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Introduction générale

Immédiatement apres I’eau, les matériaux granulaires occupent le deuxiéme rang des familles
de matériaux les plus abondants de la planéte [1]. Le traitement de la matiére en grains concerne,
a I’échelle mondiale et chaque année, des quantités pharamineuses de matériaux, de I’ordre de
la dizaine de milliards de tonnes [2] et mobilise a peu prés 10% des moyens énergétiques mis
en ceuvre sur la planéte, le broyage étant en particulier I’une des opérations unitaires les plus
énergivores. L’étude de ces matériaux est donc d’un intérét majeur tant pour les industriels que

pour les chercheurs.

Parmi les étapes de traitement industriel des matériaux granulaires, les méthodes de transport
(par exemple lits fluidisés), de stockage (notamment en silos) et de mélange (par exemple en
bétonnicres) posent des problémes qui sont résolus de maniére souvent empirique et
approximative. Dans les secteurs industriels mettant en ceuvre de la maticre en grains a haute
valeur ajoutée, telles que les industries cosmétiques, pharmaceutiques et la chimie fine, les
exigences en matiere de pureté et de reproductibilit¢é des produits se doivent d’étre
rigoureusement respectées. Or la plupart des étapes de production peuvent étre perturbées
drastiquement par des phénomeénes de blocage d’écoulements, de colmatage et de ségrégation.

Parmi ces phénomenes complexes ce manuscrit se focalisera sur 1’écoulement des poudres.

L’écoulement des poudres suscite la fascination de nombreux savants et chercheurs. Lucréce,
poéte-savant célebre, a été le premier a écrire sur les écoulements granulaires en 55 avant J.C.:
« On peut ramasser avec une écope des graines de pavot aussi aisément que si c¢’était de I’eau

et, si vous les renversez, celles-ci s’écouleront en un flux continu. »

L’aptitude a la mise en écoulement d’une poudre, qu’on appelle aussi coulabilité, constitue un
point critique en industrie. Une mauvaise coulabilité¢ peut entrainer le blocage des milieux
granulaires en sorti de silo, des produits semi-finis non-conformes, des surdosages de
médicaments, des défauts de remplissage etc. Les blocages d’écoulement en silo sont parfois a

I’origine de graves explosions provoquées lors de la remise en suspension des grains.

Ainsi, une bonne coulabilité de poudres est essentielle pour assurer le bon fonctionnement d’un
procédé tout le long d’une chaine de production [3]. Cependant, pour garantir une bonne
coulabilité¢ des poudres, il faut de prime abord étre en mesure d’évaluer cette propriété, de

préférence en lien avec les procédés mis en ceuvre.

Depuis les travaux de Jenike a la fin des années 1960, de nombreux chercheurs ont tenté
d’établir des modeles rhéologiques unifiés pour prédire le comportement des matériaux

granulaires en écoulement. Cependant, la complexité des interactions a prendre en compte et la
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Introduction générale

variété de matériaux granulaires constitue encore un frein pour obtenir des modeles
rhéologiques pertinents adaptés aux différents procédés et différentes situations ou ils sont mis
en ceuvre. A I’heure actuelle, pour évaluer la coulabilité¢ d’un milieu granulaire, la littérature a

essentiellement recours a des techniques expérimentales.

Parmi les équipes de recherche du Laboratoire Réactions et Génie des Procédés (LRGP-CNRS
UMR 7274), I’'une d’entre elles a dédi¢ ses activités aux poudres et matériaux granulaires et
notamment a la détermination des facteurs clés qui peuvent affecter 1’écoulement des milieux
pulvérulents. Cette équipe de recherche fait partie de I’axe du « Génie des Produits » et
collabore au projet européen « PowderReg » qui vise a mieux comprendre et maitriser la
coulabilit¢ des milieux granulaires de leur fabrication jusqu’a leur transport et stockage.
L’objectif de ce projet est de mettre en place un démonstrateur expérimental pour simuler les
différentes situations dans lesquelles peut se trouver un milieu granulaire au cours des
différentes étapes d’un procédé. Dans le cadre de cette thése, nous nous sommes intéressés plus
spécifiquement a la problématique de I’acquisition et de I’interprétation des données issues de
différents tests expérimentaux en lien avec la coulabilit¢ de matériaux granulaires. Une fois
ces tests réalisés, les questions qui se posent sont : Quelles informations apportent réellement
les tests réalisés ? Quel sens est donné aux résultats obtenus ? Sur quelle base, les tests sont-ils
pertinents pour prédire un écoulement ? Les indices d’écoulement obtenus sont-ils univoques ?
Un test est-il en lien avec une application particuliére ? Les tests sont-ils applicables pour tout
type de matériaux granulaire ? Ainsi, nous tenterons d’apporter tout au long de de ce travail des

¢léments de réponse a ces questions. Ce manuscrit de thése s’articule autour de cinq chapitres :

- Le premier chapitre permet d’introduire les notions de milieux granulaires et de coulabilité.
Ensuite, sont exposées de maniére non exhaustive des techniques disponibles pour
I’évaluation de la coulabilité¢ en abordant pour chacune les points suivants : le type de
mesure réalisée, les interprétations données a travers des indices d’écoulement, la vision
critique de la technique et son domaine d’application. Enfin, les différents paramétres
influencant la coulabilité des milieux granulaires sont présentés en les classant selon deux
catégories : les parametres intrinseques et les parametres extrinséques que nous détaillerons

dans la suite de ce manuscrit.
- Le second chapitre est consacré, au choix des matériaux granulaires et a leur caractérisation

physique puis a la présentation des différents dispositifs et méthodologies expérimentales

utilisées lors de ce travail pour mesurer et interpréter la coulabilité de milieux granulaires.
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Introduction générale

- Le troisiéme chapitre est une courte ¢tude préliminaire permettant d’exposer quelques
problématiques rencontrés lors de 1’évaluation de la coulabilité¢ d’un milieu granulaire et de

faire des choix d’études pour les deux chapitres suivants

- Le quatrieme chapitre est une étude dédiée a 1’évaluation de la coulabilité a partir de
techniques de tassement pour évaluer la pertinence ou pas de I’indice d’écoulement obtenu
par le rapport d’Hausner. Les défauts et vision critique des techniques utilisées sont

¢galement présentés.

- Le cinquiéme chapitre a pour objectif d’appliquer certaines techniques d’évaluation de la
coulabilit¢ a la formulation en cherchant a quantifier I'influence de ’ajout d’un agent
d’écoulement a un milieu pulvérulent. Pour ce faire, des comparaisons des propriétés
d’écoulement d’une poudre cohésive et des mélanges poudre cohésive-additif ont été
réalisées. Il a ainsi été possible d’évaluer I’effet de 1’additif mais aussi de rechercher la
fraction optimale d’additif nécessaire au bon écoulement de la poudre cohésive

sélectionnée.

- Enfin une conclusion générale dresse un bilan des différents résultats obtenus et de leur
intérét dans les domaines industriel et académique. Un regard critique sur les techniques
d’évaluation y est exposé. Et pour finir des perspectives au travail mettant en lumicre de

futurs axes de recherche sont proposées.
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1 Introduction

Au cceur de nombreuses problématiques tant scientifiques qu’industrielles, les matériaux
granulaires constituent un sujet de recherche vaste ou se cotoient les approches expérimentales
et théoriques. Ces matériaux sont notamment connus pour leur comportement complexe, nous

présenterons donc dans un premier temps les spécificités liées a leur comportement.

Le comportement en écoulement, que I’on appelle aussi coulabilité, est une des propriétés que
I’on cherche a décrire et a évaluer car il s’agit d’une propriété importante dés que les matériaux
doivent étre manipulés, par exemple pour vidanger un stockage ou remplir un contenant. Apres
avoir redéfini, non exhaustivement, la capacité d’un milieu granulaire a s’écouler, nous
présenterons de manicre synthétique les techniques de mesure permettant d’évaluer cette

coulabilité.

Nous terminerons ce chapitre par une étude des parametres influencant la coulabilité d’un

matériau granulaire.

2 Généralités

2.1 Définition matériaux granulaires

Quelle est la propriété commune entre les dunes de sable du désert qui recouvrent une grande
partie de la Terre, les médicaments sous forme de poudre et le café ? C’est sans doute celle
d’étre constituée de nombreux €éléments indépendants, conférant cependant a cet ensemble de
matériaux un comportement a part proche de celui d’un liquide, d’un solide ou d’un gaz en

fonction du niveau de sollicitation et du degré d’interactions intergranulaires.

Les matériaux granulaires sont trés varié€s de par la taille et la forme des particules ou la nature
des interactions entre particules [1]. Les interactions entre particules, ou plus particuliérement
les forces inter-particulaires, constituent un volet spécifique de ce chapitre que nous avons
choisi de détailler dans la partie consacrée a 1’étude des parametres d’influence. Toutefois de
par leur grande importance dans 1’é¢tude des milieux granulaires, elles seront brievement

évoquées des ce début de synthese bibliographique.

On associe généralement un matériau granulaire a une collection de particules de taille

supérieure a 100 um [2]—[4]. Comme I’illustre la figure I 1, pour les particules ayant une taille
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entre Ium et 100 um, on parle plutot de poudre [5]. Enfin, pour les particules de tailles plus

petites que la poudre ( d,< 1 um), on rentre dans le monde des colloides [6].

Molécules,

Macromolécules

| Poudres Milieux granulaires

»

| 1 1 L

10 nm 1pum 100 um Taille des particules

Figure I 1 : Classification physique des milieux divisés en fonction du diamétre des particules d’aprés Andreotti
[8]: colloides (ex : plasma) , poudres (ex : poudre d’abricot), milieux granulaires (ex : dunes de sable).

Dans le cadre de notre travail, parmi les milieux divisés présentés sur la figure I 1, on
s’intéressera exclusivement aux poudres. D’aprés Saleh et al, [7], « une poudre est définie
comme un ensemble de particules hétérogeénes dispersées dans une phase continue gazeuse
entre lesquelles s’exerce une multitude d’interactions telles que les forces de van der Waals et
capillaires » . Selon la norme NF X 11-630, une poudre est un ensemble de particules dont les
dimensions sont habituellement inférieures a 1 mm [8]. Il n’existe donc pas de définition bien
déterminée du mot « poudre ». Tout au long de ce manuscrit on parlera de poudres pour
désigner nos matériaux granulaires quelle que soit leur taille sachant que cette taille sera
comprise entre quelques micrometres et quelques centaines de micromeétres. Seuls les additifs
utilisés dans une partie de notre étude appartiennent aux colloides. Par ailleurs, les poudres
¢tudiées constituent des matériaux granulaires secs c’est-a-dire qu’il n’y a pas de liquide
environnant, hormis 1’eau présente sous forme de vapeur dans I’air et ’hygroscopie de certaines

poudres.
Les caractéristiques d’un milieu granulaire peuvent étre répertoriées selon trois niveaux :

- Les caractéristiques intrinseéques des particules liées a la taille, la masse volumique, la forme
etc.

- Les caractéristiques globales d’une population de particules qui se traduisent par une
distribution de taille, une masse volumique en vrac, une homogénéité etc.

- Les propriétés comportementales d’une poudre dans un procédé donné et/ou un

environnement varié [7].
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2.2 Motivations, enjeux et difficulté de 1’étude des poudres

L’une des principales motivations de I’é¢tude des milieux granulaires est leur présence d’une
part dans de nombreux phénomeénes naturels (avalanche, dunes de sable, banquise en
fragmentation). Notons que 1’étude et la compréhension du comportement des milieux
granulaires permet de prévenir des catastrophes naturelles telles que les risques de glissement

de terrain et d’avalanche.

D’autre part, le monde industriel fait également un usage abondant des milieux granulaires
(sable, gravier, bitume, céréales, médicaments). Ainsi, il a ét¢ estimé que plus de la moitié des
produits commercialisés dans le monde font intervenir des matériaux divisés [9] et que le
traitement de la mati¢re en grains mobilise a peu pres 10 % des moyens énergétiques mis en
ceuvre sur la planéte [3]. Elle représente le deuxiéme matériau le plus utilisé dans le monde
industriel apres 1’eau [3]. Il en résulte que le moindre progres réalisé dans le domaine des

milieux granulaires suscite des enjeux économiques considérables.

Parmi les secteurs industriels manipulant les matériaux granulaires, on peut citer I’industrie
chimique, I’industrie agroalimentaire, 1’industrie pharmaceutique, 1’industrie du batiment,

I’industrie cosmétique, etc.

Malgré leurs nombreuses utilisations, les matériaux granulaires échappent sur de nombreux
points a notre compréhension. Si les comportements des solides massifs, des liquides et des gaz
sont bien connus et décrits par des modeles mathématiques permettant de prédire leur
comportement, la description du comportement des milieux granulaires, quant a elle, reste
largement phénoménologique [11]. En effet, malgré une recherche qui s’intensifie depuis
plusieurs années et des résultats probants notamment sur les granulaires modeles de type billes
de verre, il n’existe toujours pas de modele structurel unifi¢ prédictif permettant de décrire le
comportement des milieux granulaires «réels » lors d’un procéd¢ industriel [12]. Cette
difficulté a de multiples causes dont la complexité de leur description que nous aborderons dans

la suite de cette partie.

Pourquoi est-t-il si difficile de décrire I’ensemble des comportements observés avec les
matériaux granulaires ? Pour répondre a cette question, nous allons tenter de présenter a la
figure I 2 une liste non exhaustive des différentes difficultés que pose la description d’un

matériau granulaire tel du sable.
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Pourquoi la physique d’un tas de sable est complexe ?

Sollicitations mécaniques Liquide, solide,
Milieu dissipatif
Interactions entre grains
Fluctuations thermiques ~&
N particules
Figure I 2: Quelques difficultés posées par la description d’un milieu divisé

Comme I’indique la figure I 2, le nombre de particules présent dans un tas de sable rend difficile
le suivi du mouvement individuel de chaque particule lors de la vidange d’un silo de sable ou
d’une avalanche de sable. De plus, de par la taille €levée des particules (dy, > 1 pm), I’agitation
thermique au sein du systéme granulaire devient négligeable. Ne permettant pas un forgage
extérieur des particules par 1’agitation thermique, ceci représente une des raisons qui explique
la stabilité d’un tas de sable. Aussi, une des caractéristiques majeures des milieux granulaires
réside dans le fait que les propriétés volumiques d’un ensemble de grains sont essentiellement
issues des propriétés surfaciques a 1I’échelle des grains. Ainsi, ils représentent des systémes
non-ergodiques donnant différentes variétés de configurations possibles. Une autre raison est

liée notamment a la présence d’interactions entre particules de sable.

Une difficulté supplémentaire s’ajoute dans la description du comportement des milieux
granulaires est la nature de leur caractére extrémement dissipatif. Aussi, sous sollicitation
mécanique, la poudre peut se comporter comme un solide, comme un liquide et se mettre en
suspension tel un gaz. De ce fait, expérimentalement il est difficile d’obtenir des mesures

reproductibles et I’interprétation de ces mesures devient donc difficile a appréhender [13].

De par ces difficultés, les efforts pour décrire le comportement d’un milieu granulaire se
multiplient tant dans le domaine de la recherche que dans le domaine industriel. Pour rendre

plus accessible la description du comportement des milieux granulaires, une analyse selon trois
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niveaux d’échelle peut étre réalisée : a 1’échelle microscopique (échelle du grain), a 1’échelle
mésoscopique (échelle d’un ensemble de grains en contact) ou a 1’échelle macroscopique
(échelle de I’ensemble du lit de grains). Une combinaison de ces trois échelles est souvent
I’approche la plus visée. Mais est-il réellement possible dans le domaine des milieux granulaires

de faire facilement le lien entre ces échelles ?

Généralement, I’échelle macroscopique est la plus accessible et permet de donner des propriétés
facilement mesurables (masse volumique, tassement, cisaillement, angle de repos). En effet, a
cette échelle les propriétés sont observables mais aussi mesurables. Une simple visualisation a
I’ceil nu des phénomeénes peut étre ainsi faite. L’échelle microscopique va s’intéresser par
exemple a la forme ou a la rugosité d’une particule. Objet de plusieurs interactions granulaires
complexes, I’échelle mésoscopique reste la plus difficilement mesurable. En effet, pour
déterminer par exemple les forces inter-particulaires, il est nécessaire de recourir a des moyens
de quantification rigoureux (tel que le microscope a force atomique) dont on n’a toujours pas
la maitrise. Mais de plus, la combinaison des différentes interactions qui animent les particules
ne peuvent pas étre étudiées de maniere individuelle et restent largement dépendantes les unes
des autres. Il est ainsi difficile d’avoir une quantification des interactions individuelles qui

régnent a 1’échelle mésoscopique.

2.3 Définitions de la coulabilité

Une des propriétés comportementales a laquelle on s’intéresse lorsqu’on manipule des poudres

est la coulabilité, mais comment définir la coulabilité d’une poudre ?

Diverses définitions sont associées a cette propriété suivant le domaine d’application concerné.
Dans le domaine agroalimentaire, Scher [8] présente « I’aptitude a 1’écoulement » ou
« coulabilité » comme une propriété d’usage essentielle des poudres, tant pour 1’utilisateur
industriel que pour le consommateur. Elle dépend de 1’origine des poudres, ainsi que de leurs

modes d’obtention qui peuvent étre trés divers en industrie agroalimentaire.

En métallurgie des poudres, d’apres Puente et al, [14] « la coulabilité, exprimée en nombre de
secondes nécessaires a 1’écoulement de 50 g de poudre (ISO 4490). Elle est impérative pour

que la poudre alimente par gravité 1’outillage de compression, de maniere stable et régulicre ».

Ces deux premicres significations présentent la coulabilité comme une propriété inhérente a la

poudre. Est-ce vraiment le cas ?
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Suivant I’énoncé de Henni-Kouadri [15] « La coulabilité est la capacité d'un matériau granulaire
a acquérir le comportement spécifique souhaité et recherché dans un environnement donné et
pour une situation d'usage déterminée: c'est 'aptitude a I'écoulement, a la manutention, au

stockage, a la compression, au tassement... » .

Saleh et al.[7] donnent wune signification plus étendue par rapport a celle de Henni-
Koudri [15]: « la coulabilité est son aptitude a s’écouler librement de maniere régulicre et
constante sous forme de particules individuelles ». Il expose un peu plus loin dans son
argumentation que la coulabilité constitue une propriété circonstancielle dépendant de
nombreux facteurs : des caractéristiques de la poudre étudiée, des équipements de mesure
utilisés, des sollicitations mécaniques appliquées a la poudre, du procédé¢ concerné, des
conditions environnementales (température et humidité) et de I’interaction de ces différents
facteurs entre eux. Ces constations se retrouvent également dans une publication de Geldart et

al,[16] en 1984.

La tentative de définition donnée a la coulabilité par Puente et al [14] et les autres auteurs,
montre que le terme coulabilité¢ est librement utilisé¢ et sa détermination est généralement
associée a la technique permettant sa mesure. Les valeurs ainsi obtenues tiennent ensuite lieu

de définition sans qu’une signification physique précise ne soit détaillée.

Tout d’abord, il faut rappeler que les poudres dont nous cherchons a définir les propriétés
d’écoulement, constituent un systeme complexe a définir de par leur nature dissipative et
présentent de surcroit un état hors équilibre et aléatoire. Aussi, quiconque a travaillé avec de la
poudre soit a 1’échelle du laboratoire soit en industrie, connait la difficult¢ lice a la
compréhension, la prédiction ou la maitrise de la coulabilité¢ d’une poudre. Ce point implique
que la coulabilité des poudres ne peut en aucun cas étre définie a partir d’un ou deux indicateurs
d’écoulement mais surtout sans donner une compréhension physique de la maniére dont sont
obtenus ces derniers. Aussi, la coulabilité est une propriété a prendre dans un sens trés large.
Elle est la résultante de nombreux facteurs intervenants dans son évaluation qui ne sont
généralement pas maitrisés. On peut citer en particulier les forces inter-particulaires. En effet,
I’é¢tude de la coulabilité d’une poudre nécessite tout d’abord de connaitre les différentes
interactions qui rentrent en jeu lorsqu’on manipule des poudres, ces interactions sont de

différents types et seront exposées en section 4.1.

Cette premiere partie nous a permis de montrer qu’a I’heure actuelle, il n’existe pas de réelle

définition donnée a la coulabilité des poudres, notamment il n’existe pas de définition de type
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« viscosité » comme dans le cas des liquides. La coulabilité constitue ainsi une propriété sujette
a de nombreuses interprétations. De 13, il est nécessaire d’approfondir le champ d’étude de cette
propriété afin de converger vers une définition de coulabilité commune aux différents domaines

scientifiques.

3 Techniques d’évaluation de la coulabilité

Dans le domaine de la technologie des poudres, le lien entre les interactions locales a 1’échelle
de la particule et le comportement global des poudres reste difficile a évaluer. L’approche
théorique n’ayant pas encore conduit a 1’écriture de lois de comportement pour prédire la
coulabilité des poudres, la pratique impose donc le développement de techniques permettant de
déterminer le comportement des poudres lors des différentes opérations qu’elles subissent. Il
existe une large panoplie de techniques permettant d’évaluer la coulabilité, allant des techniques

les plus empiriques aux outils les plus €¢laborés et quantitatifs.

Ces techniques sont fréquemment répertoriées en deux groupes : les méthodes directes et les
méthodes indirectes [17]. Les différences entre ces deux groupes de techniques sont les
suivantes : les méthodes directes permettent une évaluation quantitative de la coulabilité et
reposent sur des mesures de cisaillement sous contrainte du milieu granulaire tandis que les
méthodes indirectes estiment qualitativement la coulabilité a I’aide d’indicateurs obtenus a
partir de mesures de propriétés que 1’on suppose reliées a la capacité d’écoulement de la poudre
(angle de tas, masses volumiques tassées, etc.). Ces dernieres techniques présentent également
I’inconvénient de mesurer les caractéristiques de la poudre au repos alors que 1’on cherche a

évaluer ses propriétés en mouvement.

Krantz et al.[18] ont montré que les techniques d’évaluation de la coulabilit¢ doivent étre
choisies en fonction I’application industrielle visée. Pour ce faire, ils ont testé différentes
techniques couvrant une large gamme en termes de niveau de contraintes. En conclusion, ils
préconisent d’utiliser une technique dont le niveau de contrainte imposée a la poudre
correspond a celui du procéd€. Par ailleurs, ils ont aussi montré qu’il était extrémement difficile
d’utiliser les résultats de caractérisations de poudres a ’état statique pour en déduire leur

comportement en situation dynamique et vice versa.

23



Chapitre | : Etude bibliographique

Sur la base de réflexions similaires, Leturia et al.[19] suggerent une classification suivant le
niveau de contrainte appliquée par chaque technique. Plus spécifiquement, Leturia classifie le

comportement de poudre en trois catégories, correspondant a différents niveaux de contraintes :

- Les conditions dans lesquelles la poudre est dans un état compact sous contrainte telle que
la mesure en cellule de cisaillement.
- Les conditions en surface libre telle que la mesure dans un tambour tournant

- Les conditions aérées tel le cas de la fluidisation

Etant donné que le comportement d’un milieu granulaire est fortement dépendant du niveau de
contrainte qu’il subit, une classification des techniques suivant ce degré de contrainte s’avere
plus judicieuse qu’une classification classique par techniques directes ou indirectes. Toutefois,
la mise en mouvement des particules n’est pas pour autant uniquement dépendante du niveau
de contrainte appliqué a cette derni¢re. Elle dépend également de 1’état dans lequel est
conditionné la poudre (statique : aéré, tassé ou dynamique : fluidisé ou vibré) dans un procédé

donné ou au sein des appareils de caractérisation.

Dans le cadre de notre travail, nous avons donc privilégi¢ une classification établie en fonction
de I’état dans lequel se trouve la poudre. Une classification proposée dans les travaux de Lumay
et al [23], permet de classer les techniques en trois catégories : statique, quasi-statique et
dynamique. Cette classification a été revisitée dans le cadre de notre travail en considérant que
le niveau de contrainte peut étre négligeable jusqu’a tres élevé pour chaque technique donnée.
Si la mesure d’une caractéristique se fait sur une poudre au repos alors la technique utilisée sera
dite « statique ». Si la poudre est continuellement en mouvement durant la mesure et que la
poudre est sollicitée de maniére continue, la technique utilisée sera dite « dynamique ». Si la
caractéristique est mesurée au repos mais consécutivement a une succession d’états dynamiques
et statiques de la poudre et que la poudre est sollicitée de maniére transitoire, la technique sera

dite « quasi-statique ».
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Poudre au repos Poudre mouvement saccadé Poudre en mouvement

Etat statique Etat quasi-statique Etat dynamique

Figure I 3: Schéma de la classification des techniques d’écoulement proposée fondée sur [’état de la poudre

3.1 Techniques statiques

Une des propriétés facilement observable et mesurable lorsqu’un milieu granulaire s’écoule
puis se dépose sur une surface est I’angle caractéristique du tas conique formé, appelé
communément angle de repos. Cet angle représente la limite de rupture de I’empilement de
poudre avant écoulement. Karl et al, [20] ont défini en 1948 I’angle de repos comme étant
I’angle de friction interne obtenu dans 1’état le plus lache d’un I’empilement granulaire. Les
mesures d’angles de repos ont été les premieres mesures réalisées pour évaluer la coulabilité
d’une poudre [20], [21]. Il existe différents angles caractéristiques pour évaluer I’écoulement.
Dans la suite de cette section nous présenterons les différents angles utilisés dans la littérature
ainsi que les techniques qui permettent de les mesurer. Dans la gamme des techniques
d’écoulement, celles dites techniques statiques englobent uniquement les différentes mesures

angulaires.

Lorsqu’on manipule du sucre semoule ayant de grosses particules (dso = 570 um [22]) le tas
formé prend la forme d’un cone a surface plane et régulic¢re alors que le sucre ayant de fines
particules (dso = 85 um [22]) tel que le sucre glace tend a former un cone a surface irrégulicre

comme I’illustre la figure I 4.

t —_— 1

Ou «a est I’angle de repos [°], h est la hauteur du cone formé [m] et d son diamétre [m].
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Figure I 4: a) cone formé avec du sucre semoule et b) cone formé avec du sucre glace

Contrairement au sucre semoule, le sucre glace est extrémement cohésif di a la petite taille de
ses particules [23]. Il est en général admis que les poudres cohésives forment des tas présentant

des valeurs d’angle élevées et une importante irrégularité de la forme du cone obtenu [24].

Une mesure précise de I’angle du cone formé permet ainsi d’avoir des informations utiles de
I’interaction entres les particules [23]. Les particules de poudre sont soumises, comme I’illustre

la figure I 5, a trois forces :

- Lepoids Fp, laissant les particules glisser le long de la surface du cone
- Laréaction Ry du cone

- Les forces de frottement Ry

Le poids Fp peut étre décomposé en deux composantes : la force normale |N| = Fp. cosa et la
force tangentielle |T| = Fp.sina. La particule de poudre reste au repos tant que la force
tangentielle est compensée par la force du frottement Ry. D’aprés Coulomb, les forces de

frottement sont dépendantes de la réaction du cone R et du coefficient de friction interne .
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Figure I 5: Représentation des forces s’exer¢ant sur une particule

Le bilan des forces s’exercant sur les particules permet d’écrire a I’équilibre 1’équation

suivante :

u = tan(a) 3)

L’angle de repos est donc le résultat des forces de friction inter-particulaires existantes au sein
du tas de poudre formé [26] mais aussi de I’encombrement géométrique li¢ a I’organisation des

particules au sein du tas.

On retrouve, dans la littérature, une multitude de dispositifs de mesures d’angles permettant de
caractériser les matériaux granulaires (angle de repos, angle de chute, angle de rebord, angle de
glissement, angle d’avalanche, angle d’éboulement, etc.). Notons qu’il existe également des
techniques angulaires qui permettent de donner des angles lors du mouvement de la poudre.
Ces angles dynamiques seront évoqués ultérieurement dans la section 2.3.3. La figure I 6

présente quelques angles caractéristiques et les techniques qui permettent de les déterminer.
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angle de repos angle de repos conique
par versement (angle de spatule)

Nk 4
VAN

angle de repos rebord angle de repos cratére

Figure I 6: Méthodes de mesure d’angles statiques [27]

A partir de ces mesures, des tables permettent d’établir une classification des poudres et donc
d’estimer qualitativement leur coulabilité. Elles sont notamment présentées dans la
Pharmacopée européenne [28] ou dans les normes ASTM [29] et ont été préalablement établies
par Carr[21]. Carr indique ainsi que plus I’angle de repos est faible, plus le matériau aura

tendance a s’écouler facilement.

Tableau I 1: Interprétation des angles de repos [28]

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

Cependant différents facteurs peuvent impacter la mesure de I’angle de repos. La rugosité de la
surface sur laquelle se forme le tas, I’existence d’une ségrégation entre les particules, la hauteur

de remplissage de poudre, la forme du matériel de mesure, etc [30].

On reconnait également a ces mesures d’angle leur caractere grossierement qualitatif. Ces

mesures sont reconnues pour &tre peu fiables et peu reproductibles. En effet, les angles
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représentés dans la figure I 6 sont généralement utilisées pour comparer des matériaux.
Cependant, selon le dispositif utilis¢, les valeurs d’angle obtenues sont difficilement
comparables [31] et il convient donc de ne comparer que les mesures réalisées sur des
dispositifs identiques. Il faut également remarquer que, pour ce type de caractérisation, la
poudre est soumise a de trés faibles contraintes mais surtout ne simule pas le comportement de

poudre lors des conditions d’écoulement.

La premicre application de la mesure d’angle fut dans le domaine de la géotechnique pour la
détermination de la stabilité d’une pente et la conception de structure de maintien [32] comme

le représente la figure 1 7.

Restored stable slope
MOdlﬁed Slope S“de s|ump
or flow dgposits
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N \/
Angle of \
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Figure I 7: Role de I’angle de repos dans la stabilité d'un tas [33]

L’angle de repos est utilisé également dans de nombreux secteurs industriels, le transport et le
stockage de matériaux granulaires, le génie agricole, 1’activité miniére mais également dans
I’¢étude des phénomenes naturels tels que la formation de dunes, les avalanches, pour déterminer

I’angle nécessaire pour éviter un phénomeéne d’éboulement.

3.2 Techniques quasi-statiques

Dans la catégorie des techniques quasi-statiques, nous soulignerons différentes techniques de
tassement ainsi que des techniques de cisaillement qui sont des techniques qui nécessitent
beaucoup de connaissance et de dextérité par rapport aux techniques statiques de mesure

d’angle de repos.
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3.2.1 Les essais de tassement

Les essais de tassement consistent & mesurer des masses volumiques apparentes avant et apres
tassement. La masse de poudre pesée rapportée a un volume de poudre obtenu apres
remplissage d’une éprouvette est appelée masse volumique aérée. La masse volumique aérée
pq st le résultat d’un équilibre entre la force de gravité et les forces inter-particulaires. Lors du
tassement, on applique au lit de poudre aéré des chocs successifs afin que les particules se
réarrangent en les mettant en mouvement. La fréquence et ’amplitude de chocs sont deux
parametres dynamiques fixes et traditionnellement standardisés [28]. Aprés un certain nombre
de chocs, I’air interstitiel est évacué jusqu’a atteindre une organisation compacte des particules

(lit tassé).

Dés lors, le lit de poudre atteint un nouvel équilibre différent du premier di a la nouvelle
configuration spatiale des particules. Il en résulte qu’en fonction du nombre et du type de chocs
utilisés qu’il n’y pas de valeur unique d’état d’équilibre pour une poudre [34]. Ce point sera
détaillé dans le chapitre 4. Cet nouvel état correspond a une nouvelle masse volumique p;

appelée masse volumique tassée.

Notons que la diminution de la taille des particules est étroitement liée a la diminution des
masses volumiques aérée et tassée. Ceci est dii aux forces inter-particulaires qui viennent
entraver le réarrangement des particules [35]. Cette notion de masse volumique tassée fera

¢galement I’objet d’une discussion détaillée dans le chapitre 4.

Réussir a augmenter la fraction volumique de solide d’un empilement de particules s’aveére étre
un enjeu important lors du stockage, transport de granulaires, résistance du milieu en génie
civil, etc [42]. Cette fraction volumique est nommée compacité. Elle correspond au volume
total de particules Vs,;qe rapporté au volume total occupé par I’échantillon de poudre

comprenant le volume inter-particulaire Vyytq; -

VSolide
C —_

(4)

Vtotal

Les mesures de masses volumiques et de compacité permettent de définir des indices

d’écoulement pour évaluer ’aptitude a I’écoulement d’une poudre.

On doit a Carr [21], a I’aide des valeurs de masses volumiques aérée et tassée, la définition d’un

rapport de compressibilité des matériaux :
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IC = 100 (ﬂ) (5)

Pt

Selon ce rapport plus une poudre se compacte, moins ’aptitude a I’écoulement est bonne. Cela
implique qu’une poudre avec un rapport de Carr (IC) élevé présente une mauvaise aptitude a
I’écoulement. La méthode de Carr est une méthode rapide, simple et répandue pour évaluer la

coulabilit¢ d’une poudre.

Apres Carr, Hausner [36] a défini en 1966 le rapport d’Hausner (HR) d’une maniére encore
plus simple que I’IC, il correspond a la masse volumique tassée rapportée a la masse volumique
aérée. L’interprétation des résultats des valeurs de HR se fait de la méme maniére que I’'IC
c’est-a-dire plus le HR est ¢élevé, plus 1’aptitude a 1’écoulement se détériore.

=P
Pa

HR (6)

A partir de cette comparaison par le biais d’indicateurs tels que le rapport d’Hausner et le
rapport de compressibilité de Carr, ’aptitude a 1’écoulement des poudres ou coulabilité est

estimée a partir d’un classement quantitatif comme indiqué dans le Tableau I 2.

Tableau I 2: Echelle d’aptitude a I’écoulement de poudre suivant l'indice de Carr et 'indice d’ Hausner [28].

Indice de compressibilité

Indice de Hausner
(pour cent)

Aptitude a '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

Cependant, ces indices ne sont pas des valeurs intrinseques a la poudre et sont dépendants de la
méthodologie utilisée en particulier du mode de remplissage. Suivant le nombre de chocs
appliqués a la poudre, I’empilement de particules peut se trouver dans des configurations plus
ou moins laches [43]. Aussi, la fréquence et I’amplitude de chocs sont des paramétres fixés par
les appareils standard de tassement dont I’effet ne peut pas étre quantifié. L’état de
configuration des poudres est également dépendant de nombreux parameétres expérimentaux
tels que le diameétre du cylindre utilisé et la masse de matériau analys€. Il est aussi préconisé de
peser un volume de poudre défini pour augmenter la précision [34]. Notons que la masse
volumique aérée est difficilement mesurable car une petite perturbation du milieu peut créer un

nouvel réarrangement spécial des particules [34]. Par ailleurs, il a été établi que le
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réarrangement des particules est étroitement dépendant de la forme des particules [37], [38] et
de la taille des particules [39]-[41] et peut offrir de ce fait une variété de configuration spatiales

ou pas.

Les masses volumiques avant et aprés tassement sont généralement requises dans le processus
de développement pharmaceutique et dans le controle de qualité des poudres [42]. Elles sont
¢galement utilisées a travers la notion de compacité en génie civil, en industrie pour la vidange,

le transport et le stockage de la maticre en grains.

3.2.2 Mesure d’écoulement en cellules de cisaillement

Une évaluation plus fondamentale de la coulabilité peut étre obtenue en mesurant des frictions
inter-particulaires sous cisaillement. Le cisaillement est caractéris¢ par trois grandeurs : la
vitesse de cisaillement y, la contrainte de cisaillement 7 et la contrainte normale oy, . Les forces
de cisaillement correspondent a des forces de frottement qui s’exercent sur deux plans lorsqu’ils
se déplacent I’un par rapport 1’autre. La contrainte de cisaillement correspond a ces mémes
forces exercées par unité d’aire du plan de cisaillement. Notons qu’un empilement de poudre
lorsqu’il se déforme peut changer de volume ; il se dilate s’il était initialement dans un état
compact, ou se contracte s’il était initialement dans un état lache. Ce phénomene de dilatance
ou contraction constitue une propriét¢ importante des matériaux granulaires, découvert par
Reynolds[43] a la fin du XIX®™ siécle. Pour contrdler ce phénoméne de dilatance du lit de
poudre, une force normale est appliquée au plan de cisaillement. Pareillement a la contrainte de
cisaillement 7, la contrainte normale oy représente la force normale exercée sur un plan de

cisaillement par unité d’aire.

Dans les années 60, Jenike [44] a proposé une méthode pour dimensionner les trémies
d’alimentation en fonction des propriétés de rupture du lit de poudre. Sa méthode consiste a
déterminer la contrainte de cisaillement 7 a appliquer a un empilement de poudre initialement

consolidé et soumis a une contrainte normale gy .

Toutefois, il faut s’assurer que cet état de consolidation est le méme pour chaque mesure afin

d’obtenir des résultats exploitables.

L’empilement de poudre atteint un niveau de consolidation critique lorsque le volume devient
constant, on parle alors d’état ou de densit¢ de consolidation critique. Une fois I’état de

consolidation critique atteint, il est possible de déterminer le point de rupture. La conduite de
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la procédure de Jenike va donc suivre des cycles de consolidation puis de cisaillement comme

I’illustre la figure I 8 :

- L’étape de consolidation consiste a appliquer une contrainte normale g, a I’échantillon de
poudre. La contrainte de cisaillement augmente jusqu’a ce que 1’échantillon de poudre
glisse. La contrainte de cisaillement 7. représente la contrainte nécessaire pour maintenir le
glissement jusqu’a atteindre un état de consolidation critique. Cet état coincide avec 1’état
de densité de consolidation critique de I’échantillon de poudre ; la contrainte 7. peut alors
étre annulée.

- L’étape de cisaillement consiste a appliquer une nouvelle contrainte normale g inférieure
a gc. Le couple ( og, T5) détermine le point de rupture. L obtention de plusieurs points de
rupture permet de tracer le lieu d’écoulement

Ts2
étaf

stationnaire Ts1 K

§] Ggy 9] Ggo 6] Ogq

iapede  étapede temps 051 Ogy
consolidation  cisaillement

Figure I 8: Détermination du lieu d’écoulement par le test de cisaillement de Jenike [27]

Comme I’indique la figure 19, il est possible en reportant les différents points de rupture ( o, T5)
sur un diagramme de déterminer le lieu d’écoulement ainsi que les cercles de Mohr (cercles

tangents au lieu de rupture et qui passe par le point extréme du lieu de rupture).
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Figure I 9: Diagramme ( 0, Ts), le lieu d’écoulement, ainsi que les cercles de Mohr [27]

A partir de la méthodologie de Jenike, différentes informations peuvent étre extraites :

- La contrainte de cohésion (f) : elle représente la contrainte normale a appliquer sur une
arche se trouvant dans I’état de consolidation critique défini par Jenike et n’étant soumise a
aucune contrainte horizontale.

- La contrainte majeure de consolidation (a,) : elle représente la contrainte maximale qui a
pu s’exercer sur la poudre pour 1’état de consolidation donnée.

- La cohésion (C) : elle correspond a la contrainte nécessaire a appliquer a une poudre non
consolidée pour la mettre en mouvement, elle représente donc le seuil d’écoulement. Elle

est également représentative des forces inter-particulaires.

La méthodologie de Jenike permet de déterminer a partir du tracé du lieu d’écoulement la
fonction d’écoulement correspondant a la contrainte maximale que supporte une surface libre

sans s’effondrer en fonction de la consolidation qu’a subie la poudre :

FF=2 %)

fc

Etant donné que chaque lieu d’écoulement conduit a un couple (fc, oy), il est nécessaire de
réaliser plusieurs essais de consolidation pour obtenir une fonction d’écoulement compléte. Une
autre voie a été proposée par Thomas et al, [45] a partir d’un élargissement des travaux de
Jenike consistant a utiliser la fonction d’écoulement comme indice pour catégoriser les poudres
en 5 classes de poudres de trés cohésives aux poudres a écoulement libre. Ainsi, comme
I’illustre la figure I 10 une classification de la poudre en fonction de la position de sa fonction

d’écoulement est possible.
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Figure I 10: Classification d’une poudre en fonction de la fonction d’écoulement FF[27]

La méthodologie et la vision adoptées par Jenike a été élargie dans la littérature par la
proposition d’une panoplie de techniques permettant d’évaluer les propriétés mécaniques d’un

lit de poudre.

La cellule de cisaillement annulaire qui permet des essais a trés grand déplacement sans effet
de bord, les appareils de cisaillement indirect ou le plan de cisaillement se crée spontanément
en réponse a la contrainte imposé par I’appareil telles que 1’appareil de compression uniaxiale,
biaxiale et triaxiale [25], [26]. L’appareil de cisaillement a symétrie de révolution qui consiste
en un appareil triaxial modifié ou une tige est introduite pour mesurer les coefficients de

friction, son désavantage est li¢ a la concentration en contrainte a I’extrémité du chargement.

Toutefois, le choix du dispositif de cisaillement est fonction de différents critéres tels que la
fiabilité souhaitée des mesures, la reproductibilité, le temps disponible, la précision et la facilité
d’utilisation. Les problémes rencontrés avec les appareils de cisaillement sont la possibilité de
perdre de la poudre durant I’essai, non-homogénéité des contraintes a la surface, surface de
contact non constante. Les mesures en cisaillement, telles que la cellule annulaire [48] et la
cellule rotationnelle [17] offrent la possibilité de tester une quantité moindre de poudre, ces
techniques restent cependant tres laborieuses, demandent un personnel qualifi¢ et nécessitent

beaucoup de temps [46].

La revue bibliographique met généralement en avant 1’utilisation des mesures en cisaillement

pour le dimensionnement de silos, la caractérisation de produits et contrdle de qualité. [49].
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3.3 Techniques dynamiques

3.3.1 Mesures d’écoulement a travers un lit fluidisé

La fluidisation est un phénomeéne qui consiste a conférer a un solide la propriété d’un fluide en
le mettant en suspension a 1’aide d’un gaz ou d’un liquide. Cette propriété fait 1’objet de
nombreux travaux tant expérimentaux que théoriques [50] [51] [27]-[29]. Par ailleurs, 1’état de
fluidisation dépend de la nature des poudres. La classification des poudres la plus populaire en
maticre de lit fluidisé est celle publiée par Geldart [56] en 1973 ou il classe les poudres en 4
groupes se basant sur la taille des particules ainsi que de la différence de masse volumique entre

le fluide et le solide comme D’illustre la figure I 11.
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Figure I 11: Classement des particules suivant le diagramme empirique de Geldart (d'apres [55])
Les caractéristiques physiques des poudres peuvent rendre la fluidisation de certaines poudres
difficiles, voire irréalisable. Ce comportement est dii en partie a I’importance des forces inter-

particulaires au sein de la poudre. Le tableau I 3 est une classification proposée par Geldart[56]

présentant les poudres en fonction de leur comportement vis- vis de la fluidisation.

Dans le tableau I 3, la catégorie A concerne les milieux granulaires de faibles diamétre, d,, est
inférieur 2 50 pm et /ou de masses volumiques inférieure a 1400 kg.m™. La catégorie B regroupe
les milieux granulaires ayant un diametre dans I’intervalle 40 um < d,< 500 pm. Ces deux
catégories A et B concernent les poudres facilement fluidisables. La catégorie C regroupe les
fines particules dont le diamétre d,< 30 um. Ces poudres sont cohésives et difficilement

fluidisables. Enfin la derniére catégorie, la catégorie D, concerne les grosses particules d,, >

500 pm [1].
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Tableau I 3 : Types de poudres et leur caractéristiques vis-a-vis de la fluidisation (d’apres [57])

Fluidisation Caractéristiques

Catégorie Type de poudres
A Fusantes
B Sableuses
C Cohésives
D Granuleuses

Fluidisation particulaire, forte expansion du lit, bullage

Alsce (vitesse du fluide > vitesse minimale de fluidisation)
Aisée Fluidisation agrégative, faible expansion du lit
(vitesse du fluide < vitesse minimale de fluidisation)
e Difficiles a fluidiser, besoin d’agitation ou de vibration,
Difficile
renardage
Vitesse de fluidisation élevée, fluidisation turbulente,
Instable

explosion de bulles en surface

En fonction de la vitesse de fluidisation, il est possible d’avoir un apercu sur la qualité des

poudres étudiées. La vitesse de fluidisation des fines est nettement inférieure a celle des grosses

particules. Dans le monde industriel, il existe une large gamme d’installations utilisant la

technique de la fluidisation pour des tailles de particules variant de 15 a 6000 um [55]. Reh

[d'aprés 55] a proposé, comme I’illustre la figure I 12, un diagramme présentant la vitesse de

fluidisation en coordonnées réduites en fonction de la taille de particules en coordonnées

réduites (U* vitesse réduite et dp* diametre réduit de particules) pour les 4 classes de poudres

proposées par Geldart et pour différents régime de fluidisation.
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Figure I 12: Diagramme de Reh [d'apres 55]
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Afin de mettre en fluidisation des nano ou micro-poudres, ¢’est-a-dire les poudres du groupe C
de Geldart dont il y a nécessité de vaincre les forces inter-particulaires, la littérature propose
quelques procédés de fluidisation activée : la fluidisation en lit vibré [33][31], la fluidisation

sous champ acoustique [53], la fluidisation en lit mécaniquement agité [59], etc.

La fluidisation est utilisée dans des applications industrielles nombreuses et variées telles que

la pétrochimie, la chimie, métallurgie, céramique, agroalimentaire, pharmaceutique, etc.

3.3.2 Mesures d’écoulement a travers un orifice

A travers des orifices de différents diametres, il est possible d’appréhender I’aptitude d’une
poudre a s’écouler en observant le régime d’écoulement (constant ou discontinu) ainsi que son
débit.

En 1961, Berverloo et al, [60] ont réalis¢ une étude sur 1’écoulement de plusieurs poudres en

fonction des diamétres d’ouverture. Ils ont constaté que le débit massique de décharge est

fonction uniquement du diametre d’ouverture, selon 1’expression :
Q=a ppg'/?(Dy — 1.5d)*? (8)

Ou Q est le débit de décharge [kg/s], a est une constante de compacité [-], p, la masse

volumique de particule [kg.m>] D, est le diamétre d’ouverture [m] et d,, le diametre de particule
[m].

Le débitmeétre est un appareil relativement simple. Les appareils congus a cet usage sont équipés
d’un cylindre et d’un dispositif qui permet de varier le diametre de 1I’ouverture, a travers laquelle
la poudre doit passer. A la base du dispositif se trouve un réceptacle qui recueille la quantité de
poudre passée a travers 1’orifice. Les données obtenues sont exprimées en fonction de la masse
de poudre recueillie et du temps d’écoulement de la poudre. Elles sont soit prises a des
intervalles précis [61], [62] soit en continu si le réceptacle est reli¢ a une balance

d’enregistrement [63], [64].

Des dispositifs d’écoulement tel que le GranuFlow®, présenté a la figure I 13, permettent de
tracer des courbes de débit en fonction du diamétre d’ouverture en continu a partir d’une balance
qui permet I’enregistrement de la masse du systéme. A partir de la mesure du débit, il est

possible d’évaluer de quantifier I’aptitude a I’écoulement de poudre.
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Diameétre

Balance

Figure I 13: Schéma de principe du GranuFlow®

Pour les poudres cohésives, le diametre de I’orifice qui permet 1’écoulement de la poudre a été
rapporté comme meilleur indice de fluidité [65]. Toutefois, lorsque la poudre présente une forte
cohésion cette méthode n’est d’aucune utilité puisque aucun écoulement n’est possible. De ce
fait cette méthode est préconisée pour les poudres présentant une minimum d’écoulement libre.
La mesure de débit est généralement utilisée pour la détermination de la quantité optimale

d’additif a ajouter pour améliorer 1’écoulement d’une poudre [66].

3.3.3 Mesures d’angles dynamiques

Comme il a été vu précédemment, une des propriétés des solides est de maintenir un état statique
en dépit d’une certaine inclinaison. Si cet état est rompu, les particules de poudre se mettent en
mouvement. La particularit¢ de ce phénomeéne est que seules les particules appartenant a la
couche en surface seront mises en mouvement, le reste des particules restera en état statique :

c’est le phénomene d’avalanche.

Pour prévenir ce phénomene, un des moyens utilisés en géophysique est de déterminer I’angle
a partir duquel il y a écoulement de poudre ; on le nomme communément angle d’avalanche.
Les angles dynamiques ont été¢ largement étudiés dans la littérature pour les poudres non
cohésives [36,37] et cohésives [38], [69]. La figure 1 14 présente quelques techniques

permettant leur mesure.
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Daerr et al, [12] ont reproduit la dynamique d’avalanche a partir de 'utilisation de billes de
verre sur un plan incliné avec un dispositif permettant d’assurer le controle de 1’angle
d’inclinaison. Lorsque cet angle d’inclinaison est supérieur a I’angle de repos, 1’avalanche a
lieu. Les travaux sur la dynamique d’avalanche montrent que cet angle est dépendant de

nombreux facteurs, I’'un d’entre eux est la rugosité de la surface du plan d’écoulement.

Les inconvénients de la technique sont liés a la nécessité d’ajouter continuellement de la poudre
sans qu’il y ait une maitrise des parameétres environnementaux. L’effet des parameétres
environnementaux est important dans I’étude des milieux granulaires, de ce fait il sera détaillé
dans la section 4.3.1. Les deux autres techniques permettent des mesures dans un tambour

tournant.

A=

Figure I 14: Techniques pour étudier la dynamique d’avalanche [42].

La figure I 14 représente également des mesures d’angles a partir d’un tambour tournant. Le
tambour tournant permet en effet de mesurer des angles d'avalanche et de repos de particules.
La rotation du tambour entraine une augmentation progressive de I'angle entre la surface libre
de I'empilement de grains et 1'horizontale. Lorsque 1’angle d'avalanche est atteint, la surface
libre se déstabilise et une avalanche se produit[70]. L’écoulement se poursuit jusqu’a ce que la
surface libre se stabilise pour donner I’angle fixe que nous avons appelé antérieurement angle
de repos. L’écoulement de la poudre est suivi via une caméra puis les images sont traitées a

’aide de logiciel d’analyse d’images afin d’obtenir les valeurs souhaitées d’angles.

Contrairement aux techniques citées précédemment pour lesquelles le mouvement de la poudre
est induit par ’application d’une contrainte externe, la seule contrainte appliquée a la poudre
ici est due a son propre poids [38,39]. De ce fait, la technique du tambour tournant évalue les
propriétés d’écoulement de la poudre dans un régime d’écoulement libre. Pareillement a I’angle
de repos, I’angle d’avalanche est interprété dans le méme sens : plus 1’angle d’avalanche est

faible et meilleur sera 1I’écoulement de la poudre.
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Toutefois, il a été montré que la mesure d’angle obtenu en tambour tournant est étroitement li¢e
aux caractéristiques géométriques du tambour utilis¢. Félix[70] a également mis en évidence
I’influence du rapport de taille tambour/particules sur I’angle d’avalanche et I’effet de la

rugosité de la surface d’écoulement (parois du tambour).

Ces mesures d’angles dynamiques sont utilisées comme I’angle des repos en géophysique pour

¢éviter les avalanches et en génie civil I’éboulement de terrain.

3.3.4 Mesures rhéologiques

Le comportement des milieux granulaires leur confeére la possibilité d’étre étudiés tels que des
fluides. Les grandeurs caractéristiques utilisées en rhéologie sont donc susceptibles d’étre

adaptées aux poudres telles que la viscosité et la contrainte frictionnelle de cisaillement.

C’est dans cette optique que les rhéometres a poudre ont vu le jour pour accéder aux propriétés
d’écoulement des milieux pulvérulents. Parmi eux, les rhéométres MCR d’Anton Paar et le

rhéometre de chez TA instruments AR 2000.

En général, comme I’illustre la figure I 15 une mesure classique en rhéologie permet d’obtenir
un rhéogramme ou peuvent étre extraites des informations caractéristiques de la poudre utilisée
telles que la viscosité apparente définie en régime newtonien et la contrainte de cisaillement
critique définie en régime frictionnel. Ces indices peuvent étre utilisés comme indicateur de

I’aptitude a I’écoulement d’une poudre.
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Figure I 15: Courbes d’écoulement d'une poudre Pl et d'une poudre P2 en régime permanent[73]
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Freeman Technology a ¢galement mis en place un nouveau type de rhéometre a poudre dont
les mesures différent de celle d’un rhéométre classique [72]. En effet, il permet de réaliser une
large gamme de tests standardisés adaptés aux situations rencontrées en industrie : parmi les
tests qu’il propose, les mesures d’énergie d’écoulement est la plus étudiée pour déterminer la
dynamique d’écoulement d’une poudre. La mesure de 1’énergie écoulement consiste a
déterminer I’énergie nécessaire pour mettre en mouvement un volume calibré de poudre avec
une hélice dont la forme et la taille est standardisée [72]. La valeur de la fonction d’écoulement
obtenue appelée BFE (Basic Flow Energy) est utilis¢é dans la littérature pour évaluer
I’écoulement de poudre. Toutefois, la valeur de BFE peut étre trés complexe a interpréter. Une

discussion plus approfondie de cet indice sera exposée plus dans le chapitre 3.

3.3.5 Vision comparée des techniques d’évaluation de la coulabilité

La panoplie de techniques d’évaluation de la coulabilité présentées ci-dessus a longtemps été
utilisée de maniére systématique et présente des lors une source de nombreuses confusions au
sein des industries manipulant de la poudre. En effet, une technique donnée peut montrer qu’une
poudre A s’écoule mieux qu'une poudre B tandis qu’une autre technique proposera une toute
autre classification. Dans ce cas de figure, il devient difficile de choisir la technique la plus

pertinente [18].

Les problémes d’écoulement rencontrés en industrie sont liés aux larges gammes de conditions
auxquelles sont soumises les poudres. Aussi, certaines poudres sont étudiées a partir d’une
technique statique alors que d’autres sont €tudiées a partir de technique dynamique. Par
exemple, les poudres qui ont tendance a s’agglomérer ou a s’accumuler a I’intérieur des
équipements tel que les silos de stockage peuvent étre étudiées a partir de techniques statiques
car elles sont dans un état compact. A contrario, les procédés impliquant des étapes de
fluidisation ou de transport pneumatique sont a étudier a partir de techniques dynamiques car
les particules sont dispersées et en mouvement. Le tableau I 4 propose ainsi une analyse
comparée des différentes techniques pour mettre en lumiére le sens et I’objet de la mesure de

chaque technique, les indicateurs d’écoulement a exploiter ainsi que les domaines d’application

des techniques.
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Tableau I 4: Analyse comparée des techniques d’évaluation de la coulabilité

Domaines d’application/

A Evaluation de la uelle propriété . Indice e e e e
Catégorie rees Q p p 2 Appareils iy discipline et opérations de
coulabilité est mesurée ? d’écoulement 1z
procédés
Mesures statiques | Mesure d’angle de la limite de rupture de | Hosokawa® L’angle de repos La physique, I’ingénierie,
repos I’empilement de Granuheap® (AoR) I’exploitation miniére, etc.
poudre avant AOR device (Powder Le stockage de marchandises,
écoulement Research Ltd) formations de dune, essais
d’affaissement de béton, volcans de
sable
Mesures  quasi- | Mesure du tassement | la capacité d’une Hosokawa® IC, HR La métallurgie, la physique, le génie
statiques poudre a se réarranger. | Granupack® agricole, etc.
Densitap® Le stockage de poudres
FT4®
Mesure en cellule de | propriétés de rupture RST-XS Schulze, ffc Dimensionnement de silos,
cisaillement de la poudre PFT Brookfield , caractérisation de produits et contrdle
FT4, de qualité.
ball indentation
method » « Sevilla
powder tester » (SPT)
raining bed method
(RBM)
Industrie pharmaceutique,
Mesure de débit a L’aptitude d’une Granuflow® Q débit de métallurgie,
. N Hall flowmeter® , . .
travers un orifice poudre a s’écouler décharge vidange de silos, transport de
Flowdex®
poudres, etc.
s L’angle a partir duquel , . L . .
Mesure d’angle . Tambour tournant, L’angle meétallurgie, ciment, industries
dynamique le tas de sable devient Aeroflow® d’avalanche pharmaceutique et alimentaire
Mesures yn instable
dynamiques s . Energie nécessaire . . . .
h/’I?sure d’énergie pour mettre un it de FT4 BFE SI FRI In'dustrle' pharmaceutique, industrie
d’écoulement alimentaire
poudre en mouvement
Mesure Expansion du lit
Pécoulement 4 Mise en suspension FT4, de poudre, Industrie pharmaceutique, industrie
d’un lit de poudre colonne de fluidisation Vitesse de alimentaire, nucléaire.

travers un lit fluidisé

fluidisation
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4 Parameétres influencant la coulabilité d’une poudre

On a vu dans la premiere partie de ce chapitre que la prise en compte des forces inter-
particulaires était récurrente puisqu’elles constituent un facteur clé que nous développerons tout

le long de cette seconde partie.

La coulabilité est la résultante d’interactions inter-particulaires et des interactions des particules
avec leur environnement. En effet, elle est influencée par les propriétés de contact et de surface
via les caractéristiques intrinséques a la poudre telles que la taille, la forme, la distribution de
taille. De la surface et des points de contact dépendent ensuite les forces inter-particulaires telles
que les forces de friction et de cohésion. Ces dernieres se manifestent différemment suivant les
parameétres extrinseques telles que I’humidité, I’ajout d’agent d’écoulement et le procédé.
Idéalement, il faudrait connaitre et quantifier chacune de ces variables pour rendre possible la
prédiction de la coulabilité [42]. Dans cette partie, nous exposerons les paramétres intrinséques
et extrinséques jugés les plus pertinents par la littérature consacrée au domaine des milieux

granulaires et des poudres afin de présenter leur impact sur la coulabilité des poudres.

4.1 Forces inter-particulaires

Les particules de poudre sont toujours soumises a ’action de la gravité, mais il faut également
prendre en compte les interactions entre particules car elles impactent le comportement global
des poudres. Suivant leur degré d’intensité, ces interactions assurent la stabilité de I’empilement
des particules les unes sur les autres. Cependant, si ces interactions ne sont pas suffisantes pour
assurer 1’équilibre du tas, celui-ci s’effondre. Ceci est 1i¢ au fait que le poids des particules est
suffisant pour vaincre cette cohésion et rompre les interactions entre particules. La connaissance
de ces forces d’interactions et leurs intensités est importante lors de 1’étude d’un milieu
granulaire. La figure I 16 présente les différents mécanismes d’action possibles des forces inter-

particulaires.
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Figure I 16: Les différents mécanismes des forces inter-particulaires [80]

4.1.1 Les forces de van der Waals

Les forces de van der Waals sont des forces attractives de nature électromagnétique qui
décroissent lorsque la distance entre particules augmente, suivant une loi de puissance. Les
forces de van der Waals représentent un ensemble de phénomenes d’interactions s’exercant

entre les molécules ou les particules et sont composées de trois types d’interactions :

- Les forces dipolaires correspondant au terme de Keesom
- Les forces de polarisation exprimées par le terme de Debye

- Les forces de dispersion exprimées par le terme de London

Le terme le plus prépondérant dans I’interaction totale de ces trois types de forces est le terme
de London. Il ne dépend pas des propriétés des molécules contrairement aux autres termes.
C’est pour cette raison que les forces de van der Waals sont toujours présentes quelle que soit
la nature des surfaces en interaction [81]. Les forces de van der Waals développées entre deux

particules de méme diamétre d,, est proportionnelle a la taille des particules :

A qd,
Fwaais = 1242 (7) )

Ou Fyaas les forces de van der Waals [N], A est la constante de Hamaker [J], a la distance

entre les particules [m], d,, est le diamétre de particule [m].
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La force de pesanteur F, [N] peut s’exprime de la maniére suivante pour une particule de

diameétre dp :

4 dp\°
=509 () (10

Avec g I’accélération gravitationnelle [m.s™] et pp la masse volumique de particule [kg.m?].

La poudre acquiert un comportement cohésif lorsque les forces de van der Waals deviennent
sensiblement équivalentes a la force de pesanteur. Une comparaison entre les forces de van der

Waals et la force de pesanteur pour des particules de méme diametre d,, permet de montrer les

limites du comportement cohésif d’une poudre. En posant F, < Fyyq4;5 On obtient

1 A

dy < —
P~ 2a |mp,g

(10bis)

A titre d’exemple, pour les sucres, les ordres de grandeur des différents parameétres peuvent
étre estimés aux valeurs suivantes [82]: A vaut environ 1.10"°J, a distance entre particules est
de I’ordre de 0,4 nm, la masse volumique p,, est de 1500 kg.m?. Il en résulte que le diamétre de
particule critique pour lequel les forces de van der Waals dominent la force de pesanteur est de
I’ordre de 60 pum. On retrouve ainsi 1’ordre de grandeur de 100 pm, valeur communément

admise pour estimer la frontiére entre comportement cohésif et écoulement libre.

4.1.2 Les forces ¢€lectrostatiques

Les particules peuvent accumuler des charges conduisant a des interactions attractives ou
répulsives. L’application industrielle dans laquelle on retrouve ce type de phénoméne est le
transport pneumatique, pour lequel les particules entrent en collision entre elles ou avec la paroi,
donnant lieu ainsi a une accumulation de charges par triboélectrification. Cette accumulation
de charges peut entrainer une décharge électrique pouvant conduire, par exemple dans le cas

d’une poudre organique, a une explosion [81].

La force d’attraction ¢électrostatique pour deux spheres de méme diametre, de charge électrique

q1 et q, [uC.m 2] séparées d’une distance a, est donnée comme suit [83]:

12
- 2
4raceye,

(11)

e

Ou gyest la permittivité du vide (g5= 8,854.10'2 F.m™!) et &, la permittivité relative.
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4.1.3 Les forces de capillarité

Quand la surface des particules est mouillée, une interaction supplémentaire apparait : il s’agit
des forces de capillarité ou ponts liquides. Comme illustré par la figure I 17, ces forces résultent
de la formation d’un ménisque qui lie deux particules. La force d’interaction entre les deux

particules est fonction de la taille des particules d,, et de la tension superficielle du film liquide

y . Pour deux spheres de méme diamétre, la force de capillarit€ Fg,y, est donné comme suit [81] :
Feap = 2mryy + mry2AP (12)

Ouy représente la tension superficielle du film liquide [N.m™!], AP représente la différence de

pression de part et d’autre du ménisque [Pa] et est donnée par la relation suivante :

AP =y[——— (13)

1 1
n n

Ou r; représente le rayon de courbure externe du ménisque [m] et 7, son rayon interne [m].

Figure I 17: Présence d’un pont liquide entre deux particules [81]

Dans le cas d’un liquide complétement mouillant, la valeur maximale de force capillaire est

obtenue pour des sphéres lisses, lorsque ces sphéres sont en contact direct.

L’effet de capillarité est favorisé lorsque au moins une des trois conditions suivantes est

présente [83] :

- Une humidité relative supérieure a 60-70%
- Une surface hydrophile

- Des particules hygroscopiques

Si une de ces conditions est présente, alors les forces de capillarité peuvent augmenter jusqu’a

dominer les forces de Van der Waals.

47



Chapitre | : Etude bibliographique

4.1.4 Les ponts solides

On parle de ponts solides lorsque le point de contact entre deux particules se solidifie. Ces ponts

solides peuvent avoir diverses origines :

- Processus de fusion-recristallisation ou sublimation-recristallisation

- Fluage des particules si la température est proche de la température de fusion ou de
transition vitreuse.

- Fusion des particules par collision

- Réaction chimique a la surface des particules

Contrairement aux autres forces inter-particulaires, la formation de ponts solides tend a

modifier la structure de la particule.

4.1.5 Comparaison des intensités des différentes forces inter-particulaires

La figure I 18 montre I’évolution des différentes forces inter-particulaires citées précédemment
en fonction de la taille des particules. Nous pouvons voir, que plus la taille des particules est
faible et plus les forces de capillarité et de van der Waals sont prédominantes par rapport aux
forces électrostatiques et a la force de pesanteur. De plus, quelle que soit la taille des particules,
les forces de capillarité ont toujours I’intensité la plus importante, notamment par rapport aux
forces de van der Waals. Il convient donc d’étre trés vigilent sur ce parametre lorsque des

phénomenes liés aux interactions entre particules sont mesurées.
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Figure I 18 : Evolution des forces inter-particulaires en fonction du diamétre des particules [57]
Fyqais est déterminée pour A = 6,5x107" J (cas du quartz) et a entre 1,65 et 4,0 angstroms. Fqy, est estimée a
sa valeur maximale, lorsque les particules sont en contact (y = 73.10° N.m™, cas de l'eau). F, est considérée a

son intensité maximale (charge de signe opposé), g = 10 uC.m. Fp est évaluée pour p,= 3000 kg.m".

La figure I 19 présente I’évolution des forces inter-particulaires F (force de van der Waals,
forces ¢électrostatiques, forces de capillarité, etc) en fonction respectivement de la température,
la surface, la rugosité, I’humidité relative et la déviation de la sphéricité de la particule. Comme
on peut le voir sur la figure I 19, ces forces évoluent de maniére croissante ou décroissante en
fonction des variables étudiés. L’influence de ces différentes variables sur les forces inter-

particulaires sera vu plus en détails dans la suite de cette partie.

Lo

Température Surface Rugosité
capilfarité
F / F \
Humidité Viscosité Déviation de
relative gazeuse la sphéricité

Figure I 19: Evolution des forces inter-particulaires en fonction de nombreuses variables[42]
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4.2 Parameétres intrinséques a la poudre

Comme évoqué précédemment, 1’écoulement d’ une poudre peut étre impacté par une multitude
de paramétres. Cette revue bibliographique les classe en deux catégories : les paramétres
intrinseéques et les parametres extrinséques a la poudre. On désigne par parametres intrinseques
les propriétés propres aux poudres : la taille, la distribution de taille, la morphologie, la porosité,
la composition chimique, etc. Les paramétres extrinséques quant a eux sont liés au procédé dans
lequel est mise en mouvement la poudre, les sollicitations mécaniques appliquées a la poudre,

les interactions de la poudre avec les équipements et les paramétres environnementaux.

4.2.1 Lataille et la distribution de taille des particules

La taille des particules est une des propriétés les plus utilisées pour caractériser une poudre. De
nombreux travaux ont étudi¢ DI'effet de la taille des particules sur la coulabilité des
poudres[44][36], [48]. Fitzpatrick et al [84], ont montré que la fonction d’écoulement, pente
des courbes présentées sur la figure I 20, diminue lorsque la taille de particules augmente. Sur
la base de la fonction écoulement, I’écoulement de poudres s’améliore avec I’augmentation de

la taille de particules.

4
- - 4= - - 59 micron
3 - - -B- - - 69 micron
—
& - - - A- - - 150 micron
< 21 ’i)(— 191 micron
2 —2&—— 212 micron
= 17 —8—— 220 micron
—©— 239 micron
0 T T T
0 2 4 6 8
MCS (kPa)

Figure I 20: Impact de la taille de particules sur la fonction d’écoulement (avec UYS= f. contrainte de cohésion
et MCS=o; contrainte majeure de consolidation) [75].

En général, les particules ayant une taille supérieure a 200 pm s’écoulent bien, entre 100 et 200
um, c’est une région de transition, la capacité d’une poudre a s’écouler devient difficile. En
dessous de 100 um, les forces inter-particulaires sont importantes par rapport a la force de

pesanteur, I’écoulement devient impossible.
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La caractérisation d’une poudre ne peut se faire avec une valeur de taille de particule, il est
nécessaire de recourir a la mesure de la distribution granulométrique représentant 1’ensemble
des tailles de particules. Ces distributions granulométriques sont de plusieurs types suivant la

grandeur physique a représenter.

L’aptitude a I’écoulement de poudres est également influencée par la distribution de taille des
particules et plus particuliérement par la présence de fines. En effet, la présence de particules
fines a tendance a bloquer I’écoulement [85]. Elles sont réputées cohésives du fait de la
prédominance des forces de capillarité et les forces de van der Waals par rapport a la force
¢lectrostatique et a la force de pesanteur, comme indiqué dans la figure I 18. Dans cette logique,
les particules de grosses tailles sont moins cohésives. La figure 1 21 représente la courbe du lieu
de rupture de 3 types de particules de lait, particules de lait de vache, de cheévre et un mélange.
Elle suggere que les particules du mélange de lait sont moins cohésives que les particules de
lait brutes. Suivant la distribution de tailles de ces particules et sur la base des mesures en
cisaillement, les particules ayant une distribution resserrée ont tendance a donner une meilleure

aptitude a I’écoulement.
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Figure I 21: a) La distribution de taille des particules de lait de vache « Cow », de lait de chévre « Goat » et un
meélange de lait « Mix ». b) Evolution de la contrainte de cisaillement en fonction de la contrainte normale [86].

Cependant la présence d’une proportion importante de fines peut aussi étre favorable a
I’amélioration de 1’écoulement et particulierement pour celles qui présentent une rugosité de

surface [87]. En effet, les particules fines peuvent combler les creux a la surface de la particule

51



Chapitre | : Etude bibliographique

rugueuse et réduire ainsi les forces de friction. Aussi, les fines peuvent agir comme des
séparateurs entre particules en augmentant la distance inter-particulaire permettant ainsi de
réduire les forces inter-particulaires [88]. Par conséquent, les particules fines ont un réle ambigu

et seule une mise en écoulement du milieu granulaire peut juger de leur effet.

4.2.2 Lamorphologie des particules

Il existe une multitude de formes de particules, souvent difficiles a décrire. Comme I’indique
le tableau I 5, il a été mis en place des termes standardisés pour décrire 1’aspect physique des
particules [89]. Les particules sphériques et lisses présentent moins de points de contact et
favorisent un bon écoulement. L’écoulement devient de plus en plus difficile lorsque les

particules ont des formes éloignées de la sphére telles les formes irrégulicres et fibreuses.

Tableau I 5: Termes standardisés utilisés pour décrire ’aspect d’une particule [42].

Nom Description
aciculaire | forme d’aiguilles
angulaire forme a angles assez aigus

cristalline forme cristalline usuelle

dentritique | forme cristalline avec des branches

fibreuse forme filamenteuse, réguliére ou irréguliere
granulaire | forme irréguliére a peu prés équidimensionnelle
irréguliére | sans aucune symétrie

nodulaire forme ronde et irréguliére

sphérique forme ronde et réguliére

Plus une particule s’¢loigne de la sphéricité et plus sa surface spécifique augmente. De par les
nombreux points de contact qu’offrent les particules irrégulieres, elles tendent a entrainer

I’augmentation des forces inter-particulaires [37].

Les effets visibles de 1’augmentation de I’irrégularité de la forme sont constatés dans de
nombreuses études, parmi elles : lors de mesures d’angle de repos, ce dernier augmente tend a

augmenter [85] et les masses volumiques avant tassement deviennent plus élevées [90].

4.2.3 Rugosité de surface

La rugosité est une des propriétés qui a un effet notable sur les interactions inter-particulaires.
Drailleurs, il est connu que les forces inter-particulaires sont principalement gouvernées par
1’état de surface des particules [91]. Des études ont montré qu’une particule a surface rugueuse

tend a augmenter forces de friction et ainsi détériorer 1’écoulement [81]—[83].
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4.2.4 Porosité

Une autre caractéristique importante a considérer pour la compréhension du comportement
collectif d’un ensemble de particules est la porosité du lit de poudre mais également la porosité
de chaque particule. La résultante du piégeage de I’air par la poudre correspond a la porosité
inter-particulaire. Cette porosité notée € quantifie ainsi la présence de vide dans un lit de poudre.
Elle se définit par 1’équation suivante :

Vair Vair

Vtotal Vair + Vparticules

(14)

Une poudre présentant une forte porosité et ayant donc une grande capacité a piéger 1’air aura
tendance a s’écouler difficilement et ceci d’autant plus que la capacité a restituer I’air est
faible[59]. Pareillement aux masses volumiques d’une poudre, la porosité est fonction du
tassement et du nombre de points de contact entre particules. En effet, elle est définie également

comme suit :
Ou p; est la masse volumique tassée et p,, la masse volumique pycnomeétrique [kg.m?].

A T’échelle de la particule, on retrouve des cavités appelées pores, ouvertes ou non sur
I’extérieur. La porosité interne y est définie par le volume des pores V,, rapporté au volume
délimité par le volume de I’enveloppe externe Vs de la particule.

Y

T (16)

X =
4.2.5 Composition chimique

La composition chimique des particules et notamment la composition de leur surface a un effet
notable sur I’écoulement. Elle peut influencer quelques propriétés des particules notamment
I’hygroscopicité en jouant sur leur capacité a adsorber 1’eau. Aussi, les particules présentant a
leur surface des corps gras limitent les frictions et offrent un écoulement plus facile [80]. En
fonction de la quantité en corps gras, ils peuvent €¢galement induire une forte cohésion comme

I’indique la figure 1 22.
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Figure I 22: Evolution de la cohésion en fonction de la concentration en acides gras pour des particule de
poudre de lait entier [96].

4.3 Paramétres extrinséques a la poudre

Deux conditions principales dans un procédé, la température et I’humidité, sont connues pour
leur effet sur les forces inter-particulaires. Ces parametres extrinseques peuvent influencer le
procédé¢ de génération de particules ou les caractéristiques des particules générées. La
température a un effet sur les propriétés moléculaires de la poudre pouvant modifier la structure

des particules notamment leur surface [49].

4.3.1 Paramétres environnementaux
o La température

Selon Teunou et al, [97] et d’apres la figure I 23 il possible d’améliorer 1’écoulement d’une

poudre en diminuant sa température.
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Figure I 23: Evolution de la cohésion en fonction de la température et I’humidité relative de particules de farine

[97].

La température peut impacter la coulabilité selon différentes manieres :

- L’augmentation de la température diminue la teneur en eau a la surface des particules et
ainsi diminue la formation de ponts liquides.
- L’augmentation de la température peut dépasser la température de transition vitreuse du

matériau et donc modifier la texture de ce dernier [75].

° L’ humidité relative

Toutes les particules contiennent une plus ou moins grande quantité d’eau. On y distingue, deux

types d’eau :

- L’eau de constitution : il s’agit de I’eau chimiquement présente dans la particule
- L’eau libre : il s’agit de I’eau présente en exces a la surface de la particule qui influence

I’écoulement.

Cependant, selon la quantité¢ de cette eau, on observe un effet favorable ou défavorable a
I’écoulement. En général, la présence d’humidité induit la présence de différents mécanismes
pouvant participer a la cohésion de la poudre incluant les forces de van der Waals, la formation
de ponts liquides, les forces électrostatiques, etc. L augmentation de la teneur en eau entraine
une augmentation de 1’épaisseur d’eau adsorbée a la surface de la particule formant de ce fait
un important pont liquide entre particules. L’augmentation des forces capillaires rend la poudre

plus cohésive, donnant donc un écoulement plus difficile comme I’illustre la figure I 24.
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Figure I 24: Fonction d’écoulement de particules de farine a 20%, 44%, 66% et 76% en humidité relative a T = 20 °C.
Par ailleurs, pour une faible quantité d’eau, il a été montré 1’épaisseur de la couche d’eau
adsorbée a la surface de la particule tend a diminuer la distance entre deux particules. Les
propriétés conductrices de I’eau tendent a diminuer les forces électrostatiques ainsi qu’une

diminution des forces de frictions rendant 1I’écoulement plus facile comme I’illustre la figure

125 [98].

Figure I 25: Relation entre la cohésion et [’humidité relative de particules de lait et des particules de
Lactosérum a des contraintes de consolidation de 0,08 kg.cm™ et 0,16 kg.cm™.
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4.3.2 Ajout d’additif d’écoulement

Les adjuvants de poudres ou plus communément appelés lubrifiants ont pour role d’exercer
trois types d’action pour faciliter les opérations d’écoulement, de remplissage et de

compression [99]:

- Une action antifriction dont le but de réduire les effets de friction lors de I’éjection du
comprimé, entre ce dernier et les parois de la matrice de la presse. On emploie
majoritairement le stéarate de magnésium [87].

- Une action antiadhérante qui permet aux produits compressés de ne pas adhérer au poingon
de la presse de sorte a obtenir des comprimés exempts de défauts de surface. On emploie
pour cela des matieres grasses comme des huiles végétales, des huiles de silicone et du
beurre de cacao.

- Une action régulatrice d’écoulement que nous étudierons plus en détails dans le chapitre 5.

Dans le cadre de notre travail, nous nous intéressons a 1’action régulatrice d’écoulement pour
empécher le blocage de poudre en sortie de silo, pour assurer le remplissage régulier des

matrices et éviter les défauts de dosage, pour permettre le transport des milieux granulaires, etc.

On distingue différents types d’agents d’écoulement ; amidon, le talc, le stéarate de magnésium
et les nanoparticules de silice. Parmi, ces additifs, les nano-silices demeurent les plus utilisées,
notamment dans 1’industrie pharmaceutique. Selon les travaux de Kojima et Elliott [100],
I’additif d’écoulement agit en se mettant entre deux particules hdtes, il augmente la distance
inter-particulaire et diminue ainsi les forces de van der Waals. Zimmermann et al. [63] [101]
ont apporté une compréhension relativement simple de cette théorie : lorsqu’une particule
d’additif est placée entre deux particules hotes plus grosses, les forces de van Der Waals tendent
a diminuer. S’il advient que la particule d’additif n’adhere plus a la surface des particules hotes,
les forces de Van der Waals augmentent automatiquement affectant ainsi les propriétés
d’écoulement d’une poudre. Mise a part le fait d’agir sur les forces inter-particulaires, les
particules de silice peuvent agir également sur la coulabilité en adsorbant I’humidité présente a

la surface des particules hotes [102].

11 faut cependant faire remarquer que ces additifs sont ajoutés sous forme de poudres fines a de
faibles teneurs. En général, une fraction massique de 1% en additif est ajoutée et cette teneur,
jugée faible, peut avoir un grand, faible ou aucun impact sur 1’écoulement en fonction de la
poudre d’intérét et du procédé étudié. Il en résulte que 1’influence de I’ajout d’additif n’est pas

facilement prédictible. Cette partie bibliographique sera approfondie dans le chapitre 5.
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4.3.3 Paramétres liés au procédé

o L historique des contraintes mécaniques

L’historique de la poudre correspond aux différentes sollicitations que la poudre a subies lors
de sa manipulation, son stockage, son transport, etc. Ces différentes étapes du cycle d’une
poudre peuvent impacter 1’aptitude a 1’écoulement d’une poudre. Par exemple, lors de son
transport, la poudre subit des vibrations la conduisant a se réorganiser en général jusqu’a
atteindre un état compact. Cet état compact est défavorable a I’écoulement de poudre dans la
mesure ou, dans cette configuration, I’encombrement augmente avec le nombre de contacts, et
donc les forces inter-particulaires deviennent importantes [103]. La vibration peut cependant
aussi ré-aérer un tas de poudre, diminuer les forces inter-particulaires en fluidisant le milieu
granulaire [104]-[106]. En ce sens, elle peut aussi améliorer I’écoulement. Il est donc important
d’étre vigilant sur 1’utilisation des vibrations dans les procédés notamment aux parametres telles
que I’amplitude et la fréquence de vibration pour s’assurer de 1’effet de la vibration sur

I’écoulement.

o Interaction avec la surface de la paroi

De la méme manicre que les particules peuvent interagir entre elles, elle peuvent également
interagir avec la surface des parois [107]. Comme pour les poudres, ces interactions dépendent
de la surface de la paroi c’est a dire du type de matériau a la surface de la paroi, de la quantité

d’eau présente a la surface et de la rugosité de la paroi.

La rugosité de la paroi peut induire 1’adhésion des particules de poudres a la paroi. Parmi les
forces inter-particulaires, les forces électrostatiques, entrainant 1’adhésion des particules a la
surface des équipements sont largement présentes notamment dans les procédés
pharmaceutiques de par I'utilisation importante des poudres fines. La quantité d’eau présente a
la paroi peut créer, comme pour les particules de poudre entre elles, la formation de ponts

liquides entre les particules et la paroi.

Nous avons choisi de résumer les différents facteurs susceptibles d’influer sur I’écoulement de

poudres dans le tableau I 6.
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Tableau I 6 : Parametres intrinséques et extrinséques et leur impact sur [’écoulement de poudre

Parameétres intrinséques

Paramétres influencant la coulabilité | Comment ce parameétre améliore-t-il Comment ce parametre détériore-il Réf
des poudres I’écoulement ? I’écoulement ? [-]
[40], [41],

Taille de particules

Taille de particule > 100 pm pas d’effet des
forces inter-particulaires

Taille particule < 100 um forces inter-particulaires
non négligeables

[80], [85],
[108]

Parameétres extrinséques

wn
%’ Forme de particules Forme de particules sphériques ou offrant de|Formes allongées => surface de contact plus [90], [109],
é p faibles points de contact grande => forces inter-particulaires élevées [110]
2 |Rugosité de surface - Forces interarticulaires plus élevées %213(1)]1’][92]’
Composition chimique de surface Présence d’une faible couche d’cau & la surface | Présence d’une couche d’eau élevée a la surface | (00 [%6]
e . . \ . [49], [79]
% Distribution de la taille de particules | Présence de fines Présence de fines
= e o > YEARY
2. |Porosité du lit Faible porosité => faible capacité a piéger I’air f’gir;)sr[e €levée => une grande capacité a picger
 qeis . i idité agi i . .. 971, [112]-
52 |Humidité relative Faible humidit¢ agit comme un lubrifiant entre | . o ponts liquides [11]6 [112]
25 particules [116]
EEE . , . N o o [807, (971
.5 & . Faible température => faibles cohésion entre|Température élevée => modification de la texture [111]
s = | Température . .
~ &5 particules de la particule
o o . e . (2], [75],
K> Historique de la poudre Sollicitations mécaniques Temps de stockage €levé risque de prise en masse |[117]
€N \Q . A T . N
© = | Vibration ou autr llicitation , . o . . o 104], [105],
£3 v b On Ot atres SoTCTtations La fréquence et amplitude de vibration La fréquence et amplitude de vibration %1 1 8% {1 19%
£ ¢ |meécaniques )
S
s & . L - . [80]
< . A Paroi pas humide, lisse, matériau de la paroi . . . . .
A Surface des parois des équipements adéquat Paroi humide, formation ponts liquides, rugosité
5 o i = A bi ) ) . [101], [102],
g 9 . s 4 192 Parqcules fines 7mouvement roulement a k‘nlle Particules fines en quantité élevées => forces inter- | [102], [120]-
S 2 | Ajout d’additif d’écoulement Particules fines => comblent les creux a la culaires dleve 125
£ < surface particulaires €levees [125]
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5 Conclusion

Au cours de cette revue bibliographique, nous avons exposé la problématique liée a la
description du comportement d’un matériau granulaire. Aprés quelques définitions non
exhaustives de la coulabilité¢, une revue bibliographique des techniques permettant son
¢valuation a fait I’objet d’une classification allant des techniques statiques aux techniques
dynamiques. Elle a montré que 1’application de différents types d’indices s’aveére nécessaire
pour la description des propriétés des poudres. Le caractere multifactoriel de la coulabilité
montre qu’il faut utiliser une technique d’évaluation de la coulabilit¢ en adéquation avec
I’application visée. Aussi, les indices d’écoulement utilisés doivent étre représentatifs de la

dynamique de 1I’écoulement de la poudre.

Dans une seconde partie, cette synthése bibliographique nous a montré que pour bien évaluer
la coulabilité d’une poudre, il est nécessaire de bien connaitre les caractéristiques physiques des
poudres qui dépendent des particules qui les constituent ainsi que des interactions agissant entre

elles.

Par ailleurs, ces caractéristiques ont des répercussions au niveau de la mise en mouvement des
poudres et doivent ainsi €tre idéalement étudiées de maniere individuelle dans le but de
comprendre ’effet de chaque paramétre sans qu’il y ait interférence avec les autres propriétés
influentes. Il a été montré aussi 1’existence d’une relation trés intime entre les forces inter-
particulaires et les caractéristiques d’écoulement d’une poudre donnée. Ainsi, la description du
comportement d’une poudre ne peut étre faite sans la détermination des propriétés collectives
telles que la cohésion et les masses volumiques apparentes ; mais elle exige aussi de caractériser

les propriétés individuelles des grains comme la taille, la forme, la porosité, etc.

De ce fait, les parametres influencant la dynamique de mouvement des poudres, comprenant
I’influence des parameétres intrinséques a la poudre ainsi que celle des parameétres extrinseéques

ont montré leur effet sur la coulabilité.

Cette étude bibliographique nous ayant amené a faire les constats résumés ci-dessus, dans la
suite de ce manuscrit nous aborderons quelques techniques d’évaluation de la coulabilité

d’intérét que nous présenterons dans le cadre d’une utilisation particuliere.
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Chapitre Il: Matériels et méthodes

1. Introduction

Ce chapitre est dédi¢ a la présentation des matiéres premicres utilisées, des dispositifs
expérimentaux choisis et des méthodes d’interprétation des résultats utilisées dans le but

d’évaluer la coulabilité d’une poudre.

Nous exposerons dans un premier temps les matiéres premiéres utilisées, puis la deuxiéme étape
de ce travail s’attachera a la caractérisation des poudres sélectionnées. En effet, comme il a été
énoncé dans le chapitre précédent, les caractéristiques individuelles et collectives des poudres
ont une influence majeure sur I’aptitude a I’écoulement, cette caractérisation physique des
poudres constitue donc une étape obligatoire. Nous présenterons également les différentes

techniques de caractérisation utilisées.

Comme il est a été évoqué précédemment, différentes techniques d’évaluation de la coulabilité
de poudres existent dans la littérature, dans le cadre de ces travaux de thése, nous avons classé
ces techniques en trois catégories : statiques, quasi-statiques et dynamiques. Nous détaillerons
dans cette partie les techniques sélectionnées et la procédure expérimentale employée pour

¢valuer la coulabilité des poudres choisies pour chacune des techniques employées.

2. Généralités sur les poudres utilisées

Dans le cadre de ce travail, nous avons sélectionné un panel de poudres dans le but de réaliser
une étude générique prenant en compte des différences en termes de taille des particules, de
forme et de composition chimique. Les poudres choisies sont des poudres industrielles et
commerciales, ¢’est-a-dire des poudres non mod¢les. On trouve parmi elles des poudres de
I’industrie pharmaceutiques, de I’industrie alimentaire et ’industrie cosmétique. Parmi ces
poudres, nous avons trois grades de lactose, deux grades de cellulose microcristalline, une
poudre cosmétique, cinq poudres alimentaires et 4 additifs d’écoulement. Ces poudres, hormis
les poudres alimentaires dont la composition et la nature sont confidentielles, sont couramment
employées dans divers domaines industriels et ont été utilisées dans de nombreuses études

recensées dans la littérature, ce qui nous permettra d’avoir un support de comparaison.

2.1 La cellulose microcristalline

La cellulose microcristalline (MCC), homopolymere de B-D-glucopyranose liées par des
liaisons glucosidiques de type P(1,4) est un excipient largement utilis¢ dans I’industrie

pharmaceutique et alimentaire. Celle-ci est employée principalement comme agent de
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suspension, diluant et désintégrant. Suivant son procédé¢ de fabrication, on distingue différents

grades de cellulose microcristalline.

Dans le cadre de notre travail, nous nous sommes intéressés a deux grades de cellulose
microcristalline, 1’Avicel ph 102 et I’Avicel ph 105. Ces deux grades d’Avicel sont des
celluloses microcristallines a haute pureté, fournies par la sociét¢ FMC Biopolymer. D’apres
les fiches techniques de ces MCC, 1’ Avicel ph 102 présente un bon écoulement et 1’ Avicel ph

105 un mauvais écoulement. Ils différent aussi par leur distribution de taille de particules.

2.2 Le lactose

Dans ce travail, trois grades de lactose ont été utilisés. Le lactose est un disaccharide
principalement utilisé dans I’industrie pharmaceutique comme liant, diluant et adjuvant a la
lyophilisation. Pareillement a la microcristalline, suivant le procédé de fabrication, on trouve
différents grades. Le Tablettose 70, le Retalac ainsi que le Pharmatose 200M ont été

sélectionnés pour cette étude.

Le Tablettose 70 est le nom commercial de 1’a-lactose monohydrate fourni par la société
Meggle, caractérisée par une distribution de taille de particules assez resserrée. D’aprés la fiche
technique du Tablettose 70, celui-ci est répertori¢ dans la classe des poudres a bon écoulement.
Le Retalac est une poudre composée a parties €gales de polymére d’hypromellose et de 1’a-
lactose monohydrate, fourni également par Meggle. Cette poudre est caractérisée ¢galement par
un excellent écoulement. Le Pharmatose 200M est un lactose monohydrate fourni par DFE
pharma, est obtenu par procédé de broyage. Contrairement aux deux premiers grades de lactose,

cette poudre est caractérisée par un écoulement médiocre di a la forte présence de fines [1].

2.3 Poudre cosmétique

La poudre cosmétique utilisée dans le cadre de nos travaux est la séricite. La séricite dite
« charge blanche » est une poudre blanche grisatre, douce au toucher et exempte de grumeaux
[2]. Il s’agit d’un silicate d’hydroxyle d’aluminium et de potassium. Cette poudre est

caractérisée par un écoulement médiocre [2].
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2.4 Poudres alimentaires

Les poudres alimentaires utilisées dans le cadre de notre é¢tude sont confidentielles, nous les
avons donc nommées Food A, B, C, D et E. Elles possedent des compositions chimiques
différentes, les poudres Food A et C sont d’origine végétale, la poudre Food B est d’origine
minérale, la poudre Food D est une fibre végétale et la poudre Food E est une protéine. Les
poudres Food A, B, C, D et E sont répertoriées suivant un classement croissant de tailles de
particules. Les poudres Food A, B et C possédent un mauvais, voire extrémement mauvais

écoulement.

2.5 Les additifs d’écoulement

Deux catégories d’additifs d’écoulement ont été utilisées dans notre étude : deux additifs
hydrophobes Sipernat® et deux additifs hydrophiles Sipernat® fournis par la société Evonik.
Dans la plupart des cas, les additifs sont constitués de silice amorphe. Il existe deux types de
silice amorphe, la silice précipitée et la silice pyrogénique. Les Sipernat® utilisés dans le cadre
de notre travail font partie de la premicre catégorie. En plus de leurs différentes
hydrophobicités, leur différence en terme de taille a été un autre critére de sélection.

Enfin, il est a noter que les additifs présentés sont constitués de particules nanométriques ce qui

implique le respect d’une réglementation de plus en plus contraignante.

Dans cette premiére section nous avons présenté les différentes poudres objet de notre étude.
Dans la suite de ce chapitre, nous exposerons les différents protocoles et méthodologies utilisés
pour évaluer I’aptitude a I’écoulement des poudres. Les poudres alimentaires, pharmaceutiques
et cosmétiques choisies dans le cadre de notre travail n’ont pas été systématiquement testées
avec toutes les techniques d’évaluation de la coulabilité présentées dans notre étude, c’est-a-
dire que pour les différentes mesures d’évaluation de la coulabilité exposées, I'utilisation de
chaque poudre a été attachée a des mesures spécifiques de coulabilité. L’objectif de ce choix
est de pouvoir comparer des poudres de coulabilité différentes observée a I’ceil nu mais

¢galement des différences suivant leur composition chimique ou taille.
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3. Caractérisation physiques des poudres étudiées

Nous avons vu lors de I’étude bibliographique qu’une poudre est définie suivant la taille et la
forme des particules qui la composent. Il est ainsi important de déterminer ces caractéristiques

qui vont avoir un role prépondérant sur les interactions inter-particulaires [3].

3.1 L’analyse de la taille des particules

La taille des particules est sans doute la caractéristique la plus recherchée d’une poudre qu’il
s’agisse de la prédiction du comportement d’une poudre (aptitude a I’écoulement, au tassement,
etc.) ou bien tout simplement comme parameétre principal pour le calcul des opérations qui la
mettent en ceuvre (fluidisation, compression, vidange, etc.), dans notre cas 1’écoulement [4].
Dans le cas d’une particule sphérique, la grandeur qui représente le plus simplement la taille est
le diameétre. A partir de cette derniére, il en découle différentes caractéristiques géométriques,
surface, surface spécifique, volume, etc. Cependant, les poudres sont en pratique composées de
particules de tailles hétérogenes. De ce fait, la connaissance des caractéristiques moyennes
d’une population a partir d’une distribution granulométrique est nécessaire. Parmi la multitude
de techniques existantes pour déterminer la granulométrie d’un systéme dispersé nous avons

utilisé la granulométrie laser.

Le granulomeétre a diffraction laser Mastersizer 2000® en voie liquide de chez Malvern
Instruments a été utilisé. Dans le but d’avoir une bonne dispersion des particules, certaines
poudres telles que le lactose et la cellulose microcristalline ont été étudiées en milieu éthanol.
En effet, ces poudres sont susceptibles de se solubiliser en milieu aqueux. La distribution
granulométrique ainsi obtenue est déduite de 1’interaction entre un ensemble de particules et un
faisceau incident, fournissant une distribution de taille en diamétre équivalent en surface
projetée. Les valeurs obtenues correspondent a des sphéres équivalentes. Les distributions
granulométriques obtenues nous ont permis d’accéder a différents diamétres parmi eux le

diamétre poids-volume d,3 et le diamétre surfacique dit diamétre de Sauter ds,.

Ces diamétres sont calculés comme suit :

_ X fid;*

dpo = =21
W

(1)

Ou f; est la fréquence de la classe i et d; est le diamétre moyen des particules de la classe 1.

72



Chapitre Il: Matériels et méthodes

Cette valeur moyenne de diameétre d,; est essentiellement influencée par la présence des

grosses particules.

_Xfd’
Y fd®

(2)

32

Cette valeur moyenne de diamétre d3, est fortement influencée par la présence de fines

particules.

En pratique, on définit également les diamétres d, dsg, dgg correspondant aux diameétres pour
lesquels 10%, 50% et 90% du volume de la population se situe en dessous de ces diametres, et

qui nous ont permis de déterminer la largeur de distribution a partir du calcul du Span.

Le span est calculé comme suit :

d90 - d10

0o (3)

Span =

Les résultats de 1’analyse granulométrique sont reportés sur le Tableau II 1.

Tableau II 1: Diamétres de distribution, diametres moyens et largeurs de distribution des poudres étudiées

Poudre d3z(pm) dy3(pm) dyo(pm) ds5o(pm) dgo(pm) Span(-)
Séricite 4 10 2 7 21 2,6
Avicel ph 105 8 20 4 18 40 2,0
Food A 8 26 7 15 38 2,2
Food B 10 49 4 29 115 3,8
Pharmatose 200M 14 56 8 47 120 2,4
Food C 24 81 29 104 155 1,9
Avicel ph 102 40 126 29 104 248 2,0
Food D 102 133 65 120 221 1,3
Retalac 159 229 89 203 408 1,6
Food E 178 283 123 267 472 1,3
Tablettose 70 184 244 118 204 380 1,3

Le Tableau II 2 regroupe plus spécifiquement les résultats de 1’analyse granulométrique des

additifs employés.
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Tableau I1 2: Additifs testés et leurs principales caractéristiques

Aire
Additif Caractére | dz,(um) | dyg(um) | dyg(um) | dgo(um) | dgo(um) | Span(-) | spécifique
(m*/g)
Sipernat®
6 12 3 7 24 3 116
D10
Hydrophobe
Sipernat®
7 10 4 9 17 1,6 78
D17
Sipernat®
12 18 6 14 35 2,1 408
S00LS
Hydrophile
Sipernat®
14 19 8 17 34 1,5 340
508

Les distributions de taille des particules de poudres étudiées sont présentées sur la figure II 1
pour les deux grades de cellulose microcristalline, sur la figure II 2 pour les deux grades de
lactose, Tablettose 70 et Retalac, sur la figure II 3 pour le Pharmatose 200M, sur la figure 11 4
pour les poudres alimentaires, sur la figure II 5 pour la séricite et sur la figure II 6 les additifs
d’écoulement. L’analyse des caractéristiques physiques du Pharmatose 200M sera représentée
séparément de celle des deux autres grades de lactose car le Pharmatose 200M sera utilisé dans

un chapitre a part.

10
—o—Avicel ph 102
8 —e—Avicel ph 105
e 6
1
E
S 4
2
0
0.1 1 10 100 1000

Taille de particules (um)

Figure Il 1: Distribution de tailles de particules des MCC
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La distribution de taille des particules de celluloses microcristallines montre que les particules
d’Avicel ph 105, avec un d43=20 um et un d3»= 8 um, sont bien plus fines que celles de I’ Avicel
ph 102 avec un d43 =126 pm et un ds> = 40 pum. La différence de taille de particules entre les
MCC peut expliquer leur différence de comportement en écoulement annoncé par le

fournisseur.

14

12 }
—a—Retalac

—eo—Tablettose 70

Volume (%)

10 100 1000
Taille de particules (um)

Figure Il 2 : Distribution de tailles de particules du Tablettose 70 et Retalac

Les deux échantillons de lactose, Tablettose 70 et Retalac, ont une distribution de taille de
particules similaire. Le Retalac a un d43=229 pm et un ds2 = 159 um alors que le Tablettose 70
possede un ds3 =244 um et un d32= 184 um. De par leur grande taille de particules, la bonne

aptitude a I’écoulement de ces poudres annoncé par le fournisseur semble cohérente.
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—e— Pharmatose 200 M

T

Volume (%)
%]

0.1 1 10 100 1000 10000
Taille de particules (pm)

Figure Il 3: Distribution de taille de la Pharmatose 200M
Les particules de Pharmatose 200M ont de petites tailles, de 1’ordre de 50 pm avec un
d43=14 pm et un dz» =56 um. Cette distribution de taille va dans le sens d’une poudre a

mauvais écoulement.

12
10 =8-Food A
—#=Food B
g | —#—FoodC
=@-Food D

==Food E

Volume (%)
(o)
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0.1 1 ) 10 100 1000
Taille de particules (um)

Figure II 4: Distribution granulométrique des poudres alimentaires

Les particules de poudre Food A représentent les particules les plus fines parmi les poudres
alimentaires étudiées avec un diamétre en volume d43 =26 pm et un diamétre de Sauter
d3» = 8 um. La poudre Food B présente la distribution granulométrique la plus large avec un
d43 =81 um et un d3» =24 um. La poudre Food C quant a elle présente une distribution

bimodale avec un d43 =43 pm et un d3» = 10 um. La poudre Food D montre une distribution
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tres resserrée avec ds3 = 133 pm et un d3» = 102 um. La poudre Food E est composée par la plus
importante taille de particules avec un d43 =283 pum et un dsz» = 184 pm.

7

6 —o—Séricite
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Figure Il 5: Distribution granulométrique de la séricite
Les particules de Séricite sont trés petites, de 1’ordre de 7 um avec un d43= 10 um et un
d3> =4 pm. Cette poudre présente la plus fine taille de particules des poudres choisies pour notre

¢tude. De par ses caractéristiques granulométriques, cette poudre est fortement cohésive.
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Figure Il 6: Distribution granulométrique des additifs d’écoulement

Notons que les particules des additifs d’écoulement sont nanométriques. Ici, la figure II 6
présente une distribution de tailles non de particules mais d’agglomérats. Les additifs
hydrophobes (D17 et D10) ont respectivement un d43 = 10 pm et d3o =7 um et d43 =12 um et
d3> = 6 um. IIs forment des agglomérats plus petits que les additifs hydrophiles (S00LS et 50S)
ayant respectivement un ds3 =18 pm et d;> =12 pm et d43 =19 pm et ds» = 14 um. Nous
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pouvons émettre I'hypothese que la taille des agglomérats hydrophiles est plus ¢élevée que celle
des hydrophobes car les particules hydrophiles vont former plus facilement des ponts liquides

entre elles, aboutissant ainsi a la formation d'agglomérats de taille plus importante.

3.2 L’analyse de la morphologie des particules

Le diamétre équivalent d’une particule n’est pas suffisant pour caractériser une poudre. En
rhéologie des poudres, la forme des particules représente également un parametre déterminant
[4]. De ce fait, nous avons visualisé la morphologie des particules de poudres a partir d’un
microscope ¢€lectronique a balayage (MEB) de marque Jeol JSM T330 avec une intensité de
balayage fixée pour les échantillons de poudres étudiées a 5 kV. Ces échantillons ont été
préalablement fixés sur un support métallique a I’aide d’un ruban adhésif double-face. Ils ont
¢té¢ mis par la suite pendant 5 minutes sous vide suivie d’une étape de métallisation ou les
particules ont été recouvertes d’une fine couche de métal (or/palladium). L’analyse d’images a
été faite a des grossissements compris entre x180 et x950 afin d’avoir des vues d’ensemble de
des particules de poudre, et des vues plus précises de la forme des particules et de leur état de

surface.

Les photographies obtenues apres analyse d’image sont présentées sur la figure II 7 pour les
MCQC, sur la figure II 8 pour le Tablettose et le Retalac, sur la figure II 9 pour le Pharmatose
200M, sur la figure II 10 pour les poudres alimentaires, sur la figure II 11 pour la séricite et sur

la figure II 12 pour les 4 additifs d’écoulement.

Avicel ph 102

Tl

X250 100pm 3 X500  50pm " LRGP

Avicel ph 105

Sky T X950 20pm

Figure 11 7: Photographies MEB des particules MCC

Les excipients pharmaceutiques, Avicel ph 102 et Avicel ph 105, sont constitués par des
particules sous forme de batonnet a surface rugueuse. Les particules d’Avicel ph 105 sont plus

petites que les particules d’Avicel ph 102.
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v X250° 100pm 3, c X500+ 50pm 7 %950 20pm

Tablettose 70

S xsin e g N xss o
Figure Il 8: Photographies MEB des particules du Retalac et tablettose 70
L’étude morphologique des poudres de lactose étudié¢es met en relief la présence de particules
poreuses pour la poudre de Retalac et une agglomération entre de trés grosses particules et de

petites particules de Tablettose 70 avec un état de surface rugueux.

Pharmatose

200M

Skv X180  100pm S5kV X1,100 10pm

Figure I 9: Photographies MEB des particules de Pharmatose 200M

Le Pharmatose 200M est composé de particules a tendance cubique. D’un point de vue
organisationel, on observe une agglomération des particules mais également la présence de
fines. Nous distinguons a plus fort grossissement que des particules de fines s'adsorbent a la
surface des plus grosses. Ce phénoméne va augmenter la surface disponible pour le contact

entre particules et donc contribuer au mauvais écoulement de la poudre.

Food A

X250 100pm 3 & 5KV €7 X950 > 20 e,

Food B

X250 - 100pm | B\ X500 50pm LRGP ¢ KV . ZBpm
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Food C

LoSky T X260 " loopm R + 5K 50pm

Food D

10kV X650  20pm

Food E

5KV X280.5.1000m/ LAGP ; E 5 5KV X850, 20um

Figure II 10: Photographies MEB des particules alimentaires

La poudre A et la poudre D sont constituées respectivement par des agglomérats de particules
amorphes et de particules relativement sphériques agglomérées sous forme de « pop-corn ». La
poudre Food D présente une agglomération entre une grosse particule et des petites. La poudre
Food B quant a elle est composée par des particules de forme ovale avec des particules
présentant un état de surface rugueux. La poudre Food C est constituée de particules de formes
irrégulieres avec un état de surface assez rugueux. La poudre E est constituée de particules de

formes tres irréguliere et présentant une surface poreuse.

Séricite

5kv X140 100pm 5kV X700  20pm 5kV X2,300  10pm

Figure Il 11: Photographies des particules de séricite

La séricite est une poudre tres fine, avec des particules lamellaires de taille de I’ordre de 10 pm.
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.
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Sipernat ®

5KV | X2,700  “Spm Sky © %1,000 10pm

S500LS 50S
Figure Il 12: Photographies MEB des agglomérats des Additifs Sipernat®

DG a leur taille nanométrique et leur forte interaction inter-particulaire, les additifs
d’écoulement ne se présentent pas sous forme de particules libres mais sous forme

d'agglomérats présentant des tailles et des formes trés variées.

3.3 Masses volumiques

Comme il a été évoqué dans le chapitre précédent, la masse volumique des poudres est

essentielle dans la compréhension du comportement des poudres en écoulement.

A la différence des liquides, les poudres ont leur masse volumique apparente qui varie en
fonction de configuration spatiale dans laquelle elles se trouvent. On distingue plusieurs

définitions de masses volumiques :

3.3.1 Masse volumique pycnométrique des particules

La masse volumique pycnométrique des particules p,, (ou masse volumique vraie du solide) a
été¢ mesurée a I’aide du pycnometre a hélium, Accupyc 1330 de la société Micromeritics®. La
masse volumique pycnométrique est déterminée par simple calcul du volume de 1’échantillon
rapporté a la masse de poudre. Une série de dix mesures est réalisée pour chaque échantillon et

donne la masse volumique pycnométrique moyenne sur 1’échantillon.
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3.3.2 Masses volumiques du lit de poudre

Contrairement a la masse volumique pycnométrique qui est normalement une caractéristique
intrinséque a la poudre, il existe d’autres masses volumiques, qui elles sont dépendantes de ’air
inter-particulaire et de la technique de mesure utilisée. Ces masses volumiques correspondent
a aux masses volumiques aérées et tassées des échantillons de poudres. Dans le cadre de ce
travail, elles ont été¢ déterminées a partir de différentes techniques. Une premiere technique,
traditionnellement utilisée pour déterminer les masses volumiques aérées et tassées, le
voluménomeétre Densitap® EDT-20 de chez Granuloshop®. Une seconde technique
automatisée, le GranuPack®, développée par la société Belge Granutools® a été utilisé. La
derniere technique utilisée, a été élabor¢ au sein du laboratoire et nous la nommerons systéme
vibrant par la suite. Les spécificités de chaque technique ainsi que le protocole de détermination

des masses volumiques seront présentés ultérieurement.

3.4 Parameétre de controle : I’humidité

Comme il a été vu dans le chapitre précédent, de nombreux travaux ont montré les effets
notables de I’humidité sur le comportement des poudres[5]—[7]. Le controle de I’humidité nous
permet de réguler les effets du changement d’humidité, jouant sur les forces inter-particulaires
et de ce fait impactant la coulabilité [6]. A cet effet, les échantillons de poudres ont été
préalablement mis dans une chambre de dessiccation. L humidité relative a été fixée a 22% RH
a I’aide d’un sel régulateur en solution sursaturée, I’acétate de potassium. L’activité de 1’eau aw
a ¢t¢ mesuré a I’aide d’un aw-metre de la marque Rotonic®. Cependant, le sel régulateur utilisé
n’a pas le méme impact sur les différentes poudres testées. En effet, apres les avoir stockées
pendant une durée minimale de 72 heures dans une chambre de dessiccation, certaines poudres
du fait de leur caractére hygroscopique n’ont pas pu atteindre la valeur de 22%RH. Les valeurs
d’aw ainsi mesurées pour les poudres étudiées ont cependant toujours été comprises entre 0.2

<aw< 0.3.

3.5 Synthese de la caractérisation physique des poudres

A partir des clichés MEB et des graphes de distribution de taille des particules, il est possible
de faire une premicre estimation de la cohésivité des poudres et donc de leur coulabilité en
examinant la taille, la distribution de taille des particules, la forme et 1’état d’agglomération des

particules.

82



Chapitre Il: Matériels et méthodes

Une premiere évaluation peut €tre faite a partir de la classification de Geldart [8] qui regroupe
les poudres en 4 catégories a partir du diametre de particules et de la différence de masse
volumique entre la particule et le fluide afin d’estimer leur aptitude a la fluidisation (voir

chapitre 1 section 3.3.1).

Les caractéristiques physiques des poudres étudiées c’est-a-dire la taille, distribution de taille,
forme et masse volumique pycnométrique ainsi que les catégories de poudre de Geldart sont

regroupées dans le Tableau II 3.
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Tableau II 3: Caractéristiques physiques des poudres étudié¢es

Poud ds, dys dqp dsg dgyg Span Forme, état de Py Catégorie de
oudre
(nm) (nm) (um) (um) (nm) -) surface/agglomération (g.mL™) Geldart
Séricite 4 10 2 7 21 2,6 Lamellaire 2,81 C
D10 6 12 3 7 24 3 Agglomérats - C
D17 6 12 4 9 17 1,6 Agglomérats - C
Avicel ph 105 8 20 4 18 40 2,0 Isométrique rugueuse batonnet 1,56 C
Isométrique rugueuse sous forme 1,46 C
Food A 8 26 7 15 38 2,2
d’agglomérats
Food B 10 49 4 29 115 3,8 Isométrique lisse 2,28 C
500LS 12 18 6 14 35 2,1 Agglomérats - C
508 14 19 8 17 34 1,5 Agglomérats - C
Pharmatose Cubique 1,54 B
14 56 8 47 120 2,4
200M
Food C 24 81 29 104 155 1,9 Irrégulicre 1,47 B
Avicel ph 102 40 126 29 104 248 2,0 Isométrique rugueuse batonnet 1,57 B
Food D 102 133 65 120 221 1,3 Agglomérats sous forme de pop corn 1,45 A
Agglomérats de I’alpha-lactose 1,42 B
Retalac 159 229 89 203 408 1,6
crystalline et de fibres d” hypromellose
Food E 178 283 123 267 472 1,3 Isométrique rugueuse 1,23 B
Agglomération individuelle avec une 1,54
Tablettose 70 184 244 118 204 380 1,3
surface rugueuse
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4. Techniques d’évaluation de la coulabilité

Comme il a été développé dans le chapitre précédent, les caractéristiques intrinséques a la
poudre telles que la taille, la distribution de taille des particules et la forme des particules ont
un impact considérable sur 1’évaluation de la coulabilit¢ de poudres. Il en résulte qu'une
caractérisation physique des particules et de la poudre dans son ensemble nous permettent de
mieux appréhender le comportement des poudres en écoulement. Les analyses
granulométriques et morphologiques des poudres étudiées constituent donc une premicre
approche locale et qualitative de 1’évaluation de I’écoulement. A une échelle supérieure, échelle
des techniques d’évaluation de I’écoulement, d’autres informations peuvent étre extraites.
Notons que, le fil conducteur tout au long de ce travail repose sur une étude multi-échelle a
partir de I’étude de 1’échelle microscopique et 1’échelle macroscopique. Ainsi, nous allons a
partir d’une étude a 1’échelle macroscopique tenter de comprendre ce qui se passe a 1’échelle

microscopique et inversement.

A cet égard, apres avoir évalué ’aptitude a I’écoulement a partir d’une échelle microscopique,
nous allons dans cette partie s’intéresser a 1’échelle macroscopique a partir de 1’étude de
différentes techniques utilisées pour évaluer 1’écoulement de poudres ainsi que le protocole

expérimental fixé pour chaque technique.

4.1 Technique statique

La mesure d’angle de repos est le test le plus utilisé dans la littérature pour apprécier le
comportement statique d’une poudre a la limite de 1’écoulement [9]-[13]. La mesure consiste a
faire verser une quantit¢ de poudre a travers une trémie équipée d’une grille de 1 mm
d’ouverture, permettant la désagglomération de la poudre. La poudre désaglomérée tombe sur
un support en plexiglas®, en formant un demi-cone limité par une paroi verticale. Les mesures

d’angle de repos ont été réalisées a 1’aide du dispositif présenté sur la figure 11 13.
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Figure II 13: Dispositif utilisé pour la mesure d'angle de repos

La mesure du diamétre de base d ainsi que de la hauteur du demi-cone h ainsi formé permettent
de déterminer 1’angle de repos :

t _ 2 4
ana = — C))

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

Chaque poudre a été testée trois fois, afin de vérifier la reproductibilité de la mesure.

Les mesures d’angles obtenues sont par la suite interprétées a partir de la classification de
I’aptitude a I’écoulement proposée par Carr[14] (voir chapitre 1 section 3.1).

La revue bibliographique présentée précédemment a mis en lumiére 1’utilisation tres répandue
des mesures angulaires dans le domaine alimentaire, c’est pourquoi nous avons dédi¢
I’utilisation du dispositif de mesure d’angle de repos uniquement a I’évaluation des poudres

alimentaires.

4.2 Techniques quasi-statiques

4.2.1 Essais de compaction

Le test de compaction (tassement) consiste @ mesurer des masses volumiques avant et apres
compaction. Ces masses volumiques ont €té déterminées a partir de quatre techniques de
compaction ; une premicre technique standard utilisée traditionnellement dans 1’industrie
pharmaceutique, le Densitap®, normalisée suivant les normes fixées par la Pharmacopée
Européenne, une technique plus récente, le Granupack®, commercialis¢ par la société belge

Granutools®, un test de tassement par compression a I’aide du rhéométre a poudre FT4 de chez
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Freeman Technology® et enfin une technique de compaction sous vibrations contrélées
développée au sein du laboratoire LRGP. Les deux premicres techniques (DensiTap® et
GranuPack®) permettent de tasser la poudre en réalisant des chocs successifs, chaque choc
générant des vibrations au sein des éprouvettes contenant les échantillons. Elles peuvent étre
ainsi considérées, pareillement au systéme vibrant, comme des essais sous vibration. Par contre,
en terme de classification de ces techniques, le systéme vibrant dont la mesure est réalisée en
continu lors de la mise en mouvement de la poudre est classé dans la catégorie des techniques
dynamiques. Pour évaluer la coulabilité¢ de poudres, des calculs d’indice d’Hausner a partir des

appareils de compaction décrits ci-dessus ont été réalisées.

e FEtude de la compaction sous Densitap®

Dans notre étude, comme I’illustre la figure II 14, nous avons utilis¢é un voluménometre
commercial, le Densitap® qui est un appareil de tassement de poudre équipé d’une €prouvette
graduée de 250 mL avec un diameétre de 34,7 mm fonctionnant en conformité avec les méthodes
ASTM et les méthodes décrites dans la Pharmacopée Européenne [15]. La mesure de la masse
volumique aérée consiste a faire passer une quantité de poudre suffisante (m) (environ 100 g)
via un entonnoir équip¢é d’une grille de diametre d’ouverture de 1,0 mm, avant de la verser dans
I’éprouvette graduée de 250 mL. Le volume apparent (Vo) est lu et la masse volumique aérée

est calculée par la formule m/Vy.

Le Densitap® permet également de déterminer la masse volumique tassée en tapant
mécaniquement 1’éprouvette graduée remplie de poudre. Un arbre a came effectuant 250 coups
par minute situé sous la plateforme cylindrique ou est déposée 1’éprouvette, permet d’¢lever
cette derniere puis la laisser retomber avec une amplitude de chute égale a 3 mm. Il est a noter
que le support d’éprouvette ainsi que I’enclume du DensiTap® sont fait en téflon. La masse
volumique tassée est déterminée apres un certain nombre de chocs. Dans le cadre de notre étude,
nous avons choisi un nombre de chocs N de 500 correspondant au nombre de chocs utilisé dans
la littérature pour atteindre le régime stationnaire. Ce nombre de chocs a été utilisé également
comme base de comparaison avec les normes standard. Les essais ont été répétés trois fois afin
d’estimer 1’erreur sur la mesure en utilisant a chaque fois un nouvel échantillon de poudre.

Toutes les données présentées correspondent ainsi a des valeurs moyennes.
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Figure Il 14: Dispositif de tassement d 'un échantillon de poudre[16]

Apres détermination des masses volumiques aérée et tassée, il est possible d’évaluer 1’aptitude

a I’écoulement a partir du calcul de HR.

Détermination du rapport d’Hausner :

Le rapport d’Hausner (HR) est défini par la masse volumique tassée rapportée a la masse

volumique aérée.

Jo
HR, == (5)
Po
Avec:
Po = V, (6)

Ou p, est la masse volumique aérée , V, est le volume apparent, p,, est la masse volumique
tassée obtenue a partir de la compaction d’une masse m de poudre jusqu’a ce qu’il n’y ait

aucune variation de volume, ce volume correspond au volume V,, [6,8] .
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Dans le cadre de la détermination du rapport d’Hausner (HR), nous avons utilisé¢ une équation
plus générale et plus pratique pour évaluer les propriétés d’écoulement en fonction de la

variation de volume apres a un nombre de chocs N.

|% Cc
HR=PN_- 0_ N (7)
Po Vv G
Avec:
PN = Vy (8)

Ou py estla masse volumique tassée apres N chocs et Vyy représente le volume final aprés un

nombre N de chocs, Cj et Cy sont les compacités initiales et finales.

C _b 9
\%4
CN:ﬁ (10)

Avec Vs le volume total de particules.

Dans la suite, les valeurs de HR ont été calculées en incluant la précision sur les mesures c¢’est-

a-dire en incluant les erreurs instrumentales et les erreurs aléatoires comme suit:

Er = /ERZ + E* (11)

Vo [/AV\® AV
E =-2 (_) +(_) 12
1 < 1%
ER = mZ(HRk—m)Z avec ﬁ :EZHRR (13)
k=1 k=1

ou Er, Ep et E; sont respectivement les erreurs totales, aléatoires et instrumentales, n est le

nombre de répétitions et HR est le rapport d’Hausner moyen.
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e Ftude de la compaction sous GranuPack®

Le GranuPack® est un instrument de compaction de poudres automatisé¢ développé par la
société Granutools®. Expérimentalement, un tube cylindrique en acier inoxydable de 26 mm
de diametre et une hauteur de 155 mm est rempli a partir d’un entonnoir en verre avec un
volume de 35 mL de poudre. Comme I’illustre la figure II 15, un capteur inductif permet de
suivre 1’évolution de la hauteur du lit en fonction du nombre de chocs appliqué a la poudre
grace a la mise en place d’un diabolo en métal a la surface du lit de poudre. Ainsi, I’évolution
de la masse volumique ou de la compacité en fonction du nombre de chocs a contrainte

mécanique constante est obtenue comme 1’illustre la figure II 16.

Pareillement au Densitap®, un nombre de chocs de 500 a été sélectionné. Deux amplitudes de
chute de poudres peuvent étre étudiés avec le GranuPack®, A =3 mm similaire au cas du
Densitap®, et A = 1 mm. De la méme maniére que pour le Densitap®, les mesures pour le

GranuPack® ont été répétées trois fois dans le but d’estimer I’erreur expérimentale

Capteur de hauteur
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o

Diabolo —»

(

Figure Il 15: Dispositif de tassement GranuPack®
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Figure II 16 :: Evolution de la compacité en fonction du nombre de chocs a A = 3 mm.

Le Granupack® présente I’avantage de tracer des courbes de compaction en mesurant les
volumes de tous les états intermédiaires. Le logiciel du GranuPack® propose un modele de
compaction logarithmique pour déterminer des parametres cinétiques [19]. Dans la littérature,
il existe d’autres modeles de compaction et qui ont été décrits dans les travaux de Lumay [20].
Dans le cadre de notre étude, nous avons sélectionné un modele correspondant au modéle de
compaction exponentiel proposé par Bideau et al. [21]. Il a été choisi car il permet a la fois
d’avoir un bon ajustement aux données expérimentales mais de plus il permet d’avoir des

parameétres d’ajustement liés a des parametres physiques.

N B
C(N) = Coy — (€ — Co)exp [— 5) ] (14)

Ou C, est compacité initiale (-), C,représente la compacité extrapolée obtenue par le modele
de Bideau (-), N le nombre de chocs (-), T nombre de chocs caractéristique de compaction (-)

et f un exposant d’étirement (-).

Les paramétres cinétiques T et § ont été utilisés dans d’autres travaux dans le but de différencier
les poudres ayant un méme rapport d’Hausner avec f§ un paramétre lié a la cohésivité de la
poudre [22]. Dans notre travail, nous nous sommes intéressés exclusivement a la détermination
de C. Cet appareil nous permet ainsi de comparer les valeurs de HR a I’indice d’Hausner infini

HR.
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e Ftude de la compaction avec FT4

Un autre essai de tassement a ¢té réalis¢ dans le but de déterminer le HR. Le test consiste a
tasser un lit de poudre par compression a 1’aide du rhéomeétre a poudre FT4 de la société
Freeman Technology. La poudre est préalablement introduite dans une cellule de mesure de 25
mm de diamétre et d’une contenance de 10 mL. Avant chaque essai, la poudre est conditionnée
grace au mouvement d’une hélice permettant 1’aération du lit de poudre : ce conditionnement
permet de s’affranchir de I’effet du remplissage du récipient.

Le test est réalisé a partir d’un mobile de compression de 23,5 mm de diametre (figure II 17)
qui permet de comprimer la poudre avec des pressions allant de 1 kPa a 15 kPa. Les résultats
du test de compression sont enregistrés 30 s apres que la pression cible soit stabilisée. Ce test
permet donc de réaliser des relevés de compressibilité en fonction de la contrainte normale

appliquée une fois le systéme stabilisé¢, comme I’illustre la figure 1T 18.

Figure I 17: mobile de compression FT4
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Contrainte normale (kPa)

Figure Il 18: Variation de la compressibilité en fonction de la contrainte appliquée.
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4.2.2 Essai de cisaillement

Les tests de cisaillement ont été réalisés avec le rhéomeétre FT4 muni d’une cellule de mesure
de 25 mm de diamétre, et d’une contenance de 10 mL. Aprés un conditionnement du lit de
poudre, a I’aide d’un mobile de cisaillement de 23,5 mm de diamétre (figure II 19), le lit de
poudre est soumis a une consolidation a une pression de 9 kPa. A partir de la figure II 20, il est
possible de déterminer les points 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.

Figure Il 19: Mobile de cisaillement du rhéometre FT4
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Figure II 20: Lieux cinématiques de rupture obtenus pour la poudre Food D a différentes valeurs de contraintes
de consolidation (3, 4, 5, 6, 7, 9 kPa).

A partir de la contrainte normale f, (voir chapitre 1) et la contrainte majeure de consolidation
(01), il est possible de quantifier I’aptitude de 1’écoulement via le calcul de la fonction

d’écoulement FF comme suit :

FF =2 (15)
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4.3 Techniques dynamiques

4.3.1 Etude de la compaction a partir du systeme vibrant

Au niveau du laboratoire, nous avons mis en place un appareil de vibration constitué d’une
éprouvette d’un diametre de 26 mm et d’une hauteur de 300 mm reliée a sa base a un mini-
vibreur électromagnétique (type 4840, Bruel and Kjaer) générant des vibrations verticales et

connecté a un amplificateur de puissance (figure II 21).

d=26mm
>
- > =
Générateur de signaux " Amplificateur de mesure
Type 2525
Briiel & Kjaer
— A
E | =
£ | —
el . O —
Amplificateur de puissance S| =
Type 2728 I —
< | =
Briiel & Kjaer —
— | 44— Accélérométre

Mini-

vibreur

Figure Il 21: Dispositif expérimental du systeme vibrant

La poudre est soumise généralement a une vibration sinusoidale du type:
x(t) = Ay - sin(2nf - t) (16)

Ou x est la position de 1’objet vibré[m] , Ay ’amplitude de vibration [m] , w = 2xf la

pulsation d’oscillation [rad. s™'] et f la fréquence de vibration [Hz].

La fréquence de vibration est fixée a partir du générateur de fonction délivrant un signal au
mini-vibreur située a la base de I’éprouvette vibrante. A partir d’un accélérometre fixé sur
I’éprouvette vibrante, I’accélération quadratique moyenne agys est mesurée. L amplitude de

vibration est déduite de I’équation suivante :

_ arus " V2

4o = "npy

(17)
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Expérimentalement, la compaction de la poudre durant chaque test a ét¢ déterminée pour une
fréquence de vibration fixe de 30 Hz. Des tests ont également été fait a une fréquence de 50 Hz.
Cependant, c’est la fréquence f =30 Hz qui a été sélectionnée car elle représente la fréquence
de vibration permettant d’avoir le balayage en amplitude le plus élevé. Elle a également été
choisie en terme d’amplitude de vibration de poudre car au-dela les vibrations deviennent trés
importantes et la lecture du volume devient quasiment impossible. L’accélération quadratique
moyenne gy a été variée de 10 m.s jusqu’a 110 m.s2. Pour toutes les poudres étudiées, la
masse de poudre ¢tait de m = 30 g. La variation du volume de la colonne de poudre est
déterminée a I’ceil nu a 1’aide d’une échelle graduée. Les erreurs de mesure ont été estimées
(comme indiqué dans la section 4.2.1). Une distinction importante qui peut étre faite avec ce
dispositif par rapport aux deux tests de tassement précédents est la possibilit¢ d’étudier

I’évolution du tassement de poudre en réalisant un balayage en amplitude.

A partir du calcul d’amplitude de tassement, 1’énergie appliquée au lit de poudre peut étre
déterminée comme celle d’un oscillateur harmonique de masse m égale a celle des échantillons.
Classiquement on a :
1 S
E, = Em(an) Ay (18)

4.3.2 Mesures rhéologiques a partir du Rhéomeétre a poudre AR 2000

Le rhéomeétre AR 2000, rhéometre a contrainte imposée de la société TA Instruments constitue
une méthode d'analyse dynamique, il présente 1'avantage de mettre en évidence les variations
de grandeurs dynamiques tout au long de l'expérience. Un certain nombre de quantités
mesurables (couple, force, déplacement, vitesse angulaire) vont étre converties en grandeurs
rhéologiques (contrainte, déformation, modules, viscosité). Ce rhéomeétre a poudre est capable
de générer une agitation granulaire au sein des échantillons de poudre en les soumettant a des
vibrations verticales. La cellule ou est introduit I’échantillon de poudre est reli¢ a un mini-
vibreur électromagnétique (type 4840, Briiel & Kjaer) connecté a un amplificateur. La
fréquence et I’amplitude de vibration sont contrélées grace a un générateur de fonction et un

accélérometre, relié €également a un amplificateur de mesure (figure 11 22).
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: Rhéometre

: Mini-vibreur

: Amplificateur de puissance

: Générateur de signaux

: Accélérométre

: Amplificateur de mesure
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Figure I 22: Rhéometre a poudre AR 2000

Pour éviter des phénoménes de glissement observés entre 1’échantillon et la paroi, des
géométries spécifiques ont été développées, notamment le systéme « vane ».

Lorsque le mobile tourne, la présence des chicanes a I’intérieur de la cuve a pour intérét de
remplacer les interactions poudre-paroi d’un systéme Couette classique par des frottements

poudre-poudre.

’\\<2____S>/‘

Figure Il 23: Géométrie « vane »

La cuve en plexiglas est un cylindre de 4 cm de diamétre intérieur et 6 cm de hauteur. Deux
types de régimes peuvent étre utilisées en travaillant avec ce rhéométre a poudre. Suivant les
objectifs recherchés, on peut travailler en régime permanent et/ou en régime oscillatoire. Dans

nos travaux, nous avons testé les deux régimes.

e Manipulation en régime permanent :

Le régime permanent a été choisi en premier car il permet de s'approcher de la situation
d'écoulement de la poudre. Des parametres tels que la viscosité de plateau newtonien et la

contrainte frictionnelle peuvent étre déduits a partir du rhéogramme d’écoulement obtenu. Les
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conditions opératoires présentées ci-dessous ont €té obtenues apreés avoir testé plusieurs
accélérations et fréquences de vibration pour trouver celles qui permettent d’avoir le systéme

le moins bruité possible et ainsi une bonne reproductibilité des mesures.

Conditions opératoires testées :

- Accélération : 30 m.s et fréquence de vibration : 50 Hz
- Balayage en contrainte de cisaillement o = [1;1000 Pa]
- Masse de poudre m = 60 g.

A la figure II 24, nous avons représenté un rhéogramme type obtenu dans les conditions du test.

100000
Régime newtonien
[ I |
10000 e
u
1 Viscosité du plateau
1000
éf Régime frictionnel
= 100
@
o
2 L \
> \
. u
| C ontrainte frictionnellg _-

1 10 100 1000
Contrainte (Pa)

Figure I 24: Exemple de rhéogramme obtenu en régime permanent

Dans la premiére zone nous pouvons remarquer une constance de la viscosité aux faibles
contraintes. En effet, le mouvement de rotation lent du mobile permet au systéme de se
réorganiser plus vite que les modifications apportées par le mobile, le comportement est dit
newtonien (régime newtonien). Si les modifications imposées sont trop rapides par rapport au
temps de réorganisation, la viscosité tend a chuter rapidement dans la limite des hautes
contraintes de cisaillement et le comportement n’est plus newtonien et le régime devient

frictionnel.

Cependant, les essais sur les échantillons testés s'avérant étre peu reproductibles en régime

permanent, nous nous sommes orienté vers l'é¢tude rhéologique en régime oscillatoire.

e Manipulation en régime oscillatoire :

Les manipulations en régime oscillatoire permettent d’accéder aux modules visqueux G’’ et

module élastique G’ qui quantifient le caractére viscoélastique de 1’échantillon étudié. Elles
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nous renseignent sur I’organisation et les interactions des grains les uns par rapport aux autres,
ainsi que les proportions d’énergie stockée ou dissipée.
Deux types de manipulations peuvent &tre effectuées : un balayage en contrainte a pulsation
d’oscillation ® du mobile constante et un balayage en pulsation d’oscillation a contrainte
constante. Pour les deux types de manipulations, deux conditions opératoires distinctes ont été
sélectionnées :

- Fréquence de vibration f = 100 Hz, amplitude de vibration Ay= 36 um

- Fréquence de vibration f = 80 Hz, amplitude de vibration A, = 112 um

Le choix de manipuler avec les conditions opératoires citées ci-dessus a été fait suite a des
essais préliminaires qui ont permis de montrer que ces conditions permettent d’avoir une bonne

reproductibilité¢ des mesures.

v Balayage en contrainte oscillatoire

Nous avons tout d’abord réalisé un balayage en contrainte pour déterminer le domaine de
linéarité qui correspond au domaine ou la contrainte est proportionnelle a la déformation. Cette
proportionnalité reste en vigueur tant que le mobile ne perturbe pas la relaxation du systéme, si
la contrainte augmente considérablement, la réorganisation se fera de maniere forcée et le

systéme ne répond plus de manicre linéaire a la sollicitation.

Le balayage en contrainte oscillatoire permet de faire ressortir des grandeurs dynamiques telles
que le module élastique (G') et le module visqueux (G"). Il permet de déterminer la contrainte

critique caractéristique du régime frictionnel.

Conditions opératoires :

— Balayage en contrainte ¢ = [1 ;1000 Pa]

— Fréquence angulaire imposée @ = 10 rad. s°!

La figure II 25 présente un exemple type de rhéogramme obtenu en balayage en contrainte
oscillatoire. De la méme manicre que le balayage en contrainte en régime permanent, deux
zones distinctes apparaissent en balayage en contrainte en régime oscillatoire. Une premicre
zone ou les modules de cisaillement sont constants jusqu’a ce que le cisaillement devient tres
élevé et atteint la contrainte critique d’écoulement. Au-dela de cette contrainte critique, c’est le

régime collisionnel qui gouverne et les modules de cisaillement diminuent.
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Figure Il 25: Exemple de résultat obtenu par analyse de balayage en contrainte oscillatoire

v’ Balayage en fréquence angulaire
Dans le cadre de ce travail, nous avons varié la fréquence angulaire de 0,1 a 100 rad.s™ en
imposant une contrainte égale a 10 Pa (choisie dans le domaine de linéarité). Les accélérations
et fréquence de vibration préalablement sélectionnées en régime permanent ont été conservées
pour le régime oscillatoire.

Conditions opératoires :

— Fréquence angulaire ® =[1a 100 rad.s™]
— Contrainte imposée ¢ = 10 Pa avec une masse de poudre m = 60 g.

100000

+ Pharmatose seule G' 1
= Pharmatose seule G" . e+

~ 10000 . e -

o . : N - - [ ] [ ] [ ] ]

S 1000 |

100 . .
0.1 o 1 o (rad/s) 10 100

Figure I 26: Exemple de résultat pour l'analyse de balayage en fréquence angulaire
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Les grandeurs dynamiques observables sont le module é¢élastique (G') et le module visqueux

(G"). Trois zones sont observables dans la figure II 26:

o o <w:.(G’<G”) il s’agit du domaine visqueux dominant. Sous une vibration constante
et soumises a de faibles fréquences angulaires, les particules de poudre ont le temps de se
déplacer et se réorganiser

e o~ w:(G~ G”) : il s’agit du domaine viscoélastique. Dans ce cas, la vitesse de
sollicitation est de méme ordre de grandeur que celle de la réorganisation due aux
vibrations.

o o>w:(G>G"): il s’agit du domaine élastique dominant. Dans cette zone, le mélange a
un comportement de type solide viscoélastique. Les particules n’ont quasiment pas le temps
de se réorganiser durant une période d’oscillation de I’outil de mesure (vane).

11 est a noter que la fréquence angulaire critique w. obtenue dans le domaine viscoélastique se

déplace vers les hautes fréquences lorsque le mélange de poudres présente une plus grande

mobilité inter-granulaire donc une meilleure fluidité.

4.3.3 Mesure de I’écoulement via le GranuFlow®

Le Granuflow est un instrument automatisé commercialisé par la société Granutools. Le
dispositif est composé d’un tube cylindrique en acier inoxydable d’une contenance de 500 mL
équipé d’un entonnoir en verre servant a introduire la poudre. Deux plaques percées de 7
orifices chacune de diametres allant de d =2 mm a d = 28 mm peuvent étre utilisés une a une
et viennent se positionner sous le cylindre. Dans le cas ou la poudre s’écoule au travers de
I’orifice, le débit de décharge est déterminé a partir du temps nécessaire pour qu’une masse m
de poudre s’écoule et puisse étre pesée en continu a I’aide d’une balance électronique rattachée
au dispositif. L’instrument est connecté a un logiciel qui permet d’enregistrer 1’évolution du

débit en fonction du diameétre d’ouverture.
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Diamétre d’ouverture

Balance

Figure Il 27: Dispositif Granuflow

Les mesures effectuées a I’aide du GranuFlow® permettent de constater 1’écoulement ou non
a travers des orifices de différents diamétres. De plus, la possibilité de mesure en continu du
débit de décharge permet d’avoir une information supplémentaire. Les débits de décharge ont
¢t¢ déterminés pour tous les échantillons de poudres testées et pour tous les diameétres
d’ouverture a chaque fois qu’un écoulement a été observé.

La loi de Beverloo a été utilisée dans le but d’ajuster les points expérimentaux et de déterminer

des variables telles que a et D, permettant de classifier les poudres.

Q = apyg'/*(Do — 1.5d,)°/2 (19)

Ou Q est le débit de décharge [kg.s'], a est une constante de compacité, D, est le diamétre

d’ouverture minimal permettant I’écoulement [m] et d,, le diametre de particule [m].

La figure II 28 est un exemple de courbe de débit expérimental. On observe que le modéle de

Beverloo s’ajuste bien aux données expérimentales.
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Figure I 28: Courbe de deébit du mélange pharmatose/additif 508

4.3.4 Mesure de I’énergie d’écoulement

Le test de mesure de 1’énergie d’écoulement s’effectue avec le rhéometre FT4 de la société
Freeman Technology. Ce rhéomeétre permet d’effectuer différents tests sur une poudre et nous
nous sommes intéressés apres les tests de compression et de cisaillement, au test de la mesure

de I’énergie d’écoulement BFE (Basic Flow Energy).

Pour réaliser ce test, la méthode repose sur 1’utilisation d’une cellule de 25 mm de diamétre et
d’une contenance de 25 mL. La mesure de 1’énergie d’écoulement est réalisée a partir de la
mise en mouvement de la poudre avec une hélice d’aération (figure II 29) qui tourne et se
déplace verticalement en suivant une trajectoire hélicoidale. Les paramétres expérimentaux
contrdlés sont I'angle de la trajectoire hélicoidale, la vitesse en bout de I’hélice et les hauteurs

initiales et finales du test.

Comme I’indique la figure II 30, une série de 11 mesures est réalisée :

- 7mesures ou I’h¢élice pénetre dans le lit de poudre dans le sens anti-horaire avec une vitesse
tangentielle constante (-100 mm.s™") permettant ainsi de déterminer 1’énergie nécessaire
pour déplacer un lit de poudre dans ces conditions appelée la BFE « Basic Flow Energy) .
Les résultats obtenus permettent aussi de déterminer un autre parameétre notée SI (Stability
Index) comme étant le rapport des €nergies totales au cours du dernier et du premier test.

- Il s’en suit 4 mesures ou I’hélice pénetre dans le lit de poudre avec une vitesse tangentielle

décroissante (-100, -70, -40 et -10 mm.s™") afin de quantifier I’influence d’une réduction de
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la vitesse tangentielle de 1’hélice d un facteur 10 sur I’énergie d’écoulement grace au calcul

du « Flow Rate Index » (FRI).

Il a ét¢ montré qu’une poudre non-cohésive est moins sensible aux variations de vitesse
tangentielle de I’hélice que les poudres cohésives et présente alors une faible FRI tandis qu'une

poudre cohésive a un FRI ¢élevé [23].

Le test BFE du FT4 est appliqué dans 1’é¢tude de la formulation des poudres [23]. Une poudre
qui s’écoule mal aura besoin qu’on lui apporte plus d’énergie pour la mettre en mouvement.

Ainsi, plus la BFE est ¢élevée, plus la poudre présente une faible capacité a s’écouler.

Figure Il 29: mobile d’aération du rhéometre FT4
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Figure Il 30: Mesure de [’énergie d’écoulement
L’hélice d’aération utilisée pour réaliser ces mesures d’énergie posséde une surface lisse et un
angle de 40°. Nous nous sommes proposées de modifier la rugosité et ’angle de la pale
d’aération afin de voir leur effet sur I’estimation de la valeur de la « BFE ». Ainsi, deux hélices

ont été fabriquées avec deux angles différents (45° et 60°) et deux rugosités différentes, une
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trés marquée et la seconde 1égérement prononcée. Les effets de ces deux parametres ont été

évalués.

5. Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons présenté un certain nombre de techniques de caractérisation
permettant d’obtenir des informations caractéristiques du type de particules que nous avons
utilisées. La visualisation au microscope ¢€lectronique a balayage a permis de caractériser la
forme des particules étudiées ; différentes formes ont été répertoriées ; des formes batonnets,
lamellaires, cubiques aux formes les plus irréguliéres, formes « pop-corn ». Aussi, 1’étude
morphologique des particules nous a renseigné sur ’état d’agglomération de certaines
particules. Nous avons pu obtenir également la caractérisation en tailles de particules ou des
agglomérats a partir de la granulométrie laser. Par la suite, nous avons présenté les différents
dispositifs avec lesquels ont été réalisées les expériences d’évaluation de la coulabilité des
poudres ainsi que les procédures expérimentales choisies pour notre étude. Pour les techniques
telles que celles induisant le tassement de poudre, une étude comparative approfondie nous
permettra de discuter dans le chapitre 4 de la pertinence des techniques quant a 1’évaluation de
la coulabilité mais également a montrer les limites de détermination d’indice d’écoulement tel
que le rapport d’Hausner. Nous verrons également dans la suite, les effets du changement de la
nature des appareils (rugosité de surface du matériau, géométrie etc.,) sur I’estimation des
indices d’écoulement. Pour finir, nous présenterons a travers un volet formulation, dans une
¢tude de cas, I’application des techniques d’évaluation de la coulabilité a la formulation en

terme de quantification d’une agent d’écoulement.
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1 Introduction

Différentes techniques d’évaluation de la coulabilité sont décrites dans la littérature et pour
chaque technique de nombreuses variantes existent. En 1965, Carr[1] a fait le constat qu’il
n’était pas possible d’estimer la coulabilité d’une poudre a partir d’un seul type de mesure et a
ainsi propos¢ une méthode quantitative consistant a évaluer plusieurs propriétés de la poudre a
partir d’une série de tests et en attribuant des points compris entre 0 et 25 en fonction des valeurs
obtenues. La coulabilité est donc exprimée sous la forme d’une somme de plusieurs indices, en
général 4, donnant un positionnement de la poudre sur une échelle de 0 a 100. Ces indices ont
été¢ implémentés en 1969 par Hosokawa dans son équipement « Hosokawa Powder Tester » en
développant un appareillage intégrant plusieurs dispositifs nécessaires a 1’évaluation de la
coulabilité de la poudre. Plus tard, dans les années 2000 Freeman Technology adopte la méme
vision en élaborant un rhéomeétre a poudre qui permet de réaliser plusieurs types de tests en lien
avec la coulabilité en soumettant la poudre a différentes sollicitations mécaniques. L’évaluation
de I’écoulement fait donc en général appel a plusieurs indices complémentaires pour classer

I’aptitude des poudres a s’écouler.

Toutefois, I’inconvénient majeur de ces techniques est la divergence des résultats et classements

obtenus en passant d’une technique a une autre.

Dans le cadre de cette étude préliminaire, nous proposons d’étudier quelques-unes des
nombreuses questions qui se posent lorsqu’on cherche a évaluer la coulabilité d’une poudre.

Pour cela, nous nous sommes intéressés a différentes techniques :

e Une technique statique : mesure d’angle de repos
e Trois techniques quasi-statiques : mesures de masses volumiques tassée et aérée avec
le DensiTap® ainsi que le FT4 et une mesure en cellule de cisaillement avec le FT4

e Une technique dynamique : mesure d’énergie d’écoulement avec le FT4.

Quatre poudres alimentaires, deux poudres pharmaceutiques et une poudre cosmétique ont été

étudiées.
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2 Quelle classification de la coulabilité en fonction des indices
d’écoulement ?

Comme il a été évoqué dans le chapitre I, on classe fréquemment les techniques d’évaluation
de I’écoulement en deux groupes, les techniques directes et techniques indirectes. Pour rappel,
les techniques directes permettent une évaluation quantitative de la coulabilité et reposent sur
des mesures de cisaillement sous contrainte du milieu granulaire tandis que les techniques
indirectes estiment la coulabilité a I’aide d’indicateurs obtenus a partir de mesures de propriétés
que I’on suppose reliées a la capacité d’écoulement de la poudre. On se propose dans cette
premigére partie de reprendre cette classification fréquente des techniques afin de faire le point
sur la nouvelle classification des techniques que nous avons proposés dans le chapitre 1. Ainsi,
deux techniques directes et deux techniques indirectes ont été étudiées. Les techniques directes

étudiées sont :

- Les mesures sous cisaillement avec 1’essai de cisaillement du rhéometre a poudre FT4
permettant de quantifier I’aptitude a I’écoulement a partir de la fonction d’écoulement ff.
- Les mesures de masses volumiques avec 1’essai de compression du rhéomeétre a poudre FT4

dont est déduit le rapport d’Hausner.
Les techniques indirectes étudiées sont :

- Les mesures de masses volumiques avec le DensiTap® quantifiant I’aptitude a 1’écoulement
a partir du rapport d’Hausner
- Les mesures de la hauteur et du rayon d’un demi-cone de poudre pour calculer I’angle de

repos.

Se distinguant par une grande différence en terme de taille moyenne de particules, seules les
quatre poudres alimentaires ont été testées dans cette premiere partie. Les résultats de

coulabilité de ces poudres suivant les 4 techniques étudiées sont représentés a la figure III 1.
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Figure Il 1: Evaluation de la coulabilité a partir de HR (DensiTap®), HR (FT4), ff (FT4) et angle de repos.
Sur la base de I’interprétation attachée a chaque indice d’écoulement obtenu, le passage d’une
technique a une autre modifie considérablement le classement de la coulabilité d’une poudre.
Deux techniques d’évaluation peuvent donner un résultat inversé. En effet, si on s’attache au
principe de la fonction d’écoulement obtenue par les mesures en cellule de cisaillement, la
poudre E a la meilleure aptitude a I’écoulement. Et pourtant, si on se référe a la mesure de
I’angle de repos, celle-ci possede la plus faible aptitude a I’écoulement. Le tableau I1I 1 montre

clairement ces inversions de classement.

Tabelau III 1: Classement de la coulabilité des poudres alimentaires étudiées

Coulabilité Angle de repos  HR (DensiTap®) HR (FT4) ff (FT4)
+ Food D Food D Food D Food E
Food C Food C Food C- Food E Food C

Food A Food E Food A Food A

Food E Food A Food D

En reprenant la classification des techniques proposée au chapitre 1 c’est-a-dire par technique
statique, quasi statique et dynamique, les mesures d’angle de repos feront partie des techniques
statiques tandis que les essais de tassement réalisé¢ a partir du DensiTap® et les essais de

tassement/cisaillement réalisées avec le FT4 feront partie des techniques quasi-statiques. Il
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serait probable que I’inversion de classement constatée dans le cas des mesures d’angles de
repos et des mesures de fonction d’écoulement est dii au simple fait que la mesure d’angle de
repos ¢évalue 1’écoulement a partir d’un état statique de la poudre et la mesure de fonction
d’écoulement a partir d’un état quasi-statique de la poudre. On voit la que le comportement de
la poudre est différent. Ainsi, contrairement au classement traditionnel (techniques directes et
indirectes), on peut voir ici avec le nouveau classement des techniques proposé (techniques
statiques, quasi-statiques et dynamique) la dynamique, ou pas, de la poudre et donc I’intérét de

recourir a la classification des techniques proposée.

En effet, méme si le classement de 1’écoulement obtenu suivant les indices étudiés peut sembler
¢tonnant dans une premicre analyse, physiquement cette modification de classification de la
coulabilité des poudres n’est pas surprenante puisque chaque technique soumet la poudre a des
sollicitations mécaniques différentes. Ainsi, il est nécessaire d’associer un indice a une
application particuliére dans des conditions de sollicitations en lien avec 1’application de la

poudre dans le procédé.

A titre d’exemple, certains indices comme le HR sont trés utilisés dans I’industrie pour
I’évaluation de 1I’écoulement des poudres. Cet indice, obtenu a partir d’un essai de compaction
de poudre calculé a partir du rapport entre deux masses volumiques, ne peut pas étre considéré
comme un indice riche d’informations puisqu’il est établi uniquement en prenant en compte
I’état initial et 1’¢état final du lit de poudre. Il serait ainsi possible d’avoir deux poudres avec un
méme HR alors qu’elles possedent des états initiaux et finaux différents. Elles peuvent avoir
¢galement un méme HR et des états initiaux et finaux semblables mais des états intermédiaires
complétement différents. Et pourtant si on vient a les évaluer sur la base de HR, ces poudres
posséderaient un méme comportement. A titre d’exemple, si on se référe a la figure I1I 1, la
Food A, la Food C et la Food E possedent un méme HR. Sur ce postulat, ces poudres ont la
méme aptitude a I’écoulement. Et pourtant elles présentent sur la base des autres indices
d’écoulement étudiées une aptitude a I’écoulement totalement différente. Ainsi, on ne peut pas
se fier a un indice que si I’on ne connait pas plus précisément le sens physique apporté par sa
mesure. Cet indice pourrait devenir pertinent et donner une information plus compléte si les
¢tats intermédiaires de tassement étaient pris en compte. Ces constatations feront 1’objet d’une

discussion plus détaillée dans le chapitre suivant.

Aussi, une autre question peut étre soulevée en ce qui concerne les techniques standard c’est-
a-dire celles qui évaluent la coulabilité en respectant des normes. Ces techniques permettent-

elles d’accéder a des données riches d’informations, ou sont-elles limitées par les conditions
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précisément imposées par la mesure ? Permettent-elles d’explorer un domaine d’information

plus large ? Cette question sera également traitée plus en détails dans le chapitre suivant.

Dans cette premiére partie, nous avons montré que le classement de la coulabilité¢ des poudres
est dépendant des indices d’écoulements utilisés. Ces indices d’écoulement par définition sont
dépendants de la technique utilisée. Cependant, pour chaque technique étudiée, 1’indice
d’écoulement mesuré par la technique qui lui est propre donnera-t-il systématiquement une
méme classification de la coulabilité de poudres si on change certains parametres de cette

technique ? Nous traiterons ce point dans le paragraphe suivant.

3 Une méme classification de la coulabilité pour une méme technique ?

Dans cette seconde partie, nous avons souhaité tester une technique dynamique, celle de la
mesure de 1’énergie nécessaire pour déplacer un lit de poudre, dite Basic Flow Energy « BFE ».
Pour cela, nous allons détailler le principe de fonctionnement de ce dispositif de mesure

spécifique au rhéométre a poudre FT4.

Le dispositif est muni d’une cellule cylindrique dans laquelle une hélice spécifique tourne et se
déplace verticalement en suivant une trajectoire hélicoidale. La résistance a 1I’écoulement de la
poudre génére un couple et une force verticale sur I’hélice lors de la pénétration de I’hélice dans
le lit de poudre. Durant le test, le couple agissant sur 1’hélice est enregistré en continu.
Simultanément, un capteur localisé au niveau de la base mesure la force verticale transmise vers
le fond de la cellule. L’énergie d’écoulement est mesurée a partir de la combinaison des deux
mesures lors du déplacement de 1’hélice sur une distance définie par le protocole de mesure

défini par Freeman.

Récipient cylindrique Couple

Figure 11 2 : Dispositif de mesure de la BFE

Le test comporte deux phases. La premiére phase est un conditionnement du lit de poudre, ce
qui permet de réaliser des tests avec un état initial de consolidation initial identique quel que

soit le mode de versement de la poudre dans la cellule. La seconde phase, qui se déroule au
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cours d'une descente, correspond au test proprement dit. La BFE est obtenue apres que 1’hélice
pénétre 7 fois dans le lit de poudre a une vitesse de -100 mm.s™ (voir chapitre 2). Pour mieux
approfondir le sens physique de I’indice d’écoulement « BFE » I’hélice de référence, avec un
angle de 40° et une surface lisse, a ¢été changée et remplacée par deux nouvelles hélices
d’agitation avec des angles et rugosités différentes. Quatre poudres ont été testées, choisies pour
leur extréme différence en comportement, deux poudres a bon écoulement d’apres la pratique,
le Tablettose 70 et la Food E, et deux poudres choisies pour leur caractére cohésif, le
Pharmatose 200M et la séricite. La figure III 3 illustre 1’évolution de la « BFE » en fonction de

I’angle de I’hélice.

Séricite
Pharmatose 200M
Food E
Tablettose 70
0 100 200 300 400
BFE (mlJ)
= angle 60 = angle 45 ® angle 40

Figure III 3 : Evolution de la « BFE » en fonction de I'angle de I’hélice

Un premier résultat marquant est obtenu pour la Séricite et le Tablettose 70. D’apres les mesures
d’indice d’écoulement « BFE », la Séricite posseéde la meilleure aptitude a 1’écoulement et le
Tablettose 70 la moins bonne. Or, ce résultat se révele €tre paradoxal. La caractérisation
physique des particules de Séricite et de Tablettose 70, nous montrent clairement que la séricite
par sa texture, sa taille et sa morphologie est fortement cohésive. Dans cet exemple, le
Tablettose 70 devrait théoriquement s’€couler mieux que la Séricite, or si on se référe aux
résultats de BFE obtenus a la figure III 3 le Tablettose 70 a la moins bonne coulabilité¢. En
réalité, lorsque 1’hélice pénetre dans le lit de poudre de Séricite, elle crée une cavité du fait du

caractére cohésif de la poudre. La cavité formée permet alors une rotation de 1’hélice sans
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aucune résistance et explique donc la faible « BFE » obtenue. Encore une fois, I’interprétation

des résultats est a prendre avec soin.

D’autre part, les modifications de la nature de 1’hélice montrent un 1éger changement de la
valeur de la « BFE » en fonction du changement d’angle de I’hélice. Les écarts ne sont pas
importants mais restent significatifs en comparaison des incertitudes expérimentales.
Manifestement, la classification de I’aptitude a I’écoulement n’est pas seulement dépendante
que de la technique utilisée mais peut également étre modulée pour une méme technique si I’on

modifie les conditions de mesure.

4 Conclusion

Afin d'évaluer la pertinence des techniques étudiées et leur caractére prédictif, nous avons
sélectionné¢ différentes poudres non-modéles, couramment utilisées en milieu industriel, qui se
différencient en termes de taille, forme et rapport d'aspect. Les résultats des tests réalisés
montrent clairement que la classification de la coulabilit¢ via les techniques citées
précédemment varie selon le test considéré. En effet, pour une méme poudre le passage d’une
technique d’évaluation a une autre peut se traduire par une modification voire une inversion du
classement de la coulabilité des échantillons. Ce constat a principalement pour origine le fait
que les poudres sont des systemes extrémement dissipatifs pour lesquels il est tres difficile de

définir des conditions aux limites et des conditions initiales.

Ainsi cette ¢tude tend a montrer que pour améliorer le caractere prédictif de ces techniques il
faut, d'une part, mieux appréhender le sens physique des divers indices d'évaluation et, d'autre
part, choisir une technique sollicitant les poudres dans des conditions les plus proches possibles
de la situation de mise en ceuvre. En effet, la poudre est soumise a différentes opérations en
industrie telle que la fluidisation, la compression ou la granulation par exemple. Dans chaque
situation, la méme poudre peut se comporter différemment en terme d’écoulement surtout

lorsqu’il s’agit de poudres cohésives.

De ce fait, il est important d’avoir recours a différents techniques d’évaluation de la coulabilité
pour donner une pertinence aux résultats obtenus. Ces derniers nécessitent d’étre combinés pour
obtenir une meilleure compréhension du comportement de poudres soumises a différentes

opérations unitaires.
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1. Introduction

Les propriétés d’écoulement des poudres sont influencées par le niveau des contraintes
appliquées au lit de poudre : conditions de consolidation, conditions de surface libre ou
conditions d’aération. Cette classification sous forme de groupes de contraintes a été proposée
par Leturia et al, [1]. Pour reproduire ces niveaux de contraintes, différentes techniques peuvent

étre utilisées :

- Lit de poudre consolidé : cellule de cisaillement de Jenike, essai de cisaillement FT4, RST-
XS, compression uni-axiale, Stylcam® 100R rotary press, essai Gerristen, essai Johanson;

- Lit de poudre a surface libre : angle de repos (Granuheap®, BEP2® ...), compaction sous
vibration (DensiTap®, Hosokawa®, GranuPack®), débit d’écoulement a travers un orifice
(Gardco®, GranuFlow®, Flodex®...), tambour tournant (Aero-Flow®, GranuDrum®) ;

- Lit de poudre aéré: tambour tournant, essai de fluidisation (Granudrum®, le

Revolution®...), lit fluidisé¢ (FT4-test d’aération, mini-Glatt).

Différents paramétres ou indices peuvent €tre obtenus a partir de ces tests tels que I’angle de
repos (AoR), le rapport d’Hausner (HR), I’indice de Carr (CI), la fonction d’écoulement (ff), la
qualité de fluidisation (FQ), I’énergie d’écoulement (BFE) et I’indice d’aération (AI). Chacun
de ces indices permet d’évaluer/quantifier 1’écoulement des poudres sous différentes

sollicitations mécaniques.

Le rapport d’Hausner et I’indice de Carr sont deux indices treés répandus dans le domaine
industriel et académique du fait de leur obtention a partir d’une mesure simple et rapide, fondés
sur I’évaluation de la coulabilit¢ d’une poudre a partir de la détermination de masses
volumiques. Bien qu’ils soient mathématiquement équivalents, ces deux indices d’écoulement

ont été définis a partir de deux réflexions distinctes.

Carr a avancé en 1965 le propose suivant : « il est évident que la compressibilité est une
caractéristique trés importante pour [’évaluation de 1’écoulement...le matériau le plus

compressible est le matériau le moins fluide»[2].

Introduit par Hausner en 1967 dans I’étude des poudres métalliques, le rapport d’Hausner a été

décrit « comme un indicateur des conditions de friction entres particules de poudre » [3].

L’objectif de ce chapitre est de réaliser un questionnement sur le rapport d’Hausner a partir de
la confrontation de trois techniques de compaction. Pour mener cette étude, une variété de

poudres pharmaceutiques et alimentaires a été¢ sélectionnée.
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2. Etat de ’art de la compaction granulaire sous vibration

Un milieu granulaire qui se compacte réduit le volume qu’il occupe dans le récipient qui le
contient, ce qui se traduit par une augmentation de la compacité ou encore de la masse
volumique apparente du lit. La compaction granulaire posséde un intérét applicatif car elle
permet par exemple de réduire le volume des matériaux lors de leur stockage ou de leur
transport. De ce fait, elle a connu également un développement important en physique des
milieux granulaires [4]—[6]. On retrouve deux types de procédés de compaction : la compaction
uni-axiale et la compaction sous vibration. La premicre est qualifiée de stratégie de compaction
brutale et consiste a exercer une force sur un empilement de grains. On la retrouve également
sous le nom de compression uni-axiale qui consiste a augmenter a 1’aide d’un piston ou d’un
poingon, la contrainte verticale sur un empilement dans une matrice rigide [7]. Cette technique
peut mettre en jeu de tres forts niveaux de contraintes et, dans ce cas, peut entrainer une
déformation des grains. Elle est utilisée dans la plupart des procédés de fabrication de
comprimés ou tablettes. La deuxiéme technique, la compaction sous vibration, est un procédé
plus doux qui consiste a imposer des vibrations au milieu sans I’endommager. Notre étude se
focalisera sur les techniques de réarrangement des particules sans déformation. On retrouvera
donc essentiellement les techniques de vibration mais aussi les techniques de compression a

faible pression.

Le processus de compaction des milieux granulaires sous vibration est d’un intérét industriel
dans de nombreux domaines comme le génie civil pour améliorer la qualité des sols pour la
construction. En fonction des étapes du procédé dans lequel est mise en ceuvre la poudre, un
empilement de grains peut se trouver dans des configurations plus ou moins laches. Dans
certains cas, réussir a augmenter la compacité se révele étre une situation pratique notamment
dans le stockage de matériaux afin de réduire le volume d’air avant le conditionnement et le
transport des produits ou pour stabiliser le soubassement de routes. Dans d’autres cas, le
phénoméne de compaction est a éviter car il perturbe par exemple 1’écoulement ou rend difficile

la remise en suspension du produit avant son utilisation.

Les milieux granulaires vibrés sont généralement soumis a une vibration sinusoidale de type :
x(t) = Ay - sin(2nf - t) (D
Ou x est la position de 1’objet vibré [m], A, I’amplitude de vibration [m], w = 2rf la pulsation

d’oscillation [rad.s'] et f la fréquence de vibration [Hz].
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L’accélération adimensionnelle, notée T, est le rapport entre 1’accélération maximale Ayw?
subie par le systéme et I’accélération de la pesanteur g, est usuellement utilisée pour caractériser
I’intensité de la sollicitation :
Ayw?
r==2
g

La dynamique de compaction d’empilement de grains sous sollicitation a été étudiée par Knight

(2)

et al.[4], Nowak et al.[5] et Philippe et al, [6] qui ont montré qu’un milieu granulaire soumis a
des chocs (taps) se compacte lentement jusqu’a atteindre un état stationnaire. Ribiere et al. [8]
ont montré que 1’état stationnaire est indépendant de I’état initial, dépendant de I’amplitude de
vibration et indépendant de la fréquence de chocs. L’état stationnaire du milieu granulaire est
ainsi caractérisé par un seul parametre qui est la compacité¢ maximale [9]. De ce fait, tout au
long de ce chapitre, nous avons choisi de considérer la compacité comme parametre variable.

Elle présent, de plus, ’avantage d’étre indépendante de la masse de poudre utilisée.
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Figure IV 1 1) a) Evolution temporelle de la compacité pour une méme intensité de chocs pour deux états
initiaux différents. b) Compacité dans I’état stationnaire en fonction de I’intensité des chocs pour deux états
initiaux différents. 2)a) Evolution de la compacité dans [’état stationnaire en fonction de I’intensité des tapes

pour plusieurs fréquences de vibration. b) Fluctuations de compacité dans [’état stationnaire en fonction de la
compacité.[8]

Cette rapide synthese bibliographique sur le sujet de la compaction granulaire sous vibration
montre que les matériaux granulaires utilisés, aussi bien pour les études expérimentales que

théoriques, sont majoritairement des billes de verre. Cependant, bien que ces matériaux
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modeles permettent d’obtenir des résultats probants, les applications visées concernent
principalement des matériaux granulaires plus complexes (polydispersité, forme irrégulicre,
etc.). De surcroit, les industriels, rencontrent de nombreux problémes lors de la manipulation
de poudres, I’aptitude a I’écoulement de poudres réelles est donc un sujet d’intérét. Ce chapitre

présentera ainsi une étude sur la compaction sous vibration de poudres non mod¢les.

3. Poudres et techniques utilisées.

Neuf poudres ont été sélectionnées pour cette étude. Elles différent entre elles par leur
distribution de taille, forme de particules, nature chimique et I’aptitude a 1’écoulement jugée a
I’ceil nu. On retrouve parmi ces poudres deux grades de Lactose : Tablettose 70 et Retalac ;
deux grades de cellulose microcristalline (MCC) : Avicel ph 101 et Avicel ph 102 ainsi que 5
poudres alimentaires nommées Food A, Food B, Food C, Food D et la Food E. Les

caractéristiques physico-chimiques de ces poudres ont déja été exposées au chapitre 2.

Ces poudres ont été choisies dans le but d’évaluer la coulabilité a partir de la détermination du
rapport d’Hausner HR. Trois dispositifs de compaction de poudre sous vibration et avec surface
libres ont été testés : le traditionnel DensiTap®, le GranuPack® qui est une version automatisée
du DensiTap® développée par la société belge Granutools et une technique de vibrations
controlées a haute fréquence. La principale différence entre ces techniques est notamment liée
au type de vibration utilisée. Dans le cas du DensiTap® et du GranuPack®, la vibration est
générée par des chutes libres créant une onde de choc ou I’amplitude du choc correspond a la
hauteur de la chute libre du systéme. En revanche, dans le cas de notre appareil « systéme
vibrant », la vibration est générée par une onde harmonique délivrée par un vibreur

¢lectromagnétique.

4. Résultats de I’évaluation de la coulabilité des poudres étudiées

4.1 Evaluation de la coulabilité des poudres a partir du DensiTap®

Dans le but d’étudier la sensibilité de HR en fonction de 1’état initial des poudres testées, deux
lots de poudre ont été sélectionnés pour leur différence de comportement en terme d’aptitude a
I’écoulement, observée a I’ceil nu : le Tablettose 70 qui présente un trés bon écoulement et la

Food A qui présente un trés mauvais écoulement. Pour chacune de ces poudres, le volume initial
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et le volume final ont été mesurés. Le volume final a ét¢ mesuré apres 500 chocs, nombre de
chocs utilisé par la littérature. La précision sur les mesures (expérimentales et instrumentales)
est représentée au tableau IV 1. Toutes les données représentées correspondent a la moyenne

de 15 répétitions de mesures sur 15 échantillons différents provenant d’un méme lot.

La bonne répétabilité des mesures suivant la lecture du volume initial et final aprés compaction
montre une faible sensibilité entre I’état initial de remplissage d’une colonne de poudre et les
valeurs de HR obtenus (Tableau IV1). Ces résultats sont en désaccord avec ceux obtenus par
Leturia et al [1], dont les travaux montrent une forte sensibilité des valeurs de HR a 1’état initial
de la poudre. Par ailleurs, pour nos résultats, la répétition de 3 mesures semble étre suffisante
pour obtenir une précision acceptable. Ainsi, dans la suite de ce chapitre toutes les valeurs de

HR données correspondent a une moyenne de 3 mesures.

Tableau 1V 1: Précision sur HR pour 15 et 3 répétitions pour le Tablettose 70 et la Food A.

HR HR
Poudre Vo (mL) Vn(mL) Vo (mL) Vn(mL)
(15 répétitions) (3 répétitions)

Tablettose 70 148,47 £ 0,52 129,6 £ 0,82 1,15+0,01 148,33 £ 0,51 | 130£0,83 1,14+ 0,01

Food A 175,06 = 0,88 138,66 £ 0,98 1,26 +£0,02 174,66 £ 0,58 | 140 = 0,00 1,25+ 0,01

Le tableau IV 2 présente 1’évaluation de la coulabilité suivant le HR obtenue a partir du

DensiTap® avec f. =4.16 Hz, A =3 mm et Nfinat = 500 chocs.

Tableau IV 2 : Evaluation de la coulabilité a partir de HR avec le DensiTap®

Poudres HR (-) d 32 (um) d 4 (um) Aptitude 2
I’écoulement
Tablettose70 1.14+0.01 184 244 Bon écoulement
Food D 1.15+0.02 102 133 Bon écoulement
Food E 1.21+0.01 178 283 Assez bonne
Food C 1.22+£0.02 24 81 Assez bonne
Food A 1.25+0.01 8 26 Assez bonne
Retalac 1.26 +0.02 159 229 Passable
Food B 1.28+£0.03 10 49 Passable
Avicel ph 102 1.31+0.04 40 126 Passable
Avicel ph 105 1.44+0.04 8 20 Médiocre
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La revue bibliographique a montré précédemment que 1’aptitude d’une poudre a s’écouler
augmente avec la taille de particules [10]. Ceci est relié notamment a I’augmentation de la force
gravitationnelle qui devient prépondérante par rapport aux forces inter-particulaires.
Cependant, sur la base des valeurs de HR obtenues, aucune corrélation entre le HR et la taille

de particules des poudres testées n’est établie.

4.2 Evaluation de la coulabilité des poudres a partir du GranuPack®

Les évolutions de la compacité des poudres en fonction du nombre de chocs pour une amplitude
de 3 mm et 1 mm sont présentées respectivement en échelle linéaire et semi-logarithmique aux
figures IV 2, IV 3, IV 4 et IV 5. Les barres d’erreurs indiquées sur les figures ci-dessous
représentent 1’erreur totale de mesure c’est-a-dire la somme des erreurs instrumentales et

aléatoires (voir chapitre 2).

0.6 * Food C
o Tablettose 70
_ 0.5 +Food D
~ + Food E
v
g 04 2 Food B
% Food A
=]
@] A
03 Ret-alac
= Avicel ph 105
» Avicel ph 102
0.2
0 100 200 300 400 500 600

N()

Figure IV 2 : Variation de la compacité de poudres en fonction du nombre de chocs en échelle linéaire pour
fe=1HzA=3mmjusqu’a 500 chocs.
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Figure IV 3 : Variation de la compacité de poudres en fonction du nombre de chocs en échelle semi-
logarithmique pour f. =1 Hz A = 3 mm jusqu’a 500 chocs.
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Figure IV 4: Variation de la compacité de poudres en fonction du nombre de chocs en échelle linéaire pour

fe =1HzA=1mmjusqu’'a 500 chocs.
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Figure IV 5 : Variation de la compacité de poudres en fonction du nombre de chocs en échelle semi-
logarithmique pour f. =1 Hz A = I mm jusqu’a 500 chocs.

Comme il peut étre observé a la figure IV 2 et a la figure IV 4, la compacité augmente avec le
nombre de chocs appliqués a la poudre pour toutes les poudres testées, nous sommes donc dans
le cas d’un empilement lache qui se réorganise pour atteindre un état stationnaire. Le suivi de
la compaction en fonction du nombre de chocs permet de visualiser plus facilement si 1’état
stationnaire a été atteint ou pas. La représentation des figures IV 3 et IV 5 en échelle semi-
logarithmique montre que le régime stationnaire n’a pas encore été atteint pour la plupart des

poudres contrairement a ce que pourrait laisser supposer la représentation linéaire.

Les tableaux IV 3 et IV 4 présentent 1’évaluation de la coulabilité via le HR calculé a partir des
mesures effectuées sur le GranuPack® respectivement pour une amplitude de 3 et 1 mm.
Suivant la classification de la coulabilité donnée par le HR, le tableau IV 3 montre que la plupart
des poudres ont une aptitude a 1I’écoulement passable. Par ailleurs, les résultats fournis par le
tableau IV 4 montrent que toutes les poudres, excepté la poudre Food E et Avicel ph 105, ont
une aptitude a I’écoulement différente de celles présentées au tableau IV 3. De ce fait, la valeur

du HR semble étre fortement dépendante de I’amplitude de chute libre du systéme.

126



Chapitre IV : Evaluation de la coulabilité des poudres : quid de la pertinence du rapport d’Hausner ?

Tableau IV 3 : Evaluation de la coulabilité des poudres a partir de HR avec le GranuPack® (f, =1 Hz, A = 3

mm, N = 500)
Poudres HR (A=3mm) Aptitude a I’écoulement
Food E 1.15+0.02 Bonne
Food C 1.22 +£0.01 Assez bonne
Retalac 1.24 +0.01 Passable
Avicel ph 102 1.24 +£0.01 Passable
Tablettose 70 1.24 £0.03 Passable
Food D 1.25+0.01 Passable
Food B 1.28 £ 0.02 Passable
Food A 1.31 £0.01 Passable
Avicel ph 105 1.42 £0.01 Médiocre

Tableau 1V 4 : Evaluation de la coulabilité des poudres a partir de HR avec le GranuPack® (f. =1 Hz, A =1

mm, N = 500)
Poudres HR (A=1mm) Aptitude a I’écoulement
Food E 1.13+£0.01 Bonne
Food C 1.16 £ 0.01 Bonne
Retalac 1.16 £ 0.01 Bonne
Food A 1.17+0.03 Bonne
Food D 1.19+0.02 Assez bonne
Food B 1.20+0.03 Assez bonne
Avicel ph 102 1.21£0.01 Assez bonne
Tablettose 70 1.25+0.01 Assez bonne
Avicel ph 105 1.29+£0.02 Passable

Par la suite, nous avons modélisé les courbes précédentes pour déterminer les valeurs de
compacité stationnaire C,, afin de déterminer une valeur de HR,. Les valeurs de compacité
stationnaire C, ont été obtenues théoriquement pour chaque courbe de compaction
expérimentale a partir de ’ajustement du modele de Bideau (éq.14, chapitre 2, p 91). Pour
toutes les poudres étudiées, il a été possible d’ajuster le modele aux données expérimentales
(R? =~ 0.99) via I’optimisation du paramétreC,,. Les autres variables du modéle de Bideau

telles que B n’ont pas été étudiées.
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Les figures IV 6 et [V 7 montrent la courbe de compaction expérimentale et celle obtenue avec
le modele pour I’ Avicel ph 102 respectivement en échelle linéaire et en échelle logarithmique.
La représentation logarithmique des données expérimentales, Figure IV 7, montre une 1égére
déviation du modele pour N <10. Le modele de compaction choisi pour cette étude a été
préalablement établi pour des billes de verre [6], ainsi, la déviation observée est peut-Etre liée

a I’utilisation, dans notre cas, de poudres plus complexes.
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Figure IV 6 : Courbe de compaction de I’Avicel ph 102 et sa courbe d’ajustement en échelle linéaire (f, = 1 Hz,
A =3mm, N =500)
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Figure IV 7: Courbe de compaction de I’Avicel ph 102 et sa courbe d’ajustement en échelle semi-logarithmique

(f. =1 Hz, A=3mm, N = 500).

128



Chapitre IV : Evaluation de la coulabilité des poudres : quid de la pertinence du rapport d’Hausner ?

La comparaison entre les valeurs de HR et HR,, est présentée a la figure IV 8. Pour la plupart
des poudres, des valeurs similaires de HR ont été obtenues, qu’elles soient calculées a partir de
Cn=500 ou de C,, pour une amplitude A fixée. Ceci implique que ’utilisation de 500 chocs
pour évaluer le HR est un bon choix en accord avec les recommandations de la littérature [11].

La figure IV 1a) présentée précédemment est également en accord avec nos constatations.

La figure IV 8 permet de mieux appréhender I’étroite dépendance de HR a I’amplitude de la
chute libre lors de la réalisation de la mesure. La plupart des poudres étudiées présentent en
effet une classification de I’aptitude a I’écoulement différente lorsque 1I’amplitude de chute libre
change. On remarque également selon la figure IV 8 que la diminution de I’amplitude A donne
des valeurs de HR plus faibles et donc 1’écoulement est pergu comme étant amélioré. Les
questions qui peuvent étre soulevées sont les suivantes : une amplitude de A = 1 mm est-elle
suffisante pour permettre une compaction totale des poudres? Une amplitude de A = 3 mm met-
elle la poudre dans une dynamique d’aération expliquant ainsi I’obtention de valeurs de HR
¢levées ? Aussi, un balayage en amplitude permet-il de mettre en lumiére les limites d’un
appareil a amplitude fixe tel que le Densitap® ? Ces questions constituent, dans la suite de ce
chapitre, une piste phare de la contribution du systéme vibrant a la compréhension des limites

d’utilisation des techniques standard.

%A =3 mmHR (500) mA =3 mmHR(x) =A=1mmHR(500) # A=1mm HR(x)
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Figure IV 8 : Classification de la coulabilité des poudres suivant le HR obtenu a f; = 1 Hz, A = 1 mm et
A =3 mm a partirde Cy—syg €t Ce.
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4.3 Evaluation de la coulabilité des poudres a partir du « Systéme vibrant »

Les courbes présentant 1’évolution de la compacité des poudres étudiées en fonction de
I’amplitude de vibration pour une fréquence de vibration f= 30 Hz et pour une masse de poudre
m = 30 g sont présentées a la figure IV 9. Toute la gamme d’amplitude de vibration n’a pas été
explorée pour toutes les poudres car pour certaines le phénomeéne de décompaction n’a pas
permis de donner des mesures fiables. D’apres la figure IV 9, la réorganisation est similaire
pour toutes les poudres étudiées avec une variation de compacité AC comprise entre 0,06 et
0,11. Les deux poudres de cellulose microcristalline (Avicel ph 102 et Avicel ph 105), bien que
de tailles différentes, présentent une aptitude a la compaction semblable alors que les poudres
de lactose, ayant une distribution de taille similaire, présentent un comportement tres différent
a la compaction. La poudre de Retalac, liant sec co-traité, présente ainsi une plus faible
compacité que le Tablettose 70, ce qui peut étre attribué a la présence d’hypromellose et de
particules de tailles irréguliéres et donc ces derniers pourraient étre a I’origine d’un empilement
de particules de Retalac plus lache. La poudre Food C et la poudre Food D présentent les
compacités les plus élevées. Le comportement des poudres alimentaires a la compaction varie
trés fortement notamment en raison de la différence de taille, de forme ou de compositions

chimiques des poudres.
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Figure IV 9 : Variation de la compacité en fonction de ’amplitude pour toutes les poudres étudiées (f = 30 Hz).

De fagon générale, toutes les poudres étudiées atteignent une compaction maximale durant la

compaction sous vibration. Cependant, certaines poudres comme la poudre Food D et le
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Tablettose 70 subissent une décompaction assez lente apres avoir atteint leur état maximal de
compaction (lorsque I’amplitude de vibration augmente). Ce processus de décompaction lent
est conjoint a I’apparition d’une dynamique de convection visible au voisinage de la paroi
latérale. Pour les poudres telles la Food B et la Food E, la décompaction se produit d’une
maniere explosive donnant lieu a la formation d’un nuage de poudre qui rend difficile, voire

impossible la lecture du volume.

Le comportement des poudres soumises a un processus de compaction/décompaction sous
vibrations en conditions de surface libre du lit de poudre peut étre schématisé comme indiqué

sur la figure IV 10. Trois régions peuvent étre observées et décrites :

- La région I correspond a I’étape de compaction : Le volume du lit de poudre décroit
fortement lorsque 1’amplitude des vibrations augmente. Au cours de cette premicre étape
de compaction, un réarrangement des particules de poudre se produit lorsque 1’énergie
fournie au lit de poudre permet de vaincre les forces inter-particulaires.

- Larégion II correspond a la compaction maximale : Aucune évolution du volume du lit de
poudre n’est observée. On observe donc un état de compaction constant. Cette région peut
étre interprétée comme 1’état maximal de compaction du lit de poudre. Dans cette région,
la poudre a un comportement semblable a celui d’un solide.

- La région III correspond a la décompaction : On observe dans cette région une transition
entre un comportement solide et un comportement fluide. Cette transition commence par
une dynamique de convection générant une auto-aspiration d’air dans le lit de poudre. Les
phénomenes conjoints entre 1’auto-aspiration d’air et 1’augmentation de I’intensité¢ des

vibrations induisent la décompaction.
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Figure IV 10 : Représentation schématique du comportement de poudre lors de la compaction en fonction de
[’énergie injectée au lit de poudre.

Les figures IV 11, IV 12 et IV 13 présentent respectivement 1’évolution de HR fonction de
I’amplitude de vibration pour les poudres de cellulose microcristalline, les poudres de lactose
et les poudres alimentaires. Le HR a été calculé a partir du volume apparent obtenu pour chaque
amplitude de vibration appliquée au lit de poudre rapporté au volume final c’est-a-dire le
volume apparent le plus faible obtenu apres le processus de compaction. Pour toutes ces figures,
le HR a été représenté jusqu’a ce que le lit de poudre commence a subir le phénoméne de
décompaction. En effet, au moment de la décompaction les mesures ne sont plus fiables et donc
on a choisi de ne pas les représenter. Par ailleurs, le HR étant utilis¢é comme indice de
compaction, il ne serait pas cohérent de l’utiliser pour représenter la décompaction d’une

poudre.

Suivant la classification donnée par le HR, les poudres de cellulose microcristalline peuvent
avoir un écoulement assez bon, un écoulement passable jusqu’a un écoulement mauvais en
fonction de I’amplitude de vibration fournie a I’échantillon de poudre. La coulabilité de 1’ Avicel
ph 105 est moins bonne que celle de 1’Avicel ph 102 pour A > 1 mm, ceci peut étre reli¢ a la
différence de la distribution de taille de particules [12]. Toutefois, I’aptitude a 1’écoulement est
trés dépendante de 1’amplitude de vibration. Il en découle que pour les faibles amplitudes de
vibration (Ao < 1,6 mm), I’Avicel ph 105 a une meilleure aptitude a 1I’écoulement que celle de

1I’Avicel ph 102. Lorsqu’on augmente 1’amplitude de vibration (Ao > 1,6 mm), I’ Avicel ph 102
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commence a atteindre un état stationnaire alors que 1’Avicel ph 105 continue a se compacter.
D’apres la classification de Geldart, les poudres cohésives ont une valeur de HR plus grande
que 1,4 [13]. Ainsi, la cohésivité de I’ Avicel ph 105 peut expliquer pourquoi méme a forte
amplitude de vibration, 1’Avicel ph 105 continue a se compacter (la figure IV 11). A partir
d’une amplitude A = 2,6 mm, les mesures de volumes ne sont plus fiables potentiellement liées

au phénomeéne de décompaction.

s ¢ Avicel ph 102 = Avicel ph 105
]
14 r Ecoulement médiocre
I . S 4
3 )
| ]
. 1.3 3 B
E/ i & & & i Ecoulement Passable
12 L ) 3 Ecoulement assez bon
; Ecoulement bon
1.1 F i Ecoulement excellent
1 = ' L
0 1 2 3
A, (mm)

Figure IV 11: Variation de HR en fonction de I'amplitude de vibration pour les poudres MCC

Pour les poudres de lactose, la classification de HR montre que la poudre de Tablettose 70 a
une meilleure aptitude a I’écoulement que la poudre de Retalac (figure IV 12). La gamme
d’amplitude de vibration pour obtenir une valeur de HR constante différe pour le Tablettose 70
(0,8 <Ap (mm) < 1,4) et le Retalac (1,5 < Ag < 3). De plus, le Tablettose 70 subit le phénomene
de décompaction a de plus faibles amplitudes de vibration que le Retalac, suggérant que les

particules de Retalac présentent de plus fortes interactions inter-particulaires (figure IV 12).
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Figure IV 12 : Variation de HR en fonction de ['amplitude de vibration pour les poudres de lactose

L’aptitude a I’écoulement des poudres alimentaires selon la classification de HR montre que la
poudre Food E ainsi que la poudre Food C ont une assez bonne aptitude a 1’écoulement alors
que les poudres Food A, Food B et Food D ont une aptitude a 1’écoulement passable. On
constate que toutes les poudres alimentaires continuent a se compacter apres une amplitude de
vibration Ag > Imm. Si on compare ces résultats avec les constats faits sur la figure IV 8, une
amplitude A=1 mm ne permet pas encore d’atteindre 1’état stationnaire des poudres alimentaires

et explique ainsi les faibles valeurs de HR obtenues pour A=1 mm a ceux de A=3 mm.

¥ Food A & Food B e FoodC o FoodD - Food E

1.4

1.3 F Ecoulement passable
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Figure IV 13 : Variation de HR en fonction de ['amplitude de vibration pour les poudres alimentaires

Pour une fréquence de vibration donnée, l'amplitude est la variable qui permet de controler la

quantité d’énergie fournie au lit de poudre. Calculée a partir de 1’éq(18) du chapitre 2, cette
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énergie de vibration sera suffisante, ou pas, pour permettre au lit de poudre de s’¢lever puis

retomber en induisant la réorganisation des particules.

Ainsi, la figure IV 14 présente 1’évolution de HR en fonction de I’énergie fournie a la poudre.
Lorsque le lit de poudre est au maximum de son état de compaction, une valeur maximale de
HR est obtenue. Cette valeur maximale obtenue, dans des conditions de surface libre du lit de
poudre, est nommée dans notre travail « Rapport d’Hausner ultime (HRu)» et correspond a la
compacité maximale d’une poudre. Le HRu est de ce fait une caractéristique intrinséque a la
poudre qui peut étre utilisée pour comprendre, voire pour quantifier, d’'une manicre assez

simple, le role des forces inter-particulaires dans I’aptitude d’une poudre a s’écouler.

1.5
]
14
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13 T S .
—~ X Ecoulement Passable
% 1.2 Ecoulemeassez bon
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1.1
Ecoulement Excellent
1 é 1 1 1 1
0 1 2 E (mJ) 3 4 5
----------- + Avicel ph 102 = Avicel ph 105 x - Food A
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.......... g Food E Qe Tablettose ?0 & Retalac

Figure IV 14 : Variation de HR en fonction de [’énergie de vibration

Dans les applications industrielles, les vibrations sont utilisées avec la fluidisation dans le but
de vaincre les problemes de cohésion de poudres [14], [15]. La quantification de 1’énergie de
vibration nécessaire pour compacter un lit de poudre ou pour le décompacter, sous conditions
de surface libre serait donc d’un grand intérét dans la manipulation des poudres, des opérations

de transport et de vidange en contexte industriel.
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4.4 Comparaison des résultats de coulabilité

La compilation des valeurs de HR obtenues avec les trois techniques de compaction utilisées
dans ce travail ont été regroupées dans le tableau IV 5. Pour plus de simplicité, nos
comparaisons de HR ont été faites a partir des résultats de chute libre obtenus a 3 mm pour le
DensiTap® et le GranuPack® et ceux obtenus avec le systéme vibrant en utilisant comme

référence le HRy.

Tableau IV 5: Rapport d’Hausner obtenus a partir du DensiTap®, GranuPack® (A = 3 mm) et systeme vibrant.

Poudres HR (-) DensiTap® HR , (-)GranuPack® HRu (-) vibratory device
Tablettose70 1.14£0.01 1.25+0.03 1.21+0.02
Food D 1.15+0.02 1.27£0.01 1.27£0.01
Food E 1.22+0.01 1.14+0.02 1.19£0.01
Food C 1.22 +£0.02 1.20+0.01 1.18 £0.01
Food A 1.25+0.01 1.31+0.02 1.27 +£0.01
Retalac 1.26 +£0.02 1.24 £0.01 1.31+0.02
Food B 1.28+0.03 1.28 +£0.02 1.29+0.02
Avicel ph 102 1.31+£0.04 1.27£0.01 1.35+0.01
Avicel ph 105 1.41+0.04 1.41+0.01 1.44£0.01

Pour faciliter I’analyse du tableau IV 5, deux figures ont été ajoutées, la figure IV 15 et la figure
IV 16. La figure IV 15 montre les valeurs de HR obtenues avec le DensiTap® et le
GranuPack® : pour 9 poudres étudiées, seulement 5 poudres ont statistiquement les mémes
valeurs de HR. Le Tablettose 70, la Food A, la Food D et 1a Food E présentent une classification
de la coulabilité nettement différente, ce qui parait surprenant car les deux techniques semblent

étre tres proches.

En effet, les deux systémes sont a chute libre et provoquent donc la compaction par I’impact du
lit de poudre et de son contenant sur la surface du systéme permettant la propagation d’une onde
de choc dans le lit de poudre. Malgré 1'utilisation d’amplitudes de chute libre similaires pour
les deux appareils DensiTap® et GranuPack®, il est possible, voire logique de présumer que
I’énergie fournie au lit de poudre est différente car elle est dépendante de 1’appareil utilisé, de

la nature de la surface d’impact (Téflon pour DensiTap® et acier pour GranuPack®). Dans cette
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perspective, d’apres la figure IV 15, il semble que le GranuPack® fournisse plus d’énergie au
systetme mais afin de conclure clairement, il serait nécessaire de quantifier précisément la
quantité d’énergie fournie aux échantillons de poudre. Un autre point critique pouvant expliquer
ces différences de HR est sans doute la présence d’un « diabolo » au niveau de I’appareil
GranuPack®. Ce « diabolo » déposé a la surface du lit de poudre est utilisé¢ dans le but de
mesurer la hauteur du lit de poudre aprés chaque choc a I’aide d’un capteur de hauteur. La
présence de ce diabolo peut modifier le réseau de contraintes a 1’intérieur de la colonne de
poudre dont la surface n’est alors pas totalement libre et peut, de ce fait, impacter la
réorganisation des particules de poudre et finalement la valeur de HR obtenue. N’ayant pas pu
¢valuer I’effet de la présence ou non du diabolo, pour éviter de fausses interprétations nous
avons choisi de ne pas comparer les valeurs obtenues avec le GranuPack® a celles obtenues

avec le systéme vibrant.

La figure IV 16 présente la comparaison entre les valeurs de HR obtenus avec le systéme vibrant
(HRvy) a celles obtenues avec le DensiTap® (HR). Les valeurs de HR obtenues avec le systéme
vibrant sont presque toutes plus ¢levées ou similaires a celles obtenues avec le DensiTap®. Ces
résultats valident nos constats montrant que le HRy correspond a 1’état maximal de compaction.
Ainsi, I’énergie fournie au lit de poudres durant un déplacement harmonique permet d’atteindre
des valeurs plus ¢élevées de compacité avec un appareil comme le systéme vibrant que celles

obtenues a une amplitude de chute libre fixe comme le DensiTap®.

Dans le cas des poudres Food E et Food C, les valeurs de HRpensitape sont légerement plus
¢levées que celles de HRy. Ces deux exceptions peuvent étre attribuées a la bonne aptitude a
I’écoulement de ces poudres comme vu a la figure IV 14. En effet, lors de I’augmentation de la
vibration, a énergie ¢élevée et juste avant le phénomene de décompaction, I’aération peut prendre
place empéchant le systeme d’atteindre 1’état maximal de compaction. Ainsi, de par leur faible
capacité a se tasser, il résulte qu une évaluation de la coulabilité des poudres a bon écoulement

ne peut se faire a partir de techniques de compaction.
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Figure IV 15: Comparaison de HR(») obtenu avec le GranuPack® et HR (A = 3 mm) obtenu avec le
DensiTap®
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Figure IV 16 :Comparaison de HRu obtenu avec le systeme vibrant et HR (A = 3 mm) obtenu avec le
DensiTap®

Par la suite, nous avons tenté de corréler les valeurs de HR obtenues avec les trois techniques
¢tudiées aux tailles de particules et aux masses volumiques pycnométriques. La masse moyenne
de particule permet de coupler la taille et la masse volumique de la particule. Pour ce faire, nous
avons représenté 1’évolution de HR en fonction de la masse moyenne d’une particule. D’apres
les figures IV 17, IV 18 et IV 19, aucune corrélation entre le HR et la masse de particule n’a
¢été observée. Les différences de valeurs de HR obtenues ne peuvent donc pas étre expliquées

par des différences de taille et de masse volumique pycnométrique.

138



Chapitre IV : Evaluation de la coulabilité des poudres : quid de la pertinence du rapport d’Hausner ?

1.5
Avicel ph 105

14 ¥
O FoodB Avicel ph 102
= ¢
i 1.3 A
7 & Food A r Retalac
g I~
& 1.2 ¢ = FoodE
% < FoodC c Tablettose70

1.1 FoodD

1 f f f
0 SE-09 1E-08 1.5E-08 2E-08
mparticule (kg)

Figure IV 17: Variations de HRpensitap® €n_fonction de la masse d’une particule.
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Figure IV 18 : Variations de HRGranupack® en fonction de la masse d 'une particule
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Figure IV 19 : Variations de HRy en fonction de la masse d’une particule

5. Discussion générale

L’étude de la coulabilité¢ de poudres métalliques ou de billes de verre en utilisant les masses
volumiques apparentes tassées et aérées a été réalisée dans de nombreux travaux [3], [13], [16].
Cependant, lorsqu’on se référe a des échantillons plus complexes, tels que les poudres
organiques dans notre cas, de nombreuses limitations apparaissent lors de 1’utilisation de HR
pour évaluer leur aptitude a I’écoulement. On compte parmi elles, la faible reproductibilité des
mesures [1], [17]. Cependant, dans le cadre de cette étude, la faible reproductibilité des mesures

n’a pas été constatée (figure IV 8 et figure IV 14).

L’évaluation de la coulabilité des poudres en utilisant un critére tel que le HR implique la
maitrise de plusieurs paramétres, I’un d’entre eux est li¢ aux différentes manipulations de la
poudre, par exemple les différentes contraintes mécaniques subies lors du conditionnement des
¢chantillons au sein des appareils de caractérisation. De plus, au cours des mesures, la forte
influence des parameétres dynamiques tels que I’amplitude et la fréquence de vibration sur les
valeurs de HR a été montrée. Les appareils classiques de compaction sous vibration tels que le
DensiTap® (A =3 mm et f. = 4,16 Hz) et le GranuPack® (A =1 ou 3 mm, f. = 1 Hz) fournissent
une énergie de vibration fixe aux échantillons de poudre. Si cette énergie n’est pas suffisante
pour permettre une réorganisation notable des particules alors la valeur de HR obtenue ne sera

pas représentative de I’aptitude a I’écoulement des poudres.
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Plus de 50 ans apres la parution de sa publication [3], la réflexion d’Hausner reste valide. Ses
propos sont les suivants : Durant la vibration, les particules de poudres sont forcées a sauter et
de ce fait a perdre le contact entre elles pendant un laps de temps. Durant ce laps de temps, il
n’y pas de friction entre particules. Il en découle une possibilité de réarrangement des particules
et donc de compaction [3]. Ce qui n’a pas été pris en compte est la quantité d’énergie nécessaire
pour permettre le saut et le réarrangement des particules ». Dans notre étude, ce que 1’on définit
par HRu, est le rapport de masses volumiques permettant d’avoir un réarrangement/compaction
maximal(e). Ce rapport HRu, qui ne correspond pas a la déformation plastique des particules,
est par conséquent une caractéristique intrinséque de la poudre c’est-a-dire indépendante
de Pappareil utilisé. Ce rapport ne peut étre obtenu qu’en soumettant les particules a une
énergie maximale quantifiable permettant d’atteindre une réorganisation maximale des
particules. Il en résulte que le HRy peut refléter dans une certaine mesure la force de cohésion
entre particules et peut apporter donc une meilleure compréhension de la coulabilité des

poudres.

6. Conclusion

Depuis plusieurs décennies, le rapport d’Hausner est trés populaire pour évaluer la coulabilité
des poudres, du fait de la rapidité et la simplicité de sa détermination, en dépit des limitations
associées. Dans le but d’étudier la cohérence de HR avec 1’écoulement, trois techniques de
compaction sous vibration ont été utilisées. Différents types de poudres issues des domaine

pharmaceutique et alimentaire ont été examinées.

L’évaluation de HR avec le DensiTap®, GranuPack® et notre systéme vibrant a montré a quel
point les valeurs de HR peuvent étre modifiées en fonction des parametres dynamiques utilisés.
L’amplitude et la fréquence de vibration mais €galement la nature des matériaux constitutifs
des appareils de caractérisation semble étre responsable des variations de valeurs de HR en
raison des variations d’énergie associées. De ce fait avec le systéme vibrant, une nouvelle
approche a été proposée pour évaluer la coulabilité d’une poudre en utilisant le HR basée sur

I’énergie fournie au lit de poudre.
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Au vu des résultats obtenus, de nombreux points sont a souligner :

- Lavaleur de HR dépend étroitement de 1’énergie fournie au systeme qui peut se définir en
fonction de I’appareil utilisé et des conditions expérimentales telles que 1’amplitude, la
fréquence de vibration et la nature des matériaux constitutifs des appareils.

- L’énergie fournie au systéme va permettre, ou pas, la réorganisation maximale des
particules.

- Pour obtenir une valeur de HR en cohérence avec I’aptitude d’une poudre a s’écouler, il
semble nécessaire de déterminer les masses volumiques apparentes de la poudre dans 1’état
maximal de compaction. Cette valeur de HR est nommée « HR ultime, (HRu) ».

- Les appareils classiques fixant la hauteur de chute libre de la poudre ne permettent pas
toujours de déterminer le HRu du fait d’une restriction énergétique.

- Lavaleur de HRy est une propriété intrinséque a la poudre et peut étre reliée a la cohésivité

de la poudre en reflétant dans une certaine mesure les forces de cohésion entre particules.

Nous pouvons conclure que le HR, indice facilement mesurable, a un grand potentiel dans la
détermination de la coulabilité¢ d’une poudre lorsqu’on prend en compte la quantité d’énergie
fournie au systéme. La compréhension des effets physiques et des propriétés mécaniques dans
le comportement des poudres permettra de diminuer le besoin d’effectuer des analyses de
coulabilité, permettant un gain de temps et une source d’économie dans le domaine de la

technologie des poudres.
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1 Introduction

Dans ce chapitre, nous avons cherché a mettre en ceuvre les techniques d’évaluation de la
coulabilité¢ dans le domaine de la formulation en s’intéressant a 1’évaluation quantitative de
I’influence d’un agent d’écoulement. En effet, lorsque la capacité d’une poudre a s’écouler
devient difficile, par exemple dans le cas des poudres cohésives, le recours a des additifs
d’écoulement est souvent envisagé. Toutefois leur utilisation reste problématique car leur mode
d’action n’est pas maitrisé, les quantités optimales requises sont difficiles a déterminer ainsi
que leur impact sur les propriétés des produits, sur I’environnement et sur la santé. En effet,
parmi les additifs ajoutés aux poudres ou aux mélanges de poudre pour améliorer les propriétés
d’écoulement, beaucoup se présentent sous forme de particules nanométriques. De ce fait, leur
utilisation peut représenter non seulement une contrainte environnementale mais également
sanitaire. Connaitre, d’une part la quantité requise d’additif a utiliser, et d’une autre part pouvoir

quantifier son effet, constituent deux enjeux majeurs.

Un des objectifs de ce chapitre est d’évaluer et de comparer les propriétés d’écoulement d’une
poudre cohésive et des mélanges poudre cohésive-additif dans le but d’évaluer I’effet de
I’additif mais aussi de rechercher la fraction optimale d’additif nécessaire au bon écoulement
de la poudre cohésive sélectionnée. Dans la littérature, 1’évaluation quantitative de 1’influence
d’un agent d’écoulement se fait principalement a partir de techniques quasi-statiques et
dynamiques [1]-[3]. Les techniques dynamiques permettent en particulier d’observer
directement 1’effet de mise en écoulement, ou non, de la poudre. Pour mener notre étude, nous
avons sélectionné des techniques dans la catégorie des techniques quasi-statiques et
dynamiques. La technique quasi-statique choisie pour notre travail est le dispositif de
compaction de poudres qui est une technique fréquemment utilisée en milieu académique et
industriel. Concernant les techniques dynamiques, deux ont été choisies, la premicre faisant
intervenir 1’approche rhéologique en appliquant a la poudre un réseau de contrainte et la
deuxiéme vise a évaluer 1’écoulement de la poudre en surface libre via la mesure du débit apres

passage dans un orifice calibré.

Ce chapitre s’organise en trois parties. Comme il a été annoncé dans le chapitre 1, nous
présenterons une ¢tude bibliographique plus détaillée sur les travaux réalisés sur les additifs
d’écoulement ainsi que les techniques utilisées permettant d’évaluer leur effet. Nous
enchainerons par la suite par la présentation des résultats expérimentaux obtenus et nous

terminerons par une discussion générale et des conclusions.
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2 Généralités sur les agents d’écoulement

La cohésivité d’une poudre constitue un point critique et touche généralement de nombreuses
industries du fait de son impact sur I’efficacité des procédés. Par exemple, une poudre ayant un
¢coulement médiocre peut causer des variations de dosage ou une non-conformité du poids lors
du remplissage d’une boite, d’un sachet ou d’une matrice de compression. Les particules
cohésives ont également une tendance a I’agglomération qui peut étre a 1’origine du blocage

des poudres en sortie de trémie ou de silo.

Cependant, la cohésivité des poudres peut étre modifiée significativement par 1’utilisation de
’aération ou la vibration dans le procéd¢ [4], [5]. Une autre méthode repose sur I’ajout d’additif
d’écoulement. Cette méthode s’avere étre treés utilisée pour améliorer les propriétés
d’écoulement des poudres cohésives et consiste a ajouter de petites quantités de substances dites
« régulatrices d’écoulement » ou plus communément appelés agents d’écoulement [3], [6], [7].
On retrouve parmi les agents d’écoulement, le talc, la silice colloidale et le phosphate de
calcium [8]. Plusieurs travaux présentent les effets de ces agents sur des poudres variées et
montrent que les agents d’écoulement de silice colloidale sont les plus efficaces de par leur
faible taille de particules [9]. De ce fait, des agents d’écoulement a base de silice colloidale ont

¢été retenus pour notre étude.

2.1 Hypothéses sur le mode d’action des additifs d’écoulement

Le mode d’action des agents d’écoulement n’est toujours pas bien compris, néanmoins deux
hypothéses tentent de le décrire : la premiére repose sur I’action de ’additif d’écoulement sur
la distance inter-particulaire entre deux particules cohésives en I’augmentant et ainsi diminuant
les forces de van der Waals [10]. Cette théorie a été décrite plus en détails dans les travaux de
Zimmermann et al.[11]. Lorsqu’une particule invitée telle une particule d’additif se retrouve
entre deux particules hotes, la distance inter-particulaire va augmenter et donc les forces de van
der Waals tendent a diminuer comme [’illustre la figure V 1. Si cette dernicre quitte 1’espace
entre les deux particules hotes, les forces de van der Waals augmentent qui en conséquence
affectent les propriétés d’écoulement de la poudre [ 11]. Mis a part leur utilisation pour diminuer
indirectement les forces de van der Waals, les nanoparticules de silice agissent également en
tant qu’améliorateurs d’écoulement en absorbant I’humidité présentes a la surface des particules
hoétes [8], [10], [11] comme I’indique ¢galement la figure V 1. Dans le cadre de notre travail,
pour s’affranchir ou minimiser une éventuelle formation de ponts liquides, nous avons travaillé

a humidité contrdlée de I’ordre de 22% RH comme indiqué dans le chapitre 2.
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Figure V 1: mode d’action des nanoparticules de silice [8]

D’aprés Zimmermann, les forces de van der Waals entre particules hotes peuvent étre exprimées

comme suit :

A RiT R,R
f 1402
deW = —-= + 2
6 DZ(Rl + rf) 4h (R1 + Rz)

@y

Ou A est la constante de Hamaker , Ry, R;, 17 sont respectivement les rayons des deux particules

hoétes et de la particule d’additif [m], D est la distance entre une particule hote et une particule

d’additif et h la moiti¢ de la distance entre deux particules hotes (figure V 2).

N e
p~ T 7D

Figure V 2 : Arrangement entre particules suivant le modeéle de Zimmerman, a) particule d’additif entre deux
particules hotes, b) contact direct entre deux particules hotes lorsque [’angle de déplacement ¢ > @y [10]

La figure V 3 montre plus précisément la variation des forces de van der Waals entre deux
particules hotes en fonction de 1’angle de déplacement de la particule d’additif. II est clair que
la taille de la particule d’additif et ’angle de déplacement ont un impact majeur sur les forces

de van der Waals.
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Figure V 3: Force de van der Waals entre deux particules hotes en présence de particule d’additif en fonction de
l’angle de déplacement @ avec A =8.10"°J, Ry = R, = 7.10%mm, D = 4.10""° mm.[10]

La seconde théorie repose sur le principe du roulement a billes. Les agents d’écoulement de
par leur faible taille de particules vont combler les creux et porosité a la surface des particules
hotes. Les particules hotes ayant une surface rugueuse voient leur surface devenir plus lisse ce
qui entraine une réduction de la friction entre particules hotes en leur permettant de rouler les

unes sur les autres : I’écoulement est donc possible.

2.2 Types de nanoparticules de silice

Il existe plusieurs types d’additif d’écoulement qui différent majoritairement par leurs
propriétés physico-chimiques. On retrouve deux catégories de nanoparticules de silice, les
hydrophiles contenant le groupe Silanol (-Si-O-H) qui peut étre convertie en groupe
hydrophobe en réagissant avec le dimethyldichlorosilane [12]. Ces nanoparticules de silice
utilisées comme additif d’écoulement ont tendance a s’auto-agglomérer en raison de leurs fortes
attractions inter-particulaires. De par leur groupe fonctionnel différent, il est attendu que les
additifs de silice hydrophobes et hydrophiles aient un effet différent sur les propriétés
d’écoulement d’une poudre cohésive. A partir de cette base, une étude entreprise par Kojima
et al. [10] pour évaluer I’effet des nanoparticules de silice sur des poudre de polymeres de
polystyréne divynilbenzéne (PS-DVB) a été réalisée. Dans leurs travaux, les propriétés
d'écoulement sont étudiées en ajoutant différents types d’additifs (par exemple taille et
hydrophobicité) et différentes quantités de nanoparticules de silice, en utilisant un cisaillement
annulaire sous une contrainte de consolidation normale de 2 kPa. Comme I’indique la figure V

4, la capacité des nanoparticules a réduire la cohésion de la poudre en vrac dépend de I'efficacité
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avec laquelle elles peuvent perturber les contacts directs entre les particules PS-DVB, ce qui
entraine une réduction significative de l'adhésion inter-particulaire. D'autre part, les
nanoparticules se sont avérées plus efficaces lorsque la taille de leurs agglomérats est plus
petite. Selon Kojima et al. [10] la variation de comportement entre nanoparticules de différentes
hydrophobicités peut étre attribuée a la facilit¢ de décomposition des agglomérats lors du
mélange ; la cohésion des poudres PS-DVB revétues de nanoparticules de silice hydrophobe
est plus faible en raison de la surface réelle recouverte plus élevée alors que la friction interne

est plus importante.
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Figure V 4 : variation de la contrainte de cisaillement en fonction de la surface théorique de particules de PS-
DVB recouvertes par des additifs d’écoulement a base de silice.

D’autres travaux tels que ceux de Ruzaidi et al.[8] s’intéressant a I’effet des additifs hydrophiles
et hydrophobes sur I’amélioration des propriétés d’écoulement d’une poudre cohésive ont
montré, sur la base des indicateurs d’écoulement tels que I’angle de repos et le rapport de Carr,
que les additifs hydrophiles ont tendance a diminuer les valeurs de ces indicateurs. Sur cette

base, ils sont de meilleurs agents d’écoulement par rapport aux additifs hydrophobes.

Les concentrations optimales de ces additifs a ajouter pour améliorer 1’écoulement d’ une poudre
cohésive constituent un point critique. Dans les travaux de Chowhan et al.[13], il a été rapporté
qu’il est nécessaire d’utiliser une concentration massique de 1% de silice colloidale pour
améliorer les propriétés d’écoulement d’une poudre de mais. Dans les travaux de Ruzaidi [§]
pour ’amélioration de 1I’écoulement de 1’ibuproféne, cette fraction optimale d’additif, selon les
techniques d’évaluation utilisées, est située dans un intervalle compris entre 0,5 % et 1% en

masse de silice colloidale. Comme il a été dit précédemment, 1’effet de 1’additif d’écoulement
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dépend de sa nature mais aussi de la quantité d’additif ajoutée. Il en découle qu'une utilisation
de 1% d’additif n’est pas toujours la quantité optimale et nécessaire a ajouter. En effet, les
travaux de Augsburger et al.[6] ont montré qu’une concentration de 0.5 % en masse de silice

est suffisante pour améliorer 1I’écoulement de la cellulose microcristalline [6].

3 Poudres choisies, préparation des mélanges et démarche expérimentale

La syntheése bibliographique a montré que la principale cause d'un mauvais écoulement de
poudre provient de l'intensité des forces inter-particulaires allant a 'encontre de 1'écoulement
libre des particules [ 14]. La démarche expérimentale repose sur le choix d’une poudre cohésive
de lactose a partir de laquelle nous allons réaliser une série de tests avec et sans additifs
d’écoulement. Nous avons pris la précaution de travailler a humilité contrélée car de nombreux
travaux [15], [16] ont montré que I’augmentation de [’humidité tend a former des ponts liquides
et donc détériorer encore plus la coulabilité¢ d’une poudre cohésive. Ainsi, 1’effet de I’humidité
a été controlé en mettant les poudres dans une chambre de dessiccation dans laquelle I’humidité
relative a été fixée a 22% RH a I’aide d’un sel régulateur en solution sursaturée, 1’acétate de
potassium. La poudre cohésive objet de notre étude est le Pharmatose 200 M. Elle a été choisie
principalement car son utilisation est trés fréquente comme excipient pharmaceutique mais
aussi pour son utilisation trés répandue aussi bien dans le domaine industriel qu’académique
[17], [18]. Comme il a ét¢ montré dans le chapitre 2, elle présente une taille moyenne de
particules de I’ordre de 50 um. De par la présence de particules fines et I’'importance des forces

d’interactions en jeu, cette poudre est réputée cohésive [19].

Pour pallier les difficultés d’écoulement de cette poudre et ainsi mieux controler les procédés
industriels la mettant en ceuvre, une solution est d’y ajouter un additif d’écoulement. Notre
choix d’additif s’est porté sur des silices colloidales car elles sont largement utilisées dans de

nombreux travaux dans la littérature [7], [9], [12].

Pour évaluer D’effet de I’additif sur la coulabilit¢é d’une poudre cohésive en s’intéressant a
I’aspect quantitatif et a la pertinence des techniques d’évaluation de I’écoulement étudiées,
différentes concentrations d’additifs ont été testées. Souvent, les quantités d’additifs ne sont pas
optimisées, c'est-a-dire que les quantités ajoutées sont généralement choisies intuitivement et
par habitude. Pour approfondir cet aspect quantitatif, plusieurs mélanges Pharmatose 200M-

additif ont été réalisés a partir des 4 additifs choisis pour ce travail, les additifs hydrophobes,
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Sipernat® D10 et D17 ainsi que les additifs hydrophiles, Sipernat® 50 S et 500 LS. Notre choix
d’additifs Sipernat® repose sur une étude antérieure réalisée au laboratoire LRGP qui a montré
que I’additif D17 améliore mieux I’écoulement que certains additifs Aerosil®. Ainsi, nous nous
sommes essentiellement intéressés a une méme nature d’additif Sipernat® avec des tailles et
hydrophobicité différentes. La description physique des additifs utilisés dans notre étude est

présentée dans le chapitre 2.

Le protocole expérimental pour la préparation d’un mélange poudre cohésive-additif a consisté
a ajouter des fractions de 0.5%, 1% et 2% de chaque additif sélectionné dans un échantillon de
Pharmatose 200M brut préalablement mis dans une chambre de dessiccation (22% RH). Chaque
mélange de poudre a été homogénéisé dans le mélangeur tridimensionnel Turbula® a une
vitesse de 67 rpm pendant une durée de 20 min. Chaque mélange obtenu a été stocké dans la

chambre de dessiccation avec vérification de I’aw de I’échantillon avant chaque utilisation.

Pour évaluer D’effet de 1’ajout d’additif sur la coulabilité, les mélanges ont été testés sur les
dispositifs suivants : DensiTap® pour réaliser des essais de compaction, rhéometre a poudre
AR 2000 pour réaliser des mesures rhéologiques et enfin essai d’écoulement via le débitmeétre

GranuFlow.

4 Techniques de caractérisation physique utilisées

Rappelons que le fil conducteur de ce manuscrit repose sur une approche multi-échelle. Pour
ce faire, la démarche que nous avons choisie est de réaliser tout d’abord une analyse
morphologique et granulométrique des poudres étudiées. Par la suite, nous nous focaliserons
sur I’échelle macroscopique car elle est la plus facilement observable mais aussi car elle nous
permet de constater, ou pas, 1’effet de ’additif d’un point de vue pratique. Nous chercherons
ensuite a corréler les résultats obtenus aux analyses préalables faites a I’échelle microscopique.
Deux techniques de caractérisation physique des échantillons ont été utilisées : la microscopie
électronique a balayage et la granulométrie laser. Tout d’abord, la microscopie électronique a
balayage a été utilisée pour visualiser 1’adhésion, ou pas, des additifs a la surface des particules

hotes.

Les clichés de Pharmatose 200M brut obtenus montrent d’abord que cette poudre présente des

particules de forme cubique avec une grande proportion de fines (figure V 5). Les particules de
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Pharmatose 200M offrent donc de nombreux points de contacts pouvant influer sur

I’écoulement par augmentation des frottements entre particules et donc de la cohésion.

5KV X3,300 5pm X1,700  10pm

Figure V' 5 : Clichés Pharmatose 200M sans additif avec des barres d’échelle de 100 um, 50 um et 20 um

Par la suite, nous avons complété cette analyse par des mesures granulométriques de la poudre

de Pharmatose 200M qui montre une grande proportion de fines comme 1’illustre la figure V 6.

(=]
I

h
I

.
L

e
I

Volume (%)

Pic des fines

10 100 1000 10000
Taille de particules (um)

Figure V 6: Distribution granulométrique Pharmatose 200M
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Les informations données a I’échelle microscopique par la visualisation morphologique et
I’analyse granulométrique, nous ont amené a choisir comme moyen d’amélioration de la
coulabilité¢ du Pharmatose 200M, 1’ajout d’agent d’écoulement. Ces agents d’écoulement vont
jouer sur les parameétres intrinseques a la poudre dans le but d’améliorer I’écoulement d’une
poudre cohésive. Pour ce faire, nous avons utilisé différents additifs ajoutés en proportions
variables, tout d’abord pour évaluer I’impact de la concentration d’additif sur la coulabilité du

Pharmatose 200M puis pour trouver la fraction optimale nécessaire a une bonne coulabilité.

Les visualisations morphologiques de chaque additif D17, D10, 50S et 500 LS a la figure V 7

montrent une forte agglomération de ces particules de silice.
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SkV %4,300 S5pm

D17 D10
Sipernat ®

5kV X2,700  Spym 5KV X1,000 10um

S00LS 508
Figure V' 7 : Clichés Meb des additifs d’écoulement D10, D17, 50 S et 500 LS

En effet, méme si ces particules sont vendues en tant que nanoparticules, leur forte interactions
inter-particulaires font qu’elles agissent en tant que microparticules. Ce constat a été validé a
partir des observations MEB ainsi que des analyses granulométriques (chapitre 2). Cette
premiere analyse des additifs est importante car elle permettra par la suite de donner des
conclusions sur les clichés MEB des mélanges additif-Pharmatose 200M. Le tableau V 1

présente les clichés MEB du Pharmatose 200M sans additif et avec additifs.

155



Chapitre V : Application de techniques d’évaluation de la coulabilité a la formulation

Tableau V 1: Clichés MEB comparatif des clichés MEB de Pharmatose 200M brut et des mélanges additif-Pharmatose 200M a 1% et 2% de concentration massique

Pharmatose
200 M brut

D 17

D10

508

500 LS

SkV  X3300 Spn

1%

2%

S £ AT m LRGP

S0 1RG?

Sk X700 Gpm

1%

KV . XS0 20um

BV X1500 10um LRGP 5KV

S R0 Sm "

2% 1%

B X760 20pm

X1,500  10um

2w s YA &

2%

Bk X750 20pm

SKY 0 X1,500  10pm

1% 2%

SV . XS0 20um LRGP

8KV X1,500 A0pm BY X500 oy LRGP

By N2
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A I’échelle des visualisations morphologiques, il est difficile d’évaluer I’impact des additifs sur
I’aptitude a 1’écoulement du Pharmatose 200M. Toutefois, en approche préliminaire il est
possible de faire une étude qualitative du taux de recouvrement des particules hotes par les
additifs en réalisant des clichés de la surface des poudres aprés mélangeage. Le tableau V 1
présente les mélanges réalisés avec les concentrations massiques d’additif les plus importantes
1% et 2% massique. Les observations MEB effectuées pour les proportions d’additif a 1% et
2% montrent des taux de recouvrement similaires. Ainsi, parmi les 4 additifs sélectionnés,
aucun d’eux ne se distingue par un taux de recouvrement plus important qu’un autre. D’autre
part, comme il a été présenté ci-dessus, la proportion de fines du Pharmatose 200M est en
quantit¢ non-négligeable. Ainsi, cela nous améne a se demander si les petites particules
présentes a la surface des particules hotes sont des particules d’additif ou tout simplement des
fines du Pharmatose 200M. A ce stade, nous sommes incapables de répondre a cette question.
Nous verrons de ce fait dans la suite comment on pourrait apprécier la présence, ou pas, des

additifs ajoutés a la poudre cohésive de lactose.

5 Techniques d’évaluation de la coulabilité choisies

Les techniques de caractérisation physique des poudres n’ayant pas permis de donner des
résultats concluants sur 1’évaluation de I’écoulement des mélanges de poudres, nous nous

sommes intéressés par la suite aux techniques de mesure de coulabilité a 1’échelle globale.

L’évaluation de la coulabilité dans ce chapitre a été réalisé d’une part a partir de 1’utilisation du
voluménometre standard le DensiTap® de chez Granuloshop® permettant de mesurer les
volumes aérés et tassés afin d’évaluer 1’écoulement sur la base du rapport d’Hausner. D’une
autre part, I’évaluation de la coulabilité a été réalisée a partir du rhéometre a poudre AR 2000
de chez TA instruments permettant de tester les échantillons de poudre étudiées dans deux
régimes distincts, en régime permanent et en régime oscillatoire. Enfin, nous nous sommes
¢galement orienté vers une technique dynamique, le GranuFlow de chez GranuTools mais qui
évalue I’écoulement a partir d’un débit massique et permet de déterminer des constantes propres

a la poudre calculée a partir de la loi de Beverloo.

5.1 Technique quasi-statique : essais de compaction

Les mesures de compaction ont été réalisées sur les échantillons de Pharmatose 200M contenant

0.5%, 1% et 2% de fraction massique de chaque additif d’écoulement. Les mesures de
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compaction ont été effectuées avec le DensiTap® a une fréquence de chocs f. =4.16 Hz et une
amplitude de chute de 1’échantillon de poudre A = 3 mm qui sont les conditions opératoires
fixées par défaut par ’appareil. Ce test quasi-statique permet d’accéder aux valeurs de masses

volumiques aérées et tassées pour déterminer le rapport d’Hausner (figure V 8).

1.7 q
| 0.5 % d'additif d'écoulement % d'additif d'écoulement
1.6
: Ecoulement tres mauvais
L5 1
f' L
§§ i .
14+ 2 Ecoulement mauvais
~ 5
N i
g
13 4 4] Ecoulement passable
iy
12 1 ; Ecoulement assez bon
__ Ecoulement bon
11+ ]
4 Ecoulement excellent
1 Wi
p e
Pharmatose 200M  x% D17 X% D10 X% 508 X% 500LS

Figure V 8: Evolution de lindice d’Hausner HR en fonction du pourcentage d’additif ajouté.

I1 apparait ainsi que le Pharmatose 200M seul a une meilleure aptitude a I’écoulement que les
mélanges additif-Pharmatose 200M. Les échantillons de Pharmatose 200M contenant de
I’additif sont en effet classés dans la catégorie « Ecoulement trés mauvais » par rapport a
« Ecoulement mauvais » pour le Pharmatose 200M seul. Selon I’interprétation des rapports
d’Hausner, I’ajout d’additif d’écoulement est en défaveur de I’amélioration de la coulabilité du

Pharmatose 200M.

Nous pouvons également constater que 1’additif D17 détériore peu 1’écoulement tandis que
I’additif hydrophile 500 LS a I’action la plus défavorable. Les additifs hydrophiles détériorent

de la méme maniere I’écoulement d’apres leur HR respectifs.

En résumé, si I’on se fie aux résultats obtenus a la figure V 8, les additifs d’écoulement étudiés
ne sont pas de bon candidats pour I’amélioration de 1’écoulement du Pharmatose 200M. Au
contraire, ils semblent le détériorer. Ces résultats paradoxaux sont clairement en désaccord avec

les tests d’écoulement présentés plus loin. L’analyse des essais de compaction mérite donc
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d’étre approfondie notamment en s’intéressant aux mesures de volumes aérés et tassés de
chaque mélange de poudres. Ainsi, nous avons représenté a la figure V 9 la variation de volumes

aéré et tassé en fonction de la fraction massique d’additif ajouté au Pharmatose 200M.
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Figure V 9: Evolution des volumes aéré et tassé en fonction de la fraction massique d’additif pour une masse de
poudre constante m = 80 g

Pour une méme masse d’échantillons de poudre, les volumes obtenus apreés remplissage de
I’éprouvette différent d’un échantillon & un autre. Si le Pharmatose 200M présente la plus
grande aptitude a I’écoulement alors son volume aéré doit étre le plus faible. En effet, pour des
¢chantillons de méme nature celui qui s’écoule le mieux offre moins d’espace inter-particulaire
et donc donne un volume aéré plus faible. D’apres la figure V 9, les échantillons qui présentent
le plus faible volume aéré sont ceux contenant les additifs hydrophobes respectivement 1’additif
D17 et D10. Les échantillons d’additifs hydrophiles quant a eux possédent un volume aéré

voisin de celui du Pharmatose 200M seul. D’autre part, les additifs hydrophiles permettent de
tasser plus le Pharmatose 200M d’apres les AV obtenus. D’aprés ces résultats, les additifs
hydrophiles sont susceptibles de baisser moins la cohésion du Pharmatose 200M que les additifs
hydrophobes, dans le cas contraire leur capacité a se tasser, quantifiée a partir du AV, aurait été

moins importante.

On peut noter que les quantités d’additif ajoutées ont un effet non négligeable sur les volumes
tassés et aérés (uniquement pour les additifs hydrophobes). Si on en croit les valeurs de HR

obtenues, pour une fraction en additif de 1%, on observe un effet plus prononcé pour 1’additif
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D17 vers le sens de I’amélioration de 1’écoulement et un effet plus prononcé pour les deux

aditifs hydrophiles vers le sens toujours d’une détérioration de 1’écoulement.

Pour une fraction d’additif de 2%, les additifs hydrophiles ont effectivement tendance a abaisser
la cohésion du Pharmatose 200M. L’additif hydrophobe D17 semble diminuer la capacité du
Pharmatose 200M a se tasser et donc cela induit une amélioration de 1’aptitude de la poudre a

s’écouler.

Les figures V 8 et V 9 montrent une corrélation entre la concentration d’additif ajouté et
I’amélioration de I’aptitude a 1’écoulement du Pharmatose 200M avec 1’additif D17. Les
additifs hydrophiles d’apres les mesures de compaction ne semblent pas étre de bons candidats
a I’amélioration de la coulabilité du Pharmatose 200M. L’additif hydrophobe D10 quant a lui
semble également détériorer I’aptitude a I’écoulement du Pharmatose 200M. Il convient de
rappeler que I’effet de I’humidité sur I’aptitude a I’écoulement des poudres a été contrdlé et

donc ces résultats ne peuvent étre expliqué par le changement de ce parametre.

5.2 Technique dynamique : le rhéomeétre a poudre AR 2000

Le rhéometre a poudre AR 2000 permet de tester les échantillons de poudre en y réalisant deux
¢tudes distinctes, une étude en régime permanent et une étude en régime oscillatoire.
Expérimentalement, le régime permanent est celui qui simule le mieux la situation
d’écoulement. Le régime oscillatoire a été également étudié de par les diverses informations
qui peuvent en étre extraites mais également car il permet de déterminer d’autres grandeurs

rhéologiques non accessibles en régime permanent.

5.2.1 Etude en régime permanent

Les courbes d’écoulement obtenues en régime permanent permettent de délimiter deux zones :
une premicre zone ou la viscosité est constante et notée 1o (voir Chapitre 2). Sur cette premiere
partie de la courbe d’écoulement, la viscosité est indépendante de la contrainte appliquée, on
parle alors de viscosité newtonienne car dans cette zone, la poudre se comporte comme un
fluide newtonien. Puis, lorsque la contrainte évolue vers les forts cisaillements, elle devient
dépendante du cisaillement, la viscosité décroit avec la contrainte de cisaillement. Ce
comportement est dit rhéofluidifiant et est délimité par la contrainte critique de cisaillement o,

a partir de laquelle le régime devient frictionnel. On parle alors de régime coulombien.
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Lorsqu’on assimile le comportement d’une poudre a celui d’un fluide, on s’intéresse a la
viscosité. Cette propriété est utilisée pour différencier les échantillons testés. Dans les travaux
de Choplin et al, [20], I’étude en régime permanent a permis de mettre en évidence des
différences de comportements rhéologiques et ceci méme pour des échantillons présentant de
grandes similitudes. Nous avons donc tout d’abord orienté notre étude vers une caractérisation

des poudres en régime permanent.

Dans le but d’avoir le bon couplage entre fréquence et amplitude de vibration permettant ainsi
d’avoir les bonnes conditions opératoires pour obtenir 1’allure d’une courbe d’écoulement
typique et exploitable, différentes fréquences et amplitudes de vibration ont été testées (fi= 50
Hz et A1 =286,8 um, f> =80 Hz et Ao= 111,95 pm, f3 =50 Hz et A3 =429,8 um, f4 = 80 Hz
A4=167,92 um). Les conditions fi= 50 Hz et A; = 286,8 um sont celles retenues pour cette
étude car ce sont celles qui ont permis d’avoir une allure d’une courbe d’écoulement typique.
La figure V 10 illustre I’évolution de la viscosité en fonction de la contrainte de cisaillement
pour des échantillons contenant 1% de fraction massique d’additif a une fréquence de vibration
f= 50 Hz et une amplitude de vibration Ao=286,8 pm. Trois essais ont été réalisés pour chaque
échantillon de poudre testé.
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Figure V 10: Evolution de la viscosité en fonction de la contrainte de cisaillement des échantillons de
Pharmatose 200M et des mélanges Pharmatose 200M-additif pour f= 50 Hz , Ap= 286,8 um et m = 60 g.

Nous constatons que les courbes d’écoulement des quatre mélanges de poudre testés ainsi que
celle avec du Pharmatose 200M sans ajout d’additif ne sont pas suffisamment distinctes les
unes des autres pour permettre de différencier les valeurs de parametres dynamiques (viscosité
newtonienne et contrainte critique) caractéristiques de chaque mélange. Cette méthode n’est

donc pas adéquate pour quantifier I’effet de chaque additif ajouté au Pharmatose 200M.
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De ce fait, nous nous sommes orienté vers 1’utilisation du régime oscillatoire dans le but de

pouvoir distinguer 1’influence de 1’ajout d’additif.

5.2.2  FEtude en régime oscillatoire

L’étude en régime oscillatoire a été faite pour deux conditions opératoires distinctes retenues

pour cette étude, elles ont permis d’obtenir une bonne reproductibilité expérimentale.

Conditions opératoires sélectionnées :

e Fréquence de vibration f = 100 Hz, amplitude de vibration A = 36 pm soit une énergie
appliquée a la poudre Eapp = 15 pJ, cas (1)
e Fréquence de vibration f = 80 Hz, amplitude de vibration A = 112 pm, soit une énergie

appliquée a la poudre Eapp = 95 pJ, cas (2)

Ces deux conditions nous permettent d’une part de voir I’effet du changement des conditions
opératoires sur 1’évaluation de la coulabilité d’un échantillon de poudre et d’autre part d’avoir
une base de comparaison des résultats obtenus pour pouvoir comparer par la suite 1’effet des

additifs pour chaque condition.

Comme décrit dans le chapitre 2, 1’étude rhéologique en régime oscillatoire peut étre effectuée
en balayage en contrainte a pulsation d’oscillation @ constante ainsi qu’en balayage en pulsation

d’oscillation a contrainte constante.

o Balayage en contrainte d’oscillation

Nous avons commencé tout d’abord par représenter les rhéogrammes obtenus en balayage en
contrainte d’oscillation car c’est a partir de ce dernier que I’on a pu déterminer le domaine de
linéarité du Pharmatose 200M. Rappelons-le que le domaine de linéarité correspond au domaine
ou la contrainte est proportionnelle a la déformation. Cependant, si la contrainte augmente
considérablement, la réorganisation se fera de manicre forcée et le systéme ne répond plus de

manieére linéaire a la sollicitation.

Pour chaque courbe d’écoulement obtenue, nous avons choisi de représenter séparément
I’évolution des modules visqueux et ¢lastique. Les évolutions des modules visqueux G’ et
élastique G’ a une pulsation d’oscillation de 10 rad. s et dans les conditions opératoires f =

100 Hz et A = 36 um pour les échantillons de poudres testés sont illustrés sur les figures V 11

etV 12.
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Figure V' 11 : Variation du module visqueux en fonction de la contrainte oscillatoire sur les mélanges a 1% et
2% en fraction massique d’additif dans les conditions opératoires f= 100 Hz et A = 36 um

Sur la figure V 11, nous observons que I’évolution du module visqueux du Pharmatose 200M
sans additif se distingue de celle des mélanges Pharmatose 200M-additif par des modules
visqueux plus faibles et un domaine de linéarité plus restreint. Il en va de méme pour le module

¢lastique a la figure V 12.
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Figure V 12: Variation du module élastique en fonction de la contrainte oscillatoire sur les mélanges a 1% et
2% en fraction massique d’additif dans les conditions opératoires f'= 100 Hz et A = 36 um.

D’apres les figures V 11 et V 12, les contraintes critiques de cisaillement sont plus élevées pour
les échantillons contenant I’additif d’écoulement. Ainsi, I’ajout d’additif d’écoulement tend a

augmenter les modules visqueux et €lastique. Suivant les informations données par le régime
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oscillatoire en balayage en contrainte, cette méthode permet d’évaluer I’influence de 1’ajout

d’additif.

Une fois encore ce sont les additifs hydrophobes qui influencent le plus I’écoulement selon la
figure V 12. Nous pouvons également faire les mémes constatations que pour les essais de
compaction, en effet ’additif D 17 détériore peu 1I’écoulement tandis que 1’additif hydrophile
500 LS a P’action la plus défavorable. Les résultats obtenus dans cette premiere partie des
mesures rhéologiques semblent étre en accord avec ceux obtenues avec les essais de

compaction.

Les figures V 13 et V 14 présentent 1’évolution des mémes modules visqueux G’ et élastiques
G’ des échantillons de mélanges testés pour ’autre condition opératoire choisie (fréquence de

vibration f = 80 Hz et amplitude de vibration A = 112 pm).
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Figure V' 13 : Variation du module visqueux en fonction de la contrainte oscillatoire sur les mélanges a 1% et
2% en fraction massique d’additif dans les conditions opératoires =80 Hz et A = 112 um.

Dans ces conditions expérimentales, 1’ajout d’additif d’écoulement tend a diminuer le module
visqueux et élastique du Pharmatose 200M (figures V 13 et V 14). Nous obtenons ainsi un
résultat inverse au cas précédent (figures V 11 et V 12). Méme si ce résultat montre un effet de
I’ajout d’additif d’écoulement, les rhéogrammes obtenus restent toutefois trés proches les uns
des autres. A ce stade, il n’est pas possible de bien différencier 1’effet de chaque additif. Ainsi,
une comparaison claire des modules de cisaillement en fonction de la nature de 1’additif ajouté

ou de la concentration en additif n’est pas encore envisageable.
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Figure V 14 : Variation du module élastique en fonction de la contrainte oscillatoire sur les mélanges a 1% et
2% en fraction massique d’additif dans les conditions opératoires f =80 Hz et A = 112 um.

o Balayage en pulsation d’oscillation

Apres avoir soumis les échantillons de poudre aux vibrations en balayage en contrainte, nous
avons ¢étudié le balayage en pulsation d’oscillation a contrainte constante pour les mémes

conditions opératoires que celles testées précédemment.

Les figures V 15 et V 16 présentent I’évolution des modules visqueux G’ et élastique G’ en

fonction de la pulsation d’oscillation.

La figure V 15 montre qu’il est possible de distinguer I’effet de chaque additif. Les modules de
cisaillement évoluent vers les grandes valeurs avec I’ajout d’additif. Méme si on observe un
effet notable de chaque additif, la tendance observée ne correspond pas a ce qu’on attend d’un
additif d’écoulement. En effet, I’ajout d’additif a tendance a augmenter le module visqueux au
lieu de le diminuer. Les mémes tendances sont constatées sur la figure V 16. L’augmentation
des modules de cisaillement avec 1’ajout d’additif est peut-étre due d’une part a I’effet de la
vibration qui tend a tasser les échantillons contenant de 1’additif d’écoulement (comme illustré
précédemment dans les essais de compaction). Par contre, les efficacités de chaque additif ne
sont pas semblables a celles obtenues pour les essais de compaction. En effet contrairement aux
résultats obtenues lors des essais de compaction, les additifs 50 S et D17 semblent détériorer le
plus I’écoulement tandis que les additifs 500 LS et plus particulicrement D 10 semblent

détériorer le moins 1’écoulement du Pharmatose 200M.

Aussi, les conditions de vibration auxquelles sont soumis les échantillons de poudre, ¢’est-a-

dire f = 100 Hz et A = 32 um, pourraient entrainer encore plus le tassement de 1’échantillon
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testé. D’une autre part, si I’additif d’écoulement joue son role et permet d’améliorer la
coulabilité de la poudre cohésive de Pharmatose 200M en améliorant la mobilité entre particules
alors I’échantillon de poudre aura tendance a se tasser. La comparaison des valeurs des modules
visqueux et €lastique montre effectivement un comportement solide de tous les échantillons de

poudres testées (G”’<< G’).

Les effets des additifs, qu’ils soient évalués par comparaison des modules visqueux ou
¢lastiques, se classent selon un méme ordre. D’aprés les courbes d’écoulement a pulsation
d’oscillation obtenues a la figure V 15 et figure V 16, les additifs 50S et D17 ont tendance a
augmenter respectivement le plus le module visqueux et ¢lastique du Pharmatose 200M. Cela
signifierait, d’apres les hypothéses qui viennent d’étre exposées, que ces additifs sont les plus

propices a détériorer I’écoulement du Pharmatose 200M.
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Figure V' 15 : Variation du module visqueux en fonction de la fréquence angulaire sur les mélanges a 1% et 2%
en fraction massique d’additif dans les conditions opératoires f= 100 Hz et A = 32 um.
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Figure V 16 : Variation du module élastique en fonction de la fréquence angulaire sur les mélanges a 1% et 2%
en fraction massique d’additif dans les conditions opératoires f= 100 Hz et A = 32 um.

Nous avons ensuite réalisé la méme étude avec les conditions opératoires f =80 Hz et A =112
um. D’apres la figure V 17 et la figure V 18, I’évolution des modules visqueux G’ et ¢lastique
G’ correspond a I’effet recherché de I’ajout d’additif d’écoulement. En effet, contrairement aux
résultats obtenus pour le cas (1), les résultats obtenus pour le cas (2) montrent une diminution
des modules de cisaillement, qui en premiére analyse semblent plus conformes a une
amélioration de I’écoulement du Pharmatose 200M. Deux hypothéses peuvent étre associées a
ces deux résultats : Les premicres conditions opératoires mettent les échantillons de poudre
testés dans une dynamique de tassement alors que les secondes conditions opératoires favorisent
I’aération des échantillons de poudre. On remarque également que les rhéogrammes obtenus

dans le cas (2) sont plus resserrés et moins différenciés que ceux obtenus dans le cas (1).
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Figure V 17 : Variation du module élastique en fonction de la fréquence oscillatoire sur les mélanges a 1% et
2% en fraction massique d’additif dans les conditions opératoires = 80 Hz et A = 112 um.
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Cela peut s’expliquer par la dynamique de tassement qui induit a un contact particule additif-
particule Pharmatose 200M plus important ce qui donne une bonne distinction des effets de
chaque additif (cas (1)). Dans le cas (2), I’hypothese de 1’aération des échantillons de poudre
induit 2 un nombre de contact entre particule additif-particule Pharmatose 200M bien plus
faible. Ceci peut expliquer la faible sensibilité de la méthode dans le cas (2) et donc des

rhéogrammes moins distincts.
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Figure V' 18 : Variation du module élastique en fonction de la fréquence oscillatoire sur les mélanges a 1% et
2% en fraction massique d’additif dans les conditions opératoires f = 80 Hz et A = 112 um.

La remarque générale qui en découle de cette analyse est que les conditions opératoires
¢tudiées, fréquence et amplitude de vibration, ont un effet considérable sur 1’évaluation de

I’écoulement.

Afin de comprendre I’effet de chaque cas sur le comportement des poudres et confirmer les
hypothéeses proposées précédemment, nous avons défini et calculé le nombre d’accélération I'.

Le nombre d’accélération est défini comme suit :

. _AQrfy?

7 (D

AvecT (cas1)=14¢etI (cas2)=29

Ce parametre est tres utilisé en physique des milieux granulaires dans 1’étude de la compaction
sous vibration [21]. Il correspond au rapport entre 1’accélération maximale subie par le systeme
et I’accélération de la pesanteur. Il s’avere, d’apres les travaux de Lumay et al.[22], que le
tassement est plus important pour les faibles valeurs de I'. La valeur de I" dans le cas (1) étant
deux fois plus faible que celles du cas (2). Les poudres se trouvent donc dans un état plus

compact dans le cas (1) que dans le cas (2), ce qui est cohérent avec nos observations. Ainsi,
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I’é¢tude du nombre d’accélération permet de savoir dans quelles conditions opératoires travailler

afin d’obtenir le résultat recherché.

Sur les figures V 20 et V 21, nous avons analysé les valeurs des modules visqueux et ¢lastique
a la fréquence angulaire 1 rad. s™! pour le cas (1) et a la fréquence angulaire 0,3 rad. s™! pour le
cas (2) pour les différentes fractions d’additif testées. La raison de ce choix de fréquence
angulaire pour chaque cas est dii au fait que dans cette zone, I’écart entre le module visqueux
et ¢lastique est le plus €levé et donc on peut les distinguer plus facilement et ainsi obtenir des
valeurs exploitables. Pour le cas 1, I’évolution des modules visqueux et élastique en fonction
de la concentration en additif montre une tendance croissante (figure V 20). Cette croissance
s’explique par la dynamique de tassement exposée ci-dessus. On observe que les additifs
hydrophobes se distinguent des additifs hydrophiles par 1’obtention de modules de cisaillement
plus faibles. Pour le cas (2), nous observons, comme attendu dans le cas d’une aération du
milieu, une tendance décroissante des modules lorsque la concentration en additif augmente
(figure V 21). Toutefois, la décroissance n’est pas linéaire. La concentration massique 1%
d’additif semble représenter un optimum puisqu’au-dela de cette concentration on n’observe
pas d’évolution significative des modules. Pour les 4 additifs étudiés, la concentration massique
1% permet d’avoir des modules de cisaillement les plus faibles et donc probablement une
meilleure aptitude a I’écoulement du mélange. Nous pouvons également faire remarquer que

cette fraction 1% massique correspond a celle utilisée tres fréquemment en industrie.

Cette ¢étude nous a permis de quantifier 1’effet de 1’additif ajouté au Pharmatose 200M et de
déduire (sous une dynamique de tassement ou d’aération des résultats) des parametres
caractéristiques permettant de différencier chaque échantillon de poudre testé en fonction du

domaine étudié (tassement ou aération).

Les tests rhéologiques ont montré que lors de la dynamique de tassement (I'< 1), les modules
¢lastiques et visqueux tendent a augmenter avec 1’ajout d’additif. Les résultats de compaction
obtenus précédemment montrent également une détérioration apparente de I’écoulement avec
I’ajout d’additif. Toutefois, les mesures rhéologiques pour des conditions de vibration I'> 2
montrent une diminution des modules élastiques et visqueux avec 1’ajout d’additif. La
conclusion de ces deux résultats paradoxaux s’explique par un accroissement de la mobilité

inter-granulaire. Il en résulte que la mobilité granulaire est le parametre clé et de contrdle.

La conclusion la plus cohérente est que les additifs accroissent la mobilité inter-granulaire et

que, selon les conditions de vibration (I') il en résulte des compactions/aérations plus
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prononcées en présence d’additifs que sans additifs. La section suivante consacrée aux mesures

de débit de décharge vise a confirmer nos constations.
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5.3 Technique dynamique : mesures de débit de décharge

Apres avoir évalué I’aptitude a la coulabilité de nos poudres via des mesures de compaction et
des mesures rhéologiques, nous avons complété cette étude avec des mesures de 1’écoulement

a partir du calcul d’un débit de décharge.

Les mesures ont été réalisées a partir de 1’appareil Granuflow® développé par Granutools. La
description du dispositif a été présenté précédemment dans le chapitre 2. Connecté a une
balance ¢€lectronique, ce débitmetre permet de mesurer le débit de poudre passant (ou pas) a
travers différentes diamétres d’ouverture (4, 10,12, 16, 22, 28 mm). La masse de poudre de
chaque échantillon testé est constante et est égale a m = 200 g. Les données obtenues
expérimentalement ont pu étre modélisées a partir du modele de Beverloo (eq.19 chapitre 2)
pour y extraire des paramétres caractéristiques tels que a,la constante de compacité, et D, le

diameétre d’ouverture minimal permettant 1’écoulement.

La figure V 21 présente 1’évolution du débit massique en fonction du diametre d’ouverture pour

chaque additif ajouté au Pharmatose 200M.

Tout d’abord, il est a noter qu’aucun écoulement n’a été observé pour le Pharmatose 200M seul.
Les échantillons contenant les additifs d’écoulement ont permis de déterminer un débit de
décharge a I’exception de I’échantillon de poudre contenant I’additif D 10 a 0.5% massique ou

aucun écoulement n’a pu étre observé.

Les résultats obtenus permettent de mettre en évidence d’une part I’impact de 1’ajout d’additif
sur I’amélioration de la coulabilit¢ du Pharmatose 200M et d’une autre part I’effet de

I’augmentation de la concentration en additif.

L’augmentation de la fraction en additif D17 permet de mieux améliorer I’écoulement du
Pharmatose 200M (figure V 21). L’additif D10 permet d’améliorer I’écoulement pour une
fraction de 1% massique tandis que la fraction 2% massique semble le détériorer. L additif 50S
présente des valeurs tres proches pour les trois fractions massiques testées (0.5 %, 1 % et 2%).
Toutefois, a partir d’un diametre d’ouverture D > 12 mm la fraction massique 2 % semble
améliorer le mieux 1’écoulement du Pharmatose 200M. De la méme maniére que 1’additif D 17,
I’augmentation de la fraction massique en additif 500 LS permet d’améliorer mieux

I’écoulement du Pharmatose 200M.

Le mod¢le de Beverloo s’ajuste bien aux données expérimentales des mélanges réalisés avec

les additifs hydrophiles tandis qu’il dévie 1égerement pour les additifs hydrophobes pour les
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fractions a 2% massique. Cette déviation a partir d’un diametre d’ouverture élevé D > 12 mm
est peut-€tre dii au fait qu’a une concentration élevée 1’échantillon testé s’écoule tellement bien

que I’enregistrement des données expérimentales ne se fait pas correctement.

Les paramétres obtenus a partir du modele ne permettent pas de faire un classement de 1’aptitude
a I’écoulement des échantillons testés car les valeurs des caractéristiques obtenues ne se
correlent pas aux valeurs expérimentales de débit. Ainsi, uniquement 1’utilisation du débit de

décharge a été prise comme indice d’écoulement.

L’additif D 17 semble étre 1’additif le plus efficace. Ces résultats rejoignent ceux obtenus avec
les essais de compaction. Aussi, on peut conclure suivant les résultats obtenus dans cette
derniére étude de la coulabilité via I’évaluation du débit de décharge que les additifs choisis
permettent bel et bien une amélioration de 1’écoulement du Pharmatose 200M, ce qui conforte

les explications relatives aux paradoxes apparents dans les essais de compaction.
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5.4 Discussion générale

Si on s’attache aux résultats obtenus lors des mesures rhéologiques en pulsation d’oscillation
dans le cas de la dynamique de tassement des poudres, on constate que ces résultats coincident
avec ceux obtenus avec les essais de compaction. Ces deux résultats, en apparence paradoxaux,
s’explique par un accroissement de la mobilité inter-granulaire. En effet, les tests rhéologiques
ont montré que lors de la dynamique de tassement (I'< 1), les modules élastiques et visqueux
tendent a augmenter avec 1’ajout d’additif tandis que pour des conditions de vibration I'> 2 les
tests rhéologiques montrent une diminution des modules élastiques et visqueux avec 1’ajout
d’additif. Ainsi, selon les conditions de vibration (I') il en résulte des compactions/aérations
plus prononcées en présence d’additifs que sans additifs. Il en résulte que la mobilité granulaire
est le paramétre de controle. Ainsi, les résultats rhéologiques obtenus doivent étre étudié avec
pertinence car leur interprétation est fortement dépendante de paramétres dynamiques délivrés

par le systéeme de mesure.

Par ailleurs, dans le cadre des essais de compaction, il a été vu que 1’interprétation des résultats
doit étre faite sur la base de la comparaison des états initiaux des échantillons de poudre et non

se fier directement a la valeur obtenue du rapport d’Hausner.

Si on compare les résultats rhéologiques en pulsation d’oscillation dans le cas de la dynamique
d’aération des poudres a ceux obtenus en mesurant le débit de décharge des échantillons, on
constate, dans les deux cas, I’amélioration de la coulabilité du Pharmatose 200M avec 1’ajout
d’additif d’écoulement. La figure V 22 a été obtenue en représentant les modules élastiques et
visqueux des différents additifs a la fréquence angulaire 0,3 rad. s™ en fonction des débits
massiques correspondants obtenus pour un diametre d’ouverture de D = 22 mm (diameétre pour
lequel tous les mélanges s’écoulent). D’apres la figure V 22, une corrélation entre ces deux
résultats a bien été mise en évidence sur laquelle on observe bien une décroissance des modules

de cisaillement lorsque le débit de décharge augmente.
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6 Conclusion

Dans ce chapitre, 1’étude de trois techniques d’évaluation de la coulabilité dans le domaine de
la formulation en s’intéressant a [’évaluation quantitative de I’influence d’un agent

d’écoulement a été réalisée.

Cette étude nous a permis de quantifier I’effet de 1’additif ajouté au Pharmatose 200M et de
déduire, sous une dynamique de tassement ou d’aération, des parametres caractéristiques
permettant de différencier chaque échantillon de poudre testé en fonction du domaine étudié
(tassement ou aération). Par ailleurs, les mesures réalisées ont montré qu’en fonction du type
de tests et des conditions opératoires utilisées, il est possible de prédire une amélioration ou une

détérioration de I’écoulement du Pharmatose 200M.

Ainsi, I’interprétation des courbes d’écoulement dans le cas des mesures rhéologiques, des
histogrammes représentant les HR des échantillons étudiés dans le cas des essais de compaction

et les courbes d’écoulement des mesures de débit de décharge est a faire avec grand soin.

L’étude de deux catégories d’additif différentes a permis de constater un effet plus notable par
I’ajout d’additifs hydrophobes et plus particulierement pour I’additif D17 que ce soit dans le
cadre des essais de compaction ou de mesure de débit d’écoulement. Cependant, pour les
mesures rhéologiques, suivant la mobilité granulaire contrélée a partir du nombre

d’accélération, I’additif D17 n’est pas toujours 1’additif le plus efficace.

Une fraction optimale de 1% massique en additif a été obtenue pour les mesures rhéologiques
en dynamique d’aération. Les autres techniques quant a elles n’ont pas montré d’effet seuil pour

une fraction massique de 1%.

Un classement final des échantillons de poudres testés en fonction des parameétres tel que les
modules de cisaillement, HR et débits de décharge n’a pas été présenté car les résultats ont
montré que nous pouvons avoir des corrélations inverse en fonction des conditions dynamiques

étudiées.
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Lors de cette thése, I’étude de la coulabilit¢ de poudres a partir de différentes techniques
expérimentales a été réalisée. Les poudres sont des systémes trés complexes notamment
lorsqu’il s’agit d’évaluer leur coulabilité dans différentes situations en industrie. L objectif de
notre étude a été d’évaluer la coulabilité de poudres en apportant un regard critique, sur les
techniques permettant leur mesure, en matiere d’interprétation du sens physique de la technique
mais également sur le sens donné par chaque indice d’écoulement obtenu. Afin de mener a bien

cette étude, notre travail a été séparé en différentes étapes distinctes.

Au cours de ce travail, nous avons tout d’abord réalis¢ une synthése bibliographique qui a
permis d’exposer la problématique liée a la description du comportement d’un matériau
granulaire. Les éléments bibliographiques en matiére de classification des techniques
d’écoulement nous ont amené a proposer une nouvelle classification des techniques en
adéquation avec la situation de mise en écoulement, ou pas, de la poudre, que nous avons
nommés techniques statiques, techniques quasi-statiques et techniques dynamiques. La
synthése bibliographique a également permis de mettre en évidence la nécessité de bien
connaitre les caractéristiques physiques des poudres qui dépendent des particules qui les
constituent ainsi que des interactions agissant entre elles. Il a été montré aussi I’existence d’une
relation trés intime entre les forces inter-particulaires et les caractéristiques physiques d’une
poudre donnée. Cette premicre étape nous a permis par la suite de déterminer la stratégie

expérimentale a adopter afin d’évaluer la coulabilité¢ d’une poudre.

Sur la base des connaissances actuelles que nous avons recensées dans la littérature, nous avons
mis en place une méthodologie expérimentale nous permettant d’accéder aux informations
nécessaires pour une évaluation et une quantification de la coulabilité via des techniques
expérimentales. Pour cela, notre étude a porté sur des poudres largement étudiées et utilisées
pour faire en sorte que les techniques expérimentales utilisées et les résultats obtenus soient
industriellement intéressants. Ainsi, 15 poudres ont été étudiées et caractérisées dont deux
poudres de cellulose microcristalline, trois poudres de lactose, cinq poudres alimentaires, une
poudre cosmétique et quatre poudres d’additif d’écoulement a base de silice. L’évaluation de
I’écoulement de ces poudres a été faite sur la base de plusieurs techniques expérimentales ;
dispositif de mesure d’angle de repos, cellule de cisaillement, test de compression, dispositifs
de compaction, dispositif d’agitation et dispositif rhéologique. Ces techniques ont été

répertoriées suivant la nouvelle classification des techniques proposée.

La troisieéme étape de notre travail a consisté en une étude préliminaire ou a été exposée a partir

de résultats préliminaires quelques-unes des questions qui se posent lors de 1’utilisation de
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techniques d’évaluation de poudres notamment lors de I’interprétation des résultats obtenus.
Dans cette partie, il a ét€ montré que le passage d’une technique d’évaluation a une autre peut
modifier, voire inverser le classement de la coulabilité des poudres. En effet, selon les
techniques ¢étudiées les poudres sont soumises a des sollicitations mécaniques différentes et
donc le choix de la technique doit étre adapté au cas réel d’étude. Cette étape a fait I’objet du
troisiéme chapitre de ce manuscrit qui constitue un préambule pour introduire des points

développés dans les chapitres suivants.

Par la suite, une étude plus approfondie s’est basée essentiellement sur I’évaluation de
I’écoulement de poudre a partir de techniques de compaction. Cette étude a fait 1’objet du
quatriéme chapitre de ce mémoire. Trois dispositifs de compaction de poudres ont été utilisés ;
le traditionnel voluménomeétre Densitap®, un voluménometre automatisé le GranuPack et un
appareil développé au sein du LRGP que nous avons nommé systéme vibrant. L.’évaluation de
I’écoulement a été réalisée a partir de I’interprétation du rapport d’Hausner. Dans un premier
temps, nous avons montré en quoi les paramétres dynamiques avaient un important impact sur
la valeur du rapport d’Hausner et donc sur la classification de I’écoulement obtenue. En effet,
les deux appareils a chute libre utilisés (DensiTap et GranuPack) ont montré que le changement
de I’amplitude de chute de la poudre engendre, sur la base de la détermination du rapport
d’Hausner, un changement de I’aptitude a 1I’écoulement des poudres. Le changement de
I’amplitude de chute de la poudre a été, dans cette étude, le parametre le plus pertinent. Aussi,
nous avons montré a partir de 1’utilisation du voluménomeétre automatisé que le nombre de
chocs nécessaire pour atteindre 1’état stationnaire préalablement sélectionné N = 500 chocs est
en accord avec celui proposé par la littérature. Dans un second temps, nous avons €tudi€, a
I’aide du systéme vibrant a une fréquence fixe, la variation du rapport d’Hausner en fonction
de ’amplitude de vibration de la poudre. Les résultats obtenus ont permis de mettre en évidence
I’existence de plusieurs étapes lors du processus de compaction. On distingue une premiere
¢tape pendant laquelle la poudre se compacte jusqu’a ce que le lit de poudre atteigne un rapport
d’Hausner maximal avec un plateau apparent ou ce rapport devient constant. Puis, au-dela d’une
amplitude seuil, le processus de décompaction commence. A partir de I’amplitude de vibration,
nous avons converti nos données en énergie de vibration. Ces 3 zones ont permis de mettre en
¢vidence 1’existence d’un rapport d’Hausner ultime que nous avons nommé HRy constituant
une caractéristique intrinséque a chaque échantillon de poudre étudié, obtenu a partir d’une
certaine énergie de vibration du lit de poudre. En effet, cette énergie de vibration permettra

d’obtenir, ou pas, une réorganisation maximale du lit de poudre et donc d’obtenir 1’ultime valeur
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du HRy d’une poudre. Ainsi, pour obtenir une valeur de HR en cohérence avec 1’aptitude d’une
poudre a s’écouler, il semble nécessaire de déterminer le rapport d’Hausner de la poudre dans
I’état maximal de compaction. Il est important aussi de mentionner que les techniques
classiques utilisant une amplitude et fréquence fixes ne permettent pas toujours de déterminer

le HRu du fait d’une restriction énergétique.

Enfin, le dernier chapitre de ce manuscrit propose une application des techniques d’évaluation
de la coulabilit¢ a la formulation en terme de quantification de I’influence d’un agent
d’écoulement. Les objectifs de ce chapitre étaient d’évaluer et de comparer les propriétés
d’écoulement d’une poudre cohésive et des mélanges poudre cohésive-additif dans le but
d’évaluer ’effet de I’additif mais aussi de rechercher la fraction optimale d’additif nécessaire
au bon écoulement du Pharmatose 200M. Pour mener notre étude, le rhéometre a poudre AR
2000, le débitmeétre GranuFlow ainsi que le DensiTap ont ¢été utilisés. Les échantillons de
poudre testés ont permis de montrer une fois encore que la classification de 1’aptitude a
I’écoulement est étroitement dépendante de parameétres dynamiques utilisés. Aussi, le passage
des échantillons de poudres d’une technique a une autre a montré des résultats en apparence
contradictoires. Les résultats obtenus ont été corrélés a la mobilité granulaire qui constitue le
paramétre de controle jouant sur I’effet de 1’additif. L impact de la mobilité granulaire a pu étre
quantifié a partir du nombre d’accélération qui pour de faibles amplitudes de vibration tend vers
une dynamique de tassement de poudre alors que pour des amplitudes de vibration plus
importantes c’est la dynamique d’aération qui prend le dessus. L’influence de I’augmentation
de la concentration en additif sur I’écoulement du Pharmatose 200M a également été observée.
Cependant, parmi les concentrations massiques d’additif testées, la concentration optimale
d’additif semble étre celle a 1% massique dans le cas des mesures rhéologiques. Toutefois, on
ne peut pas conclure sur la fraction optimale a utiliser car pour les deux autres techniques

¢tudiées la valeur de la fraction optimale n’a pas été obtenue.
Afin de compléter cette étude expérimentale, d’autres études pourraient étre menées :

- Un large panel de poudres industrielles de méme nature chimique ayant des gammes de
taille et de forme différentes peuvent étre étudiées.

- L’¢étude de la pertinence du rapport d’Hausner peut étre également reproduit pour d’autres
indices d’écoulement utilisés fréquemment en milieu académique et industriel.

- Les techniques classiques de compaction utilisées semblent €tre sujettes a des restrictions
énergétiques c’est-a-dire limitées dans la gamme des énergies qu’elles permettent explorer.

Pour vérifier cette constatation, il serait nécessaire d’utiliser un capteur de force pour
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mesurer, lors de la chute des particules de poudre, la force d’impact et ainsi quantifier
I’énergie d’impact nécessaire a la réorganisation maximale du lit de poudre.

- Dans le cadre de I’application des techniques expérimentales pour la formulation, d’autres
poudres cohésives et additifs d’écoulement de différentes natures peuvent étre ¢tudiés afin
de réaliser, d’une part une étude comparative avec les résultats obtenus dans ce travail, et
d’une autre part voir I’impact de 1’application des techniques expérimentales sur d’autres
poudres et déduire des effets généraux de 1’application des techniques expérimentales pour
la formulation en terme de quantification de 1’effet d’un additif d’écoulement.

- 1l serait également intéressant d’enrichir ces travaux en les complétant par les travaux des
de la communauté des physiciens en milieux granulaires et notamment les récents résultats
en numérique sur la modélisation d’écoulements de milieux granulaires.

- L’examen de la coulabilité des poudres étudiées peut tre réalisé ensuite a plus grande
échelle au sein de la plateforme expérimentale du projet « Powder Reg » qui est en cours

de réalisation.
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Etude critique de quelques techniques expérimentales d’évaluation de la coulabilité des poudres

Résumé

Dans les secteurs industriels tels que 1’industrie chimique, pharmaceutique ou agro-alimentaire une faible aptitude
a I’écoulement des poudres est souvent a 1’origine du mauvais fonctionnement d’un procédé. Une mauvaise
coulabilité peut ainsi entrainer le blocage de poudres dans un silo, des problématiques de dosages et de remplissage
ou encore une détérioration de la qualité du produit final. Pour assurer un bon fonctionnement du procédé, il est
donc nécessaire et essentiel d’évaluer la coulabilit¢é de poudres utilisées. Pour cela, plusieurs techniques
expérimentales telles que les dispositifs de mesure d’angle, les cellules de cisaillement, les dispositifs de tassement
de poudre peuvent étre utilisées. Des indices de coulabilité sont alors définis permettant de classer les poudres
selon la qualité de I’écoulement.

Des essais expérimentaux ont été menés sur plusieurs types de poudres et les premiers résultats ont montré que le
passage d’une technique d’évaluation a une autre peut modifier, voire inverser le classement de la coulabilité des
poudres. En effet, selon les techniques étudiées les poudres sont soumises a des sollicitations mécaniques
différentes et donc le choix de la technique doit étre adapté au cas réel d’étude. Dans ce travail, nous nous sommes
intéressé plus particuliérement au cas de I’évaluation de 1’écoulement de poudres a partir de dispositifs de
compaction. Le travail réalis¢ a montré que les paramétres dynamiques (amplitude et fréquence de chocs)
influencent énormément le classement de la coulabilité des poudres. A partir d’une approche énergétique, il a été
montré qu’une évaluation et quantification de la coulabilité a partir du rapport d’Hausner ne peut étre donnée par
une technique de compaction que si celle-ci permet d’atteindre une valeur d’énergie nécessaire a 1’obtention d une
compaction maximale des particules. Enfin, une étude de mise en ceuvre des techniques d’évaluation de la
coulabilité a été réalisée dans le domaine de la formulation en s’intéressant a 1’évaluation quantitative de
I’influence d’un agent d’écoulement.

Mots-clés : Coulabilité - Poudres - Agent d’écoulement — compaction — Indice d’Hausner

Critical review of some experimental assessment devices of powders flowability

Abstract

In industrial sectors, such as chemical, pharmaceutical or food industries, poor flowability of powders is often the
causes of process malfunction. Poor flowability can lead to the blocking of powders in a silo, dosing and filling
problems, or even bad quality on final product. To ensure proper process operation, it is therefore necessary and
essential to evaluate the flowability of powders used. For this purpose, several experimental techniques such as
angle of repose devices, shear cells or powder packing devices can be used. Flowability indices can then be defined
in order to classify the powders according to the flow quality.

Experimental tests have been carried out on several types of powders and the first results have shown that the
transition from one technique to another can modify or even reverse the classification of the powder flowability.
Indeed, according to the techniques studied, powders are subjected to different mechanical stresses and therefore
the choice of the technique must be adapted to the real case of study. In this work, we were particularly interested
to the evaluation of powders flowability from compaction devices. The work carried out has shown that the
dynamic parameters (amplitude and frequency of taps) greatly influence the classification of powders flowability.
From an energy approach, it has been shown that the evaluation of the flowability from Hausner ratio can be given
by a compaction technique only if it achieves a value of energy required to obtain a maximal compaction of the
particles. Finally, an implementation study of flowability evaluation techniques was carried out in the field of
formulation by focusing on the quantitative evaluation of the influence of a glidant.

Keywords: Flowability - Powders- Glidant — Compaction — Hausner Ratio
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