr?“erir-le(:)r,r:gnt (S)éﬁérir-lgr’r?eznt
5569 (Trés médiocre) (Médiocre) o o
médiocre) médiocre)
p- (Instron 5569) 0,446 £ 0,004 0,452 + 0,008 1,078 £ 0,080 1,284 + 0,060
Hausner corrigé 1,52 + 0,04 1,45 + 0,05 (é);f’rzrﬁgrffm (éigzrﬁgrffm
(Ph. Eur.) (Trés médiocre) (Médiocre) o o
médiocre) médiocre)
p- (Ph. Eur.) 0,435 £ 0,005 0,458 + 0,006 0,829 + 0,008 0,682 + 0,003

Pour les deux grades d’Avicel, on retrouve les indices de Hausner corrigés, déterminés selon le
protocole de la Pharmacopée Européenne. Cependant, pour le Pharmatose 200M et la Séricite, les
indices de Hausner calculés sont significativement supérieurs, avec une densité tassée supérieure.
Pour un essai de tassement conduit selon la Pharmacopée Européenne, I'essai est arrété si pour
deux mesures consécutives, la compressibilité du lit de poudre est inférieure ou égale a 2 mL : I'état
de compacité maximale, et donc la densité tassée, de la poudre n'a sans doute pas été atteinte une

fois ce critére d’arrét atteint.

Concernant le parametre E,,, son interprétation reste difficle. On a vu précédemment que ce

paramétre est trés sensible a la mesure des volumes. Or seuls les essais avec les deux grades
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d’Avicel ont été reproductibles, et donc seuls les valeurs de ﬁ de ces poudres peuvent étre

admises. La non reproductibilité des essais est sans doute due a la méthode d’acquisition : pression
exercée et hauteur du lit de poudre, et donc volume, sont enregistrées en continue, et non une fois

I'état stationnaire atteint pour une pression donnée. La détermination d’un lien potentiel entre les
valeurs de ?,2 déterminés par les essais de tassement dynamique avec I'Instron 5569, le Densitap

ne peut donc étre réalisée.

Les essais de tassement par compression réalisés sur la presse Instron 5569, méme si elle permet
des mesures plus précises des densités, et que la densité initiale est proche de la densité aérée
définie dans la partie Il, ne permet pas d’obtenir des résultats précis. En effet, la presse Instron 5569
réalise des mesures en continues, sans que la poudre ait atteint son état stationnaire pour une
pression donnée. Les mesures réalisées ne sont donc pas représentatifs de I'état de la poudre, pour

une pression donnée.

1.2.2.2.2. Aux « faibles » pressions
D’autres essais de tassement par compression ont été réalisés, mais en utilisant le rhéomeétre FT4 de
la société Freeman Technology muni (figure I11.26) :
e D’une cellule de mesure de 25 mm de diamétre, d’'une contenance de 10 mL

e D’un piston de compression poreux de 23,5 mm de diamétre

Ce rhéométre, contrairement a la presse Instron 5569, n’enregistre pas les données en continu, mais
30 secondes aprés que la pression cible soit stabilisée. Ce rhéomeétre permet donc de réaliser des
relevés, une fois le systéme stabilisé pour une pression donnée.

Rhéométre FT4

Piston de compression

Poste de
commande

Cellule de mesure

Figure 111.25 : Rhéométre FT4 avec son piston de compression

Avec cet appareil, les essais ont été réalisés pour des pressions allant de 1 kPa a 30 kPa. A la fin de
chaque essai, aucun comprimé n’a été obtenu : la densification des poudres est uniquement due a un
réarrangement des particules dans le domaine de pression étudiée. Avant chaque essai, la poudre est
conditionnée grace au mouvement d’'une hélice au sein du lit de poudre : ce conditionnement permet
de s’affranchir de I'impact potentiel de la maniére de verser la poudre dans le récipient sur I'essai .Les
résultats obtenus sont présentés dans les figures 111.27 a 111.31 et le tableau 111.9 :
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Essais de compression avec le FT4 sur I'Avicel PH 101

C
0.2
0.15] _ f_;__,_-:_:'.'-i'-'-i-:_--" """""" B \ _____________
_ozrerT A
Lereiie
- e Modélisation courbe bleue (derniers points) :
01 \ C., = 0,207 + 0,006
"1 4 7 Modélisation courbe noire (1°° points) : ~ E;, =2,3+0,3 J.kg”
T C.=0,175+ 0,004 v*=0,789
N E,=1,0=0,1Jkg"
0.05] ¢ 2= 0,980
E (J.kg™)
2 4 6 2 10 12 14 16 18
5 10 15 20 25 30
P1/16* (kPa)
Figure 111.26 : Essais de compression avec le FT4 sur I'Avicel PH 101
Essais de compression avec le FT4 sur I'Avicel PH 102
C
.15
0.1] el e . .
PR \ Modélisation courbe bleue (derniers points) :
s o C,=0,183 +0,003
S Modélisation courbe noire (1°® points):  E,, =2,8+0,2 J.kg"
0.05 J; L C,=0,130 +£ 0,003 X2 = 0,961
s E,,=07+0,6Jkg"
=128
E (Jkg)
2 4 6 2 10 12 14 16 18
5 10 15 20 25 30
p1/19(kPa)

Figure 111.27 : Essais de compression avec le FT4 sur I'Avicel PH 102
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Essais de compression avec |

e FT4 sur le Pharmatose 200M

C
0.4
.35
4—-"”#;_ o
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038 Modélisation courbe bleue (derniers points) :
7 e C, = 0,421 + 0,004
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Figure 111.28 : Essais d

Essais de compression avec le FT4 sur la séricite
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Figure 111.29 : Essais de compression avec le FT4 sur la séricite
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Tableau Ill.10 : Résultats des ajustements de Kawakita pour les essais de tassement avec le FT4

Pharmatose

Avicel PH101  Avicel PH 102 200M Séricite
Densité initiale 0,314 + 0,002 0,331 + 0,005 0,532 + 0,006 0,437 + 0,002
Domaine
- (Jokg™) 1-7 1-4 1-8 0,5-4
partie C. 0,175 + 0,004 0,130 0,003 0,388 + 0,004 0,474 0,005
E,, (J.kg") 1,0 £0,1 0,7+0,6 1,4 +0,1 0,7+0,3
Domaine
e (Jokg™) 5-20 620 6—20 4-11
partie C. 0,207 + 0,006 0,183 + 0,003 0,421 + 0,004 0,546 + 0,005
E,, (J.kg") 23+£0,3 2,8+0,2 2,1+0,1 1,4 0,1

Pour chacune des poudres, I'ajustement par le modéle de Kawakita a d0 étre effectué en deux
parties, confirmant donc le constat observé lors de I'’étude dynamique par le Densitap, a I'exception du
Pharmatose 200M (a savoir que les mesures réalisées avec le FT4 ont été plus précises). La

densification se ferait donc selon deux régimes différents.

Les densités retrouvées avec le FT4 sont proches de celles mesurées a I'éprouvette, sauf pour la
séricite ou celle-ci est supérieure. Lors du conditionnement de la poudre, le mouvement de la poudre
induit un désenchevétrement de le poudre, qui se traduit soit par une dilatation du lit de poudre si
celui-ci se trouvait dans un état compact, ou une contractance s'il se trouvait dans un état trop lache
[1]. Lorsque les mesures de densité ont été réalisées, la poudre se trouvait dans un état lache (la
poudre ayant été désagglomérée au préalable grace a un tamis de 1 mm d’ouverture pour chaque

mesure).

Comme précédemment, un indice de Hausner peut étre calculé a partir des paramétres C... Seuls les
parameétres déterminés avec les ajustements sur les derniers points sont pris en compte, car
permettant de déterminer la densité tassée. Au vu de la densité initiale, ces indices de Hausner sont
comparés aux indices de Hausner non corrigés obtenus en suivant le protocole de la Pharmacopée

Européenne (tableau I11.11).

Tableau lll.11 : Comparaison des indices de Hausner calculés selon les résultats de compression par le
FT4 et les indices de Hausner non corrigés déterminés selon la Ph. Eur.

Pharmatose

Avicel PH 101 Avicel PH 102 200M Séricite
1,73 £ 0,01 2,20 + 0,02
Hausner FT4 1,26 0,01 1,22+ 0,01 (Extrémement (Extrémement
(Bonne) (Assez bonne) o o
médiocre) médiocre)
pP- (FT4) 0,396 + 0,002 0,404 + 0,010 0,920 £ 0,015 0,961 + 0,013
Hausner 1,43 £ 0,02 1,35 + 0,03 1,53 + 0,05 1.81£0,05
. . . o (Extrémement
(Ph. Eur.) (Médiocre) (Médiocre) (Trés médiocre) o
médiocre)
P~ (Ph. Eur.) 0,435 + 0,005 0,458 + 0,006 0,829 + 0,008 0,682 + 0,003

Pour les deux grades d’Avicel, les indices de Hausner calculés sont inférieurs a ceux déterminés

selon le protocole de la Pharmacopée Européenne, et inversement pour le Pharmatose 200M et la
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séricite, modifiant ainsi leur classification dans I'échelle de Hausner. Le constat est le méme pour la

densité tassée. Cependant, le classement par rapport a I'ordre de facilité a s’écouler n’est pas modifié.

Concernant le paramétre E,,, le tableau suivant compare ce paramétre au nombre de chutes

nécessaire pour atteindre la densité tassée, nombre qui a été déterminé lors de I'essai de tassement

conduit selon la Pharmacopée Européenne (tableau 111.12)

Tableau Ill.12 : Comparaison entre E,,, etle nombre de tassement nécessaire pour atteindre la densité

tassée
Avicel PH101  Avicel PH 102 Pharmatose Séricite
200M
E,, (J.kg") 23+0,3 2,8+0,2 2,1+0,1 1,4 +0,1
Nombre de
tassement
réalisé pour 3750 3750 1250 5000
atteindre p..
(Ph. Eur.)

Le classement relatif des deux grades d’Avicel et du Pharmatose 200M reste identique. Pour la
séricite, il est a noter que le paramétre Iﬂ dépend de la valeur de la densité initiale, et la densité

initiale obtenue avec le FT4 est supérieure a celle mesurée a I'éprouvette.

Les essais réalisés avec le FT4 ont permis d’obtenir des résultats plus précis par rapport aux
méthodes proposés précédemment. Avec la précision des mesures, on a pu confirmer la présence de
deux « régimes » de tassement, qui se traduit par une modélisation des points expérimentaux en deux

parties.

1.2.3. Comparaison des essais de tassement
Que I'essai dynamique ait été réalisé avec un appareil de tassement ou un appareil de compression,

les points expérimentaux ont pu étre modélisés suivant le modéle de Kawakita (équation 111.11).

Les figures suivantes comparent les paramétres C.. et ﬁ obtenus, selon l'appareil utilisé (figure

11130 et 111.31) :

Remarque : le paramétre E,, étant trés sensible aux erreurs de mesure de volume (tableau I11.5) et
étant donné que les essais réalisés avec I'Instron 5569 étaient peu reproductibles, les paramétres

E,, déterminés avec I'Instron 5569 ne seront pas pris en compte.
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Comparaison des parameétres C,,
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Figure 111.30 : Comparaison des paramétres C.
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Figure lll.31 : Comparaison des paramétres E,,

Quel que soit I'équipement utilisé, pour la détermination du paramétre C., le classement selon ce

parametre reste identique. Cependant, les valeurs déterminées par I'lnstron 5569 sont plus élevées,
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alors que les valeurs déterminées par le FT4 ou le Densitap sont similaires. Une explication a ceci
serait que le domaine explorée par I'Instron 5569 correspond a un début de compression, domaine ou

les grains commencent a se déformer et a se fragmenter.

Concernant le parameétre E,, , mis a part pour la séricite, les résultats sont similaires, méme si
I'énergie est apportée de maniére différente. La différence observée pour la séricite est sans doute
due a l'écart de la densité initiale. En effet, le paramétre E,, est trés sensible a la mesure de la
densité initiale.

A partir des paramétres C.,, on a vu précédemment qu’il était possible de calculer I'indice de Hausner,

ainsi que la densité tassée. Les figures suivantes comparent les indices de Hausner, ainsi que les

densités obtenues, suivant la méthode utilisée (figure 111.32 et 111.33).

Comparaison des indices de Hausner

4
——
3.5 K\
3

Séricite

25 / @ Densitap
Pharmatose 200M E ey B Instron 5569
—3—

2 & FT4
/
1.5 _ HIH
Avicel PH 102 —
Py Avicel PH 101
1 T T T T )
1 1.2 1.4 1.6 1.8 2

HR déterminés selon Ph. Eur.

HR déterminés par dynamique de tassement

Figure 111.32 : Comparaison des indices de Hausner
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Comparaison des densités tassées
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[

Figure 111.33 : Comparaison des densités tassées

Par rapport aux indices de Hausner, quel que, soit la méthode utilisée, le classement des poudres
reste identique. Les indices déterminés avec le FT4 et le Densitap (par dynamique de tassement ou
selon la Pharmacopée européenne) sont du méme ordre de grandeur. Cependant, avec I'Instron
5569, les indices calculés pour le Pharmatose 200M et la séricite sont nettement supérieurs. Cet écart
pourrait s’expliquer par I'étude sur I'lnstron 5569 : le domaine exploré par I'lnstron 5569 correspondrait

a un début de compression, et donc un début de déformation et de fragmentation des grains.

Concernant les densités tassées, celles-ci sont similaires, les différentes méthodes donnent des
résultats similaires, sauf pour le Pharmatose 200M. Les essais par compression donnent des densités
tassées pour le Pharmatose 200M nettement supérieures que pour les essais de tassement. Les
essais par compression pourraient avoir déformé et/ou fragmentés la poudre au cours des essais.

L’essai dynamique de tassement, que ce soit par tassements successifs ou par compression, est
donc une alternative au protocole de la Pharmacopée Européenne. De plus, ces essais présentent

des avantages en terme de mise en ceuvre par rapport au protocole de la Pharmacopée Européenne :

e Un essai dynamique par tassements successifs ne nécessite que 1 000 tassements pour
déterminer l'indice de Hausner, alors que le test effectué selon la Pharmacopée Européenne
requiert en général 3 750 tassements, soit un gain d’environ 15 minutes.

e L’essai dynamique par compression avec mesure en continu est encore plus rapide a mettre
en ceuvre: environ 5 minutes suffisent pour avoir les données nécessaires pour la

détermination de l'indice de Hausner, contre environ 40 minutes pour un test de tassement
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conduit selon la Pharmacopée Européenne. De plus, ce test requiert largement moins de
poudre : la matrice utilisée dans ce travail pour I'essai dynamique par compression a un
volume de 7,85 mL, alors qu’il faut au minimum 100 mL pour déterminer 'indice de Hausner
par le test de la Pharmacopée européenne. Un autre avantage de cet essai est que les
mesures ne se font plus par lecture a I'ceil, mais par acquisition via un logiciel. Cependant, du
fait que les mesures sont effectuées en continu et non aprés atteinte d'un état stationnaire
pour une pression donnée, les mesures restent approximatives.

L’essai dynamique par compression avec mesure aprés atteinte d’'un état stationnaire est plus
long a mettre en ceuvre que l'essai précédent, mais reste plus rapide que le test de la

Pharmacopée Européenne : 15 minutes sont nécessaires pour réaliser cet essai.

Selon la maniére dont on souhaite évaluer la coulabilité d’'une poudre, les essais de tassement par

compression, plus rapides que les essais de tassement par tassements successifs et moins

opérateur-dépendants, pourront étre mis en ceuvre :

Pour un simple classement des poudres par rapport a une poudre de « référence », un essai
par compression avec acquisition en continue est suffisant.

Si I'on souhaite avoir une évaluation qualitative plus précise de la coulabilité d’'une poudre, un
essai par compression avec mesures apres atteinte d’'un état stationnaire pourra étre mis en

ocsuvre.

1.3. Etude rhéologique en cellule vibrante

Les mesures rhéologiques ont été effectuées avec le dispositif suivant (figure 111.34) :

. Rhéometre

. Mini-vibreur

. Ampli. de puissance

. Générateur de fonction
. Accélérometre

. Ampli. de mesure

. Scissometre

CO ~1 O\ W W b =

. Cuve et chicanes

Figure 111.34 : Rhéométre a poudre avec sa cellule de mesure [33]
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Les principaux équipements de ce dispositif sont :
e Unrhéomeétre a contrainte imposée AR2000, TA instruments
e Un excitateur de vibrations mini-vibreur 4810, Briel & Kjaer
e Un mobile de mesure de type scissométre a quatre pales de rayon 10 mm et de longueur 30
mm

e Une cuve cylindrique de rayon 25 mm, munie de chicanes de largeur 5 mm

A noter que la géométrie du mobile de mesure, et la présence de chicanes dans la cuve permettent
de s’affranchir des effets de la surface du mobile de mesure et de la cuve. En effet, lors des mesures,

le volume de poudre cisaillé est confiné entre deux cylindres constitués par la poudre elle-méme.

Pour chaque poudre, trois essais ont été réalisés : un essai a contrainte imposée et deux essais a
vitesse imposée. La cellule vibrante a été réglée de la fagon suivante :
e Fréquence de vibration : 50 Hz

e Accélération de vibration : 20 m.s™

Les résultats des différents essais sont présentés sur les figures [11.35 a 111.38 et le tableau I11.13. Pour
rappel, les rhéogrammes peuvent étre modélisés par la relation suivante :
Ve  _
0" . . . .
YHYe YtV

O

n=—-=n (1.14)

=-|q

Avec n la viscosité, or la contrainte frictionnelle, y la vitesse de cisaillement du mobile d’agitation, 7,

la vitesse de cisaillement critique.

Rhéogramme de I’Avicel PH 101

Viscosité n (Pa.s)

S
£ T -‘--Fﬁ--}_h'-\.-b:’-
+ Modélisation :
1000 *n} 7. = 0,006 + 0,001 s
+ 0r=23+3Pa
¥‘m‘
+ 7|
+7e
100 Yo
-
+Contrainte imposée Tt
+Vitesse imposée (essai 1) T4t
+Vitesse imposée (essai 2 Telw
10 o ¢
0.001 0.01 0.1 1 )

Vitesse de cisaillement 7 (s™)

Figure 111.35 : Rhéogramme de I'Avicel PH 101
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Rhéogramme de I’Avicel PH 102

Viscosité n (Pa.s)
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Figure 111.36 : Rhéogramme de I'Avicel PH 102

Rhéogramme du Pharmatose 200M

Viscosité n (Pa.s)
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Figure 111.37 : Rhéogramme du Pharmatose 200M
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Rhéogramme de la séricite

Viscosité n (Pa.s)
N
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Figure 111.38 : Rhéogramme de la séricite

Tableau Ill.13 : Résultats des mesures rhéologiques

Avicel PH101  Avicel PH 102 Pharmatose Séricite
Prise d’essai (g) 3,310,1 3,410 5,6 +0,1 4,7+0,1
Pyranuiaire (Pa) 82+04 8,504 14,0 40,2 11740,2
7. (87) 0,006 + 0,001 0,027 + 0,006 0,005 + 0,001 0,002 + 0,001
o; (Pa) 23+3 415 93+ 13 136 + 27
" 2.8+05 48+08 6,612 116+2,6
1o (Pa.s) 3500 + 400 1500 + 500 19200+1000 77700 + 9 400

Que les mesures aient été faites a contraintes imposées, ou a vitesses de cisaillement imposées, les
mesures ont été reproductibles. Les masses de poudres mises en ceuvre pour les différents essais

étant de méme ordre de grandeur, les différents résultats obtenus peuvent étre comparés entre eux.

Lors des essais réalisés pour la séricite, pour des vitesses de cisaillement élevées, les grains de
poudre ont été repoussés vers la paroi de la cellule de mesure, de sorte que le mobile de mesure
tourne a vide. Pour les vitesses de cisaillement élevées, les viscosités mesurées ont donc été sous-

estimées.
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En s’intéressant a la viscosité, il est possible d’établir un classement des poudres, représentatif de
leur coulabilité. Dans I'ordre de facilité d’écoulement, on a :

1) Avicel PH 102

2) Avicel PH 101

3) Pharmatose 200M

4) Séricite

Ce classement est identique a ceux établis précédemment. De plus, on remarque que les deux
grades d’Avicel présentent une viscosité nettement inférieure, et donc une coulabilité meilleure que le

Pharmatose 200M et |a séricite, constat que I'on a pu aussi observer avec les méthodes précédentes.

Concernant le coefficient de friction, celui-ci caractérise la difficulté qu'ont les grains a les uns par
rapport aux autres. Toutefois le coefficient de friction dépend de I'état de densification de la poudre.
En effet, les contraintes de friction seront plus élevées au sein d’'une poudre densifiée que dans une
poudre lache. Si on admet que, pour les différents essais, sur la base de la masse de poudre mise en
ceuvre, les états de densification des poudres étaient comparable, on a, dans l'ordre de facilité de
glissement :

1) Avicel PH 101

2) Avicel PH 102

3) Pharmatose 200M

4) Séricite

Il faut reparmquer que la séricite présente un coefficient de friction nettement supérieur aux autres
poudres, qui peut s’expliquer par la faible taille et par la morphologie de des particules composant la
séricite (particules lamellaires, de diamétre moyen d’environ 10 um). Les trois autres poudres
présentent des caractéristiques permettant de limiter les forces de friction, particules de tailles
importantes pour les deux grades d’Avicel et particules de forme cubique lisse pour le Pharmatose

200M, leurs coefficients de friction sont alors plus faibles.

Ce classement suit aussi le classement des poudres selon leur largeur de distribution. Pour estimer
avec plus de précision I'impact des différentes caractéristiques des poudres sur le coefficient de
friction, des essais complémentaires, avec des poudres présentant des caractéristiques différentes,

devront étre réalisés.
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1.4. Mesure de I'énergie d’écoulement
Les mesures d’énergie d’écoulement ont été réalisées avec le rhéomeétre FT4 (voir figure 111.25),
muni :

e D’une cellule de mesure de 25 mm de diamétre, et d’'une contenance de 25 mL.

e D’un mobile de mesure de 23,5 mm de diamétre (figure 111.39) :

Figure 111.39 : Mobile de mesure du rhéométre FT4 pour la mesure de I'énergie d'écoulement

Comme pour les essais de compression a faible pression, avant chaque essai, la poudre est

conditionnée par le mouvement d’une hélice au sein du lit de poudre.

Pour chaque essai, 11 mesures sont réalisées :

e 7 mesures ou I'hélice pénétre dans le lit de poudre avec une vitesse tangentielle de -100
mm/s (rotation dans le sens anti-horaire) : ces mesures permettent de déterminer I'énergie
nécessaire pour déplacer un échantillon de poudre dans des conditions de consolidation,
appelée « Basic Flow Energy » (BFE), ainsi que le facteur de variation de cette BFE au cours
de ces mesures, appelé « Stability Index » (SI)

e 4 mesures ou I'hélice pénétre dans le lit de poudre avec une vitesse tangentielle de -100, -70,
-40 et -10 mm/s (rotation dans le sens anti-horaire) : ces mesures permettent de quantifier
influence d’'une réduction de la vitesse tangentielle de I'hélice d’'un facteur 10 sur I'énergie

d’écoulement, appelée « Flow Rate Index » (FRI)

Entre chaque mesure, un conditionnement de la poudre est effectué, permettant de « réinitialiser »
I'état de la poudre dans un état non consolidé. Lors du conditionnement, I'énergie spécifique (SE)

nécessaire pour déplacer la poudre est mesurée.

Pour chaque poudre, trois essais ont été réalisés. Les résultats de ces essais sont présentés ci-
dessous (figure 111.40 a 111.43 et tableau 111.14) :
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Mesures de I’énergie d’écoulement pour I’Avicel PH 101
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Figure 111.41 : Mesure de I'énergie d'écoulement pour I'Avicel PH 102
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Mesures de I’énergie d’écoulement pour le Pharmatose 200M
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Figure 111.42 : Mesure de I'énergie d'écoulement pour le Pharmatose 200M

Mesures de I’énergie d’écoulement pour la séricite
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Figure 111.43 : Mesure de I'énergie d'écoulement pour la séricite
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Tableau lll.14 : Résultats des mesures d'énergie d'écoulement

Pharmatose

Avicel PH 101 Avicel PH 102 200M Séricite
Densité 0,324 0,012 0,332 + 0,016 0,546 + 0,004 0,424 + 0,002
BFE (mJ) 172 £ 12 206 + 3 113+ 8 5242
S| 1,13 £ 0,08 1,05 £ 0,04 1,01£0,1 1,08 £ 0,01
FRI 1,26 £ 0,27 1,20 £ 0,15 1,99 £ 0,1 2,75+ 0,03
SE (mJ.g”) 4,75 £ 0,59 5,33 + 0,41 6,54 + 0,47 6,42 + 0,09

Malgré le conditionnement de la poudre entre avant chaque essai, les essais réalisés sur les deux
grades d’Avicel sont peu reproductibles. Cependant, les valeurs des différentes énergies relevées

restent du méme ordre de grandeur, ainsi que les profils d’énergie restent similaires.

Comme indiqué dans la partie 1.3.1.3.2, une poudre non-cohésive est moins sensible aux variations
de vitesse tangentielle de I'hélice que les poudres cohésives. Cette sensibilité est quantifiée par les
valeurs de FRI. En analysant le profil des courbes obtenues, ainsi que les valeurs de FRI les deux
grades d’Avicel sont considérés comme des poudres non-cohésives, et le Pharmatose 200M ainsi que

la séricite comme des poudres cohésives.

Cette classification est confirmée par les valeurs de BFE. Pour rappel, plus la valeur de BFE est
élevée, meilleure est la coulabilité de la poudre. Selon les valeurs de BFE, on a, dans l'ordre de
facilité d’écoulement :

1) Avicel PH 102

2) Avicel PH 101

3) Pharmatose 200M

4) Séricite

Classement qui confirme celui obtenu avec les méthodes précédemment décrites.

Concernant les valeurs de SE, celles-ci sont trés similaires d’'une poudre a I'autre : dans un état non
consolidé, les poudres présentent une méme coulabilité.

1.5. Conclusion sur les méthodes indirectes

Les résultats des différentes méthodes indirectes mises en ceuvre pour la caractérisation de la

coulabilité des poudres sont repris dans le tableau ci-dessous (tableau 111.15) :
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Tableau lll.15 : Résumé des résultats des méthodes indirectes

. . Pharmatose .
Avicel PH 101  Avicel PH 102 200M Séricite
Angle de repos 39+ 2° 40 £ 2° 51+6° 45+ 4°
Hausner 1,43 £ 0,02 1,35+ 0,03 1,53 0,05 1,81+ 0,05
Tassement r;lombre d‘t*
Ph_ Eur assemen
( ) pour atteindre 3750 3750 2 500 5 000
V.
Tassement Hausner 1,39 + 0,01 1,37 0,01 1,57 0,02 1,92 + 0,06
(Densitap) E,, (J.kg") 1,9+0,5 2,4+0,5 1,7+0,2 73+1,1
Tassement Hausner 1,55 + 0,01 1,45 + 0,01 2,19+ 0,10 3,82 + 0,02
(Instron 5569)  E_~ (J.kg™) 27,3+ 1,0 30,1+0,5 17,7+59 84+0,5
Tassement Hausner 1,26 + 0,01 1,22 + 0,01 1,73+ 0,01 2,20 + 0,02
(FT4) E,, (J.kg") 2,3+0,3 2,8+0,2 2,1+0,1 1,4 +0,1
1o (Pa.s) 3500 + 400 1500+500  19200+1000 77 700 + 9 400
Rhéologie
. 2,8+0,5 48+0,8 6,6+1,2 11,6 +2,6
BFE (mJ) 172 £ 12 206 + 3 113+ 8 52 + 2
Energie
d'écouloment FRI 1,26 0,27 1,20 + 0,15 1,99 £ 0,1 2,75+ 0,03
SE (mJ.g™) 4,75 £ 0,59 5,33 + 0,41 6,54 + 0,47 6,42 + 0,09

Méme si les différentes méthodes indirectes mises en ceuvre mesurent des grandeurs différentes pour
la caractérisation de la coulabilit¢ (rapports de densités, viscosité, énergies d’écoulement), le
classement entre les poudres étudiées en terme de coulabilité reste le méme, a savoir :

1) Avicel PH 102

2) Avicel PH 101

3) Pharmatose 200M

4) Séricite

De plus, toutes ces méthodes indiquent une coulabilité significativement meilleure pour les deux
grades d’Avicel. Il existerait donc un lien entre toutes les grandeurs définies par les différentes
méthodes indirectes mises en ceuvre. Cependant, pour confirmer et établir ce lien potentiel, des

essais supplémentaires avec d’autres poudres devront étre réalisés.

Toutes les méthodes précédemment mises en ceuvre sont donc équivalentes pour la caractérisation

de la coulabilité des poudres.

En plus de la caractérisation de la coulabilité des poudres, ces différentes méthodes ont permis de
définir des grandeurs (angle de repos, énergie a fournir pour la densification par réarrangement,
coefficient de friction) en lien avec les forces de friction, un des facteurs influengant la coulabilité.
Cependant, selon la méthode utilisée, le classement relatif des poudres peut varier. En effet, la

maniére d’explorer la poudre pour accéder a cette information difféere d'une méthode a I'autre.
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2. METHODES DIRECTES

Les méthodes directes, contrairement aux méthodes indirectes, explorent les poudres en y appliquant
une contrainte. L'application de cette contrainte permet de simuler les contraintes auxquelles serait

soumise une poudre dans un procédé.

Les dispositifs utilisés pour évaluer la coulabilité des poudres sont ceux disponibles au Laboratoire

Réaction et Génie des Procédés.

2.1. Tests de cisaillement de Jenike
Les tests de cisaillement ont été réalisés avec le rhéométre FT4 (voir figure 111.25) muni,
e D’une cellule de mesure de 25 mm de diamétre, et d’'une contenance de 10 mL.
e De son mobile de mesure, muni d’'une téte de cisaillement de 23,5 mm de diamétre (figure
[11.44).

Figure 111.44 : Mobile de cisaillement du rhéométre FT4 pour le test de cisaillement de Jenike

Comme pour les essais réalisés avec le FT4, avant chaque série de mesure, la poudre est

conditionnée.

Pour chaque poudre, trois essais ont été effectués et ont été conduits de la maniére suivante :
e Consolidation de la poudre a une pression de 9 kPa, permettant de simuler une hauteur de
poudre d’environ 2 a 3 m pour les poudres considérées.
e Détermination du point de rupture pour une contrainte normale appliquée de 9 kPa, 7 kPa, 6

kPa, 5 kPa, 4 kPa et 3 kPa, avec reconsolidation de la poudre a 9 kPa entre chaque mesure.

Les résultats sont présentés ci-dessous (figure 111.45 a 111.48 et tableau 111.16) :
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Shear Stress (Incipient), kPa

Shear Stress (Incipient), kPa
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Figure 111.45 : Test de cisaillement de Jenike sur I'Avicel PH 101

Test de cisaillement de Jenike sur I’Avicel PH 102
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Figure 111.46 : Test de cisaillement de Jenike sur I'Avicel PH 102
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Shear Stress (Incipient), kPa

Shear Stress (Incipient), kPa

Test de cisaillement de Jenike sur le Pharmatose 200M
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Figure 111.47 : Test de cisaillement de Jenike sur le Pharmatose 200M

Test de cisaillement de Jenike sur la séricite
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Figure 111.48 : Test de cisaillement de Jenike sur la séricite
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Tableau Ill.16 : Résultat des tests de cisaillement de Jenike

Avicel PH101  Avicel PH 102 Phazrc';(‘)?\}fse Séricite
Densité 29 kPa 0,357 + 0,006 0,379 + 0,002 0,700 + 0,006 0,610 + 0,019
Cohésivité (kPa) 0,60 0,10 1,25 + 0,67 1,34+ 0,05 1,52 + 0,04
£, (kPa) 2,35+ 0,37 4,32 +2,04 4,89 + 0,15 5,99 + 0,08
o1 (kPa) 17,32 + 0,05 151+ 2,0 16,40 + 0,01 19,81 + 0,05
f 7,51+ 1,29 4,64 +2,92 3,36 + 0,10 3,31 + 0,04
AIF (°) 35,7 +0,9 31,138 325+04 36,3+ 0,7

Les essais réalisés sur I'Avicel PH101, le Pharmatose 200M, la séricite ont été reproductibles,

contrairement a I'Avicel PH102. Cette différence de reproductibilité pourrait s’expliquer par le

comportement des poudres vis-a-vis de la pression exercée. En effet, en reprenant les résultats des

essais de tassement réalisés avec le FT4 (figure 111.49), on remarque I'Avicel PH102 présentent un

profil de compressibilité assez plat comparé aux autres poudres : I'état de consolidation de I’Avicel

PH102 est donc peu sensible a la pression appliquée, et son état de consolidation sous une pression

donnée n’est pas parfaitement défini. Pour ce type de poudre, une cellule de mesure de diamétre plus

important pourrait étre envisagée.

Profils de compressibilité des poudres
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Figure 111.49 : Profils de compressibilité des poudres
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Du fait de la non reproductibilité des essais réalisés pour I'Avicel PH102, les résultats pour cette

poudre ne seront pas interprétés.

Comme attendu, pour une consolidation a 9 kPa, les cohésivités du Pharmatose 200M et de la séricite
sont nettement supérieurs a la cohésivité de I’Avicel PH101 : le test de cisaillement de Jenike
confirme le fait que le Pharmatose 200M et la séricite sont bien des poudres cohésives, et I'Avicel
PH101 une poudre non cohésive.

Par rapport a la fonction d’écoulement ff, celle-ci peut étre interprété selon la figure 1.17.
L’interprétation des valeurs de ff est présentée dans le tableau ci-dessous (tableau 111.17) :

Tableau Ill.17 : Fonctions d’écoulement des différentes poudres étudiées et interprétation

Pharmatose

Avicel PH 101 Avicel PH 102 200M Séricite
ff 7,51 11,29 4,64 + 2,92 3,36 £ 0,10 3,31+£0,04
Interprétation Ecoulement aisé Ecoulement aisé Ecoylgment Ecoylgment
difficile difficile

Si on suppose que le test de cisaillement de Jenike mis en ceuvre n’est pas discriminant aux poudres
présentant une bonne coulabilité, le classement des poudres selon leur coulabilité est identique aux
classements établis avec les méthodes précédentes, a savoir :

1) Avicel PH102

2) Avicel PH101

3) Pharmatose 200M

4) Séricite

Concernant I'angle de friction interne, celui-ci quantifie les forces de friction existantes au sein d’un lit
de poudre consolidée a une pression donnée, et soumise a une contrainte normale donnée. Pour une
consolidation a 9 kPa, le classement des poudres selon leur angle de friction interne est le suivant
(Avicel PH102 étant exclu de ce classement du fait de la non reproductibilité des essais) :

1) Pharmatose 200M

2) et 3) Avicel PH101 et séricite

Les particules de Pharmatose 200M sont de formes cubiques et lisses, permettant ainsi de limiter les
frictions entre poudre, se traduisant donc, pour I'essai, par un angle de friction interne faible.
Concernant I'Avicel PH101 et la séricite, ces deux poudres présentent des particules a morphologies
irrégulieres (batonnets rugueux pour I'Avicel PH101 et lamelles lisses pour la séricite): ces
morphologies irréguliéres vont entrainer des forces de friction importantes, se traduisant pour I'essai
par des angles de friction plus importants. La morphologie serait donc le facteur principal influengant

les forces de friction poudre-poudre.
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2.2. Mesures d’angle de friction a la paroi
Les mesures d’angle de friction a la paroi ont été réalisées avec le rhéomeétre FT4 (voir figure 111.25)
muni,
e D’une cellule de mesure de 25 mm de diamétre, et d’'une contenance de 10 mL.
e De son mobile de mesure, muni d’une rondelle métallique de 23,5 mm de diamétre, et d’'une
rugosité de 0,28 um (figure 111.50).

Figure 111.50 : Pistons de compression et les tétes de cisaillement du rhéométre FT4 pour la mesure
d’angle de friction a la paroi

Comme pour les essais réalisés avec le FT4, avant chaque série de mesure, la poudre est
conditionnée.

Pour chaque poudre, trois essais ont été effectués. Pour chaque essai, 6 points de rupture ont été
déterminés pour différentes contraintes normales appliquées : 9 kPa, 7 kPa, 6 kPa, 5 kPa, 4 kPa et 3
kPa.

Les résultats sont présentés ci-dessous (figure 111.51 a 111.54 et tableau 111.17) :

Mesure d’angle de friction a la paroi pour I’Avicel PH101

Shear Stress (Kinematic), kPa

0 T T T T T T T T T
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9
Applied Normal Stress (Kinematic), kPa
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Shear Stress (Kinematic), kPa

Shear Stress (Kinematic), kPa

Figure 11.51 : Mesure d’angle de friction a la paroi pour I’Avicel PH101

Mesure d’angle de friction a la paroi pour I’Avicel PH102
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Figure 111.52 : Mesure d’angle de friction a la paroi pour I’Avicel PH102

Mesure d’angle de friction a la paroi pour le Pharmatose 200M
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Figure 111.53 : Mesure d’angle de friction a la paroi pour le Pharmatose 200M

Mesure d’angle de friction a la paroi pour la séricite

Shear Stress (Kinematic), kPa

0 T T T T T T T T
0 1 2 3 4 5 6
Applied Normal Stress (Kinematic), kPa

~
©
©

Figure 111.54 : Mesure d’angle de friction a la paroi pour la séricite

Tableau 1ll.18 : Résultats des mesures d'angle de friction a la paroi

. . Pharmatose L ..
Avicel PH 101 Avicel PH 102 200M Séricite
Densité a9kPa 0,360 + 0,005 0,382 + 0,005 0,678 + 0,002 0,581 + 0,011
Angle de friction 280405 256+0,5 27.8+0,1 30,2+ 0.2

a la paroi (°)

Tous les essais ont été reproductibles. Cependant, I'Avicel PH102 présente une reproductibilité
moindre par rapport aux autres poudres, qui s’explique de la méme maniére que pour les essais de

cisaillement de Jenike.

L’angle de friction a la paroi permet de quantifier les interactions poudre-paroi. Pour les poudres
testées, le classement, dans l'ordre des interactions poudre-paroi les plus faibles au plus fortes, est le
suivant :

1) Avicel PH102

2) et 3) Pharmatose 200M et Avicel PH101

4) Séricite

Au vu de ce classement, et en faisant le lien avec les caractéristiques, la taille et la morphologie des

particules seraient les caractéristiques principales qui impactent les forces de friction poudre-paroi.
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2.3. Conclusion sur les méthodes directes

L’ensemble des résultats des méthodes directes mises en ceuvre sont repris dans le tableau suivant
(tableau 111.18) :

Tableau IIl.19 : Résultats des méthodes directes mises en ceuvre pour des poudres consolidées a 9 kPa

. . Pharmatose L.
Avicel PH 101 Avicel PH 102 200M Séricite
Cohésivité
Test de (kPa) 0,60+ 0,10 1,25 + 0,67 1,34 £ 0,05 1,52 + 0,04
cisaillement ff 7,51+ 1,29 4,64 +2,92 3,36 + 0,10 3,31+ 0,04
de Jenike

AIF(°) 35,7+0,9 31,1+3,8 325+0,4 36,3+0,7

Angle de friction a la paroi (°) 28,0+0,5 25,6 +0,5 27,8 +0,1 30,2+0,2

En s’intéressant a la reproductibilité des mesures, quantifiée par les incertitudes de mesure, on
remarque que test de cisaillement de Jenike mis en ceuvre, n’est pas adapté pour I’Avicel PH102.
Cette poudre présente un profil de compression plat (voir figure 111.49) et est défini comme une poudre
non-cohésive avec une bonne coulabilité selon les précédentes méthodes mises en ceuvre. On
pourrait envisager d'utiliser des cellules de mesure de diamétre plus élevé, afin de vérifier si le

diameétre a un impact sur les résultats.

Le test de cisaillement de Jenike, par lintermédiaire de la fonction d’écoulement ff, permet de
caractériser la coulabilité d’'une poudre. Selon les valeurs de ff calculées, on obtient, dans I'ordre de
facilité d’écoulement des poudres :

1) Avicel PH102 (si on considére que le test de cisaillement de Jenike mis en ceuvre n’est pas

discriminant pour les poudres présentant une bonne coulabilité)

2) Avicel PH101

3) Pharmatose 200M

4) Séricite

Ce classement confirme les résultats obtenus avec les autres méthodes.

En plus de caractériser I'écoulement des poudres, les méthodes directes permettent aussi de
caractériser la cohésivité des poudres, ainsi que les frictions poudre-poudre et poudre-paroi, tous des
éléments constituants de la coulabilité. Cependant, toutes ces méthodes ne sont pas équivalentes
pour la caractérisation de ces interactions. Ceci peut s’expliquer par la maniére dont les différentes
méthodes explorent la poudre : I'exploration de la poudre peut étre réalisée de maniére statique ou

dynamique, avec ou sans application d’'une contrainte.
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3. COMPARAISON DES RESULTATS

Les résultats des différentes méthodes mises en ceuvre sont repris dans le tableau ci-dessous
(tableau 111.18), et les différents résultats comparés dans les figures ci-dessous, selon que les
grandeurs caractérisent :

e La coulabilité : indice de Hausner, viscosité, énergie d’écoulement, fonction d’écoulement

e La cohésivité

e Les frictions poudre-poudre : angle de repos, énergie de tassement, coefficient de friction,

angle de friction interne
Remarque : seuls les résultats des essais reproductibles sont comparés

Tableau 111.20 : Ensemble des résultats des méthodes indirectes et directes mises en ceuvre

Pharmatose

Avicel PH 101  Avicel PH 102 200M Séricite
Angle de repos (°) 39+2° 40 £2° ™ 51+6° (" 45 + 4°
Hausner 1,43 £ 0,02 1,35 + 0,03 1,53 + 0,05 1,81+ 0,05
Tassement Nombre de
(Ph. Eur) tassement 3750 3750 2 500 5 000
pour atteindre
V.,
2 Tassement Hausner 1,39 + 0,01 1,37 + 0,01 1,57 + 0,02 1,92 + 0,06
‘g (Densitap) E,, (J.kg") 1,9+0,5 24+0,5 1,7+0,2 73+1,1
:1;: Tassement @ Hausner 1,55 + 0,01 1,45 + 0,01 2,19+ 0,10 3,82+0,02
@  (Instron 5569)  E = (kg 27,3£1,0 30,1+0,5 17,7+5,9 8405
T
2 Tassement Hausner 1,26 + 0,01 1,22 + 0,01 1,73 + 0,01 2,20 £ 0,02
= (FT4) E,, (J.kg") 2,3+0,3 2,8+0,2 2,1%0,1 1,4 £0,1
o (Pa.s) 3500 + 400 1 500 + 500 19200+ 1000 77 700 + 9 400
Rhéologie
. 2,8+0,5 48+0,8 6,6+ 1,2 11,6 + 2,6
BFE (mJ) 172 £ 12 206 + 3 113+ 8 52 +2
, Energie FRI 1,26 £ 0,27 1,20 £ 0,15 1,99 £ 0,1 2,75 + 0,03
d’écoulement
SE (mJ.g™) 4,75 + 0,59 5,33 + 0,41 6,54 + 0,47 6,42 + 0,09
Cohésivité 1)
a . Test de (kPa) 0,60 £ 0,10 1,25 + 0,67 1,34 + 0,05 1,52 + 0,04
g & cisaillement ff 751£129  464+2927 3,36 £ 0,10 3,31+0,04
£ 0 de Jenike (1)
rg‘ = AIF(°) 357+0,9 31,1+3,8 32,5+0,4 36,3+0,7
Angle de friction a la paroi (°) 28,0+ 0,5 25,6 £ 0,5 27,8 +0,1 30,2+0,2

(1) Résultats non comparés car provenant d’essais non reproductibles.
(2) Les résultats provenant de l'Instron 5569 ne sont pas comparés, au vu du domaine de pression
balayée par la presse. Les grandeurs déterminées avec cette presse caractériseraient la capacité des

particules a se déformer et a se fragmenter, et non a se réarranger.
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Les figures I11.55 a 111.57 comparent les différentes grandeurs qui caractérisent I'écoulement d’'une

poudre :
Comparaison entre Indice de Hausner et
Viscosité
2.5
’ :g:
5 I =~
§ 1.5 i @ AN Séricite
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Figure 111.55 : Comparaison entre Indice de Hausner et Viscosité
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Figure 111.56 : Comparaison entre Indice de Hausner et BFE
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Comparaison entre Indice de Hausner et
Fonction d'écoulement
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Figure 111.57 : Comparaison entre Indice de Hausner et Fonction d’écoulement

Comme vu précédemment, toutes les méthodes mises en ceuvre donnent un classement identique
des poudres étudiées, en terme de coulabilité. Cependant, selon la méthode mise en ceuvre, la
distinction entre les différentes poudres n’est pas toujours nette. Par exemple, les mesures d’énergie
d’écoulement ont permis de distinguer de fagon nette toutes les poudres, alors que les essais de
tassement ou les mesures rhéologiques donnent des résultats trés similaires pour les deux grades
d’Avicel, et le test de cisaillement de Jenike ne permet pas une distinction nette du Pharmatose 200M
et de la séricite.

Etant donné que quelle que soit la méthode utilisée, le classement des poudres selon leur coulabilité
est identique, il existerait un lien entre toutes les grandeurs caractérisant la coulabilité. Pour confirmer
et déterminer ce lien entre ces différentes grandeurs, des essais complémentaires devront étre

réalisés.

Les figures 111.58 a 111.60 comparent les différentes grandeurs caractérisant les caractérisant poudre-
poudre :
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Comparaison entre E,, et Coefficient de

friction
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Figure I11.58 : Comparaison entre ?,2 et Coefficient de friction
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Figure I11.59 : Comparaison entre Iﬂ et Angle de friction interne
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Comparaison entre Angle de friction interne et
Coefficient de friction
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Figure 111.60 : Comparaison entre Angle de friction interne et Coefficient de friction

Concernant les frictions poudre-poudre, le classement des poudres étudiées selon ce type
d’interaction varie d’'une méthode a l'autre. Par exemple, le test de cisaillement de Jenike et les tests
de tassement indiquent que les frictions poudre-poudre sont moins importantes pour le Pharmatose

200M par rapport aux deux grades d’Avicel, alors que les mesures rhéologiques indiquent l'inverse.

4. CONCLUSION

Pour les quatre poudres choisies, toutes les méthodes mises en ceuvre pour la caractérisation de la
coulabilité des poudres donnent des résultats similaires. Ainsi, pour I’évaluation de la coulabilité d’'une
poudre, le choix de la méthode importerait peu. Ce constat devra étre confirmé avec des essais
supplémentaires. Cependant, certaines méthodes ne sont pas adaptées a I'étude de certaines
poudres : les mesures angulaires ne sont pas adaptées aux poudres cohésives, et le test de

cisaillement de Jenike n’est pas adapté aux poudres peu compressibles.

En plus de d'informations sur la coulabilité, certaines de ces méthodes permettent de caractériser la
cohésivité, et les forces de friction poudre-poudre et poudre-paroi. Selon les informations qu'on
souhaite obtenir, on choisira donc les méthodes qui permettent d’accéder a ces informations.
Cependant, pour la caractérisation de ces interactions, toutes ces méthodes ne sont pas équivalentes.
Ceci serait di a la maniére dont ces méthodes explorent la poudre. Pour obtenir des informations
pertinentes sur ces interactions, il sera judicieux de mettre en ceuvre une méthode qui se rapproche le

plus du process dans lequel la poudre intervient.
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Concernant le lien entre les caractéristiques des poudres, et leur coulabilité, cela reste difficile a
établir. Cependant, il semblerait que parmi toutes les caractéristiques des poudres, la taille et la
morphologie des poudres seraient les caractéristiques principales qui impactent la coulabilité. Pour
préciser I'impact des différentes caractéristiques, des essais supplémentaires sont nécessaires, en
choisissant des poudres de différentes tailles et de différentes morphologies.
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Conclusion générale
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Au cours de ce travail, de hombreuses méthodes ont été mises en ceuvre pour évaluer la coulabilité

de différentes poudres :

Des méthodes dites indirectes, rapides a mettre en place, mais peu reproductibles, opérateur-
dépendants, ne simulant pas les contraintes auxquelles seraient soumises la poudre dans un
procéde :

o Mesures angulaires

o Détermination de l'indice de Hausner

o Dynamique de tassement

o Mesures rhéologiques

o Mesures d’énergie d’écoulement
Des mesures dites directes, longues a mettre en place, reproductibles, opérateur-
indépendants, et simulant les conditions process par application de contraintes :

o Tests de cisaillement de Jenike

o Mesures d’angles de friction a la paroi

Certaines de ces méthodes sont moins adaptées pour I'évaluation de la coulabilité des poudres :

Les mesures angulaires sont difficiles a mettre en ceuvre pour les poudres montrant une
cohésivité importantes, et les résultats pour ces poudres ne sont pas reproductibles.

Les tests de cisaillement de Jenike mis en ceuvre dans ce travail sont peu discriminants pour
les poudres présentant un faible compressibilité. Pour ces poudres, il se peut que la cellule de
mesure utilisée ne soit pas adaptée, il peut étre intéressant de réaliser des mesures avec des

cellules de diamétre plus élevé.

Toutes ces méthodes mises en ceuvre donnent des résultats similaires en terme de classification des

poudres selon leur coulabilité. Il existerait donc un lien entre les différentes grandeurs, introduites par

ces méthodes et qui caractérisent la coulabilité. Pour confirmer et préciser ce lien, des essais

complémentaires devront étre réalisés.

En plus de fournir des informations sur la coulabilité des poudres, certaines de ces méthodes donnent

des informations supplémentaires, en lien avec les composantes de la coulabilité :

Les frictions poudre-poudre pour une poudre non consolidée, par I'intermédiaire de I'angle de
repos des mesures angulaires, de I'énergie de tassement des études de tassement
dynamique, du coefficient de friction des mesures rhéologiques.

Les frictions poudre-poudre pour une poudre consolidée, par I'intermédiaire de I'angle de
friction interne du test de cisaillement de Jenike.

Les frictions poudre-paroi pour une poudre consolidée, par I'intermédiaire de I'angle de friction
a la paroi.

La cohésivité d’'une poudre consolidée, par I'intermédiaire de la mesure de la cohésivité du

test de cisaillement de Jenike.
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Cependant, toutes ces méthodes ne donnent pas des résultats similaires, notamment en terme de
frictions poudre-poudre. Ceci est principalement d a la maniére d’explorer la poudre. En effet, selon
la méthode utilisée, I'exploration de la poudre s’effectuera de maniére statique ou dynamique, sans ou
avec contrainte. Le test a mettre en place pour évaluer ces interactions devra étre choisi selon
l'installation dans laquelle la poudre est mise en ceuvre : le test le plus approprié est le test qui est le
plus représentatif du procédé.

Dans le cas de poudres présentant une mauvaise coulabilité, la connaissance de la cohésivité de la
poudre, ainsi que des forces de frictions poudre-poudre et poudre-paroi permettent de déterminer
l'interaction principale responsable de la mauvaise coulabilité. La détermination cette interaction

pourra permettre de chercher des solutions adéquates pour améliorer la coulabilité.

Par exemple, si la cohésivité est I'interaction principale responsable d’'une mauvaise coulabilité, on
pourra ajouter des additifs qui agissent en augmentant les distances interparticulaires, pour améliorer
la coulabilité. Dans le cas de poudres présentant des forces de friction poudre-poudre, on cherchera
plutdt des additifs permettant de limiter ces frictions, en lubrifiant la surface des particules par
exemple. Si la poudre présente des fortes interactions avec la paroi, on pourra traiter la paroi, ou
utiliser des lubrifiants.

En faisant le lien entre les différentes grandeurs caractérisant le comportement d’'une poudre, en
termes de coulabilité, de cohésivité, de friction poudre-poudre et poudre-paroi, avec les
caractéristiques des poudres, il a été possible de qualifier 'impact de ces caractéristiques sur le
comportement de la poudre. La taille et la forme seraient les principaux facteurs impactant le
comportement d’une poudre. Cependant, au vu du faible nombre de poudres étudiées dans ce travail,
il est difficle de statuer. Des essais supplémentaires avec des poudres présentant des
caractéristiques trés diverses devront étre réalisées, pour permettre une qualification plus précise,

voire une quantification de I'impact des caractéristiques des poudres sur la coulabilité.
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RESUME :

Les poudres sont largement présentes dans de nombreux secteurs industriels, telles que I’industrie chimique,
agro-alimentaire, ou en pharmaceutique. Cependant, malgré leur utilisation importante, leur comportement reste
encore difficile & appréhender. Parmi les différentes propriétés comportementales d’une poudre, la coulabilité est
I’une de celles qui intéressent les industriels. En effet, la coulabilité conditionne la bonne conduite d’un procéde.
De nombreuses méthodes ont été développées afin d’évaluer cette coulabilité.
L’objectif de ce travail est de comparer différentes méthodes d’évaluation de la coulabilité des poudres, et de
faire le lien entre les résultats obtenus et les différentes caractéristiques des poudres.
Quatre poudres différentes ont été caractérisées, et leur coulabilité a été évaluée selon diverses méthodes :

o Des méthodes dites indirectes : mesures d’angle de repos, essais de tassement par chutes successives et

par compression, études théologiques

o Des méthodes dites directes : mesures en cellules de cisaillement
Toutes les méthodes mises en ceuvre ont abouti a des conclusions comparables pour les poudres étudiées.
Cependant, certaines méthodes permettent de mieux distinguer certaines de ces poudres entre elles, en terme de
coulabilité. Ainsi, le choix de la méthode a mettre en ceuvre pour évaluer la coulabilité des poudres dépend de ce
que I’on souhaite faire des résultats.
En faisant le lien entre les différents résultats obtenus par ces différentes méthodes, et les caractéristiques des
poudres, il a été possible de qualifier I'impact de ces caractéristiques sur leur coulabilité. Des études
complémentaires, avec des poudres de caractéristiques variées, devront étre réalisées par la suite, afin d’avoir
une meilleure connaissance de I’impact de ces caractéristiques sur la coulabilité.
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