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Nomenclature

Latin letters

Cc

dio

ds2

das

dso

doo

Dy,
DH(cohesion)
DHi0ad)
DH(no load)
Dmmotor)

DMg(motor)

Xii

Cohesion

Diameter of 10% in number of grains

Sauter mean diameter

De Brouckeregnean diameter

Diameter of 50% in number of grains (median ditam)e

Diameter of 90% in number of grains

Hydraulic diameter of the mixing cell

Heat dissipation due to cohesive effects

Heat dissipation due to load effects

Heat dissipation at the motor level

Mechanical dissipation at the motor level

Magnetic dissipation at the motor level

Ratio between semolina true density and water density
Gravity constant

Height of the powder bed
Powder bed height

Height of the void volume

Janssen’s redirection parameter

Length between nozzle tip and drop size measureposition
Janssen’s length

Blade vertical influence length

Maximal value ofL,

Minimal value ofL,

Extension of the fluctuating zone

Probe width

"Hydrostaticity" coefficient
Mass of the column of grains over the probe
Solid mass

Total mass of the powder sample in the cell

Mass of water

Model parameter

[Pa]
[m]
[m]

[m]

[m]
[m]
[m]

[W]
(W]

[W]
[W]

\

[rifls
[m]
[m]

[m]

[m]
[m]
[m]

[m]

[m]

[m]
[m]
[-]
g] [k
[kg]

1 kg

[ka]
[-]



Nomenclature

P

P

PE(l0ad)
PE(l0ad+water)
I:)E(no load)
Pmlade)
Pm(cohesion)
Pm(oad)

I:)M (load+water)

Greek letters

a

ai-2a-7

Bas
Xa
¢
¢a

Perimeter of the column of grains

Relative gaz pressure

Electric input power during load mixing

Electric input power during load+water mixing
Electric input power during no-load mixing
Mechanical output power during no-load mixing
Mechanical output power during cohesion effects
Mechanical output power during load mixing
Mechanical output power during load+water mixing
Section area of the column of grains

Gas outlet area

Liquid outlet area

Surface area of the probe

Volume of the agglomerate
Characteristic speed

Blade speed

Outlet liquid speed

Volume of the solid mass

Volume of the powder sample in the cell

Water content
Saturation water content of the agglomerates

Horizontal coordinatex(= 0 in the middle of the cell)
Vertical coordinate

Critical height at which., reaches the powder surface

Angle of repose

Model coefficients

Model coefficients

Volumic fraction of agglomerates

Bed bulk compactness

Agglomerate compactness

[-]
[l]s
[rif]s

fim

SIm

[% g water/g dry matter]
g Water/g dry matter]

[m]
[m]

[m]

[’]
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Nomenclature

Xiv

Critical compactness
Characteristic depth
Influence length of the bottom
Critical length

Janssen's length

Influence length of the side walls

Static coefficient of friction between the watichthe grain
Gas viscosity

Liquid viscosity

Dimensionless groups

Agglomerate density

Gas density

Liquid density

Intrinsic density of particles
Solid true density

Water true density
Hydrostatic stress value
Liquid surface tension

Horizontal stress

Vertical stress
Homogenization and agglomeration characteristie t
Shear stress at the wall

Angle of wall friction

Dimensionless spray flux

[-]
[m]
[m]
[m]
[m]
[m]
[-]
[Pa.s]
[Pa.s]
[-]
[kg-in
[kg'th
[kg.7
[kgn
[kg.h
[kgiin
[Pa]
[Nt
[Pa]
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I. Introduction générale

Les poudres occupent une place universelle damotele actuel et participent fortement
a construire notre environnement immédiat. Deuxietasse de matériaux exploités aprés I'eau
(Claudin, 1999), elles rassemblent des produitaildlef €.g. sables et graviers en génie civil,
alimentation animale) ou plus forte valeurs ajositey.industries pharmaceutique, cosmétique,
chimie fine, alimentation humaine, bétons hautedop®ances) et présentent une grande
diversité de domaines d’utilisation (Durand, 1996)s milieux granulaires sont présents aussi
bien dans la nature (sable et terres) que danduBimie, sous des formes, des tailles, et des
propriétés meécaniques et chimiques extrémemenéesrides grains (riz, blé, café) en agro-
alimentaire, aux granulés (pilules, sphéroides oaddénteux, poudres granulées) dans
I'industrie pharmaceutique par exemple. Le traitem#es matériaux granulaires représentait
environ 10 milliards de tonnes par an il y a uneattie d’années. Aujourd’hui il mobilise a peu

pres 10 % des moyens énergétiques dédiés a I'melesimis en ceuvre sur la planéte.

Dans lindustrie agro-alimentaire, les poudres sattisées en tant que produits
alimentaires intermédiaires (farine, semoule, @its, ardbmestc) entrant dans la fabrication
d’aliments, et sous la forme de produits finis @nmés en I'état (chocolat en poudre, poudre de
lait, sucre, graine de couscous, semoelie). Les poudres alimentaires se caractérisent par un
forte réactivité au contact de I'eau, qui peut &&nik comme la capacité a réagir sous l'influence
de contraintes extérieures combinées. Cette ré@ctivest pas encore parfaitement comprise
aujourd’hui. Elle exprime les caractéristiques tmmnelles des particules, qui dépendent de
leurs caractéristiques intrinseques et des comditemvironnementales (Saad, 2011). Complexes
et diverses par nature, les poudres alimentaires soumises a des traitements hydriques,
thermiques et/ou mécaniques (broyage, concassajenge et malaxage), dont la maitrise pose

encore bien des problémes au niveau industriel.

L’agglomération de poudres par voie humide consistmupler une opération unitaire
d’agitation d’'un lit de particules solides a uneégion unitaire d'apport d’eau ou d’'un liant,
pour former des structures granulaires de tailgsaure. Il s’agit d’'un procédé utilisé dans des
domaines d’application trés variés, pour lesquets énjeux relatifs a une amélioration des
performances et a un contrdle accru des caradgéést du produit fini sont capitaux. De
nombreuses ressources bibliographiques (livres ligations et théses de doctorat) sont
disponibles et résument l'état de lart sur l'aggération humide €.g. Rumpf, 1962;
Leuenbergeret al, 1979; Kristenseret al, 1985, 1987; Enni®t al, 1991; Pietsch, 1991;
Hoornaertet al, 1998; Ivesoret al, 2001). Les mécanismes qui concourent a la foonates
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agglomérats, ainsi que les effets des variablesatgiges de formulation et de procédé ont été
largement étudiés cette derniére décennie, sudizng les configurations de granulateurs a fort
taux de cisaillement. Pour ces conditions technqlags, les mécanismes identifies sont : le
mouillage et la nucléation, la consolidation etlaissance, et la rupture et I'attrition (lvesen

al., 2001). A cette description, s’ajoute une approdwente, basée sur la mise en ceuvre du
diagramme hydro-textural, qui consiste a caradétiss états des agglomérats au cours de leur
élaboration a partir de quatre grandeuss,la teneur en eau et la taille, auxquelles s’ajuluie
compacité et le degré de saturation (Romdietl, 2008). Les grandeurs hydro-texturales (teneur
en eau, compacité et degré de saturation) sontréesaux échelles du lit et des agglomérats
associée a une représentation dans un diagrammeaciéiiteneur en eau. L'étude des
phénomenes d’agglomération liés aux liaisons cap qui se développent au cours de
I'élaboration de milieux humides non saturés daes Malaxeurs a faible taux de cisaillement a
ainsi permis de mettre en évidence un processusaigsance des agglomérats de type fractal
(Rondetet al. 2008; Saact al, 2011). Bien que ce processus fractal ne soitneassurprenant
(car bien des systemes de particules réactives/pesiid’une mobilité se structurent en agrégats
fractaux : colloides, flocs bactériens, macromdkEsietc), il est toutefois controversé par la
seule décade qui sépare les deux longueurs de resasse 100-2Qb (taille des particules
natives) et haute 1-2 mm (taille des plus gros@ggtats). Toutefois, les aspects théoriques de
'agglomération ne sont pas suffisamment comprigr gmermettre de prédire quantitativement
I'effet des propriétés physico-chimiques et desditions opératoires sur la qualité des grains, le
taux de croissance et le mécanisme prépondérant.

Dans l'industrie céréaliere, la fabrication de taige de couscous a partir de la semoule
de blé dur s'appuie sur les mécanismes et lesdkadies de I'agglomération humide. Impliquant
une succession d'opérations unitaires, que sonéti@ses de mouillage, mélange, roulage et
tamisage, le procédé d’agglomération de la grasnealiscous est encore aujourd’hui considéré
comme un art (parfaitement maitrisé a I'échelle ekimue) plutét que comme une science, en
témoigne le degré d’empirisme avec lequel il estdait au niveau industriel (Abecassisal,
2012). Un gain considérable en énergie pourraie @ssuré en améliorant les rendements
instantanés d'agglomeération par la réduction destifés d'agglomérats hors spécificatiare. (
agglomérats trop gros ou trop petits) qui doiverd &intégres via des flux de recyclage dans le
circuit de fabrication. Dans la mesure ou peu ddipations et de brevets portant sur le procédé
de fabrication du couscous sont disponibles a e jodustriels et scientifiques s’accordent sur
la nécessité d’aller plus en avant dans la géméraie connaissances nécessaires a une meilleure

maitrise du procédé d’agglomération.
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Face a ces enjeux, les mécanismes d’agglomératitas @procédés associés, ainsi que
plus largement I'ensemble des disciplines s’intgaias a la matiere en grains, font I'objet d'un
intérét grandissant au sein de la communauté daeet depuis une dizaine d'années. Il s’agit
d’un vaste domaine d’étude transversal faisantlagpfzefois a des disciplines appliquées comme
la géotechnique, la galénique, ou les sciencesaldaents et a des disciplines académiques telles
qgue le génie des procédés, la physico-chimie phyaique des milieux granulaires. L'étude de
la physigque des milieux granulaires a vu le jourcstes physiciens de renom tels que Coulomb
(1773), Faraday (1831) ou encore Reynolds (1883j gue de nombreux autres chercheurs qui
se sont intéressés aux propriétés des systemeadajras, classées comme intermédiaires entre
celles des états fondamentaux solide, liquide etega (Jaeger & Nagel, 1996). La
compréhension des comportements sous sollicitatiécanique, hydrique, thermique, chimique
ou encore biologiqgue de ces milieux granulairesistitués d’'un ensemble dense de grains
solides, reste de nos jours un probléme ouvertilatance, la ségrégation, les effets de voltes,
le "trou du tas" et I'effet Janssen font partie gagnomeénes remarquables de ces milieux. lls
s’expliquent par un mode particulier de transmisgies forces, qui s’établit via les points de
contact entre grains. Le désordre statistique auaatérise la distribution de ces points de
contact (induit par la nature des grains, leurrittistion de taille, la topologie et la réactivité d
surface, et I'histoire de la construction de leunpdement) génere une anisotropie de la
répartition des forces dans les empilements graealaCette anisotropie est a I'origine de I'effet
mémoire :"on ne peut prédire le comportement d’un milieu rghaire sans connaitre son
histoire". Un nombre important de travaux a concerné le€maatx secs frictionnels avec et
surtout sans cohésion, et dans une moindre mesarenilieux hydratés "non saturés". Ces
travaux concernent d’'une part I'étude de I'étatigtee d’'un milieu granulaire qu’il soit sous
forme de tas ou confiné en sile.q. Janssen, 1895; Vanel, 1999; Ovarlez, 2002; Tigteal,
2004; Bratberget al, 2005; Di Feliceet al, 2010; Qadirt al, 2010), et d’autre part I'étude du
comportement de grains mis en mouvement, qu’ilgissgnt d’écoulements gravitaires (plans
inclinés a surface libre, vidange d'un silo, écowddts a travers un orificeetc) ou
d’écoulements "forcés" en réponse au déplacememt dbjet €.g. une pale) dans un lit de
grains €.g.Savage et Hutter, 1989; Azanztal, 1999; Ancey, 2002; Jogt al, 2006; Gravish
et al, 2010). D’'un point de vue fondamental, les physisiont cherché a établir les relations
entre les propriétés individuelles des particuléslesir comportement collectif. Plusieurs

difficultés liées aux proprietés méme des poudi@sigent a I""effet mémoire”. Tout d’abord,
les matériaux granulaires sont constitués d’'un dyrammbre de particules athermiques dans le

sens ou I'énergie liée a l'agitation thermique d'grain est trés faible face a son énergie
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potentielle. De plus, aux échelles microscopiguemacroscopique des milieux granulaires,
s’ajoute une échelle intermédiaire dite "mésosangligde I'ordre de quelques dizaines de
grains, sur laquelle se déroulent des phénomégssalix "effets de vodtes" (cisaillement,
avalanches de grains, voltes résistangts). A travers ces phénomenes se manifeste le
caractere dissipatif de la matieére en grains viiidéion et les collisions inélastiques. Malgré le
mangue de lois de comportement (équivalent dedalolyie des fluides) permettant de décrire
I'écoulement des milieux granulaires de fagcon uqu trois régimes d’écoulement secs ont été
identifiés : le régime quasi-statique, le régimensge et le régime collisionnel (Pouliquen &
Chevoir, 2002; Rajchenbach, 2003). Sans théoriééencapable de rendre compte de toute la
phénoménologie propre a la matiére en grains, rdiftés approches de type mécanique des
milieux continus (état solide), mécanique des #sidétat liquide) et théorie cinétique (état
gazeux), existent pour décrire et tenter de moeteliss milieux granulaires (Guyon, 1994;
Durand, 1996; de Gennes, 1999; Rahmoun, 2006jréAdiexemple, la théorie de Janssen utilise
une approche de type mécanique des milieux confmus modéliser le profil vertical des
pressions a la base d’un lit de grains latéraleroentiné.

La maitrise du procédé d’agglomération humide elang&ur a pales exige d’avoir acces
a une meilleure description du comportement deoladpe pendant son écoulement, et de I'effet
de I'ajout d'un liant sur cet écoulement. Dans cecpdé, les particules sont en contact direct
entre elles, et le comportement du milieu est gmé&epar la friction et les forces inter-
particulaires, la cohésion (liée en partie auxdercapillaires dans le cas d’un milieu granulaire
humide), la gravité et les forces induites pardpldcement contre les parois (friction particule-
paroi) (Condotta, 2005). Différentes techniquesjuant le suivi d’'une particule émettrice de
positrons et la vélocimétrie par images de pamigupermettent d’accéder au comportement de
la poudre en mouvement par I'étude de champs @ssatet de trajectoires des particules. Ces
techniques de visualisation des écoulements pessenin fort potentiel pour I'étude de la
contribution des apports mécaniques et hydriques @coulements granulaires et aux

mécanismes de I'agglomération.

L’objectif de ce travail de recherche est d’invgsér I'opération d’agglomération de
poudres réactives au contact de I'eau pour appaortercontributior(i) a la compréhension des
phénomeénes impliqués ét) au suivi et a la maitrise de la conduite du précédds’agit de
mettre en place une démarche de type génie desda®a@fin d'étudier le role des grandeurs
caractéristiques des équipements de malaxage lfée faisaillement) dans les mécanismes

d’agglomération, et de proposer a terme des csitate design de malaxeurs dédiés a



I. Introduction générale

'agglomération. Cette étude est réalisée danadeparticulier des poudres alimentaires, et plus

spécifiguement de la fabrication de grains de cous@ partir de semoule de blé dur.

lll. Capteurs de I'agglomération
Approche cinétique

LIQUIDE Capteur Capteur
|. Atomisation du ﬂ NIR puissance

liquide de mouillage

H
Influence process et .
formulation f,/. “\\ Il. Contraintes et
LY L . écoulements granulaires
i Etudes statique et dynamique
. en systeme modéle
POUDRE ;
‘ /

N\

>,

IV. Approche intégrative
Discussion générale

Figure I.1. Schématisation de la démarche de la these pauame procédé d’'agglomération humide de

poudres en mélangeur a pale, autour de quatredstesle.

Pour répondre a cet objectif, nous avons mis ant jpleis expériences spécifiques guidées
par une stratégie de découplage entre I'apportudétd’apport d’énergie mécanique, pour les
étudier séparément dans un premier temps, puisafeene combinée dans un second temps
(Figure 1.1). L’étude des apports d’eau consiségaluer les facteurs qui gouvernent la taille des
gouttes pulvérisées. L'étude de I'apport d’énengiécanique permet de qualifier I'impact du
déplacement d’'une pale sur la génération de champsntraintes et de champs de vitesses dans
un milieu granulaire. Le couplage de ces deux d@ppmmsiste a combiner les apports d’eau et
d’énergie mécanique pour évaluer l'impact des doys opératoires sur les dynamiques
d’agglomération, dans le cas spécifigue de la ¢akion de grains de couscous a partir de la
semoule de blé dur. Volontairement pluridisciplieaet transversal, ce travail de recherche
s’appuie sur les concepts de la physique des milgnanulaires et du génie des procédés
d'agglomération.

Pour I'étude des apports d’eau, deux types de mgst@le pulvérisation (mono-fluide et
bi-fluide) ont été utilisés dans de larges gamneepatametres opératoires (débit, pression) et de

formulation du liquide (tension de surface, vist®si Nous avons étudié l'influence de ces
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parameétres sur la taille des gouttes, car la tdiée gouttes est supposée gouverner la taille des
premiers assemblages formé=.(les nuclei) (lvesoret al, 2001). Pour I'étude des apports
meécaniques, un équipement modele de malaxage sitmelaléplacement de la pale dans un
malaxeur a été développé. L'étude de la distriloudies contraintes verticales dans le lit de grain
non humidifié et I'analyse des champs de vitesgeaggoquisition d’images ont été réalisées.
L'étude couplée des apports d’eau et d’énergie mguaa est conduite dans des équipements
pilotes d’agglomération. Le suivi de I'agglomératiest réalisé par l'utilisation de capteurs en
ligne de spectroscopie proche infra-rouge et par mesures de puissance. Cette approche
cinétique est discutée en références aux variatden%tat hydro-textural du lit de particules en

fonction de la teneur en eau.

Ce travail de recherche a débuté en novembre 28@91d cadre du programme Réactive
Powder (ANR ALIA 2008), qui s'attache a comprenldrelynamique de génération des contacts
cohésifs entre les particules des poudres alinrestadiumidifiees. Ce programme de recherche
est coordonné par I'équipe de 'UMR IATE (Ingéneerdes Agropolymeres et Technologies
Emergentes) basée a Montpellier et implique plusigartenaires académiques francais : UMR
GENIAL (Massy), Unité LiBIO (Nancy), UMR STLO (Reen), et UMR RAPSODEE (Albi).
Afin de mieux appréhender le procédé d’aggloménatiui dépend de parameétres opératoires,
liés aux réglages des équipements, et de parantgriessmulation liés a la nature des produits,
une approche multi-échelles a été condufipa I'échelle de la particule afin d’en détermires |
caractéristiques et la réactivité de surface ajosileurs contributions a I'agglomération (action
1), (i) a I'échelle des mécanismes afin de comprendredyeamiques de structuration des
agglomérats (action 2)iii) a I'échelle des procédés (action 3) et enfin) un travall
d’intégration des connaissances acquises aux @liffés echelles (action 4). Mon travail de these

correspond a la réalisation de I'action 3 du pnogna ANR Réactive Powder.

Ce travail de recherche a été réalisé au sein Udeit€é 1208 Mixte de Recherche
Ingénierie des Agropolymeres et Technologies Enmdege(IATE) qui regroupe des agents du
CIRAD, de I'INRA, de Montpellier SupAgro et de I'lyarsité Montpellier 2. Les activités de
recherche de 'UMR IATE sont regroupées autouridg axes complémentaires. Mon projet de
recherche est inscrit au sein de I'axe 2, intit@#ucturation sous contrainte des agropolymeres
et réactivité des poudres”. Mon travail de thésgéaréalisé sous la direction du Dr. Thierry
RUIZ (Université Montpellier 2) et du Pr. BernartdQ (Montpellier SupAgro).
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Le manuscrit de thése est construit autour de diapitres et est rédigé dans un format
mixte qui s’appuie pour partie sur le texte intégiequatre publications, soumises ou acceptées,

ainsi que de trois autres en préparation.

Le Chapitre Il est une revue bibliographique qui aborde les pidtimentaires, les
procédés et équipements de I'agglomération etdasepts de physique associée. Une premiére
partie introduit 'agglomération humide des poudaéimentaires, puis aborde le cas particulier
du procédé de fabrication du couscous et se terpameune discussion autour des enjeux
industriels et de l'intérét scientifique qu’ils $éuvent. Une seconde partie présente les approches
théorigues des mécanismes de l'agglomération humiéd@oudres (alimentaires ou non). La
revue bibliographique se poursuit par une présentatles procédés et eéquipements
d’agglomération, des outils de suivi en ligne dagglomération humide et des outils d’analyse
des écoulements de poudre. Ce chapitre se popesuiine explication des concepts de physique
des milieux granulaires, puis se termine par umn¢h&ge de I'étude bibliographique.

Le Chapitre 1l (Matériels et Méthodes) présente une synthese sktau(pour
I'ensemble des travaux) des matieres premiéres,noghodes utilisées pour les procédés
d'agglomération humide et pour la caractérisatioalygiques des agglomérats formés. A noter
gue des parties matériels et méthodes spécifiqueais également présentées dans le texte de
chacun des articles du chapitre résultats et dssmos (Chapitre 1V).

Le Chapitre IV rassemble les résultats de ce travail de rechepahsont présentés sous
la forme de 7 publications (acceptée, soumise oyréparation, en anglais ou en francais)
regroupées en trois parties. La premiere partisgnte une étude préliminaire des facteurs
(process et formulation) gouvernant la taille desttgs pulvérisées sur un lit de poudre. La
deuxieme partie présente I'ensemble des résuléateide expérimentale de la distribution des
contraintes dans un lit de graifisa I'état statique €fii) sous sollicitation dynamique, a laquelle
s’ajoute une description phénoménologique des diman de déplacement des grains. Enfin,
une étude de la faisabilité d’'un suivi en lignel’dgglomération(i) par mesures de puissance et
(i) par utilisation de la spectroscopie proche infrage est présentée dans la troisieme patrtie.

Le Chapitre V est une discussion générale qui présente uneesmtite I'ensemble des
résultats de ce travail de recherche. Nous dissuttm pertinence d'une approche
pluridisciplinaire et transversale appliquée a dlagnération humide de poudres, en particulier
pour I'établissement de cartes de régimes de fmmoéiment comme outils d’aide a la conduite

du procédé. Nous présentons aussi quelques pevgsede ce travail de recherche.
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[I.1. L’agglomération humide des poudres alimentaies

[1.1.1. Poudres : définitions et généralités

Un matériau granulaire est un matériau composé ed’'assemblée de grains, multitude
d’éléments solides en interactiom,. qui restent, la plupart du temps, en contact.eGa#dfinition
exclut tout ce qui concerne les lits fluidisés, daspensions et autres milieux peu concentrés en
matériaux granulaires (Duran, 1996). Suivant lketaiu matériau granulaire, on distingfieles
poudres, matériaux granulaires de tailles inféasua 100um et regroupant les poudres
granulaires (10 & 100m), les poudres superfines (1 a @) et les poudres ultrafines (0,1 a 1
um), (i) les solides granulaires, matériaux composés dreiga dont la taille se situe entre 100
et 3000um et enfin,(iii) les solides divisés, matériaux granulaires domtiugart des particules
ont des tailles supérieures a 3 mm (Brown et Ra$&r970). Toutefois, dans ce manuscrit, nous
emploierons aussi bien les termes "poudres" etiémdl granulaires" pour désigner des

assemblées de grains dont la taille est comprige &6 et 300Qum.

Au niveau industriel, de nombreux secteurs manigutkes milieux granulaires : batiment et
génie civil (ballasts, béton, remblais, bitumetc), industries chimiques (combustibles et
catalyseurs), pharmaceutiques (gélules, comprimgeadientsetc) et agroalimentaires (sucre,
céréales, lait, café, aliments pour animaete), activités miniéresetc Les problemes liés au
transport, stockage, mélange, séparation, transtosmet conditionnement de ces matériaux se
posent aux industries qui ont développé des pracasigicieux pour y répondre (en partie) mais
tres souvent de facon empirique. De nombreusedgmaltiques, souvent liées aux propriétés

propres a la matiére en grains, restent a résoudre.

[1.1.2. Les poudres alimentaires

Les poudres alimentaires représentent une partrtame des produits alimentaires disponibles
en industrie agro-alimentaire : des matiéres premieet ingrédients (farines, épicesc)
jusqu’aux produits finis (poudre de lait, café argané,etc) (Barbosa-Canovast al, 2005).
Les poudres alimentaires se distinguent non seuenpar leur composition et leur
microstructure, mais aussi par leur distributiortallte, leurs propriétés chimiques et physiques,

et leur fonctionnalité.
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Les deux principales spécificités des poudres aliamees résultent de leur origine biologique et
du fait qu’elles sont destinées a étre consommaekep humains (et les animaux). La principale
raison a l'origine de la production de poudre éstptement de prolonger la durée de vie du
produit en réduisant sa teneur en eau. La fonatajeure de la forme « poudre » est de
maintenir la stabilité des fonctionnalités jusqlidilisation (souvent par ajout d’eau). La plupart
des poudres alimentaires ne sont pas directemaesbounées en |'état. Elles sont généralement
mélangées a de I'eae.§. hydratation de la semoule de blé dur pour la talbion de pates) et
peuvent subir d’autres traitements technologiquesntad’étre consommées. Pour certains
procédés alimentaires, le produit est maintenu fmase de poudres tout au long des étapes de
fabrication, au cours desquelles sont appliqués tdmtements hydriques, mécaniques et

thermiquesd.g.fabrication du couscous).

Certains problemes relatifs aux poudres alimerdaont trés importants a I'échelle industrielle.
lls incluent la capacité a manipuler et a transpdes poudres, le vieillissement, I'émission de
poussieres nocives, les risques d’explosion, leblemes allergiques, la création de propriétés
souhaitées et I'aptitude des poudres a étre dissaitbesoin. La plupart de ces enjeux sont
communs a I'ensemble des poudres (alimentairesoal h'industrie des poudres alimentaires
doit encore s’enrichir de I'expérience et du sav¥aire des autres industries utilisatrices des
poudres. Méme si le degré de généricité reste enaodéfinir, il est clair qu’aujourd’hui
s’élabore progressivement une science des poutnmesdieux granulaires, qui a terme devrait

permettre I'extension de la science des fluidespteres a ces systemes.

Le fort potentiel des poudres alimentaires repasdesir réactivité lorsqu’elles sont soumises a
des contraintes thermiques et/ou hydriques. Lesdnesualimentaires sont des matériaux
complexes de par leur origine agricole qui conféene grande diversité et une importante
variabilité a leur comportement et a leurs propgé{physiqgue, chimigue et de structure)
(Aguilera, 2005; Ubbinlet al, 2008). Les caractéristiques des particules jouentble central
dans les mécanismes impliqués pendant les étapaodection et leur utilisation. Parce qu’ils
impliquent des systemes dissipatifs et des phénesnda changement de phases, les procédés

utilisés dans les industries sont tres consommauenergie.

Depuis les années 80, les industriels, les folgarssd’équipements et les scientifiques sont devenu
conscients de la pertinence d’'une approche glddaleype ingénierie des poudres) pour répondre

aux enjeux de I'élaboration et de I'utilisation desudres (Fitzpatrick et Ahrné, 2004; Barbosa-
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Canovaset al, 2005; Palzer, 2009b; S al, 2009; Cucet al, 2011). Depuis peu, I'étude des
poudres alimentaires a rejoint le champ des praitigoes de la matiére molle et de la matiére en
grains. Malgré tout, les poudres alimentaires rest@core peu connues, avec des procédes et

des fonctionnalités a optimiser.

[1.1.3. Définitions et intéréts de I'agglomérationdes poudres en général, y compris des

poudres alimentaires

L’agglomération, aussi appelée granulation, esingetelon Ennis et Litster (1997) comme le
procédé au cours duquel des particules primairas iatériau pulvérulent sont assemblées pour
former des grains ou des agglomérats plus gros léaquels la particule originale peut encore
étre distinguée. Les méthodes d’agglomération pduétre classées en deux catégories selon
que le procédé est réalisé a sec (par technolatgasrusion, de pressageic) ou par voie
humide, en présence d’un liant de granulation {gitet Ennis, 2004). La granulation a sec est
notamment préférée quand le produit est sensititeididité. Cette technique peut étre conduite
par application d’'une pression sur des particuteteiinent cohésives comme des colloides ou
des poudres fines. L'intérét est d’éviter I'étaestchage souvent simultanée ou consécutive a
I'étape d’agglomération par voie humide. Dans ledenad’agglomération par voie humide, le
mouillage des particules solides est réalisé lerdedr agitation dans un lit d’air fluidisé, un
mélangeur a faible ou fort taux de cisaillement,dtautres équipements similaires. Le liant de
granulation est dispersé par contact et transfemisdun champ de cisaillement créé
mécaniquement ou pneumatiquement (Hapgood, 2008k lixisons inter-particulaires se
forment par la combinaison de forces capillairegigjueuses jusqu’a ce qu’un lien plus durable
se crée par séchage, ou par réaction chimique laveabstrat solide (lvesoet al, 2001;
Braumanet al, 2007). L'apparition de produits agglomérés a parse valeur ajoutée pour de
nombreux domaines industriels (pharmaceutique, eslimire, chimique,etc) a fait de
I'agglomération un enjeu technologique majeur egrdorce I'intérét d’'une meilleure maitrise de
ce procédé. Les grains ou agglomérats doivent dfpaaiux besoins des consommateurs et donc
posséder des propriétés fonctionnelles et d'usddagglomération permet d’améliorer
I’écoulement, de réduire les poussieres (et donmidémiser les pertes), les risques d’explosion
et les risques d’atteinte des personnels par itibalde fines particules, d’améliorer le stockage
(prévient la prise en masse et réduit le volumetdekage), d’améliorer la qualité du mélange
par I'atténuation des risques de ségrégation, degmce du produit, le controle de sa dispersion,

la solubilité, et la libération contrdlée de pripes actifsetc (lvesonet al, 2001).
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L’enjeu de la maitrise de I'agglomération est forémt économique puisque tous les secteurs
pourvoyeurs de matiére agglomérée sont extrémenmrdurrentiels. Il s'agit des industries

minérales, agroalimentaires, pharmaceutiques etighes ou 60% des matiéres premieres sont
manipulées sous forme de particules (Rondet, 2Q@8Yyaleur annuelle des produits agglomérés
est estimée a 1 milliard de dollars rien qu’en oeapncerne les Etats-Unis (Ennis et Litster,

1997). L'enjeu final des études scientifiques ehtgques sur la granulation repose sur I'aptitude
a pouvoir conduire le procédé d'un état d’équilifparticules natives) a un autre (agglomérats
répondant aux criteres du cahier des charges) eminimum de temps et en consommant le

moins d’énergie et le moins de matieére premiérsiptes(Wanget al, 2006).

Malgré sa large utilisation, son importance écompmiet le fort intérét des chercheurs pour
'agglomération (surtout depuis ces vingt dernieeasées), ce procédé souffre encore de
'absence d’'une meéthodologie formelle pour la s&dlon des opérations de mouillage -

malaxage.
I1.1.4. Technologies d’agglomération du couscous

L’industrie du blé est au coeur de la consommaabmentaire humaine, dont les produits
traditionnels a base de blé comme le pain, lesspd@s nouilles asiatiques ou le couscous,
représentent une part importante. De nombreux fissesnents scientifiques et techniques ont
permis d’améliorer les caractéristiques des mai@remiéres et des équipements, la conduite
des procédés et les qualités du produit fini. Tioigeil n’est pas encore possible de maitriser la
forte réactivité des particules a base de bk farine, semoule, couscous). Par exemple, la
production de couscous est encore basée sur utif redmpirisme” dans le design et le
management des usines de production ; ce qui coadestreindre le potentiel d'innovation.

Le couscous est un produit alimentaire tres andirenté il y a environ 3 000 ans par les
Berbéres en Afrique du Nord (Abecasstsal, 2012). Aujourd’hui, le couscous est consommé
en Afrique du Nord et Centrale, en Europe et awts=tnis. Les francais sont les premiers
consommateurs de couscous industriel avec envieux diers de la production industrielle

mondiale. Le Codex Alimentarius (Codex Standard-2925) définit le couscous comme étant
le produit préparé a partir de semoule de blé dutidum durum) fine et grosse, qui est

agglomérée par addition d’eau potable et subitiensies traitements physiques et thermiques.
Le couscous est un aliment de base de l'alimemtdtancaise, qui rentre dans la composition de

différents plats, du traditionnel couscous auxdedade taboulé. La simplicité de préparation du
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couscous, sa haute valeur nutritionnelle et soblefaprix en font un produit tres populaire
(Abecassi®t al, 2012).

L’industrie du couscous est localisée dans les pagsdliterranéens avec peu de fabricants
industriels et une forte compétition du couscouisamal préparé par malaxage de la semoule a
la main en présence d’eau dans de larges récigiestg’a ce que la teneur en eau souhaitée soit
atteinte (Kaup et Walker, 1986). Le lit de grais$ ensuite frictionné entre la paume des mains
pour former des grains sphériques, les aggloméFagsire 11.1). Ces agglomérats sont mis en

forme par passage a travers des tamis qui enttaznesi une diminution de leur taille. Les

grains obtenus sont ensuite pré-cuits a la vapaigrgechés au soleil jusqu’a ce que la teneur en

eau atteigne 13% (base séche).

/ : D ’ N =

Figure Il.1. Fabrication de couscous artisanal (adapté de Abised al, 2012).

La fabrication industrielle de couscous a débuté®58 en Afriqgue du Nord et la premiere ligne
industrielle de couscous a été mise en place eisieua Sfax, en 1979 (Seiler, 1982). Le design
des équipements industriels pour la productionales@ous est basé sur les mémes techniques
gue celles utilisées de facon artisanale (Kaup elkév, 1986; Fabriani, 1988). Le procédé de
fabrication industrielle du couscous est présent@ digure 11.2. Il comprend trois étapes

majeures.
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Figure 11.2. Schéma de fabrication industrielle du couscouapide Abecassét al, 2012).

Agglomération humide La semoule de blé dur est mise en contact agdedu en présence

d’énergie mécanique dans un premier équipementn@ddaxage afin de promouvoir
'agglomération humide et de former les agglomér@estte opération est souvent conduite en
mélangeur horizontal a pales plates et I'apporaud’se fait par versement en petits filets liquides
a proximité des parois du mélangeur. La teneuraenagoutée a la semoule doit étre comprise
entre deux limites : une limite basse en-deca deelie la teneur en eau sera trop faible pour
permettre une totale gélatinisation de I'amidom @uisson, et une limite hautes(la limite de
transition agglomeérats-pate) au-dela de laquelealformation d’'une pate continue. La teneur
en eau nécessaire a une "bonne" agglomératioriesstrdn 34% base seche (Méot, 2006). Les
agglomérats hydratés subissent ensuite une étapeutige qui confére aux particules une
forme sphérique. Deux techniques de roulage existerrenvoient a ['utilisation soit d’'un
plansichter (succession verticale de tamis vibjastst d’'un tambour rotatif. Dans les deux cas,
les grains de couscous humides dantisés c’est-a-dire séparés en fonction de leur taitiarp
ne retenir que la fraction correspondant au catloramercial. Guezlane (1993) a indiqué que le

taux d’hydratation devait étre ajusté en foncties donditions de roulage. Un taux d’hydratation
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légérement supérieur est requis pour le tambowtifqtar rapport au plansichter. De fagon
générale, les grains de couscous formés par ro@agambour rotatif sont plus sphériques et
denses que ceux obtenus en plansichter. Guezl&83)(Précise aussi que le choix de la
technique de roulage peut influencer le rendementtaanisage. A I'échelle laboratoire,

I'utilisation d’'un plansichter semble favoriser upkis faible proportion de grains trop gros.
L’étape de roulage est trés importante car ellérétnl’efficacité du procédé entier. Elle ne doit
pas générer trop de produits a recycler.

bY

Cuisson vapeur Ce traitement hydro-thermique consiste a md#segrains de couscous

humides en présence de vapeur dans le but denjgdati’amidon afin de rendre le produit
digestible et de lui conférer sa capacité de gorglg lors de son utilisation finale. La cuisson
contribue également a renforcer la cohésion intedee agglomérats et leur résistance

mécanique.

Séchage- L'objectif du séchage est d’augmenter la duréevié du produit en le stabilisant a
une teneur en eau qui assure une bonne conserva#snpropriétés organoleptiques et
microbiologiques. Une derniére étapetdmisagea lieu afin de ne garder que les produits dont
la taille répond au cahier des charges. Les gaensouscous secs sont ainsi classés en fonction
de leur taille : boules>(2,5 mm), gros couscous (2 — 2,5 mm), couscous m@ye- 2 mm),
couscous fin (0,65 — 1 mm) et poudres fings0(65 mm) (Hébrard, 2002; Méot, 2006). Le
couscous fin et le couscous moyen sont commergslites particules trop fines sont
directement recyclées en début de ligne de pramluetiors que les boules et le gros couscous
sont broyés avant d'étre tamisés a nouveau. A mpterles étapes de tamisages a la fin de
'opération d’agglomération humide et de I'opératide séchage sont a l'origine de flux de

matiere a recycler.

Parmi les trois étapes du procédé de fabricationatscous, I'agglomération de la semoule est
I'étape critique qui contréle la taille et la forrdes particules (Hébrard, 2002). Les agglomérats
formés sont hétérogenes en taille. Le taux de quées, qui ne sont pas suffisamment
agglomérées, reste élevé a I'échelle industridlies produits recyclés a lissue de I'étape
d'agglomération contribuent a la forte hétérogénééts propriétés physico-chimiques (teneur en
eau, état de structurationfc) et a la polydispersité de taille du mélange alaggrer {.e.
semoule et produits recyclés). Les differences mprigtés entre les produits recyclés et la

semoule s’ajoutent aux difficultés qu'ont les opeuas a maitriser la premiére étape
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d’agglomération. Il est par exemple nécessaireudtej la teneur en eau du mélange en fonction
du pourcentage de produits recyclés en début de.lig

La conduite du procédé d’agglomération est enaaternent basée sur I'empirisme, I'expertise
technologique et les savoir-faire des opérateues &e travaux scientifiques et techniques
(moins de vingt publications et brevets sont digples) discutent du procédé de fabrication du
couscous €.g. Debbouzet al, 1994; Debbouz et Donnelly, 1996; Hébrard, 20@2aadet al,
2011; Abecassi®t al, 2012). A I'échelle industrielle, les enjeux stuest au niveau de la
réduction du taux de recyclage, qui peut atteindsgu’a trois fois le flux initial de semoule
(Abecassiet al, 2012). Le fort recyclage conduit a une surconsation énergétique qui sert
() & produire du couscous non conforme aux critéeesgjuhlité exigés(ii) a casser les gros
grains de couscous @ii) a transporter les produits recyclés en débutgieslde production. Un
gain considérable en énergie pourrait donc éteenatsi le procédé d’agglomération humide était
mieux compris et mieux maitrisé. Hébrard (2002uaié I'agglomération humide de la semoule
en investiguant plus particuliérement I'influencesdcaractéristiques intrinseques des produits
recyclés sur leurs propriétés d’hydratation et laptitude a I'agglomération. L'impact des
parametres de I'agglomératioa.g.taux d’hydratation, modes d’apport d’eau, tauxesyclage,
etc) sur les caractéristiques (taille) des aggloméasaété étudié a I'échelle pilote. De méme,
Saad (2011) a réecemment mené une étude a I'égtikdte dont I'objectif était de proposer un
protocole expérimental permettant de produire duscous a I'échelle pilote et destimer
impact des conditions (taille des particules densule et taux d’hydratation) d’agglomération
humide pour 35% d’hydratation (base seche) suemglement de I'agglomération et la qualité
finale du couscous (couleur, taille, aptitude anfigment,etc). lls ont montré que la production
de couscous a I'échelle pilote présente un fadtelement par rapport au couscous commercial.
De plus, la modification des conditions d’agglontém a un impact sur le rendement

d’agglomération et également sur les caractérisigqlu couscous.

II.2. Mécanismes d’agglomération humide : approchethéoriques
[1.2.1. Caractérisation des particules

Cette partie présente les caractéristiques degydad, qui sont traditionnellement étudiées et
dont certaines seront plus particulierement uBksdans la partie expérimentale de ce travail.
Les propriétés comportementales qui refletent @hBfe macroscopique les interactions

existantes au sein du milieu granulaire ne serastdetaillées ici.
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11.2.1.1. Distribution granulométrique

Pour une poudre, la taille est sirement le parametplus recherché car elle a un lien direct
avec la surface spécifique et le nombre de paescpar unité de volume. La caractérisation de la
taille d’'une particule est d’autant plus aisée fuearticule présente une forme simple (sphere
ou cube). Une seule grandeur suffit alors : res$patient, le diameétre ou la longueur du c6té. La
définition d’'une taille caractéristique se compéqgdes lors que le nombre de particules ayant
une taille non identique augmente et que la foresephrticules se complexifie. Les poudres sont
généralement composées de particules solides paéseme hétérogénéité de taille et de forme.
Ainsi, dés que la forme s’éloigne d'une spherentembre de parametres nécessaires a la
description morpho-granulométrique augmente. La&rdé@hation de la taille de particules aux
formes irrégulieres nécessite de définir une grangertinente qui fait référence a une taille
caractéristique liée a une méthode de mesure.dtape courante consiste a représenter la taille
d’'une particule par son diamétre équivalent, qurespond au diamétre qu’aurait une spheéere
hypothétique, appelée sphére équivalente, ayanhtiseiméme caractéristique (surface, volume,
surface spécifiqguegtc), soit un méme comportement (a la sédimentationegample) que la
particule d’intérét (Saleh et Guigon, 2009a). Lield¢au 1.1 présente les diamétres équivalents

les plus couramment employés.

L’analyse granulométrique d’'une poudre consiste é@erthiner la taille d’'un ensemble
significatif et représentatif de particules, puigeprésenter les résultats obtenus sous forme d’'une
distribution granulométrique. En effet, le diamétieyen ne suffit pas toujours pour caractériser
le mélange granulaire. Il est trop réducteur défrsiachir de la connaissance de la distribution
de taille car 'arrangement granulaire et le nondeeontacts entre particules dépendent de cette
distribution. Les particules sont réparties en sgasgranulométriques selon leur taille et la
fraction de particules de chaque classe est affecté classe correspondante. La distribution de
taille peut étre représentée en fréquence ou eruléunsous la forme d'un tableau, d’'un
histogramme ou par des lois de distribution. Sékiendue du domaine de taille et la technique
utilisée, le découpage en classes granulométripelesétre effectué a pas constants (intervalles
réguliers) ou a pas variables. Cela dépend denkss$e du traitement statistigue que I'on
souhaite. Enfin, les principales techniques utésépour déterminer la distribution
granulométrique d’'une poudre sont le tamisagealime d'images, la diffraction et la diffusion

d’un faisceau laser (Saleh et Guigon, 2009a).
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Tableau II.1. Diametres équivalents.

Appellation Définition Formule
Diametre volume Diamétre d’une sphére ayant le méme 6V grain)
équivalent volume que la particule v -
Diametre surface Diametre d’'une sphere ayant la méme J (ngm)uz
eéquivalent surface que la particule s=\

. o ) R ~ 3
Diameétre surface- Diamétre d’'une sphere ayant le méme d. = dy
volume équivalent rapport surface/volume que la particule ™sv = ;2

S
N . Ouverture carrée minimale du tamis a
Diametre de tamisage . d;
travers laquelle la particule peut passe
Diametre d'un cercle ayant le méme Pr .
Diametre périmétrique périmétre que la projection du contour fg, = —=
la particule

A partir de la distribution granulométrique, il ggissible de déduire les diamétres moyens et la
dispersion autour de la valeur moyenne. Les diasétroyens les plus courants shtes do,

dso et dyo, qui correspondent respectivement a 10, 50 et @% fréquence cumulée en nombre,
masse ou volumdji) le d, 3 qui est le diaméetre moyen en volume(igt le & (diametre de
Sauter) qui correspond au diametre moyen en voleiren surface, et est représentatif de la

surface spécifique des particules.

[1.2.1.2. Forme des particules

Apres la taille, la morphologie des particuleslediacteur le plus important car elle agit sur la
porosité inter-granulaire, les forces inter-pataaes et les phénomenes de friction. La notion de
forme est souvent exprimée par le facteur de foummenombre sans dimension qui peut étre
défini par rapport a la surface ou par rapport @ume (Saleh et Guigon, 2009a). Le facteur de
forme caractérise I'écart d’'une particule a undipale de référence. Ces facteurs de forme sont
nombreux et varient selon la forme de référencaesaoDans le cas des diamétres de sphéres
équivalentes, on parle de coefficients de sphéridtiusieurs définitions existent (Waldell,
1935) :

surface de la sphere de méme volume que le grain

Yy = (Eq.I1.1)

surface du grain

volume de la sphere de la méme surface que le grain

Py = (Eq.I1.2)

volume du grain

volume de la sphere de la méme surface spécifique que le grain

Yo = (Eq.11.3)

volume du grain
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11.2.1.3. Rugosité des particules

La rugosité représente 'ensemble des irréguladéeks surface d’'une particule. Le microscope a
force atomique (AFM) est utilisé pour établir Igpographie de la surface des particules a une
échelle trés fine (de I'ordre dem?) et pour en caractériser la rugosité (Saleh eg@Gyi2009a).

La rugosité influence la distance minimale de ccingatre deux particules et modifie I'aire de

contact et donc, les forces cohésives (Bocqueg)200
[1.2.1.4. Masses volumiques d’une poudre

La masse volumique vraigy) d'une poudre est égale a la masse seéche desutesti(nz)
divisée par le volume total de solidesgftoute forme de porosité est exclue de ce volume)
(Eq.l1.4). Elle peut étre déterminée a partir dagsai au pycnometre a hélium.

* mg

ps =3 (Eq.11.4)

La masse volumique apparengg)(est égale au rapport de la masse seche desupest{os) sur
le volume total de la poudre {Y(Eq.Il.5). Ce volume comprend le volume de sol{ile),

I'espace entre les grainsgMet une éventuelle porosité intra-particulaire.
_mg Mg
Ps = U = Vs
T sTVp

(Eq.11.5)

Elle peut étre « tassée » si le récipient contetzapbudre a subi une série de vibrations ou de
chocs verticaux avant la mesure du volume de pdeBc « aérée » juste aprés avoir versé la
poudre dans le récipient, ou correspondre a la myees masses volumiques tassées et aérées.
Elle est bornée pdi) la masse volumique apparente minimale qui cormed@ol’arrangement
minimum entre grains pour maintenir un réseau aaots connexe et dont la valeur est donnée
par la limite de fluidisation du lit de poudre, (g} la masse volumique apparente maximale qui
rend compte de I'encombrement maximum des gramsys$téme granulaire est alors dans une

configuration bloquée, dite de jamming).
11.2.1.5. Porosité

Le volume d’'un matériau correspond a la somme dwrnve de solide et du volume de vide qu'il

contient. La porosité se définit comme le rappatres le volume des espaces vides. (es
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pores) et le volume total du matériau. Dans leddais matériau pulvérulent, il est nécessaire de
distinguer deux types de porosité :plarosité intra-particulaire qui rend compte de I'espace
vide dans les particules ou agglomérats gbdeosité inter-particulaire qui rend compte de
I'espace vide entre les particules ou les aggloteéta porosité intra-particulaire dépend de la
nature chimique mais aussi des différents traitésn@hermique, mécanique, chimiqets) que

la particule ou I'agglomérat subit lors de sa piddun alors que la porosité inter-particulaire
dépend du mode de préparation de I'ensemble degypes (€boulement, chute, tassement,
vibration, compressiorgetc), de la forme, la distribution de taille et despect de surface des
particules. La porosité est dite continue si lesep®ont interconnectés entre eux, ouverte si les
pores débouchent a I'extérieur, et fermée si cstrpas le cas (Figure 11.3). Nous détaillerons
plus précisément dans la suite du manuscrit I'esgpom mathématique de la porosité. Indiquons
aussi, que l'on travaillera préférentiellement aleecompacité, grandeur complémentaire de la

porosité et qui se référe plus directement a |a@lsalide.

Surface apparente b
de la particule

Particule

Figure 11.3. Porosités inter- et intra-particulaires (a) pdegmés et (b) pores ouverts (adapté de Melcion
et llari, 2003).

[1.2.2. Approche traditionnelle de I'agglomération: les principaux mécanismes

L’agglomération humide est un procédé complexe gt en jeu un grand nombre de

paramétres de nature mécanique et physico-chimgjubien que de nombreux auteurs ont
d’abord cherché a décrire ce procédé de facontgtiedi avant de le modéliser. Ces auteurs se
sont pour la plupart intéressés a I'agglomérationmélangeur a fort taux de cisaillement, mais
de nombreuses autres études concernent aussi lesgeudrs a faible taux de cisaillement, les

tambours rotatifs, et les lits fluidisés. Une preraidescription du procédé d’agglomération a été
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proposée par Sastry et Fuerstenau (1973) et faitvenir cinqg mécanismes simultanés présentés

a la figure 1l.4a.

° o,
00
0%, =
o.°,

Nucléation

®-@

Enrobage/recouvrement en surface/ boule de neige

Mouillage, nucléation

@*Q"@"@ ' @

Coalescence

O-B-Q+@ % & %

Abrasion/transfert Consolidation/coalescence

B OB @ & K- £,

Attrition, fragmentation Attrition, fragmentation

recceel

(a) Description traditionnelle (b) Approche moderne

Figure 11.4. Mécanismes de granulation (a) description tradiitédle, (b) approche moderne (adapté de
Saleh et Guigon, 2009b).

Les mécanismes décrits peuvent étre considérés eouoma alternance de phénomenes de
coalescence et de rupture dont le résultat déperal tdille des agglomérats et de la disponibilité
en liquide a leur surface. Les cinq phases sont :

(1) La nucléation qui résulte du rassemblementatgqules élémentaires humides par attraction
capillaire pour former des premiéres structures :d nuclei ».

(2) Le recouvrement en surface par effet boule elgen: les agglomérats déja formés jouent le
réle d’'amorces sur lesquelles sont collectées detscples élémentaires mouillées ou les nuclei.
Ce meécanisme produit une augmentation continueadaille des grains, une diminution du
nombre de particules fines sans augmentation diurede grains.

(3) La coalescence qui conduit a la formation decstires de taille importante.

(4) Le transfert par abrasion lors d'un choc ound’gollision sans aboutir a la cassure du grain.
(5) Le transfert par fragmentation-enrobage au <aluquel il y a formation de fragments

redistribués sur d’autres grains.
Cette description améne a considérer les condititagitation de la poudre comme I' élément

déterminant dans la constitution des grains. Emrtefelon que ces conditions favorisent

'adhésion ou la cassure des grains, les phasesudéation/boule de neige/coalescence ou
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d’abrasion/transfert/attrition seront respectivetdavorisées (Smirani, 2008). Selon les
conditions d’agitation et de mélange, les grainsralent posséder des tailles et structures
différentes. Toutefois, cette description s’estétég insuffisante pour la maitrise du procédé
d’agglomération (Ennis et Litster, 1997). En effat,inconvénient est le réle insuffisant accordé
au liquide et a sa distribution au sein du milieanglaire, alors méme que ce sont les
interactions physico-chimiques qui sont a l'origide la formation des granulés (Saleh et
Guigon, 2009b).

I1.2.3. Approche plus récente selon trois étapes

Les difféerentes phases de I'agglomération sontrohéte€es par un rapport de force mettant en
jeu les forces attractives d’'une part, qui tendemtssurer la cohésion des agglomérats, et les
forces d'inertie d’autre part, qui tendent a dédtricer I'agglomérat (Smirani, 2008). Une
approche plus récente a été proposée afin de nuensidérer la qualité de dispersion de la
phase liquide et le rble joué par le liquide de iMegye dans lattraction des particules
élémentaires et des agglomérats entre eux.

Trois mécanismes principaux sont distingués (Taed@d, 1997; Ennis et Litster, 1997; Mort et
Tardos, 1999; Ivesoet al, 2001) :(i) le mouillage et lanucléation durant lesquels le liquide est
mis en contact avec la poudre séche et distribngé lglit, (i) la consolidation et lacroissance

au cours desquelles les collisions entre deux agglats, entre les agglomérats et la poudre
séche ou entre les agglomérats et I'équipemenaiaetit leur compaction et leur croissance, et
enfin (iii) larupture etl'usure au cours desquelles les agglomérats mouillés caiserompent
sous l'effet des contraintes mécaniques induited @gitation ou suite aux chocs avec d’autres

agglomérats (Figure 11.4b).

[1.2.3.1. Mouillage et nucléation

Cette opération consiste a apporter le liquide@uact de la poudre séche et a la distribuer de
facon homogéne au sein de cette poudre. Les presni&ructuresi.e. les nuclei) ne sont
formées que si les conditions opératoires et fié#ientre les particules et le liant le permettent
Ainsi, deux étapes sont importantes : la distriyutilu liquide de mouillage et la formation des

nuclei.
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Le mécanisme de nucléation

Selon la taille relative des gouttes par rapportedle des particules élémentaires, deux
mécanismes de nucléation sont proposeés (Schaefbtattiesen, 1996; Sco#t al, 2000;
Schaefer, 2001; Abberget al, 2002; Knight, 2004; Vilhelmsen et Schaefer, 20(Bgure
[1.5). Lorsque la taille des gouttes est plus paditie la taille des particules, la nucléation saitfe

de facon privilégiée par distribution. Les nuclent alors formés par coalescence suite a la
collision des particules mouillées entre ellespessedent une structure poreuse contenant de
I'air emprisonné (Figure 1l.5a). Lorsque la tailes gouttes est grande par rapport a celle des
particules, la nucléation se ferait préférentiebampar immersion. Les nuclei alors formés ont
leurs pores saturés de liquide (Figure I1.5b). Enliorsque la taille des gouttes est identique a
celle des particules, les phénoménes de distribetia’immersion sont susceptibles d’intervenir

de facon concomitante et équilibrée.

d. O
0=
080 + og®

Solid Distribution Coalescence

Solid Binder Immersion

Figure 11.5. Les différents mécanismes de nucléation : (a) méo®es de distribution, (b) mécanismes

d'immersion (lvesoret al, 2001 adapté de Schaefer et Mathiesen, 1996).

Les travaux d’Abbergeet al. (2002) montrent bien I'influence du rapport entaetéille des
gouttes et la taille des particules élémentairesesumécanismes d’agglomération. Dans le cadre
d’essais ou la taille des particules est toujoupdeure a celle des gouttes, une réduction de la
taille des gouttes ne modifie pas le diamétre fiuted agglomérats obtenus. En effet, ils sont
toujours formés par dispersion du liant a la swfdes particules. En revanche, lorsque la taille
des particules est toujours inférieure a cellegirgtes, la variation de la taille des gouttesuest

parameétre majeur puisqu’un nucleus est supposé&réten partir d’'une goutte (Gluba, 2003).

La distribution du liguide de mouillage

Cette distribution a lieu a deux échellg$):a I'échelle macroscopiqueou la distribution du
liant est principalement fonction des parametrexéuié qui déterminent ’homogénéité et la

finesse de la distribution du liquide, (@ al'échelle microscopiqueou la distribution du liant

27



II. Etude bibliographique

se fait par capillarité suite aux interactions pbyschimiques entre les phases en contact (Saleh
et Guigon, 2009b). Ainsi, on peut distinguer dewdss de distribution du liant de granulation :
le versement et la pulvérisation. Quelle que soimEthode de distribution du liant, Knigdttal.
(1998), Wauterst al. (2002) et Axet al. (2008) ont montré que la distribution du liquide d
mouillage évolue d'un état trés hétérogéne en délagglomération a un état relativement
homogene en fin de procédé. Il y a toujours unesghplus ou moins longue, au cours de
laquelle la distribution de taille des particulemstituant le lit de grains est bimodale (Knight

al., 1998). Une distribution du liquide de mouillagstantanément uniforme est impossible. Un
mélange efficace et suffisamment long est nécesgaiur assurer la dispersion du liquide de
mouillage. Le temps nécessaire pour atteindre istglaition homogéne augmente avec la taille
des gouttes de liquide lorsque celui-ci est pub&en gouttelettes (Aet al, 2008), ou lorsque

le liquide est versé en une fois (Knigital, 1998; Axet al, 2008). L’hétérogénéité en début
d’agglomération se caractérise par un taux dedmurés supérieur dans les agglomérats de
grande taille par rapport a ceux de petite taflmiraniet al. (2007) ont en effet montré en
meélangeur-granulateur a fort taux de cisaillemerd, gqquel que soit le mode de distribution du
liant, la formation d’entités sursaturées est damspremier temps favorisée au détriment du
maintien de particules non agglomérées. Un prosedsuedistribution du liquide de mouillage
a partir des grains de grande taille vers les graie petite taille peut se mettre en place
(Ramakeret al, 1998; Bouwmaret al, 2006). Il s’agirait a la fois du liquide de mdade et de

morceaux de grains qui seraient échangés entieyast

Maitrise de I'étape de nucléation

Les parametres influents de la nucléation ont lemgis souffert d'un manque de précision dans
leur description tant et si bien qu'il était diffec de reproduire les essais dans le cadre d’un
changement d’équipement ou d’un transfert d’échdllrdoset al. (1997) et Watanet al.
(1997) ont été les premiers a standardiser la ighieer de la zone de nucléation en comparant le
débit de distribution du liant, a la taille de lane de nucléation et au flux de poudre la
traversant. L’augmentation de ces deux dernierampeires réduit la distribution de taille des
agglomérats et améliore ’'homogénéité de répantitia liant au sein du milieu. Litstet al.
(2001) ont mis au point une grandeur adimensioareflh de maitriser au mieux les conditions
opératoires relatives a la zone de mouillage.dgis’du nombre de recouvrement, aussi appelé
flux d’atomisation adimensionné, dont I'expressast la suivante (Eq.11.6) :
Y
® T 2Ad,

(Eq.11.6)
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otV (m3.s?) est le débit volumique de la buse de pulvérisatio(m?.sY) est le flux surfacique
de poudre traversant la zone de mouillagel gim) est la taille moyenne des gouttes produites
par la buse. Ce critere adimensionnel permet dievak la fois la qualité de la distribution du
liquide juste apres le mouillage (Knight, 2004) snaussi la distribution de taille des nuclei

puisque la proportion de gouttes formant directarn@mucleus est uniquement fonction #e

(Hapgoodet al, 2004). Des valeurs faibles d& (< 0.1) entrainent une bonne dispersion du
liant. Dans ces conditions, une goutte tend a formmenucleus (en régime d’'immersion) et la
distribution de taille des nuclei est resserrées ieurs élevées d€ (>1) correspondent a un

débit de distribution du liant supérieure a celai ld poudre et donc a une nucléation plus

difficile a contrbler. Toutefois, une valeur faiblie ¥, est une condition nécessaire mais non

suffisante pour se situer dans le régime de nucleéabntrolée. Il est nécessaire de tenir compte
des phénomeénes microscopiques résultant des mbermadiquide-solide et de la rapidité avec
laquelle ces phénomenes se produisent (Saleh goGU009b). En fonction du rapport entre le
temps de pénétration d’une goutte de liquiged le temps de circulation de la particule dans |
zone de mouillagetd), Hapgoodet al. (2003) ont introduit une cartographie des régides

nucléation (Figure 11.6).

10 — Solution
ooling Régime de granulation
G controlé g
Pas de changement  parla
de granulométrie dispersion
1,0 mécanique

Régime
intermédiaire
Distribution de taille
0,1 des nucléis plus étroite
Régime «—
par les "
gouttes Prise en
masse

! Lit de poudre
0,01 1

0,01 0,1 1,0 10 ¥
(a) Carte des régimes de nucléation (b) Zone de mouillage - nucléation

Figure I1.6. Mécanismes de nucléation (a) Diagrammes de régimesicléation (Hapgoast al, 2003),

(b) Zones de mouillage et nucléation (adapté dehSatl Guigon, 2009b).

Trois régimes de nucléation sont identifiés : uyime contrélé par la goutte, un régime controlé
par la dispersion mécanique et enfin un régimermméeiaire. Dans le régime contrdlé par la
goutte, le liquide péneétre dans le réseau poraleelgts particules de la poudre presque

instantanément et la distribution de taille dedeiuefléte celle des gouttes. Ces conditions sont
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réalisées lorsque le flux de poudre a travers fezie nucléation est élevé et que le rapiptist

est faible (Axet al, 2008). Un flux de poudre élevé au travers deolzezde mouillage permet
une distribution plus uniforme du liant en éloighdes constituants les plus humides et en
assurant un approvisionnement constant de pouaiiehé dans cette zone.

Dans le régime intermédiaire, plus difficile a adigr, la dynamique de pénétration de la goutte
et les forces de cisaillement générant la dispersid une importance égale sur la nucléation. La
relation entre la distribution de la taille des tjes et la distribution de taille des nuclei digpar

progressivement jusqu’au régime de dispersion niggan(¥, >1) ou la nucléation et la

dispersion du liquide de mouillage intervienneréiogr & I'agitation. La méthode choisie pour la
distribution du liquide de mouillage n’a alors pldéeffets sur les propriétés des nuclei,

caractérisés par une large distribution de tallles gouttes, méme finement dispersées, ont
tendance a coalescer avant d’avoir le temps detqgéngans les pores. Cette cartographie
présente I'avantage de s’approcher d’une relatimttfonnelle faisant intervenir des variables

opératoires directement ajustables.g( vitesse d’agitation, débit de liquide, angle de

pulvérisation du liquideetc) (Smirani, 2008). Toutefois, de par le manque dmneées

guantitatives, les limites précises entre les ckfiiés régimes sont actuellement inconnues.

Afin de pouvoir mieux contrdler la phase de nudt#atWildeboeret al. (2007) ont proposé le
développement d’'un meélangeur-granulateur au sepuelules phases de nucléation et de
croissance sont physiqguement séparées. La zonaadtation est constituée d’'une fine couche
de poudre circulant, par convoyage, sous le jeh djénérateur de gouttes monodisperses. La
modification de la vitesse de passage de la posmlus le jet et des caractéristiques de la buse
rend possible I'optimisation de la phase de nuéagant sur le plan de la productivité que sur
le plan de la qualité des nuclei formés (taille répartition granulométrique maitrisée).
Néanmoins, méme dans ces conditions optimales)dekei formés sont souvent issus de plus

d’'une goutte a cause de leur coalescence loraudenise en contact avec la poudre.

11.2.3.2. Consolidation et croissance

Au cours de la phase de consolidation et croissdageocessus d’agglomération est dominé par
les caractéristigues mécaniques du mélangeurefAk, 2008). A la suite des impacts entre eux
ou avec les pales et la paroi du mélangeur, lectaistiques hydro-texturales des agglomeérats
évoluent et leur degré de saturation en eau s'dac€e phénomeéne est amplifié par les ajouts

d’eau successifs. L'eau prend ainsi différentssésat sein des agglomérats, tels que définis par
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Newitt et Conway-Jones (1958) : hygroscopique, pkmek, funiculaire et capillaire (Figure
11.7).

o 4 A Eh 6

Pendular Funicular Capillary Droplet Pseudo-Droplet

Figure 11.7. Régimes de mouillage d’'un milieu granulaire (lvesd al, 2001 adapté de Newitt et

Conway-Jones, 1958).

Consolidation et forces inter-particulaires

Lors des impacts, la porosité des agglomérats tteerdrainant une diminution de leur taille et
I'éjection d’air emprisonné ou de liquide a leurrfage. Cette étape du processus
d’agglomération est nommée « phase d’induction'effét de la consolidation sur la croissance
des agglomérats est complexe et dépend des catgtérs du liant et de la poudre. D’'une part,
la consolidation entraine une augmentation de kra#on des pores des agglomeérats,
augmentant la disponibilité en liquide a leur scefat donc leur aptitude a la coalescence apres
contact (Holmet al, 1985). D’autre part, elle affecte également lesppétés mécaniques des
agglomérats avec une diminution de leurs pos@bilile déformation, réduisant ainsi leur
aptitude a la coalescence apres contact. Ainsiapgrochement des particules élémentaires
provoqué par la consolidation de l'agglomérat ihduie augmentation de la résistance de
l'agglomérat (Bikaet al, 2001). Cette résistance manifeste I'expressionlifiérents types de
forces inter-particulaires (Rumpf, 1962; Schub&®/5; Scherington et Oliver, 1981; Iveson et
Litster, 1998b) :

- Les forces de contact et de frottement : la fdragionnelle est une force qui s’oppose au
mouvement relatif de deux corps en contact. Cetteefprend de I'importance si la forme des
particules élémentaires s’éloigne de la sphéri€itéobserve dans ce cas une augmentation de la
résistance au cisaillement (Schulze, 2008).

- Les forces attractives (€lectrostatiques, magoés, et de Van der Waals) entre particules.

- Les forces visqueuses dont l'intensité est dé&rmo@nt liée a la nature du liant. Elles ne
s’expriment gqu’en dynamique lorsque deux particélémentaires vont entrer en contact et faire
se chevaucher le film liquide présent a leur sexfac

- Les forces capillaires qui sont les forces préj@oantes au sein d’'un milieu granulaire humide

insaturé. Elles s’expriment en statique et dépeindema tension superficielle du liquide et de la
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succion générée par le pont capillaire ainsi mispkce. Le rapprochement des particules
élémentaires, suite a I'action des forces capdkanui générent une force normale, accentue les
forces frictionnelles inter-particulaires. La réaisce des agglomérats va ainsi augmenter avec la
teneur en eau jusqu’a ce que I'ensemble du résmail goit saturé et que les ponts liquides entre

particules disparaissent.

Mécanismes de croissance

La croissance des agglomérats dépend de leur tapase déformer, a résister aux collisions et
au broyage par la pale et le bol et enfin, de pdahibilité en liquide a leur surface. Deux
principaux phénomeénes sont susceptibles d’entré@nemoissance des agglomérats.layering
consiste en I'adhésion de particules ou de pejgtomeérats a la surface d’'un agglomérat de plus
grande taille. Lacoalescenceorrespond a la renconte de deux entités du médre de taille.
Deux grands types de croissance peuvent étre @desesuivant la nature du liant de granulation,
les caractéristiques des particules formant lesoagirats et les propriétés mécaniques de ces
derniers (lveson et Litster, 1998a) : les systeraesroissance continueou la taille de
'agglomérat augmente linéairement avec le tempssesystémes éroissance apres induction

ou il existe une période durant laguelle la craissane se manifeste que faiblement (Figure
I1.8). Au cours de la croissance, une collision entre @ggtats ne peut conduire a leur
coalescence que si I'énergie cinétique de colli@sehcompletement dissipée lors de lI'impact
(choc non-élastique). Ce mécanisme peut avoir deuxrces (i) une dissipation visqueuse suite
aux déplacements des agglomérats dans la couchiddigt(ii) une déformation plastique des
agglomérats au moment de la collision, au pointcdetact solide-solide. Iveson et Litster
(1998a) ont introduit un nombre adimensionnel dordéation des agglomérats qui a permis
ensuite d’établir un modele de croissance baséesirégimes de coalescence qui prennent en
compte les deux phénomeénes de dissipation évogunsslel cas d’agglomérats déformables (Liu
et al, 2000). Quant au modele d’Enmisal. (1991), il s’'intéresse a la coalescence d’agglaisér
non-déformables. Ces modeéles de croissance penndégrédire la taille maximale accessible
aux agglomérats en fin de procedé et l'effet dd&erdintes variables sur leur croissance.
Cependant, aucun d’entre eux n’est utilisé indel#inent pour controler le procédé
d’agglomération (lvesoret al, 2001). Ceci est lié a la difficulté de la défioit de leurs
parametres, tout particulierement ceux relatifa @ahéologie des milieux, a la fréquence ainsi
gua la vitesse des impacts. Bien que les appdroriques des différents travaux cités

précédemment soient majeurs pour I'améliorationadeompréhension des phénomeénes, il est
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nécessaire de mettre en place des modeéles plustegaet conceptuellement plus simples a

manipuler.

Croissance continue Croissance a induction
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Coalescence . :
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Figure 11.8. Mécanismes de croissance (issu de Smirani, 20@té de Iveson et Litster, 1998a)

11.2.3.3. Rupture et usure

Lors de collisions successives, les agglomérafeageentent si les forces de rupture dépassent
les force de liaisons des agglomérats. La phaseupieire des agglomérats est une étape
importante puisque c’est durant cette période qudiquide, rarement dispersé de maniére
homogene a l'issue du mouillage, va pouvoir sestatiuer entre les différentes classes de taille
d'agglomérats (Knight, 2004). La rupture peut ieficer ou contréler la distribution
granulométrique finale (Reynolds al, 2005), la taille maximale des agglomérats (Sarastf

al., 1990a; Watanet al, 1995; Knightet al, 2000) ainsi que leur résistance (Van der Deies
al., 2003). Les conditions de rupture sont cependantptexes et restent difficiles a prédire
guantitativement. Outre le rapport entre les forceaservatrices et les forces dissipatives,
I'aptitude des agglomérats a se déformer est amskicteur trés important a prendre en compte
(Saleh et Guigon, 2009b).

11.2.3.4. Carte de régimes d’agglomération

Iveson et Litster (1998a) ont proposé un diagramdmeégimes d’agglomération en fonction de
la saturation maximale des pores en liquide li&utl(.7) et de I'étendue de la déformation des

agglomérats au cours de I'impact (Eq.1.8).
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— Wp;(l_gmin)

S... (Eq.IL.7)
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g = P (Eq.IL.8)
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Dans I'équation I.7w représente la teneur massique en liqujgeet p; sont respectivement la

densité du solide et du liquide et est la porosité minimale des agglomérats pour des

conditions opératoires données. Dans I'équati@) ik nombre de Stockes lié a la déformation,

St.., est le rapport entre I'énergie cinétique due isndact et I'énergie absorbée par

'agglomérat suite a sa déformation plastique représente la vitesse des collisions au sein du

mélangeur-granulateurp, et 'y, représentent respectivement la densité des agoitsnét le

seuil de contrainte dynamique. Ces deux dernigasdgurs sont mesurées lorsque I'agglomérat

atteint sa porosité minimadg,,. Les différents types de régimes de croissanceguelétre
représentés en fonction des valeur§gget St sur la carte du régime de croissance (lveson et

Litster, 1998a) (Figure 11.9). Cette carte permetrdprésenter le régime de croissance apres
induction et le régime de croissance continue.plaaait également une zone au taux de

saturation faible, ou seule la nucléation peut @lieu. La zone correspondant aux « miettes »

renvoie a des agglomérats trop fragiles pour fordesr structures permanentes. Enfin, pour des
teneurs en liant trés élevées, la carte du régeneraissance met en évidence une zone de sur-
mouillage ou le systeme va se présenter sousnzfdiune pate. Cette représentation permet de
décrire gqualitativement la croissance des agglommést d’expliquer les effets de différents

parameétres sur leur croissance.

Cette approche réclame des données pour délimier précision les différentes zones de

croissance. La connaissance preliminaire des a5, et St fait de cette représentation

un outil plus descriptif que prédictif. Cette cade régime de croissance décrit de maniére
simplifiée les phénomenes) Le comportement rhéologique des agglomérats aéesit que par

un modele de déformations élasto-plastiques alaes lg comportement des agglomérats est
plutdt visco-élasto-plastiquéii) La carte de régime de croissance ne prend pasrapte la
viscosité du liant comme parametre indépend@ntll reste difficile de connaitre avec précision

la vitesse des impacts au sein du malaxeur. Lectg&aeadiscontinu des milieux granulaires
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empéche d'utiliser directement les lois de compoeiet des milieux continus et donc de

déterminer les profils de vitesse théoriques damsélangeur.
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Figure 11.9. Carte des régimes d’agglomération (issu de Salgbugon, 2009b adapté deeson et
Litster, 1998a

11.2.4. Approche hydro-texturale

Un apport croissant d'eau dans une poudre initesereeche se traduit par des changements
d’échelle de I'"élément représentatif' qui caraisgda structure de base du systeme granulaire
(Rondet, 2008). Selon la teneur en eau, différestagtures se succedent (Figure 11.10) : la
poudre initiale, les nuclei, les agglomérats, lee g enfin, pour des teneurs en eau supérieures a
la limite de liquidité du produit, les suspensiodsgres. Les deux derniers régimes sont

caractérisés par une réelle continuité du miliéachelle globale.

Gamme de teneur en eau croissante >

T T T T
1 1 1 1 :
Poudre 1 Nuclei Agglomérats 1 Pite ISllspensu)ns
1 1 1 1 dures
1 1 1 i
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< > '——— e
Régime d’agglomérats + Régime pateux ¢ Régime des
Transition suspensions
Agglomérat / pate dures

Figure 11.10. Changement d'échelle du milieu pour une teneuea&n croissante pendant I'opération
d’agglomération humide (adapté de Rondet, 2008).

Le procedé d’agglomération humide par mouillagmakaxage d'un milieu granulaire induit des

changements qui peuvent étre qualitativement ehtdadvement étudiés grace au suivi des

35



II. Etude bibliographique

propriétés morpho-granulométrique (distribution de taille et forme) et hydro-textwsl(.e.
teneur en eau et porosité) des structures présépsesScules natives, nuclei, agglomérats,
morceaux de pate) a deux échelles : a I'échelleaed&ntité constitutive.€. les agglomérats) et a
'échelle du lit. Ruizet al. (2005) ont développé une approche pour décrirevdemtions de
taille, compacité et teneur en eau d’'un milieu gtaine humide au cours de I'agglomération en
mélangeur a faible cisaillement. Cette approchebaste sur la construction du diagramme
hydro-textural, qui représente les variations didation volumique solide du milieu granulaire
(aux deux échelles identifiées) en fonction deelaetir en eau du milieu et permet ainsi de
décrire I'étape de croissance et consolidationrdagrlé d’agglomération humide.

Les milieux granulaires humides sont des matérimijphasiques constitués de trois phases
associées : des particules solides, une phasealdig@ig. eau), et une phase gazeusey.

mélange d’air et de vapeur d’eau), comme représsrétda figure 11.11.

Solid

Liquid Gas
Figure 11.11. Représentation schématique d'un milieu granul@ivenide constitué de trois phases

associées (adapté de Saad, 2011).

Les parameétres décrivant I'état macroscopique dhmedre humide ont été définis par Raiz

al. (2005). Les variables d'état classiques qui cérasnt les milieux granulaires humides sont
utilisées sous les hypothéses restrictives suigsahis particules constituant la phase solide sont
supposées parfaitement insolubles et ne peuvenfopasr de réseau apres mouillage, et sont
considérées comme intrinséquement indéformablesgard de la déformabilité de I'ensemble.
La phase liquide est supposée incompressible ehifés a 'eau pure. La phase gazeuse est en
equilibre thermodynamique avec la phase liquided{$solution d’'air et la vaporisation d’eau
sont négligées). Sous ces hypothéses, la varidéorolume de I'ensemble est seulement due a
la variation du volume des vides.

A température fixée, lorsque les densités réellediglide de mouillagep,, (Eq.ll.9) et des

particules solidegy (Eq..4) sont connues et en négligeant la masda ghase gazeusey(<<
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ms et m,), trois grandeurs non redondantes permettent aeireléentierement les aspects
extensifs du systeme. Ces trois grandeurs sonssibbes a la mesure : le volume représentatif
du milieu granulaire\(), la masse d’eau(,) et la masse soliden). Leur connaissance permet
de déduire les variables usuellement utiliséescamee des milieux poreux : la teneur en wau
(Eq.11.11), la fraction volumique solidg(Eq.I.12), la porosité (Eq.II.13), l'indice des vides
(Eq.ll.14) et le degré de saturatiBiiEq.11.15).

piy = T2 (EquL9) df = = (Eq.I1.10)
_ My —E—ms _ﬁ:V—Vsz —_

W= (Eqill) ¢ == (Eqill) n=y 1—¢ (Eql.13)
_Ww_VV_1-9 —Yw_ W

e= === (EqNl14) S =% = (Eq.11.15)

Dans les équations 9 a M5, V,, etV, représentent respectivement les volumes occupdspa
phases solides, liquides et gazeusesigest la densité du solide. A I'échelle d’un volume
élémentaire représentatif fix¢¥, deux grandeurs extensives (ou deux ratios dedgras
extensives) sont nécessaires et suffisantes poarira@él’évolution des caractéristiques
macroscopiques du milieu (Rugt al, 2005; Rondet, 2008). Le suivi des variabl@sa) sur le
diagramme hydro-textural permet alors de connditriduence du mouillage sur I'évolution de
la fraction volumique du solide, et donc sur la pawité du milieu (Figure 11.12). Ce diagramme
est borné dans sa partie supérieure par la cowlsatdration, au-dela de laquelle le milieu n'a
plus de réalité physique en tant que mélange. Lgbeode saturation caractérise la teneur en eau
pour laquelle un milieu de compacité donnée vast gares complétement remplis par la phase
liquide (.e. le solide est « saturé » par le liquide). Au-délgne valeur de saturation égale a
100%, une séparation des différentes phases aUiee.équation théorique (Eq.ll.16) lie la
fraction volumique solide, la teneur en eau etdgrd de saturation. Cette relation est définie
pour les milieux strictement humides (< 1). A saturationw est égal a la teneur en eay;

et le degré de saturation est égal a 1, d’ou lI'esgion de la courbe de saturation (Eq.I1.17).

Vs _ Vs _ 1
p(w,S) == o, T T (Eq.11.16)

1
1 +d;WSClt

Gsat(W) = p(w, 1) = (Eq.11.17)

Pour un volume et une teneur en eau fixés, l'augatien de la fraction volumique solide du

milieu granulaire signifie que le milieu incorpaia solide et expulse du gaz (Figure 11.12). Pour
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un volume fixé et une fraction volumique solideéix le degré de saturation S d’'un milieu
granulaire augmente avec I'augmentation de la teeeweau : la phase gazeuse est expulsée du

milieu granulaire.

Solid volume fraction

O Q Water content

=

Figure 11.12. Représentation schématique du diagramme hydrogxtutilisé pour décrire

I'agglomération humide d’un milieu granulaire (atiage Saad, 2011).

Ruiz et al. (2005) ont démontré que la fraction volumique dmlet la teneur en eau sont
suffisantes pour décrire I'évolution de I'état hgdextural du milieu granulaire pendant
'agglomération humide. Le diagramme hydro-textwadté utilisé par Rondet (2008) et Saad

al. (2011) pour décrire l'agglomération humide en mgdar a faible taux de cisaillement,
respectivement pour des matériaux granulairesésilen galénique et pour de la semoule de blé
dur. Saadet al. (2011) ont ainsi étendu le champ d’applicatiordédigramme hydro-textural aux
poudres réactiveseréaliéres. L’évolution des diamétres des strastuagglomérées (nuclei,
agglomérats et morceaux de pates) suit une craissaontinue associée a I'expansion de leur
structure interne (Rondet, 2008; Saadl, 2011) (Figure 11.13).

A I'échelle du lit, une phénoménologie de structuration en troigmégien fonction de la teneur
en eau a été mise en évidence (Rondet, 2008; &adgd2011) :(i) une phase dxpansionqui
correspond a une décroissance de la fraction vouenisolide et s’explique par une
augmentation de l'air piegé entre les particulesvea constituant les structures agglomérées
et/ou entre les structures agglomérg@y,une phase ddensification qui correspond a une
augmentation de la fraction volumique solid€iiét une phase ddilution qui correspond a une
décroissance de la fraction volumique solide paumilieu saturé par le liquide (sur la courbe

de saturation) (Figure Il.14a).
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Bed bulk water content (g water/ g dry matter)
Figure 11.13. Evolution du diametre médiansgde la semoule de blé dur aprés mouillage et ragkax

en fonction de la teneur en eau du lit (adaptéadel& al, 2011).

A I'échelle des agglomératsla fraction volumique solide est située justesstal courbe de
saturation (Figure I1.14b). Ainsi, il reste de t'gpiégé dans les agglomérats. La fraction
volumique solide des agglomérats décroit avecraueen eau jusqu’a atteindre la courbe de
saturation pour une teneur en ea) égale a la limite de plasticitévf). Les agglomérats se
saturent en liquide de fagon progressive a mesueelg teneur en eau augmente : l'air est

progressivement remplacé par de I'eau (Rondet, ;2888cet al, 2011).

0.8 1 08

0.6 1 £ 06

04 1 %0 . "
Faw gy R RO
0.2

@ (b)

0.1 03 0.5 0.7 0 0.2 0.4 0.6
Bed bulk water content (g water/g dry matter) Grain water content (g watter / g dry matter)

Solid volume fraction (-)
&
&

Solid volume fraction (-)

Figure 11.14. (a) Impact de la teneur en eau du lit sur lesuralexpérimentales de la fraction volumique
solide a I'échelle du lit. (b) Impact de la teneareau des agglomérats sur les valeurs expérirasrdal

fraction volumique solide a I'échelle du grain (ptks de Saaet al, 2011).

Rondet (2008) et Saast al. (2011) ont montré que la description de la phaaggibmeération

peut étre envisagée comme un processus de tygel frAgcec I'augmentation de teneur en eau,
les agglomérats incorporent de plus en plus de sldes que leur diamétre et leur volume
augmentent. lls ont mis en évidence expérimentalergae I'agglomération obéit a une loi

puissance applicable askuctures fractales(Figure 11.15).
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Figure 11.15. Evolution de la fraction volumique solide des aggérats en fonction de leur dimension

caracteéristiquedf), données expérimentatesmodéle fractal (Eq.I1.18) (adapté de Saadl, 2011).

Comme pour des poudres non réactives (Rondet, 2@a@@)det al. (2011) ont montré que la
diminution de la fraction volumique solide des agérats avec un diameétre caractéristique peut
étre assimilée a une croissance fractale et méeélgmr une loi puissance dans le cas de

'agglomération humide de la semoule :
Df—3
i

¢, = A;d (Eq.11.18)

avec ¢, la fraction volumique solide des aggloméraisune longueur caractéristique qui
correspond a un des fractiles de la distributiontaide, A; un préfacteur qui caractérise
'amplitude du phénomeéne qui dépend des caradtpres des nuclei (taille et compacité)Det

la dimension fractale massique (Figure 11.15). Densas oud; = d4o, Saadet al. (2011) ont
obtenu des valeurs dg et D; respectivement égales a 0,56 et 2,89 par calageodéle sur leurs
données expérimentales 3R 0.98). L'équation proposée a ensuite permis dlie les
caractéristiques des structures formées par agghtio® humide de la semoule, révélant le fort

potentiel de I'approche hydro-texturale pour letodle 'agglomération humide.

I1.3. Procédés et équipements d’agglomération

11.3.1. Equipements de malaxage pour I'agglomératio des poudres

Cette partie présente de facon succincte les diftés technologies employées industriellement
pour I'agglomération par voie humide. Toute techeiql’agglomération humide repose sur la

mise en mouvement et l'agitation des particuledyiessi de lintroduction du liquide de
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mouillage. A l'origine utilisés pour le mélange desudres, les équipements d’agglomération
humide se différencient principalement par le mddemise en contact des particules et par
I'intensité des contraintes exercées. On distiregus : (i) I'agitation pneumatique pour les lits
fluidisés et leurs dérivés (lit a jet, Wurster, lsgar-granulateuretc) avec des faibles taux de
cisaillementii) I'agitation par rotation des parois (assiette namte et tambours rotatifs) avec
des taux de cisaillement modérés, (&) I'agitation par mobile mécanique (mélangeur-
granulateur) a fort taux de cisaillement (Sale@eaigon, 2009b). Toutefois, selon les paramétres
opératoires choisis, I'intensité des contraintesrees est variable pour un méme équipement. A
titre d’exemple, il existe des mélangeurs-granuladea faible taux de cisaillement (qui font

I'objet de I'étude expérimentale de ce manuscrit).

La granulation en lit fluidisé consiste a pulvériser un liquide de mouillage @in sl'un lit de

particules solides mises en suspension par un mbuwfair chaud. Plusieurs mécanismes
simultanés et compétitifs se déroulent au sein'ajgpareil (mouillage, mélange, séchage, et
pelliculage) et permettent I'agglomération, la meseforme, le séchage et la classification par

taille des agglomérats (Figure 11.16).

Solution de granulation

Spray O
Poudre 0, Agglomération
Lit fluidisé de QQ A ( 2
particules & ] Q O O /
granuler - o -r pray .
+ olution : p-
® Q s D D liant + solvant \ ‘O
SN &\boau |; Ty
Q S, 0 o D [ ‘
Distributeur de gaz Sete T s o D
plaque poreuse 6 T G a8l Recouvrement en
(a) Air chaud (b, surface (enrobage)

Figure 11.16. (a) Représentation schématique du principe delbmgération humide en lit fluidisé, (b)

Mécanismes de croissance lors de la granulatidm funidisé (adapté de Saleh et Guigon, 2009b).

L’agglomération en lit fluidisé a lieu par coalesce des particules mouillées. Par évaporation,
les ponts liquides se transforment ensuite en psoitdes. Un autre mécanisme de croissance
existe et consiste en I'enrobage individuel deipalds (croissance par couches) (Figure 11.16b)
(Jimenez, 2007; Saleh et Guigon, 2009b). Le ménaniprépondérant dépend du bilan des
forces de liaison (fortement dépendantes des gdsriphysico-chimiques des matériaux) et des
forces de rupture (fortement dépendantes des paesnédu procédé) qui s’exercent sur les

particules. De facon générale, 'agglomérationiefiuidisé conduit a des agglomérats poreux et
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de forme irréguliere. Les principales variantesndymanulateur a lit fluidisé sont présentées a la
figure I11.17. Notons que la pulvérisation du ligeide mouillage peut se faire par le haut, par le

bas ou par le milieu. D’'un point de vue énergétigqette technique reste tres onéreuse.

Air Air
Air

Classificateur

s s
.
W]
NI,
7

N

=1 Solution
de
granulation
D —
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granulation
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de Ll
granulation }

Elutriatlols'\
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granulation
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Ai_E':IH—

Solution

\ —-

Air | granulation i
des fines s - A
(@)base conique (b) fond tournant  (c)agitation mécanique (@) lit & jet fluidisé (@) litajet (f) Wurster
i " (ef[J3382]) i

Figure 11.17. Les différents types de lits fluidisés (adaptésdéeh et Guigon, 2009b).

Le plateau tournant et I'assiette granulatricefonctionnent souvent en continu et permettent
d’effectuer simultanément une mise en forme d’agglats par roulement et une classification
par ségrégation centrifuge des agglomérats (Figur@). Ainsi, la distribution granulométrique
des agglomérats est serrée et leur forme bienigpleéil s’agit de la technique la plus simple a
mettre en ceuvre, méme s'il reste difficile de d@atra la fois la taille et la compacité des
produits. L’équipement traditionnel est constituéndplateau circulaire a rebord, de faible
élancement (H/D < 0,2) tournant autour de l'axetraret incliné de 30 & 70° par rapport a
I'horizontale. Les particules sont chargées dargdeeau et le liquide de mouillage est dispersé
sur les particules en mouvement. La formation d@ggrats a lieu selon différents

mécanismes : nucléation, coalescence et recouvteamesurface (Saleh et Guigon, 2009b).

Zone de =— | —= Zone de
coalescence Sati
12h nucléation
\

e

#

Figure 11.18. Schéma de fonctionnement du plateau tournant {@diEpSaleh et Guigon, 2009b).
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Le tambour rotatif est constitué d'une enveloppe cylindrique tournsumt des supports et
inclinée de quelques degrés par rapport a I'hoteden(Figure 11.19). La longueur du tambour
varie entre 4 a plus de 10 fois son diameétre, quit @tteindre jusqu'a 4 nséleh et Guigon,
2009b).

Figure 11.19. Principe du tambour rotatif (adapté de Saleh égyy@y 2009b).

Le produit a granuler est introduit a I'extrémigédlus élevée et progresse dans le tambour sous
I'effet de linclinaison et de la rotation. Le liarest généralement ajouté par pulvérisation
progressive le long du tambour. Cet équipementesimmandé pour une production importante
et continue d’agglomérats. Les agglomérats obteanssphériques mais moins denses que ceux
obtenus en mélangeur a fort taux de cisaillemeatdiktribution de taille est étalée et une étape

de tamisage est indispensable.

Solution de granulation

B\ Particules
e en mouvement

Solution de

® Ladige

(@) (b)

Figure 11.20. Exemples de mélangeurs (a) a fort taux de cisadie (adapté de Saleh et Guigon, 2009b)

et (b) a faible taux de cisaillement (mélangeupigate, VMI, France).

Les malaxeurs peuvent fonctionner avec des poudres de distabugranulométrique tres
étendue et permettent une bonne distribution @edslitres visqueux (Kniglgt al, 1998). La
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vitesse de rotation des mobiles est élevée poumbdaxeurs a fort taux de cisaillement (> 10
m.s%) et faible pour les malaxeurs & faible taux deitiament (Figure 11.20). De nombreux
types de malaxeurs sont utilisés industriellem@aisfel, 1996). Le mode de fonctionnement du
malaxeur dépend de la position de l'axe princigalnthlaxage (Charonnat, 1999) : verticale,
horizontale ou inclinée. La cuve du malaxeur pdtwt §ixe ou animée d’un mouvement de
rotation. Les pales sont soit montées sur des twasant autour d’'un axe, soit fixées

directement sur la cuve du malaxeur alors animée aiouvement de rotation.

11.3.2. Equipements pour I'apport du liquide de modullage

Les systemes de pulvérisation sont utilisés pospedser un jet de liquide, former des
gouttelettes, et les pulvériser sur les particdiepoudre. Au moment du passage du liquide au
niveau de la buse de pulvérisation, le mécanismaubtierisation crée des forces de friction a la
surface du liquide provoquant sa désintégratiorfires gouttes. La distribution de taille des
gouttes formées, les formes du jet et de la zomaaléllage sont des parametres importants pour
la maitrise du procédé d’agglomération (Waldie, )9€es parameétres sont fortement liés au
type de buse utilisé ainsi qu'aux parametres foatuh (tension de surface, viscosigéc) et
procédé (position de la buse par rapport au Ibjtd#e liquide, pression d’aigtc) (Hedeet al,
2008).

Il existe différents types de systemes de pulviosa

(i) Les atomiseurs a turbine.Le liquide est introduit au centre d’un disqueatibtperforé. Sous
I'effet de la force centrifuge, le liquide suitttajet jusqu’au bord du disque, ou il est désirdgegr
en gouttes (Figure Il.21a). L'inertie seule du iligusuffit a vaincre les forces de cohésion
(viscosité et tension de surface) pour aboutirradaure et a la formation de gouttes (Le Moyne,
2010). Le diamétre moyen des gouttes produitedeegta 600 pm.

(i) Les atomiseurs a pressiorfmono-fluide). Le jet se forme par conversion de I'énergie de
pression en énergie cinétiqgue quand le liquidestisvla buse sous pression (5 a 7 MPa) (Figure
[1.21b). Il s’agit de I'équipement de pulvérisatimplus répandu, car le plus simple. Il consiste a
introduire sous une forte pression un liquide adrs un orifice de taille réduite. En fonction des
applications, le diamétre de l'orifice d'injectioarie de quelques dizaines jusqu'a plusieurs
centaines de micrometres.q. pour les injecteurs de moteurs Diesel). La taile gouttes créées
dépend jusqu'a un certain point de la taille defite d'injection et du niveau de pression

d'injection (Le Moyne, 2010). Des variantes existarec des géométries d'orifice allongées (
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des fentes) permettant d'obtenir des nappes pthasnisation (Le Moyne, 2010). Du point de
vue pratique, le débit des injecteurs peut étrecafément interrompu par l'obstruction de
l'orifice d'injection et régulé par le niveau degdeession d'alimentation. La plage de débits
accessibles est limitée, a cause d'une atomisaéigradéei(e. formation de grosses gouttes) aux

faibles débits, et a cause des niveaux de preasieints aux forts débits (Le Moyne, 2010).

Film liquide
4 Gouttelettes

Accés réservoir — e

|

Réservoir de carburant — e

(a) Coupe rotative (b) Spray ——%
Figure 11.21. (a) Schéma d’un atomiseur rotatif, (b) Schéma ditomiseur a pression — injecteur multi-
trous ( adapté de Liu, 2000 Le Moyne, 2010).

Remplissage liquide

202

Vanne a pointeau

— Buse

iz

Levier pression

(iii) Les atomiseurs pneumatiques (bi-fluides) Dans les atomiseurs assistés en air, des jets
d'air peuvent étre dirigés vers le liquide injeeeec une forte incidence dans la zone
d‘atomisation pour augmenter les contraintes exsra#ir le liquide et obtenir une atomisation
plus efficace avec des gouttes plus fines (Figu22). Cela permet en particulier de garder des
niveaux modéres de pression liquide et des orifileedimensions acceptables pour générer des

gouttes de taille tres faible (Le Moyne, 2010).

Liquide

Liquide

(@ mélange inteme (b) mélange externe

Figure 11.22. Atomiseur assisté en air (bi-fluide) (adapté de RO00In Le Moyne, 2010).

lls permettent d’obtenir différentes formes de getbne creux, a cone plein ou a jet plat. L’angle
du jet de pulvérisation est compris entre 20° €t &flon les caractéristiques de la buse. La
dispersion du liquide en fines gouttes (5 a 300 jest)assurée par les forces de cisaillement

exercées par l'air (ou par un gaz) d’atomisationlayphase liquide. Deux catégories de buses
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sont distinguées selon I'endroit de mélange desdlair et de liquide. Pour les buses a mélange
interne (Figure 11.22a), la désintégration du ldpiise fait a I'intérieur de la chambre de la buse.
Pour les buses a mélange externe (Figure 1.228)phases air et liquide se rencontrent a la

sortie de I'orifice.

D’autres types d’atomiseurs sont aussi utilisésr pms applications spécifiques, a savoir les
atomiseurs a swirl, a effervescence, les systeroeg|ges, €lectrostatiques et flashing (Liu,
2000; Le Moyne, 2010).

11.3.3. Parameétres opératoires pour I'agglomération en mélangeur a faible taux de

cisaillement.

Les mécanismes de croissance sont fortement démsndigs technologies utilisées, des
parametres opératoires et des caractéristiquesaisres premieres. Les principaux parametres
opératoires susceptibles d’'influencer le procé@dgglomération par voie humide concernent le
mode d’apport du liquide de mouillage et lintedsitle I'agitation. Nous allons décrire
l'influence des paramétres opératoires dans lel'casmélangeur a faible taux de cisaillement
(ce qui correspond au type d’équipement utilisésdampartie expérimentale de ce manuscrit).

[1.3.3.1. Parametres opératoires de I'apport d’eau

Le mode d’apport du liquide de mouillageest susceptible d’influencer la qualité du mélange
solide — liquide dans la mesure ou une bonne bligtan induit un mouillage uniforme et une

nucléation contrélée. Il existe deux grandes méthatlapport d’eau, soit par versement direct
du liquide sur le lit de poudre, soit par pulvéisa de fines gouttelettes sur le lit de poudre. La
modalité d’apport du liqguide de mouillage modifeethille des nuclei de départ et le mode de
croissance des agglomérats (Knigitt al, 1998). La méthode par versement génére une
inhomogénéité de répartition du liquide créant zlmses d’humidité élevée au niveau desquelles
la croissance est préférentielle (Knigtttal, 1998). La méthode par pulvérisation permet une
répartition plus homogene du liquide. L'effet desdalités d'apport d'eau sur les mécanismes
d'agglomération (nucléation et croissance) dépanim de la valeur du flux de pulvérisation

adimensionné ¥,). Dans le régime de dispersion meécanique, le nwaeport d'eau n'a pas

d’effet sur les propriétés des nuclei.
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La taille des gouttesest un parametre clé qui a fait I'objet de hombesuétudes dans le cas du
procédé d’agglomération humide avec apport dedejyiar pulvérisation. La taille des gouttes
joue un role sur le temps de pénétration au seiritdde poudre (Axet al, 2008), sur la
répartition de liquide au sein du meélangeur pendmthase de nucléation, sur la durée de la
phase de consolidation (Gluba, 2003) et sur latigné de croissance des agglomérats (Waldie,
1991; Nienow, 1995). Le paramétre de taille desttgeuest d’autant plus influent que la
granulation s’effectue dans des mélangeurs-grawiat faibles taux de cisaillement ou la taille
de la goutte est conserveée jusqu’a ce gu’elle @aeiv contact des particules primaires de poudre.
Dans ces conditions, il est montré qu’une gouthel & former un agglomérat, selon la relation

suivante :

d, = dg (Eq.11.19)

ou dy est le diametre de I'aggloméral; ést le diametre de la goutte et n est une comstant
dépendant de la nature du liant et de la poudradei(WWaldie, 1991; Schaafsne al, 1998).
L’augmentation de la distribution de taille des tjesi induit également un élargissement de la
distribution de taille des nuclei, surtout lorsgiae nucléation s’effectue par le mécanisme
d'immersion (Ceylan et Kelbaliyev, 2001; Abbergeral, 2002; Vilhelmsen et Schaefer, 2005).
Scottet al. (2000) et Gluba (2003) ont étudié la cinétiquendeléation en fonction de la taille
des gouttes dans les mélangeurs-granulateurssadiora faibles taux de cisaillement. Ainsi, ils
montrent que la cinétigue de nucléation est d'daupdms rapide que la taille des gouttes est
grande. La pulvérisation du liquide de mouillagefiees gouttelettes formerait des nuclei peu

résistants, ce qui ralentirait la cinétique de éatibn.

Dans la mesure ou la taille des gouttes formées\arec la distance par rapport au nez de la
buse, lahauteur de la busepar rapport au lit de poudre constitue un paranepeératoire
important, qui gouverne la taille des gouttes, nagjalement la surface de poudre mouillée.
L’angle formé par le jet de pulvérisation conditionne également la taille et la forme dedae

de nucléation.

Le débit de liguide mouillant influence la cinétigue d’agglomération et les préygs des
agglomérats. Ainsi, la vitesse de croissance degomngrats et la taille des agglomérats
augmentent avec le débit de liquide (Schaafstnal, 1999). Cependant, I'augmentation du
débit de liquide s’accompagne souvent d’une augatient de taille des gouttes pouvant étre a
I'origine de 'augmentation de taille des agglontéra
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11.3.3.2. Parametres opératoires de I'apport d'gieemécanique

Le nombre et I'efficacité des collisions entre jpesticules dépend directement des gradients de
vitesse des particules. La vitesse de cisaillerashtinsi un parametre opératoire pertinent. Les
travaux de Knight (1993) et Saledt al. (2005) montrent que l'augmentation de la vitesse
d’agitation accroit le diamétre médian grace aaugmentation de la fréquence de collision (qui
accroit la probabilité de rencontre entre les palds et/ou les grains) et a une augmentation de
I'énergie de collision (qui engendre des coaleseerefficaces). L’augmentation du diamétre
moyen avec la vitesse d’agitation n’est valable pgaer des grains déformables (lvesiral.,
2001). Pour des grains non déformables, 'augmientate la vitesse d’agitation entraine une
diminution du diamétre moyen des grains par ruptlee agglomérats (Ramaketr al, 1998;
Knight et al, 2000). A débit de liquide constant, une augmenade la vitesse de cisaillement
augmente le flux de poudre au niveau de la zoneud&ation ; ce qui diminue la quantité de
liquide disponible par volume de poudre et facititenc la dispersion du liquide de mouillage
(Ivesonet al, 2001). De plus, la force de cisaillement exeméeein du malaxeur influe sur la
structure interne (porosité) et sur la forme deglagérats. L’augmentation de la vitesse
d’agitation favorise les mécanismes de consolidagb induit une réduction de la porosité
(Oulahnaet al, 2003; Salelet al, 2005; Ohneet al, 2007), du taux de friabilité (Oulaheaal,
2003) et du taux de fines (Chevaletral, 2007).

Les données de la littérature montrent qu’il resteore tres difficile d’identifier I'influence
spécifigue des variables opératoires sur le méemnig’agglomération. La formation
d’agglomérats résulte de l'effet couplé de cesaldes. Le tableau 1.2 proposé par Castel
(1996) résume l'effet de certains parametres opieest sur les caractéristiques des agglomérats

obtenus.

Tableau 11.2. Influence des paramétres opératoires du mélarganulateur sur les caractéristiques des

agglomérats obtenus (adapté de Saleh et GuigoAp2@@&prés Castel, 1996).

Caractéristiques
Parametre Taille Resserrement Compacité Sphéricite Vitesse Mj::':e
des agglomeérats granulométrique solidité P de granulation granulométrie
Vitesse d'agitation 5, A A A A A A
Température o N P ~ A x
Taux de liant A N A A A N
Taille des particules ~ S, ~ Sy P

Notations : les deux propriétés considérées varient :
— dans le méme sens: ' peu

A~ beaucoup
— en sens contraire : . peu

N\ beaucoup
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[1.4. Outils de suivi en ligne de I'agglomération nmide des poudres
[1.4.1. Suivi de I'agglomération par mesures de p@isance

La nature dispersée de la matiere en grains rersdileé de I'agglomération particulierement
délicat a realiser. La mesure du couple dévelopgpéappale ou de la puissance consommée par
le moteur du mélangeur ont constitué les premienéthodes en ligne de suivi du procédé
d’agglomération (Lindbergt al, 1974; Traver®t al, 1975). Ces méthodes restent aujourd’hui
encore les plus développées. Les mesures de pcessamle couple peuvent étre effectuées en
fonction du taux de liquide de mouillage ou du tendfagglomeération et constituent un moyen
simple et peu co(teux pour caractériser l'aptitadBagglomération d'un milieu granulaire
humide (Faure, 2001; Betz, 2003, 2004; Gluba, 20083 mesures de puissance et de couple
sont reliées a la résistance, a la taille et aotapacité des agglomérats. Le profil typique de la
puissance consommeée en fonction de la quantit@dielé ajoutée, est composé de cing phases,
séparées par 4 taux de saturation caractéristigfigsre 11.23) (Leuenbergest al, 1979; Betz,
2003). Les différences de comportement observéesvaau des cing phases ont été corrélées
aux difféerents régimes du mouillage d’'un milieurgriire (Goldszal, 2001; Betz, 2003, 2004;
Cazacliu, 2008).

Power consumption [W]

IS S, iS5
I
i I
— I

] } | .

Granulating liquid [% or kg]
or time [s]

I

1

I

I

|
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Figure 11.23. Profil typique de puissance consommée au coutagglomeération humide (Leuenberger
et al, 1979).

Au cours de Iphase | la puissance consommeée est constante et ider&tigabe mesurée dans
la poudre seche. Le liquide apporté s'adsorbe pelheinent sur les particules solides. La
quantité ajoutée est trop faible pour créer degspbquides et initier 'agglomération. Cette

phase correspond a la "nucléation" dans la desmmipfEnnis et Litster (1997). Au cours de la
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phase I, la puissance consommée croit fortement et ramdenies grains se forment et la
courbe atteint (au point S3) le début de I'étatdudmire. C’est la phase de "croissance". Au
cours de lgphase lll, la puissance consommée croit faiblement et tesd stabiliser, ce qui
indique le passage de I'état pendulaire a I'étaticiulaire. Il est admis que cette phase
correspond a la phase de "consolidation-croissamaset un équilibre entre la croissance et la
rupture d’agglomérats (Ennis et Litster, 1997). jaase IV correspond a I'état capillaire,
marquée par une augmentation modérée de la puessansommeée. L'apparition d’oscillations
montre que le milieu est hétérogene, avec des zenesaturées en liquide et d’autres
partiellement saturées (Parker, 1990; Goldszall20@zacliu, 2008). Laphase Vest visible par

la chute brutale de la puissance consommeée etuadgtransition vers un état de suspension.

Les mesures de puissance répondent a plusieurdtitdhjecaractériser I'évolution du produit au
cours de l'agglomération, contribuer a la comprélmendes mécanismes, controler I'efficacité
du procédé, proposer des critéres pour le changed'échelle,etc (Malamataris et Kiortsis,
1997; Faureet al, 2001; Knight, 2001; Leuenberger, 2001 ; Bareiral, 2004). Le profil de
puissance consommée dépend de parametres du pomédée la géométrie du meélangeur et la
vitesse de rotation de la pale (Knight, 2003 ; Dgmmet al.,2007), du taux de saturation liquide
(Holm et al., 1985), de la résistance mécanique des aggloméBatz €t al, 2003), de la
porosité intra-particulaire (Ritaket al, 1988), et des forces de friction inter-particedai (Pepin

et al., 2001). Ainsi, les mesures de puissance consommgeept étre utilisées pour calculer
'énergie mécanique dépensée et les caractéristigies agglomérats comme la résistance
mécanique, la cohésion, la taille des agglomérnate taux de consolidation.

130 1 Période de mesure
de la puissance
mayenne

'h\“"““’”‘*—-m ....... " -
90 - M w

80 ——kaolin w= 0,21

Y
[==]
o
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—— cellulose microcristalline w= 0,1

=
(o]
|

50 - phosphate de calcium w= 0.3

50 -
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Figure 11.24. Exemples de profils de consommation énergétiquecars des phases d’homogénéisation
(mouillage par versement en une seule fois au déyey (adapté de Rondet, 2008).
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Figure 11.25. Comparaison de I'allure du phénomeéne de texturatifallure du profil de consommation
énergétique pour du kaolin (adapté de Rondet, 2008)

Concernant I'allure du profil de puissance consomnRondet (2008) a identifié un pic initial au
démarrage du mélangeur. La puissance consomméabiéss apres quelques minutes et atteint
un plateau dont la valeur dépend de la teneur ereede la fraction volumique solide du lit de
poudre (Figure 11.24). De plus, Rondet (2008) menine corrélation entre la puissance active
mesurée au plateau pour différentes teneurs enetda, courbe de texturation du lit (Figure
[1.25). Cavinatoet al. (2010) ont utilisé des mesures de couple en ligmer proposer une
description de la premiere étape du procédé d'ag@lation dans un mélangeur-granulateur a
fort taux de cisaillement, et particulierement lébdt de croissance significative, identifié
comme étant le point de démarrage de I'agglomératis ont montré que ce démarrage de
I'agglomération peut étre identifié comme une augtaion brutale du couple dés lors que la
quantité de liquide de mouillage dépasse un ceriaeau indiqué comme le volume de liquide
minimum. lls ont aussi déterminé l'influence devi@sse de la pale sur les profils de couple et la
distribution de taille des agglomérats finaux arfokation constante. La mesure de couple peut
aussi étre utilisée pour décrire le comportemegbldgique du milieu dans la mesure ou la
vitesse de rotation de la pale est assimilableaax tle déformation et la puissance consommeée

traduit la contrainte qu'oppose le matériau au neowent de la pale (Ferraris, 2001).

La littérature portant sur I'’étude du couple oula@guissance consommée pendant I'opération
d’agglomération est vaste mais la compréhensiola @@nsommation énergétique au cours du
procédé d’agglomeération reste encore un enjeu tfoele d’actualité (Mort, 2009; Palzer,
2011).
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11.4.2. Suivi de I'agglomération par spectroscopig@roche infra-rouge

La spectroscopie proche infra-rouge (PIR) est @ahrtique non invasive qui s’est beaucoup
développée ces quarante dernieres années pour dssrem quantitatives permettant de
déterminer en routine la teneur en constituants ddeers produits pharmaceutiques et
agroalimentaires. La spectroscopie PIR est basée [®bsorption de radiations
électromagnétiques a des longueurs d'ondes corapeisiee 800 et 2500 nm. La nature de
I'information spectrale dans le PIR rend possilgierégistrement de l'information vibratoire des
liaisons chimiques (O-H, N-H, C-H et S-H) impligeéelans la structure des molécules
organiques. Les concentrations en constituants @ifeau, les protéines, les lipides et les
glucides peuvent étre déterminées a partir de lys@ades spectres PIR, dont les bandes
d'absorption correspondent aux combinaisons et drdgues des bandes de vibration
fondamentales. La mesure des spectres d'absortRnpeut étre conduite en transmission,
réflexion ou dans une combinaison de ces deux mddess principaux facteurs compliquent
analyse des spectres PIR). Les interactions entre constituants créent de eltes/ bandes
d'absorption et modifient les longueurs d'onde aakgs les bandes d'absorption sont supposées
apparaitre(ii) Des variations de teneur en eau modifient la fodmespectre (Delwichet al,
1991). (iii) La taille des particules affecte la justesse gextses PIR en analyse quantitative
(Williams et Thompson, 1978; Norris et Williams,849 Manleyet al, 1994; Osborne, 2000).
Une variation de la distribution de taille des jgaiies modifie les caractéristiques de la surface
analysée et affecte la pénétration et la réflexies radiations. Cette variation de taille se triadui
par un décalage de la ligne de base du spectréfiguire I11.26a), notamment pour les longueurs
d'onde élevées (Norris et Williams, 1984; KaddduCeq, 2009).

(b) 5\1n4

Log (1/R)

Second derivative [log(1/R)]

L L 1 2 2 L 5 L L L L L L
1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200 1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200

Wavelength (nm) Wavelength (nm)
Figure 11.26. (a) Spectres-types bruts. (b) Spectres aprés éderseconde enregistrés pendant
l'agglomération humide de la farine de blé (Kaddsiu€uq, 2009).
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Les analyses des spectres bruts par des méthodesoroiétrigues permettent d'étudier
l'influence de la taille des particules sur la mgm® spectrale (Figure 11.26a) ; alors que pour
accéder a des informations sur les propriétés chies, I'effet de la taille des particules peut étre
éliminé en appliqguant un traitement des spectresdé@nvée seconde (Figure 11.26b). De
nombreuses publications ont montré le fort potémtéela spectroscopie PIR pour I'étude des
propriétés physigues des produits analysés, comandaille des particules (Williams et
Thompson, 1978; Norris et Williams, 1984; Manktyal, 1994; Osborne, 2000), et notamment
pour le suivi en ligne des changements physiqueshéniques au cours du procédé
d’agglomération humide (Fraket al, 1997; Rantanen et Yliruusi, 1998; Alcadh al, 2009;
Kaddour et Cuqg, 2009).

La spectroscopie PIR a été utilisée dans l'indegthiarmaceutique pour suivre et contrbler en
ligne le taux d’agglomération de médicaments (Ramaet Yliruusi, 1998; Fraket al, 1997;
Alcalaet al, 2009). Frakeet al. (1997) ont montré que la spectroscopie PIR poudteat utilisée
pour suivre en ligne I'humidification et I'augmeta de taille des particules pendant une étape
de granulation en lit fluidisé. Les variations datbance a 2282 nm en fonction du temps de
granulation sont similaires aux variations de ¢aitiesurées par tamisage. Alceataal. (2009)

ont conduit une analyse quantitative et qualitapeer le suivi de I'agglomération humide de
formulations pharmaceutiques. Un modele qualitatifiltivarié construit par Analyse en
Composantes Principales (ACP) a partir des spetingts permet de décrire les différentes

étapes du procédé d'agglomération humide (Figuzé)ll

10 4 &‘p
JoaWw e VAT
- %’
05 ~ T ok
‘ 3 o
o - . o)
g o004 2 -
5 3 "
&y 05 e
a®
10 4 A Waming ° ?}%
*  Water addition o8,
i L2 ° ol
20 T
8 B 4 -2 0 2 4 ]
PC1 (86%)

Figure 11.27. 2°™ composante principale (CP2) en fonction de 94 @P, obtenues aprés ACP sur
I'ensemble des données spectrales (1000-2500 rogldat al, 2009).
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Les deux premiéres composantes principales (CRigeept 99% de la variance totale. L&e1
CP est associée aux variations de taille des paticLa 8™ CP est associée aux variations de
teneur en eau. Des modeles de calibration quafgtigatiablis par partial least squares (PLS)
permettent de prédire les caractéristiques desoagghts €.g. teneur en eau, distribution de

taille et compacité du lit) a partir de la connaisse des parametres opératoires et de formulation

FT-NIR spectrometer j

" NIR " computer

choisis.

| < "NIR" probe

Mixer shafif ——» Dough

Mixer bow] ——p

Figure 11.28. Schéma de I'équipement expérimental pour I'actjaiside spectres proches infra-rouge
(Kaddour et Cuqg, 2009).

La revue bibliographique de Kaddour et Cuq (204d)ligne l'intérét de la spectroscopie PIR
pour I'étude des produits a base de blé dans e atidn suivi en ligne de procédés. Kaddour et
Cug (2009) ont évalué la capacité de la spectrascéddR a caractériser le procédé
d’agglomération de la farine de blé dans un malagefaible cisaillement. Les spectres PIR ont
été acquis a l'aide d’'une sonde déportée a fibtiejum placée directement au contact de la
poudre (Figure 11.28). Dans d'autres études la soRtR est située au-dessus du lit de grains
(Alava et al, 2001) ou collée contre la paroi en verre d'unflliidisé (Alcalaet al, 2009).
L’analyse par ACP des spectres PIR bruts et apééséd seconde a permis de proposer une
description des mécanismes physiques et chimigmgdigués au cours de I'agglomération.
L’augmentation de la ligne de base des spectrets lmst attribuée a des modifications des
propriétés physiques.€. taille et distribution de taille) des agglomérdtmanalyse des spectres
en dérivée seconde met en évidence des bande®sgiabs a des longueurs d’onde spécifiques
(1157, 1202, 1349, 1426, 1583, 1702, 1777, 1922160 nm), attribuées a des changements
chimiques (Osborne et Fearn, 1986). L'ACP des spetiruts a permis de construire les courbes
cinétiques PIR pour suivre la dynamique d’'aggloitié@nades farines et de déterminer un "temps
d’agglomération PIR", équivalent au temps nécessaiour obtentir une stabilité de la

distribution de taille de agglomérats. Cette étdéenontre non seulement le potentiel de la
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spectroscopie PIR pour suivre I'agglomération huemdeé poudres céréaliéres comme la farine,
mais aussi l'intérét de cette méthode pour dédese modifications physiques et chimiques

impliquées au cours du procedé d’agglomération.

[1.5. Outils d’analyse des écoulements granulaire@ravitaires ou forcés)
[1.5.1. Vélocimétrie par images de particules

L’analyse des champs de vitesse et des traject@eegarticules est indispensable pour
caractériser de facon pertinente les écoulemearsutgires. L’acquisition puis le traitement de
ces champs permettent d’accéder aux typologiesalev@ement de particules a trois échelles (a
I'échelle de la particule "micro”, a I'échelle imeédiaire d’'un petit ensemble de particules
"méso”, et a l'échelle du lit entier "macro”), pude définir des grandeurs moyennes
suffisamment pertinentes pour caractériser I'écoel@ €.9. longueur d'une zone en

mouvement).

La vélocimétrie par images de particules (PIV) @sé technique d’imagerie qui permet de
mesurer les champs de vitesse et de déplacemengsartieules dans un écoulement en
dimension 2. La PIV consiste a acquérir au moyem&’caméra des images des particules a des
instants tres rapprochés (entre t et Aty et a mesurer le déplacement le plus probable des
particules entre les deux images. La vitesse seitdéa déplacement, connaissant le temps entre
les deux acquisitions. Dans le cas des fluidesstinécessaire "d’ensemencer” le milieu avec des
traceurs dont la masse volumique doit étre la pheshe possible de celle du fluide, et dont la
taille doit étre suffisamment petite pour bien {saf' I'écoulement, et suffisamment grande pour
étre "vus" (Schoret al, 2007). Ludwig Prandtl a été le premier a extraire information
qualitative sur I'écoulement d’un fluide par uneheique de visualisation, grace a des patrticules
de mica mise en suspension a la surface de l'eaffe{Ret al, 2007). Pour les milieux
granulaires, chaque particule joue le rdle duncdwa. Le taux d’ensemencement est
naturellement élevé. Selon la densité de traceammsdistingue deux méthodes. La particle
tracking velocimetry (PTV) permet de suivre la eécpire de particules individuelles dans un
systeme a faible densité de particules. La partmokge velocimetry (PI1V) et la laser speckle
velocimetry (LSV) sont utilisées dans les systéeméste densité de particules.

Les différentes étapes du traitement d'images ®¥nsBht présentées a la figure 11.29. L'étude du
comportement des milieux granulaires nécessite ystee d'acquisition (caméra rapide et

systeme d’éclairage) et un systeme de traitemenirdages (Buchhave, 1992; Lueptetval,
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2000; Jensen, 2004; Adrian, 2005; Ra#fehl, 2007). La zone d'intérét est une surface libre ou
un bord du systeme confiné par une vitre transparery. plaque de verre). Apres I'acquisition
des images, une technique d’analyse courante ¢er&isonstruire un maillage, en divisant
chaque image en régions d’intéréts (de préféreap@es) dont I'opérateur définit la taille (en

pixels) en fonction de la densité, de la vitessdé@@acement et de la taille des particules.
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Figure 11.29. Différentes étapes du traitement d’'images par (Shonet al, 2007).

Un calcul d’intercorrélation est ensuite effectnére deux régions correspondant aux tempst et t
+ At, pour définir le déplacement le plus probable.Mdoteur déplacement est ainsi obtenu pour
chaque région d’intérét entre deux images sucaessoonduisant a I'établissement de champs
de vitesse instantanés. Des opérations de powtrr@nt et de validation peuvent ensuite étre

appliguées pour éliminer les vecteurs erronésattéellement les remplacer.

La technique PIV est tres employée depuis une mBzdiannées pour I'étude non invasive
d’écoulements de poudres et de déplacements deuybest dans différentes configurations.
Medinaet al, (1998), Ostendorf et Schwedes (2005), Steinddtvans (2005), Sielamowict

al. (2005, 2006) et Slominslat al. (2007) ont étudié la vidange d’un silo ou d’unénire
remplis de grains par analyse d'images PIV a tsawere paroi transparente. En particulier,
Slominski et al. (2007) ont comparé qualitativement les analys& &des observations aux
rayons X et a l'utilisation de couches de sabl®@lSielamowicet al. (2005, 2006) ont étudié
la vidange d’un silo pour des matériaux granulatfesses et non cohésifs, par la quantification
des régions en écoulement et par la détection @esszde cisaillement (Figure 11.30). L'analyse
PIV a permis de définir des critéres tels quevdaation de la frontiére entre la zone immobile

et la zone centrale en écoulement, les champstessei instantanés, ou la taille et la largeur de
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la zone mobile. Les gradients de vitesse mesulg@fantiere de la zone immobile seraient utiles

pour calculer la contrainte aux parois.

b4
o 20 0 10 20 o 20 o 20 o 20 20
X fem]

10
X [cm]
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X fem] X [em] X [em] X [em]

Figure 11.30. Champs de vitesse et contours de I'intensité dédase au cours de la vidange d’un silo de

grains (Sielamowicet al, 2005).

Tischeret al. (2001) ont utilisé la technique PIV pour examilesr cinématiques des avalanches
de sable pour différentes propriétés de surfaaes tlacadre d’'une étude sur les mouvements de
dunes de sable. Courrech du Pont (2003) s’estesgér au déroulement d’'une avalanche
intermittente d’'un point de vue "microscopique"Hélle du grain) en mesurant le champ de
vitesse des billes de verre. Il a ainsi montré dpres les conditions choisies, la vitesse des grains
décroit exponentiellement avec la profondeur et lg@maisseur coulante est constante durant
toute I'avalanche. La PIV a aussi été utilisée pdrquantifier I'influence du déplacement d’'un
objet (en anglais, "intruder") sur les champs diesge dans une mono-couche de grains
(Candelier et Dauchot, 2009)ji) quantifier linfluence d'une pale plate se déplaca
horizontalement dans un lit granulaire homogenestitué de billes de verre polydisperses
(Gravishet al, 2010),(iii) analyser en détail I'étape de nucléation, notanmiieecomportement
cinématique de la goutte lors de sa chute surtute lgrains en mouvement (Choetkal,, 2009),

ou encore(iv) caractériser les vitesses de surface en mélangeuesble et fort taux de
cisaillement (Wellm, 1997; Muguramet al, 2000; Litsteret al, 2002; Russelket al, 2003;
Nilpawar et al, 2006; Remyet al, 2011). Le travail de Conwagt al. (2005) s’attache a
comprendre les écoulements et mélanges en surfanelidde grains dans un mélangeur a
guatre pales plates sous de faibles intensitéssddl@ement, ce qui constitue un premier pas vers
une caractérisation tri-dimensionnelle du compoeeindu lit. lls ont déterminé les trajectoires
de particules et les champs de vitesse (instantah@soyens) a la surface, pour des grains
monodisperses (Figure 11.31). lls montrent queitlelé poudre se déforme et qu'il existe une
recirculation des grains en surface avec des phénesnd’avalanches, dont l'intensité varie avec

la vitesse de la pale (Figure 11.31c-d). Par arelyss champs de vitesse moyens (Figure 11.31a-
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b), ils mettent en évidence I'existence de plangidaillement, dans les 2 mm d’espace vide
entre I'extrémité de la pale et la paroi. Ce "shmarding” est responsable de faibles vitesses pres
de la paroi dues a la non-transmission du mouveniena pale jusqu’a la paroi. lls ont aussi
relié les phénomenes de ségrégation observés psumiieux polydisperses, a lintensité des
gradients de température granulaire.(moyenne des fluctuations du carré la vitesse sur u

temps donné) (Figure 11.31b) mesurés a partir deméles de vitesses obtenues par PIV.
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Figure 11.31. Représentation des vecteurs vitesse moyen ethdaaps de température granulaire. (a)
Vue de dessus d'un quart du mélangeur. (b) Vuebtie ade la totalité du lit granulaire. (c) Image’u
quart du mélangeur vue de dessus. (d) Champs dssgitinstantanée correspondants a l'image et,
indiquant un écoulement d’avalanche (Conwagl., 2005)

[1.5.2. Autres techniques de caractérisation des éalements granulaires en mélangeurs

Des méthodes autres que la PIV, ont été utiliséas gtudier de facon approfondie le mélange et
I’écoulement des constituants d’'un mélange graraitdiutilisation de couches de grains colorés
et de marqueurs (Yoshidd al, 1994; Obregoret al, 2010), les rayons X, la tomographie aux
rayons X (Desrue®t al, 1996; Lenoiret al, 2007), la tomographie électrique capacitive
(Niedostatkiewicz et Tejchman, 2007), ou la cotrétad’'images numériques. La méthode de
suivi d'un traceur radioactif, ou positron emissparticle tracking (PEPTpermet de visualiser
en détails un systeme particulaire pour ainsi mieaprendre les dynamiques et cinématiques
des écoulements de particules. La technique PESThan invasive et consiste a suivre une
particule radioactive, émettrice de positron, erumeonent dans un meélangeur. La fiabilité des

informations fournies en PEPT repose sur le chaix draceur dont les caractéristiques sont
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proches de celles des particules constitutives dieunafin que leur comportement soit

assimilable.

La méthode PEPT a été étudiée a I'Université deniBgham pour différents systemes de
mélange : lit fluidisé (Van de Veldedi al, 2008), tambours rotatifs (Limt al, 2003; Ingranet

al., 2005), et mélangeur en V (Kuet al, 2005).Des études menées sur des mélangeurs
horizontaux (Bridgwateet al, 1993; Broadbentet al, 1995; Laurent et Bridgwater, 2002;
Laurentet al, 2002; Forreset al, 2003), des mélangeurs planétaires (Hiseertaal, 2002;
Laurent, 2005), et des mélangeurs en continu (Pokt al., 2010) ont permis de montrer
I'influence de la vitesse de rotation des palestailix de remplissage, de la géométrie des pales
du mélangeur et de la cohésion de la poudre stwdlément. Il a été montré que pour un faible
taux de remplissage, le mouvement s’effectue pralement dans un lit agité au fond du
mélangeur alors que pour un remplissage plus élavétation autour de I'axe du mélangeur est
continuelle entrainant plus facilement les pargsuét minimisant le glissement du produit sur
les pales. Ces études menées sur des mélangeursnterx ont montré I'existence de deux
types d’écoulement radicalement différents suivgue le milieu soit sec ou humide. Laurent
(2005) s’est attaché a décrire tres finement pd&TPEecoulement de milieux granulaires secs
puis humides en mélangeur planétaire (Figure 11.32)
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Figure 11.32. (a) Schéma d’écoulements granulaires secs en getlaplanétaire (de type toroidal). (b)
Coupe transversale du bol de mélangeur planétaite pn mélange de milieux granulaires secs (a
gauche) et humides (a droite) (adapté de Laur&og)2

Pour les milieux secs, deux régimes d'écoulement sus en évidence : un écoulement lent
lorsque les particules se déplacent du centre daxewar vers la périphérie et du bas vers le haut
jusqu’a ce qu’'elles atteignent une hauteur criticgieretombent, et un mouvement rapide
elliptique et toroidal en sens horaire. Pour leigem humides, un second mouvement toroidal et
elliptique, en rotation anti-horaire, se superpaggremier. Le déplacement des particules dans
les différents plans (axial, azimutal et radial§gente une périodicité plus marquée en milieu

humide qu’en milieu sec, suggérant un meilleur orgmcement des systéemes humides. Stewart
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et al. (2001a) ont montré a travers des mesures PEPTuthamslangeur cylindrique, équipé de
deux pales plates opposées, qu’au niveau des pe®isarticules se situant sur le « chemin » de
la pale subissent un mouvement vers le haut coanlugsla formation d’'un tas puis se déplacent
par-dessus la pale. Quand on s’éloigne des parhis pres du centre du meélangeur), une partie
du matériel déplacé vers le haut s’éloigne de la paredescend en bas du tas juste formé. Une
autre fraction se déplace de facon radiale ; celémontre I'existence de structures dynamiques

3D au sein du lit de grains.

La caractérisation des écoulements granulaires dass équipements verticaux a été
considérablement améliorée ces derniéres annéem@atisualisation 3D du lit granulaire grace
a l'utilisation de la PEPT, mais aussi par des &atimns numeériques utilisant la méthode des
eléments discrets (DEM) (Stewattal, 2001b; Zhowet al, 2004).

[1.6. Concepts de la physique des milieux granulags.
11.6.1. Quel(s) état(s) physique(s) de la matierenggrains ?

La famille des matériaux granulaires est tres ingyae et s’y trouvent rassemblés tous les
matériaux composés de grains indépendants lesamaudres. En tant que mélange de phases
solide et fluide(s) dispersés, ils possedent degrigtés physiques et mécaniques a "mi-chemin”
entre celles des fluides, des gaz et des solidesid®, 1999; Pouliquen, 2001) (Figure 11.33).
La physique des matériaux granulaires utilise gpalement des concepts qui lui sont propres
pour intégrer des propriétés comme celles liée&efietl de volte, a la dilatance ou a la
ségrégation. Les physiciens et mécaniciens s'isg@rg a la matiére en grains travaillent
majoritairement sur des matériaux modeles, sindéglifi I'extréme et parfaitement adaptés aux
expériences, c'est-a-dire monodisperses, en géesécal et non cohésifs, méme si I'étude des

milieux granulaires humides présente aussi undigmamisme.

“solide™ “liquide” “gaz”

Figure 11.33. Comportements des milieux granulaires avec le ndedsollicitation (Pouliquen, 2001).
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[1.6.2. Phénomeénes propres aux milieux granulaires

Des phénoménes propres aux milieux granulairesiescontre-intuitifs, en font des matériaux

a part, dont le comportement reste difficile a pieet a modéliser.

Dilatance - Le phénomene de dilatance, mis en évidence pgndXds en 1885, constitue une

des particularités des milieux granulaires. Damtagees conditions de compacité et sous I'effet
d’un cisaillement par exemple, un milieu granulaiat d’abord se dilater, donc diminuer sa

compacité, pour pouvoir se déformer, sinon lesngrabnt dans une conformation telle qu’ils ne
peuvent pas bouger (Figure 11.34). Le cisaillengatcompagne d’'une augmentation du volume
occupé par les grains. Ceci est vrai lorsque lapamité initiale est supérieure a une compacité
critique. La dilatance est étroitement liée a Bagement intime des grains a I'échelle locale
difficilement modélisable. Méme pour un empilemeet spheres de diametres identiques, la
compacité peut étre tres variable. Elle est corapigre la compacité d'un empilement compact
(obtenu en tassant le milieu en cours de remplkgsaigla compacité d’'un état désordonné lache
(obtenu sans tassement). Ces empilements peu détiédebes”) ne présentent pas de

comportement de dilatance.

Figure 11.34. Principe de dilatance pour des grains soumis @gaaillement (Pouliquen, 2001).

Ségrégation Le phénomene de ségrégation se manifeste lodgsienélanges de grains aux
propriétés différentes sont manipulés. Un "bon"angé de grains de tailles différentes est assez
difficile a obtenir : les particules les plus pesitont tendance a se retrouver au fond et les gros
grains en surface. Lorsque le mélange est soundssavibrations, un premier mécanisme
invoqué est la percolation des petites particubes $es gros grains (Rosatbal, 1987; Jullien

et al, 1992). En "s’infiltrant” sous les gros grainss Ipetites particules les poussent vers la
surface. Un autre mécanisme faisant intervenima@svements collectifs de convection (montée
au centre et redescente a proximité des paroisd mi& en évidence. Dans le cas de tambours
tournants tridimensionnels, on observe aussi déaghenes de ségrégation avec des structures

complexes. Des bandes alternées de grosses eflspaiticules apparaissent (Hitlal, 1997).
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Ces phénoménes de ségrégation sont tres étudiedi@ments types de mélangeurs pour des
opérations de mélange-malaxage et aussi d’aggltioédaumide de particules (Laureet al,
2002; Conwayet al, 2005), que la ségrégation soit un phénomeéne relodgpour le tri de

particules) ou évité (cas de I'agglomération).

Effet de vodtes et forces dans les empilemehtsffet de volte est une particularité important
des milieux granulaires, a l'origine de plusieursépomenes remarquables comme [I'effet
"Janssen”, le "trou du tas" ou le débit constanhdablier. Le débit d’'un sablier est constant,
alors que dans des conditions identiques le dalmit liquide diminuerait a mesure que le poids
du liquide restant dans le récipient diminue. Dinsas des milieux granulaires, des "voltes",
aussi appelées chaines de forces ou chemins daioctafprivilégiés, se forment et redistribuent
les contraintes verticales vers les parois si ljga partir d’'une certaine hauteur de grains, le
poids des couches supérieures est entierement ariés parois latérales. La transmission des
forces dans un milieu granulaire est trés hétémgei’échelle des grains. La technique de
photoélasticité est souvent employée pour visualise répartitions de contraintes dans un
empilement granulaire soumis a des contraintesientés. Pour cela, des grains en pyrex ou
plexiglas sont utilisés et I'empilement est plané&e polarisateurs croisés. L'indice de réfraction
du pyrex et du plexiglas (matériaux biréfringentajie avec la contrainte qu’ils subissent. En
modifiant la polarisation de la lumiére en fonctibes contraintes appliquées, les cylindres sous
contraintes apparaissent plus lumineux que lesesfigure 11.35). Des expériences modeles
d’empilement de grains photoélastiques (Dantu, 1968verset al, 1987; Guyoret al, 1990;
Howell et Behringer, 1999) mais aussi des simutatioumériques (Radjat al, 1996 ; Zhowet

al., 2001) permettent de visualiser les chaines ae$oiRadjaet al. (1998) ont mis en évidence

le caractére bimodal de la transmission des foaves un réseau fort (valeurs des forces au-
dessus de la moyenne) et un réseau faible (vatlagdorces en-dessous de la moyenne). Le
réseau fort renvoie aux chaines de forces. Le uésdlale, caractérisé par une relative isotropie
des contraintes, sert a stabiliser le réseau @@s$. expériences confirment que les contraintes se
répartissent de facon inhomogene dans un empilergariulaire, qu’il soit régulier ou
désordonné. Comme les forces se transmettent si@detacts entre grains qui ne sont pas
réguliers, il y a apparition de chemins privilégus transmission de forces au sein du milieu
granulaire. Ainsi, I'hétérogénéité du réseau dedsrs’explique par le désordre du réseau des

contacts dans un empilement granulaire.
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(a)
Figure 11.35. Expériences de photoélasticité (Travetral, 1987 in Pouliquen, 2002)

Modéle de Janssen et contraintes dans un sila formation de chaines de force dans les
empilements granulaires, avec I'existence de graiggportant des forces élevées et de grains
non contraints, peut étre a l'origine de I'effontient de silos, s’ils ne sont pas capables de
résister aux contraintes s’exercant sur les pameis.1895, Janssen (1895) a proposé une
explication de la distribution des contraintes icates dans un silo de grains aprés qu’en 1884,
Roberts ait remarqué que la pression a la basedilaratteint une valeur de saturation a partir

d’'une certaine hauteur de grains, généralementisupé au double du diametre du silo (Figure

[1.36a). Ainsi, lorsque la valeur de saturation atdeinte en bas de la colonne de grains, tout

ajout supplémentaire de matériau en surface nedaivarier la masse pesée par le fond.

i P s P
;:] z\V / \ x A/\ :
(a) o |

Figure 11.36. (a) Allure du profil de pression en fonction depfafondeur dans une colonne de grains. (b)

Profils de pression a la base d'un tas de sabie keposition (x = 0 au centre du tas). Tas abtear
versement en plui@auche)et par versement a partir d'un point souamite) (Ovarlez, 2002).

On retrouve ici le méme mécanisme que celui obsdars le sablier a débit constant : par
phénomene d’écrantage, le poids des grains est partles parois. Janssen a proposé un modele
permettant de donner la valeur de la pression guesce au fond du silo en fonction de la
hauteur de grains dans le silo. Pour cela, il aic&mné un tube cylindrique de diamererempli

d’'un milieu granulaire de densipéet a posé trois hypothéses.
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(i) La contrainte verticale, est uniforme dans la section du cylindre.
(i) Aux parois, le milieu est sur le point de gliss#rexiste alors une contrainte
tangentiellery, dirigée vers le hauty, = Loy ou U est le coefficient de friction grains-
paroi etoy, est la contrainte normale horizontale au niveaupdgois.
(i) La contrainte normale horizontale est proportidlen& la contrainte normale
verticale :0xx= K0y, 0UK est une constante caractéristique du milieu gedreul
Selon les hypothésdB et (i), la contrainte normale horizontale est supposé@eogéne a une
hauteur donnée. Janssen (1895) a écrit I'équilibume tranche de matériau d’épaisseur dz
soumise aux pressions du dessus et du dessouscomiraintes latérales et a la gravité
(EQ.11.20) :

D? D?
HT (O‘ZZ|Z — O'ZZ|Z+dZ) —nDdzt + pgdznT =0 (Eq.11.20)

D’apreés les hypothésés) et(iii), Eq.I1.20 devient Eq.11.21 :

025 _ o — Kbt
-, — P3 Lz (Eq.1.21)

Comme la contrainte est nulle a la surfaze=(0), l'intégration de I'équation 11.21 donne la

répartition des contraintes verticales avec lagrdéur (Eq.11.22) :

0,=py A {1— ex;{—/}iﬂ (Eq.11.22)

avec/; une longueur caractéristique ("longueur de Jaris¢eq.11.23) :

D
/11' = m (Eq.ll.23)

La longueur caractéristique dépend de parametresalia géométrie du sil®), a la nature du
matériau granulaireK() et a l'interaction des deuxu). Pour des hauteurs de grains tres
inférieures a la longueur caractéristigue, la poessaugmente linéairement de facon
hydrostatique suivant,, = pgz. Pour des hauteurs de grains tres supérieureslandaeur
caractéristique, la pression est saturée et camstay, = pg4;. Quand la hauteur dépasele
surplus de poids est supporté entierement paickiofr aux parois. La friction aux parois dépend
a la fois du coefficient de friction grains-parqi) (et de I'état local de structuration de
'empilement. Les conditions de remplissage du giuvent influer sur la répartition des

contraintes.
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Le modéle de Janssen manque certainement de fontiethéoriques (Ovarlez, 2002) de par les
hypothéses simplificatrices sur lesquelles il exté) mais il n’en reste pas moins encore tres
utilisé aujourd’hui pour la construction de sildisdonne une description simple et satisfaisante
du phénomeéne d’écrantage dans les silos. Différmurteurs se sont intéresseés a l'influence de la
rigidité du fond sur la mobilisation de la fricti@ux parois (Williamset al 1987), au réle du
ratio entre le diametre du silo et celui des grauns la valeur de la longueur caractéristique
(Qadiret al, 2010), a I'effet d’une friction aux parois varieb selon la hauteur dans le cas d’'un
milieu élastique (de Gennes et Evesque, 1998), radartition des contraintes dans un silo a
surface contrainte (Ovarlez, 2002), ou a l'influeme la densité du milieu, du paramétre K et du
coefficient de friction sur les prédictions du mizdde Janssen (di Felice et Scapinello, 2010).
Le modéle OSL est considéré comme une versiondatalJanssen, pour lequel les contraintes
ne sont plus supposées homogenes bien que la pompaidité entre contraintes horizontales et

verticales soit conservée (Ovarlez, 2002; Clauti®99).

Le "trou du tas™ Il a été montré que la répartition des contesird la base d’'un tas de sable au
repos dépend de I'histoire de la construction du & le tas est créé par versement a partir d’'un
point fixe, une chute de pression a la base estroés au centre du tas, la ou justement on se
serait attendu a mesurer une pression maximale'tr@e du tas" disparait lorsque le tas est
construit par versement en pluie (Figure I1.36bhs€vé pour la premiere fois en 1920, ce
phénomene a été validé par Varedl al. (1999) sur une base suffisamment rigide pour
s’affranchir d’'un effet de déformation du fond. Deias en apparence semblables présentent en
réalité une distribution des forces différentes. faamation de vodtes permet de comprendre
qualitativement I'existence du "trou du tas". Suaex avalanches créées lors de la formation
d’'un tas a partir d’'un point source, les voltesiseit orientées de facon anisotrope, créant un
report du poids des grains vers le c6té du tasengre est soulagé par création d’'un minimum

de pression a cet endroit.

Plusieurs niveaux d’échellePour comprendre les phénomenes propres auxumigjeanulaires,
différentes approches sont possibles. L’étude dagrigtés mécaniques des milieux granulaires
fait appel a trois échelles d’observation : micogsque, mésoscopique (ordre de grandeur de la
taille d'une volte par exemple) et macroscopiquedd®u et al, 1989). A I'échelle
microscopique, chaque grain est considéré de fagdividuelle. Le milieu granulaire se
caractérise par un fort désordre structural ouolamomogeénéité et la discontinuité des efforts

sont observées. Il existe deux types de désordeeostiucturaux et anisotropes. Le premier
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correspond au désordre géométrique (distributiotadle et de forme des grains) et le second
provient du désordre des contacts (distribution distances intergranulaires) (Bideat al,
1989). Ces deux types de désordre permettent dewgel 'anisotropie de la structure de
lempilement granulaire. Les études a I'échelle mscopique visent a améliorer la
compréhension de leur comportement macroscopigarise en compte des distributions des
variables et des lois de probabilité permet d’'ejmr d'une part I'anisotropie initiale du
matériau et son évolution, et d’autre part la ntantanéité dans la transmission des forces au
sein du milieu granulaire (Pham Van Bang, 2004)éghelle macroscopique, le comportement
d’'un volume élémentaire comprenant un "grand" n@mBle grains, supposé homogéne et
continu, est modélisé par des lois rhéologiquesnBilr, cela implique le choix délicat de la
taille du volume élémentaire, avec par exemple nuteére en nombre de "chaines de forces"
(Ovarlez, 2002). Cette approche s’intéresse auguvslmoyennes et continues des propriétés
physiques du milieu granulaire. L’hypothése de icwité du milieu permet de définir, dans le
cadre de la mécanigue des milieux continus, lesom®tfondamentales de tenseurs des
déformations et des contraintes. Il est généraleradmis que sur des volumes de quelques
dizaines de particules, la définition d'un tensel@s contraintes a partir des forces inter-
particulaires a un sens (Pouliquen, 2002). L’appeodraditionnelle est alors celle de la
mécanique des sols. Le critere de Mohr-CoulombBret Richards, 1970; Nedderman, 1992)
est souvent utilisé afin de décrire les milieuxnglaires a la rupture. Il se base sur le concept de
friction. Un matériau cede lorsque le cisaillemestur une facette atteint la valeur critique=(
tanp.o + c), ouo est la contrainte normale sur la facette, ¢ esbtdrainte de cohésion etest
'angle de friction interne. S’il on attribue la mwainte de cohésion aux ponts capillaires et si
I'on identifie I'angle interne a I'angle de frictiograin/grain, le critere de Mohr-Coulomb semble
adapté pour décrire la dépendance de lI'angle diache avec le coefficient de friction des
grains et I'humidité (Ovarlez, 2002).

L’étude des milieux granulaires reléve donc deHgspgue moderne et le nombre de questions
encore sans réponses est important. L'intérét destffiques est élevé tant les applications de
ces études sont considérables (Claudin, 1999) pasditulier dans l'industrie agro-alimentaire

pour la transformation de produits céréaliers.
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I1.7. Conclusions

Qualification du sujet de recherche suite a I'étuddibliographique

Cette synthése bibliographique démontre la graintiesse des informations disponibles sur les
matériaux granulaires, en particulier concernantrsle propriétés particuliéres, sur les
mécanismes et les technologies d’agglomération deirmié poudres, mais aussi sur les outils de
caractérisation et de contrdle du procedé d’aggtatizh. L'importance des enjeux liés aux
applications industrielles est considérable et igupl le fort intérét de de la communauté
scientifique (essentiellement du génie des procédésla science des aliments et du génie
pharmaceutique) pour I'agglomération humide de pesidL’'un des enjeux majeurs de ces
disciplines consiste a proposer de nouveaux csitedes diagrammes de fonctionnement
rationnalisés, des aides a la conduite des procadlé@ncore de nouveaux procédés en rupture
avec les technologies actuelles. Il apparait ala@m@t que l'introduction de sciences plus
fondamentales comme la physique de la matiere roalla mécanique des milieux granulaires
couplée a des techniques modernes d’investigapemnettra d’identifier plus finement les
mécanismes d’agglomération en lien avec les parameatu procédé. Ces challenges sont
complexes et doivent étre menés de front et denfapiérente. Les études se doivent aussi
d’intégrer la complexité des systémes granulaitediés. Le « modele de la bille de verre » est
difficilement adaptable a des poudres industrietl@®me le sont les poudres alimentaires. Leur
réactivité¢ aux échelles de la particule, des mé&oaes et du procédé, n'est pas encore
entierement comprise et maitrisée, malgré les a@emdes équipes de physiciens de la matiere
en grains. Les industriels de leur coté, s’appsoytridifficilement ces nouvelles notions et
peinent a appliquer les concepts a leurs filieregpaduction, a fortiori lorsqu’il n'y a pas de
filiere pilote comme c’est le cas pour la productie couscous. Notre travail en science des
procédés portera donc essentiellement sur cetteegamn entre physique et technologie. C’est
dans ce contexte général, qu’il est important delegad I'esprit, que nous exploiterons les

données bibliographiques présentées dans ce manuscr
Contexte spécifique de I'agglomération
Les mécanismes d’agglomération humide en mélangieunulateur peuvent étre divisés en trois

catégories : mouillage et nucléation, consolidagbrcroissance, et enfin, rupture et attrition.

D’autres transformations existent comme le mélatgéa poudre initiale, I'atomisation liquide,
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et la dispersion du liquide de mouillage au seinlitiide poudre. La multiplicité de ces
transformations, qui présentent des interactiomapdexes, rend le résultat de I'agglomération
encore difficile a prévoir, aussi bien en termerglgdement matiére, de colt énergétique, ou de
qgualitées des agglomérats obtenus. Une meilleurermétation des relations couplant les
variables opératoires aux propriétés physico-chiesq des agglomérats est aujourd’hui
nécessaire pour I'amélioration de la compréhenslanprocédé d’agglomération. Ceci est
particulierement d’actualité dans les industriegredasformation des céréales, par exemple pour
la fabrication de couscous, qui manque encore deeiments théoriques, pré-requis a une

amélioration du contrdle et de I'efficacité du pgdé industriel.

L’agglomération humide de particules nécessite nafjpiement des apports d’eau et d’énergie
mécanique (par un outil de transmission mécanique bi@n par apport pneumatique).
Concernant I'apport d’eau par pulvérisation, urapagtre opératoire pertinent est la distribution
de taille des gouttes formées. En effet, il a étahtné que la taille des premieres structures
formées ie. nuclei) dépend en partie de la taille des goutiels nucléation a lieu selon le
mécanisme d’'immersion. Toutefois, aucun modeleiptiéa la fois simple et générique permet
de relier la distribution de taille des gouttes gquatameétres opératoires et de formulation du
procédé d’atomisation et ce, indépendamment demsystle pulvérisation employé. Concernant
'apport d’énergie mécanique, la littérature morgue I'énergie mécanique induit des collisions
entre particules, qui influent sur les mécanismagglomération et leurs vitesses. Ces collisions
dépendent a la fois des mouvements relatifs ddcpkas individuelles et de I'écoulement
d’ensemble a I'échelle du lit. Peu d’informationsns disponibles sur les relations entre la
contrainte appliquée par la pale et les écoulemgrasulaires, qui permettent la transmission
des contraintes sur des volumes de poudre cardajags. Des études récentes fournissent une
premiere image des champs de contrainte et desgge=t de la facon dont ils évoluent au cours
du procédé mais beaucoup reste encore a faire.étire plus détaillée de ces champs de
contrainte et d’écoulement est nécessaire pourdaccEux distributions de cisaillement et de
vitesses, et donc a la frequence et a lintenség dollisions inter-particulaires. Citons le
phénomene de «shear-banding » qui vient compligaerdescription en générant une
discontinuité du champ de vitesse. La taille camstique d’établissement d’'un gradient de
vitesse est donc une quantité a mesurer et a paenah fonction des caractéristiques des
milieux granulaires et des parametres opératoiBems le méme sens, il est nécessaire de
proposer une méthodologie adéquate et universelig pstimer 'ampleur des contraintes

générées dans les mélangeurs et pour les reliecamaxtéristigues physiques des agglomérats
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(e.g.résistance mécanique, cohésion, friciteit) au cours de leur formation. La quantification
des contraintes granulaires et des champs de éépdsat est un domaine d’étude émergent qui
devrait permettre d’améliorer I'aptitude a la maskion et ainsi, de fournir des informations

pour le développement d’équipements adaptés einlieGte du procédé.

La modélisation, a I'’échelle des phénoménes impbgaonstitue un outil de représentation des
mécanismes d’agglomération. La littérature, avetamment tous les travaux de «I'école
australienne », propose des nombres adimensiogeelant a décrire les régimes de nucléation
et de consolidation-croissance au travers de diages de fonctionnement. Bien
gu'intéressants, ces outils ne peuvent souvenéfpaglirectement utilisés a cause de la difficulté
inhérente a la détermination de certains parametmsne la vitesse de collision des particules
par exemple. Souvent approximée par la vitesseode de pale, cette vitesse de collision peut
néanmoins étre déterminée expérimentalement. Plsnidifférentes techniques permettant
d'accéder aux vitesses en mélangeur, la PEPT egdisition d'images a vitesse rapide
(technique PIV) semblent aujourd’hui tres prometé=u Plusieurs régimes d’écoulements
granulaires ont pu étre mis en évidence grace auas. Un travail supplémentaire doit étre
mené pour définir de fagon plus précise le compuetd de la poudre et les collisions résultantes
selon les parametres opératoires, et pour « affifes frontiéres des cartes de régimies (
régimes de nucléation, de croissance et d’écoulgmen

D’autre part, les scientifiques ont encore beaucdapdifficulté a analyser et a modéliser
I'interaction d’un fluide interstitiel dans un nmeli granulaire humide. Ainsi, la plupart des études
sur les milieux granulaires, s’intéressant a laritistion des contraintes dans un empilement ou
aux eécoulements de particules, ont porté sur désuxisecs en absence de mouillage. Pourtant
une augmentation de la cohésion inter-particulaioglifie fortement les propriétés mécaniques
du milieu granulaire ainsi que sa réponse a uné&aiote extérieure. En statique, le modéle de
Janssen est présenté comme donnant une représerfialie de la répartition des contraintes
verticales dans un milieu granulaire sec. L'infloerde la cohésion d’un milieu humide sur la
distribution des contraintes d’un milieu granulde&ralement confiné n’a actuellement jamais
été étudiée alors méme que beaucoup de procédésstrints (agroalimentaires,
pharmaceutiques, génie civiitc) mettent en ceuvre des milieux granulaires humidesnéme,
dans tous les travaux portant sur la théorie desésm les contraintes sont toujours mesurées de
facon globale, a I'échelle de la section entierdadeolonne. La distribution de la contrainte

locale, définie sur une plus petite surface quselion de la colonne de grains n’a jamais été
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étudiée a notre connaissance. Une étude portatieablissement d’une corrélation potentielle
entre I'état statique du lit granulaire et son congment sous sollicitation mécanique semble a
priori nécessaire pour mieux appréhender la cartidgh de I'apport mécanique aux champs de

contrainte et de déplacement en dynamique.

Cette revue bibliographique montre I'existence d&kntes techniques pour la caractérisation
et le suivi en ligne du procédé d’'agglomération Hlen L'utilisation de courbes de
consommation énergétique.g. couple ou puissance) pour caractériser I'agglotisérdaumide

est une technique aujourd’hui bien établie. Tousefda proportion d’énergie mécanique
réellement utilisée par les mécanismes d'aggloiméraen comparaison avec |'énergie
consommeée pour déplacer la pale a vide et de bdmedissipée n'a pas été déterminée
expérimentalement alors méme qu’il apparait de @osplus nécessaire de proposer des
procédés moins colteux en énergie. L’amélioraties tndements énergétiques impliquerait
I'étude de linfluence des modalités d’apport d’edudes paramétres opératoires sur les profils
de consommation énergétique générés. La spectiespagrhe infra-rouge constitue une autre
technique de suivi en ligne qui connait un int@tndissant pour la description du procédé
d’agglomération humide, la vérification de son lEmoulement et la détermination d’'un temps
optimum d’agglomération. Des travaux récents onhtméole fort potentiel de cette technique
pour I'étude de I'agglomération humide de prodagséaliers, comme la farine de blé, ou des
produits pharmaceutiques. Il est aujourd’hui némiessd’aller plus en avant dans I'étude de
faisabilité de [l'utilisation de la spectroscopieRPpour le suivi cinétique de changements
physiques et chimiques de matériaux granulaireats de I'agglomération humide.

Démarche générale issue de I'état de I'art sur lauget
L’étude bibliographique a mis en évidence les téssilconsolidés, qui ont rejoint pour la plus
part le domaine de l'ingénierie des poudres, aius les problématiques scientifiques encore

non résolues, liés au procédé d’agglomération ea komide. Cette synthése nous conduit a

structurer ce travail de recherche selon quatre ena@geurs présentes figure 1.1.
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This chapter presents a thorough description ofttel materials and methods used in this
research work. The reader will also find detail@glanations on materials and methods in each

of the papers presented in the Chapter IV of theuseript.

I11.1. Granular raw materials

Wheat powder- Durum wheat semolina of industrial quality (Pamz France) is used to

describe the behavior of a typical complex granaiadium from biological origin, largely used
as raw material in many industrial food processeg. pasta and couscous manufacturing).

Semolina is stored in hermetic containers at 4°til mmeasurements.

Glass beads As a reference powder, experiments are alsdoedaout on monodisperse glass

beads that constitute a classical model granulaiume

I11.2. Analytical characterization of granular raw materials

Chemical composition Water contents of native semolina is determimettiplicate by drying

at 105°C for 24h according to the AACC official metls (AACC, 2000). The total nitrogen
content (TN) is determined in triplicate by the Kghl method and the crude protein content
(12.4 £ 0.1 g per 100 g of semolina) is calculatedording to TN x 5.7 (NFV 03-050).

True density- The true density of native semoling (= 1.478 + 0.005 g.cif) and glass beads (

p. = 2533 + 0.001 g.ci) are determined in triplicate using a nitrogen rEyoeter

(Ultrapycnometer 1000, Quantachrome Instruments).

Particle size- Particle size distribution of native semolinarisasured in triplicate by using laser
granulometry (Coulter TMLS 230, Malvern, England) rmom temperature. Semolina is
characterized by volume-equivalent diameters foickvithe number of particles is inferior to 10
(d10), 50 @sg) and 90% dyo) of the total number of particles. The span icwalted asdyo-
dy0)/dso.

Wall-grain friction coefficient- The coefficients of friction between the graiasd a glass

surface [ are determined using a mobile glass wall equippgd a numerical inclinometer
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(Ovarlezet al, 2003). Grains are disposed on the horizontalsgleal. The glass wall is then
progressively inclined from the horizontal. Thecfional angle §) is then measured at the

sliding of the grains. The wall friction coefficinfor semolina f =tan8 = 038+ 004) and
glass beadsy( = 023+ 001) are calculated based on twenty measurementshigher value of

wall friction coefficient for semolina particlesah for glass beads could be explained by a

higher level of friction of the semolina in contagth a glass surface.

Slope angle- The slope angles of native semolina {43.8+0.3°) and glass beads

(a =23.6+0.1°) are measured in triplicate using a powder td&exeka, France).

[11.3. Static and dynamic behaviors of granular magerials under mechanical inputs

An original experimental equipment has been spmlfi developed to allow the establishment
of vertical stress profiles in a laterally confingowder bed under static and dynamic conditions
as well as the determination of 2D flow fields awelocity gradients of particles during an
upward blade motion using a high speed camera edupith a particle image velocimetry

technique.

The uniaxial mixing cell An open glass cell container (51 x 100 x 160 mmyenaf five

transparent glass walls (sides and base) is spebiailt for the present study (Figure 1l11.1).
Four flat and rectangular steel probes of diffeidimensions and constant thickness (0.97 mm)
are especially designed (Cryotec, France) to tiv ithe glass container. Three small probes
(length x width: 45.1 x 5.04 mm; 44.6 x 9.95 mm;&4# 19.7 mm), which are analogous to a
blade of a mixing device, allow local measuremaitthe vertical stress in the powder bed. A
large probe (length x width: 50.5 x 98.5 mm) isdise simulate the bottom of the cell and
allows a global measurement of the vertical stréss.probe is screwed on a rod that is linked to
a load cell of a texture analyser (TA.XT2, Tablechi System), which is used as a force sensor
and allows an ascendant vertical motion of the dlé@. small probes) associated with an

adjustable blade speed.
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<«— Rod
« 0.385 mm 157 mm (Diameter
of 3 mm)
160 mm i
‘/5 1 mm Blade —» )
- lenght
100 mm ) i
(a) A . (b) 0.97 mm (C)

width

Figure lll.1. Schematic representations of the experimentalzefa) Glass cell. (b) Blade (not to scale).
(c) Picture of the empty cell with the blade fixedhe rod.

Vertical stress under static conditiorsStatic stress tests are performed on differeanhgar

materials (native semolina, glass beads and wébmggates of different water content§).The
probe is first positionned in the empty cdli) Powders are sprinkled with a funnel (outlet
diameter of 1.23 cm), placed in the middle of tal, @t 50 mm height from the upper side of the
cell, until powders reach a definite height in ted. (iii) Static stress measurement is carried out
for 2 sec.

Distance to

the center
i
1

Distance to the surface

Height of the powder bed

Distance to the bottom

Figure l1Il.2. Schematic representation of the small probe positiin the cell for static stress

measurements.
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When using thdarge probe, the probe position is fixed at the bottom of ttedl and stress
measurements are carried out at different heightsegpowder bedl(< H < 14 cn).

When using thesmall probes the height of the powder bed is constadt< 14 cn) and
measurements are carried out at different probéigos in the powder bed. The small probe
position in the cell is defined according to theibontal ) and vertical ) axes (Figure 111.2).
Three position parameters are defined. The ho@@usition ranges from = 0O, at the center of
the cell, tox = 5 cm at the side wall. The vertical position rangesifiz = O, at the surface of
the powder bed, ta = H whereH is the powder bed height. The third position patanis
related to the vertical distance to the bottomhefaell (Figure I11.2). The probe is always placed
at 0.2 mm from the front wall of the cell (Figuié1c).

As different studies demonstrate a marked influesicéhe construction procedures on stress
distributions in a granular pile (Brockbaek al, 1997; Vanekt al, 1999; Tixieret al, 2004),
we take care to keep constant and reproduciblefiliveg procedure of grains in the cell.
Experiments are realized at constant powder becpaoimess for each tested granular medium.
The initial compactness of the powder bed is evatlidby weighing the powder madé
contained in the cell filled with 14 cm of powddrhe compactnessg) is calculated using
equation 111.1:

vV, _ M,
Vsample B p;Vsample(l"' w)

p= (Eq.IIl.1)

with Vs the solid volume of powder in the celfsampethe total volume of powder in the cell
(Vsample= 701.5 cm) andw the powder water content (dry basis). The goodoaagibility of the
filling procedure of powders in the cell is assuntedallow a good reproducibility of the
compactness from one powder bed to the other ficed type of powder. However, no standard

deviation of the powder compactness has been eadcll

Force measurement under static conditions (witlaoyt movement of the blade) is done at the
probe position during 2 sec. The entire procedueegrobe positioning, cell-filling with powder

and force measurement) is repeated five timesdoh g@robe position (or powder bed height).
An average value of the vertical stregs(X,z) is calculated from the five force measurements
carried out at the same depth (or for the same powweight) by dividing the measured force by

the probe surface. It can be noted that for eagb of powder the same powder sample is used
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for only ten stress measurements so as to avoiitieasegregation which can appears during the
filling and emptying steps occurring between suseesstatic stress tests. The measurement
order of the vertical stress at the different prdeeths (or for the different powder heights) is
randomised and as a result, a same sample of powdesed to measure vertical stress at
different probe depths (or for different powderdigs). Static tests are performed on different
samples of the same type of powder, at the samth ddéphe blade position when using the

small probes, or for the same height of powder wis#ng the large probe.

Vertical stress under dynamic conditionsForce measurements are carried out during the

vertical rise of the small probes, also named ldadethe container. Before each test, the blade
is taken down to the bottom of the cell and thenglar material is poured in the cell with a
funnel (outlet diameter of 1.23 cm) to reach a tamisheight of 14 cm. Force measurements are
then conducted when the blade is moving up atmiffeblade speeds (from 2.5 to 40 miffer
durum wheat semolina, and 30 mthfer wet agglomerates of different water contentith

five replications each.

PIV_measurementsThe visualization of the behaviour of native séneoin the neighbourhood

of a blade in ascendant vertical motion is carnatusing a high-speed camera of type CMOS
monochrome, with a recording frequency of 100 frayper second and image resolution of 1392
x 1024 pixels. The camera is placed in front of itiging device and the glass wall surface is
illuminated by halogens lamps. The area of inteie$t14 x 0.10 m, which corresponds to the
size of the 2D granular bed. The number of imagesrded during the vertical blade motion
depends on the blade speed. The particles’ moitotwo dimensions have been studied by a
particle image velocimetry analysis. PIV techniqueasist in determining the distance covered
by the patrticles in the time between two conseeutigmes (Lueptovet al, 2000). In the case
of granular flow, because the number of tracer ighit is not possible to measure the
displacement of each tracer separately. Each 8aurte is thus divided into interrogation areas
of 32 x 32 pixels, each with an overlap of 60%. AIculations are performed using the Direct
PIV software (R&D Vision, France). A separate grainsemolina is described approximately
with 7 pixels. A single-pass process is performetivieen each two consecutive frames and a
velocity vector is calculated for each of the inbgation areas. An iterative local filter (with
75% maximum and 10 iterations) is applied in otdegliminate wrong vectors. Instant velocity
fields are obtained for the entire granular bedennabrtical solicitation and represented using a

classical colour scale (Tecplot Focus).
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l11.4. Liquid materials, spraying systems, and dropsize measurements

Liguids- Tap water is mainly used as liquid during aggtoation experiments. Different ternary

liquid mixtures, based on deionized water, ethaaotl/or glycerin, are also used to investigate
the physico-chemical effects of liquid on the dpe. Ethanol is used to generate different
surface tensions because its adsorption kinetithatsurface of droplets is instantaneous
(Marmottant, 2001). Glycerin is selected for itsvimnian behavior and for its aptitude to offer a

large range of viscosity in the presence of water ethanol.

Liquid characterizationt The surface tensions of the solutions (betweeart 62.5 mN/m) are

measured in triplicate using a tensiometer Krus®X{Kruss, Germany) according to the
method of the Wilhelmy plate. The viscosities aé §olutions are measured in triplicate using a
rheometer Physica MCR 301 (Anton Paar, Austria)ijgzpd with a double gap mobile. The
fluid is put in temperature at 25°C during 2 mirsutéiscosity measurements are carried out at a
shear rate of 2 000'sduring 10 s. and a flow curve is built in the rarj000 - 0.1 (in 25
minutes). The tested fluids present a newtoniarawehr in this range of shear rates. The

densities of the solutions are measured in trifgicesing a 50 ml liquid pycnometer.

Atomizing systems The water input during the agglomeration proessis conducted using

different nozzles systems. A single-fluid atomizsygtem and an external two-fluid pneumatic
atomizing system (Spraying Systems Co., Franceused to produce a flat spray of droplets.
The single-fluid system (Figure 111.3) can be equag with two different nozzles (ref. TPU
650017 and 6501), geometrically similar excepttha inside diameters of the liquid outlet slit
(respectively 0.28 and 0.66 mm). The flat sprayzteis either connected to a regular water
supply network with a stable pressure or to a fdtis pump (520S/REM, Watson Marlow,

France) in order to better control the liquid floate.

Figure 111.3. Picture of the single-fluid atomization nozzle &png Systems Co., France).
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The external two-fluid system is made of a comlamabf a liquid nozzle and a gas nozzle
(Figure 111.4). Three external two-fluid systemsthvihree different ratios of the atomizing gas
outlet diameter to the liquid outlet diameter asedi 33.2 (ref. SUJE 416-50 combined with
PAJ105-50), 26.3 (ref SUJE 418-50 with PAJ105-60R1 (ref. SUJE 420-50 with PAJ135-50)
(Table IIl.1). The higher is the inside diametertlodé liquid outlet slit, the higher are the liquid
flow rates tested during atomization. Although d@shbeen shown that the spray angle and the
shape of the spray can be influenced by procesasmeders (water flow rate, air pressure) and
liquid properties (Jimenez, 2007; Heeteal, 2008), we consider a constant flat spray angle of
50° (supplier value) for the study.

External gas orifices
(shaping air)

Gas nozzle

Central gas orifice
(atomizing air)

——— Liquid outlet orifice

Atomizing system

Combination of a liquid Liquid nozzle
nozzle and a gas nozzle

Figure Ill.4. Pictures of the external two-fluid atomization gupent (Spraying Systems Co., France).

Table Ill.1. Principal dimensions of the three two-fluid atomigisystems used in the experiments.

Gas nozzles
PAJ 105-50 PAJ 135-5(0

Gas-to-liquid

ratios of the

o Inside diameters of _
Liquid nozzles ] 2.67 3.43 outlet diameter
outlet slits (mm)

SUJE 416-50 0.41 X 33.2
SUJE 418-50 0.46 X 26.3
SUJE 420-50 0.51 X 21
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Drop size measurementsLiquid droplet sizes are measured by laser attion using the

Sprayte€ (Malvern, France). The extremity of the nozzlesés at a fixed distande = 14 c¢cm
above the laser beam (Figure 111.5) as it corredpdn the distance between the nozzle and the
powder surface during the wet agglomeration prodessplet sizes are measured during 2 min
and different parameters are calculated. @he dsp, and dyo volume diameters represent the
equivalent diameters at which respectively 10, B0 90% of the total volume of droplets are
inferior. The Sauter mean diametds,j is the diameter of a droplet having the same mehio-
surface area ratio as the total volume of all thepléts to the total surface area of all the
droplets. The De Brouckere mean diameter corregptmthe mean of the volume distribution

(d43). The droplet size span is calculateddas — tho)/dso.

/— liquid

air

Nozzle—>

L=1l4cm|

/

Laser beam ::::i:

Detector Transmitter

Figure II1.5. Sketch of the specific atomization experimentsualuate droplet size by laser diffraction.

Atomization experiments are carried out at 20°Ce Tiguid is brought to the nozzle at constant
flow rate using a peristaltic pump (520S/REM, Watddarlow, France). Calibration of the
liquid flow rate is carried out with water betwe®b.4 and 26.6 miSor the single-fluid nozzles,
and between 4.1 and 76.8 thisnder 0.5 bar of relative air pressure for the-fluim nozzles. It
was checked that the liquid flow rate measurechatdutlet of the two-fluid nozzles does not
change significantly when relative air pressurenisreased up to 2.5 bar. The relative air
pressure for the two-fluid nozzles is adjustedwieein 0.5 and 2.5 bar) using a pressure reducer.
The influence of the outlet liquid speed is invgated between 15.4 to 26.6 thfer the single-

fluid nozzles and between 4.1 and 76.8 hics the two-fluid nozzles.
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l11.5. Wet agglomeration experiments

This part introduces the different low shear mixargl process conditions used for the wet
agglomeration experiments as well as the equipnmerdselated methods used to follow in-line

the agglomeration process by NIR spectroscopy aatgetical consumption measurements.
[11.5.1. Low shear mixers and probes

Three types of vertical low shear mixers are usethis research work: Labo 25 Mahot (VMI,
France), SPI10 (VMI, France) and Kenwood Major 1208nwood, United Kingdom) (Figures
[11.6-9), in order to test different bowl and bladeometries. We also had to choose different

mixers as we were subjected to different availgbgeriods of these equipments in the lab.

Labo 25 Mahot The Labo 25 Mahot is used to produce wet aggtatese which are further used

for static and dynamic stress measurements inrtexial mixing cell (Figure 111.6). The Mahot
mixer is equipped with a 10 liters rotating bowtamconcave-shape blade which rotates around
an oblique axe. The motor used for rotating both ilbwl and the blade is the same and as a
consequence the speed ratio between the bladeharizbivl is always equal to 8.5. Both blade

and bowl have an anti-clockwise rotation.

Atomization Blade

system

Mixing bowl

Figure 1l1.6. Labo 25, Mahot (VMI, France) low shear mixer equig with tha atomization system.

SPI10 mixer & NIR probe The SPI10 mixer is used to produce wet agglotasren order to

describe and follow in-line the wet agglomerationgess using a NIR spectroscopy technique.
The mixer is equipped with a 10 liters rotating b@nd contain a spiral blade (Figure II1.7).
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Two different motors are used to induce both bladd bowl rotations. As a consequence, the

rotation speed and direction of the blade and tva lare independently controlled.

Water supply

Atomization system

Spiral blade

Mixing bowl

Figure IIl.7. Low shear mixer SPI10 (VMI, France) equipped watlspiral blade and the atomization

system (Spraying Systems Co., France).

NIR spectra during agglomeration process are recbrdsing a Nicolet Antaris FT-NIR
Analyser (Thermo Electron Corporation, France) (Féglll.8). The NIR instrument is connected
to a fiber optic probe positioned inside the SPi&er, allowing contact with the product
during mixing (Figure 111.8). The NIR spectrometgathers spectra in the range 1000-2500 nm
at 2 nm intervals, 12 scans per 6 s which are geerdo give 1 spectrum each 1 sec, and
represented as values of log (1/R) as a functionwafelength (nm). The NIR spectra are
recorded during mixing and wetting stages, andyaedl using MATLAB 7.0.4 software (The
MathWorks, Inc). A second derivative treatment loé traw spectra is performed using the
Savitsky—Golay derivative available in the PLS Bmt (Eigenvector). The smoothing and
derivative parameters, filter width, polynomial ercand derivative order are respectively 61, 2,
and 2.

Kenwood & Wattmeter- The planetary mixer Kenwood Major 1200 (Kenwoddiited

Kingdom) is equipped with a 5 liters fixed bowl aad blade that rotates around a vertical axis
in an adjustable speed range (Figure 111.9). Thigemis exclusively used for energetical
consumption measurement in this reasearch worknfdesurement of the electric consumption
of the mixer engine is continuously carried outaiattmeter (Wattcoa). Electric input power

curves are smoothed thanks to the Os@h software.
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FT-NIR spectrometer

Recording
on computer

(@)

— Water supply

Spiral blade — — NIR probe

Mixer bowl Granular medium
(b)
Wetting zone
Spiral blade
NIR probe

Figure 111.8. Schematic representation of the experimentaligaised for the in-line monitoring of the

wet agglomeration of durum wheat semolina by NIBcsfpscopy.

K blade

Bowl

Figure 111.9. Kenwood Major 1200 (Kenwood, United Kingdom) lotvear mixer used for energetical
measurements and equipped with a K blade.
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[11.5.2. Protocols for wet agglomeration experimens

General protocol Wet agglomeration experiments are divided into &iages:
- Stage 1Rotating the bowl and the blade with no loadyeein 0 and 60 min).
- Stage 2Rapidly pouring a certain mass of semolina inkibe/l and then, mixing for a certain

time (between 2 and 60 min) without water additiororder to homogenize the initial powder
and to equilibrate the temperature (at 20 °C).

- Stage 3.Water is added either by spraying directly on skeenolina bed using one of the
available spraying nozzles, or by rapidly pouringhva trickle of water (in less than 10 sec).
Different amounts of water are added in order exhedifferent hydration levels (between 0.22
and 0.55 g water / g dry matter). For the spraymeghod, the liquid flow rate and the time of
spraying are adjusted to reach the desired fintgmentent.

- Stage 4Wet masses are mixed for homogenization (betwesmd60 min).

Agglomeration with the Labo 25 mixefThe bowl and blade mixing speeds are kept cahsta

during the entire experiment and are respectivigldfat 9 and 80 rpm. Mixing with no load is
not carried outgtage ). A mass of 1.5 kg of semolina is directly pounedhe bowl and mixed
for 2 min tage 2. During thestage 3 different water contents are reached (betweeb &2l
0.55 g water/g dry matter) by spraying water at d4.min”, using nozzle TPU650017
connected to a regular water supply network. Iseheonditions, the spraying times (between 4
and 20 min) are similar to the total mixing timetbé experiment (between 8 and 24 min). The
wet homogenization timesi{age 4 is fixed at 2 min. Then, wet agglomerates arepadhand

used for static and dynamic stress measuremeitte mniaxial mixing cell.

Agglomeration with the SPI110 mixerThe bowl and blade mixing speeds are kept cahsta

during the entire experiment and are respectivegldfat 9 and 80 rpm. Mixing with no load is
not carried outgtage ). A mass of 1.5 kg of semolina is directly pounedhe bowl and mixed
for 2 min tage 2. The final water content is fixed at 40% (dryiBasFor thestage 3two types
of water supply conditions (slows. rapid) are tested depending on the relative tifrgpoaying
compared to the total time of mixing (Figure lll)1(For water addition under slow rate
conditions (at 24 mL.mif), water is sprayed using nozzle TPU650017 condeittea regular
water supply network. In these conditions, the @pgatime (12.5 min) is similar to the total
mixing time of the experiment. For water additiarder rapid rate conditions (at 383 mL.M)n

water spraying is conducted using nozzle TPU650hected to a peristaltic pump. The time of
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spraying is then short (between 47 sec) compardtetdotal time of mixing. For both water
supply conditions, the homogenization stage ise@dmwut during different mixing times without
water addition (between 2 and 60 min). On-line réicw of NIR spectra is carried out during
the agglomeration of semolina using the two diffiérevater supply conditions, for one final
water content of 40 % (dry basis).

o © ©
S NVCe we
N o w oo

T

0.15 F

Water content (%)
o
-

- S|ow water addition rate

0.05 - Rapid water addition rate
0 : ' '
0 5 10 15 20
Time (min.)

Figure 111.10. Typical examples of the two conditions for wateldition rates (slow and rapid rates)

during the agglomeration process experiments @olra final water content of 40%).

Agglomeration with the Kenwood mixeAs a baseline, the energy consumption by the msto

first measured for no-load mixing over 60 mimst stagg, at different blade rotation speeds (70,
80, or 90 rpm). To evaluate the energy consumptmnransport inert load, the energy
consumption by the motor is measured during 60 aftey the rapid introduction (10-15 sec) in
the mixer bowl of different masses of durum wheanslina (1125, 1875, or 2625 g) without
adding watergecond stage Experiments are carried out at different blaokation speeds (70,
80, or 90 rpm). Different conditions of water camttare also tested at 70 rpm and under constant
mass load (semolina + water = 1875 g). Water igdhapntroduced (10-15 sec) in the mixer
bowl containing the semolinah{rd stagg. Mixing is remained for an additional 60 min i
(fourth stagé. Different water contents (22, 27, 32, 35, 384@2rg water / 100 g dry matter) are
studied.

Dimensionless spray flux valuesConcerning the wet agglomeration experiments wittew

spraying, the droplet diameters have been estintaté@Oum and 141um, respectively for the
slow and rapid water flow rates. By combining th® tinvestigated water flow rates with the

selected mixing speeds, we can indicate that tiggoageration processes are conducted under
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two different dimensionless spray flux values (extjvely equal to 0.2 and 5.2). These values
correspond to the intermediate regime of nucleafiom spray flux between 0.1 and 10)
according to Hapgoodt al. (2003). However, the slow flow rate induces a gghax closer to
the drop control regime than the spray flux usiagida flow rate, which is then closer to the
mechanical dispersion regim€&€oncerning the wet agglomeration experiments wiltectl
pouring of water (using the Kenwood mixer), no dnsienless spray flux can be calculated.

However, the nucleation regime certainly corresggaiedhe mechanical dispersion regime.

[11.6. Analytical methods to characterize the wet gglomerates

Water content Water contents of agglomerates are determinedplicate by drying at 105°C
for 24h according to the AACC official methods (ASC2000).

Partice size distribution Particle size distribution of agglomerates isamged in triplicate

immediately after mixing: 100g or 250 g of the wdss are sampled and sieved for 2 min over
a column of 10 metallic sieves (or more) of dedrepsnesh (2; 1.250; 0.900; 0.800; 0.710;

0.630; 0.500; 0.400; 0.315 and 0.250 mm) (Figuré&1l). For each wet mass, the granulometric
distribution is obtained by weighing the mass odigs obtained on each sieve. The weight

distribution according to size criteria is then egsed as the percent of total weight.

Figure Il1.11. Sieving device used for the size distribution measents of wet agglomerates.
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Solid volumic fractiont To evaluate the solid volume fraction of the ledk, five samples are

collected for each granular medium tested usingliadrical metal ring ¥ = 1.69 cni). Each

sample collected is weighed. The solid volume foac(®) is determined using Eq.ll1.2.

@ = p’;;s (Eq.111.2)

wherep; is the true density of native semolinig,is the sample volume, corresponding to the
ring volume, andng is the mass collected using the metal ring aftgmdr The solid volume

fraction is given as the mean of five measurements.

Shear tests The cohesion of the agglomerated powders isuat@dl with the FT4 powder
rheometer (Freeman Technology Ltd., Worcestersbikg, Before each test, the powder sample
is gently conditioned mechanically through the ggeattion of the conditioning bladeg| helix
angle of -5°, 23.5 mm in diameter). The conditigninlade is first introduced in the empty
system i(e. two superimposed 50 x 50 mm vessels), before daglpr sample is introduced. The
powder sample is then gently filled using a largatsla in the test vessel. The conditioning
stage consists in slicing the powder bed from tb#tom to the top at constant tip speed (60
mm.s?) to remove any excess air and create a uniforndpowed in a low stress packing state.
The FT4 powder rheometer is able to measure tlggi¢arequired to move a torsional shear head
at a specified shear rate and normal stress (Freetral, 2009). After the initial conditioning
cycle of the powder, sample is then pre-consollatng a vented piston (48 mm diameter), at
a normal stress of 15 kPa for 60 sec. The uppéndrytal vessel is split to remove the excess
powder material so that the volume of the powder@a is maintained constant (393 ml) in the
50 x 50 mm cylindrical borosilicate test vesseleT@hear tests are conducted using a specific
shear cell (48 mm in diameter) that consists ovéRical segments (blades) ensuring that the
shear process occurs within the bulk solid. Thegoresolidated powder sample is then pre-
sheared (18°.mihover 60°, at a normal stress of 15 kPa) to achéeustical state, after which
the normal stress is lowered, and the sample iaretidurther to obtain a yield point. The pre-
shear/shear sequence is repeated 3 times to abtaeld locus. For each powder sample, the
yield loci are obtained for 9, 8, 7, 6 and 5 kPau&a of normal stress; and each yield locus is
analyzed using Mohr stress circle analysis to obthie values of major principal stress,
unconfined yield strength, friction coefficient andhesion (Carson et Wilms, 2006; Freeman,
2007).
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IV. Résultats & Discussions

IV.1. Atomisation d'un jet liguide en gouttelettes

L’objectif de ce travail de thése est d'investigle=r contributions des apports d’eau et d’énergie
mécanique au procédé d’agglomération humide. Aénr&pondre a cet objectif, nous avons
mené une étude préliminaire de découplage des tagpairiques et mécaniques. Concernant les
apports du liquide de mouillage, I'étude bibliognaue a montré que la taille des gouttes
pulvérisées représente un des parametres opésagoiveernant I'étape de mouillage-nucléation.
Toutefois, la littérature fait état d’'un manquerdedéles prédictifs permettant de gouverner la

taille des gouttes par ajustement des parametrpsod@dé et de formulation du liquide.

Dans la premiere partie de ce chapitre 1V, nousegntdns I'étude réalisée pour mesurer la taille
des gouttes obtenues dans des conditions opégrathirprocédé d’atomisation correspondantes a
celles utilisées en agglomération humide dansite du manuscrit, ainsi que plus généralement,
le travail réalisé par analyse dimensionnelle gdentifier les parametres influant la taille des
gouttes obtenues pour deux systemes de pulvénsdifiérents (mono- et bi-fluides). Ce travail
est présenté sous la forme d’'une publication défdige en revue internationale a comité de

lecture :

S. MandatqQ E. Rondet, G. Delaplace, A. Barkouti, L. Galet, &cart, T. Ruiz, B. Cuq,
Liquids'atomization with different nozzles: Moddadjiof the effects of processing conditions by
dimensional analysis, Powder Technology, 224, 323-3012
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IV.1.1. Liquids' atomization with two different nozzles: Modelling of the effects of some
processing and formulation conditions by dimensionaanalysis

IV.1.1.1. Abstract

Liquid atomization is a largely widespread unit gi®n. The disintegration of a liquid into
droplets depends on the nature of the nozzle, @ glocess parameters as well as
physicochemical characteristics of the fluid. Tiva af this work is to study the contribution of
the process (liquid outlet speed and air pressane) physicochemical (viscosity and surface
tension) factors on the size distribution of drégplgenerated by single- and two-fluid flat spray
nozzles. The obtained droplet median diameterstwhange between 77 and 58 for the
single-fluid nozzle and between 11 and %89 for the two-fluid nozzle, are discussed in relati
with operating conditions of atomization processménsional analysis was performed as a
modelling approach. Despite energy input for theptit formation is known to be influenced by
different origins according to single and two-fluidzzles, it is shown that a unique correlation
gathers all the parameters affecting droplet slmethe range of process and formulation
parameters tested, this correlation is validated giaes satisfactory agreement for the single-

and two-fluid nozzles.

IV.1.1.2. Introduction

Liquid spraying is a unit operation largely widesgal in many processes and industrial areas:
automotive painting, waste incineration unit, phaceutical industry (spray-drying, spray
congealing, tablet coating), fuel atomization inmtustion processes, mass transfer operations,
food processing of granular products in fluid bedsating of surfaces and particlestc
(Babinsky and Sojka, 2002; Larricq-Fourcade ditidl€r2006; Alisedat al, 2008; Hedeet al,
2008). In the specific case of wet granulation pescin mixers or fluid beds, the control of the
liquid droplet size distribution is a key step ifesoa marked correlation has been found between
the droplet size and that of the primary structresnuclei) that are generated after the impact
of the droplet on the powder bed (lvesaral, 2001). This step of nuclei formation is of primar
importance because it partly controls the exterwetf agglomeration mechanisms during which
nuclei are associated in agglomerates (Rorade&l, 2010; Saadet al, 2011). Nucleation
mechanisms have been described through two parenfetesoret al, 2001):(i) the kinetics of

droplet penetration inside the powder bed thadrgdly controlled by formulation properties and
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(if) the flux of droplets onto the bed surface whichresponds to the physical distribution of
liquid in the spray zone and is described by tmeethisionless spray flux/{). The dimensionless
spray flux is largely controlled by process parargtbut does not depend on the equipment
(lvesonet al, 2001). The mastering of nucleation mechanism®leted to the values of the
dimensionless spray flux, and thus to the fine att@rization of sprayed droplet size. This is a
challenge in many industries, and especially inscous production from durum wheat
semolina, where the nucleation and agglomeratiagestlirectly controls the efficiency of the
production line (Abecasset al, 2011). Moreover, the influence of the atomizafowacess and
formulation parameters on the spray angle is &alikey to manage the agglomeration process,
as the spray angle partly determines the sprayrageeon the powder bed.

Atomization refers to the disintegration of a liquinto droplets in a surrounding gas. The
characteristics of the spray are highly dependarthe spray nozzle type. In single fluid nozzle,
the liquid jet is formed thanks to the transforroatof the pressure energy into kinetic energy
when it crosses the nozzle. In two-fluid nozzlés pressure of the compressed air is used to
disperse the liquid in small droplets thanks to shear forces which are exerted by the air of
atomization on the liquid surface (Jimenez, 200Wo different types of two-fluid nozzles exist
considering the position of the mixing nozzles whidiffers according to whether the
compressed air comes into contact with the liqaigulverize, either in the nozzleg internal
mixing) or at the nozzle exiti.¢. external mixing) (Hedest al, 2008). The phenomenon of
atomization generates a high relative speed betweriquid and the surrounding air. The
higher is the relative speed, the higher are tihetidnal forces, the smaller is the resulting
median diameter of the droplet (Heeteal, 2008). The first phase of atomization involves th
tearing of liquid into filaments and large droplethe second phase is the breaking of these
liquid forms into smaller and smaller droplets (khattant, 2001; Alisedat al, 2008). Droplet
size depends on the nozzle type, process paramatelrphysicochemical characteristics of the
liquid.

The contribution of physicochemical properties lné fiquid has been related to the effects of
surface tension, viscosity, and density. It haslmemonstrated that an increase in liquid density
induces an increase in the droplet size (Rizkalla leefebvre, 1975). As the viscosity and the
surface tension vary jointly when formulating auiid, it is still difficult to establish simple

correlations between liquid properties and the ldtopize. Generally, an increase in viscosity

and/or surface tension of the liquid involves @ iiis the droplet size (Lefebvre, 1980; Lued
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al., 1993; Jimenez, 2007; Rajniak al, 2007; Ejimet al, 2010). For instance, Rajniadt al.

(2007) observed an increase in droplet size whereasing the concentration in hydroxypropyl
cellulose of the liquid, that could be associatethwoth increases in viscosity and/or surface
tension. It seems necessary to investigate sepathtespecific effects of the viscosity and the

surface tension.

The process parameters.d. air pressure, liquid flow, spraying angle, tempana, etc) also
affect the sprayed droplet size. For instance wigng a two-fluid nozzle, it has been shown
that an increase in the liquid flow speed, a desaa the air pressure, and a decrease in the
spraying angle induce an increase in the droptet Gluslinet al, 1995; Hedeet al, 2008). The
variation of the droplet Sauter mean diameter Wt air density has been described by a
decreasing power law (Rizkalla and Lefebvre, 19%b)he specific case of two-fluid nozzles,
the influence of the air pressure overrides thahefliquid flow. The relative pressure of the air
(i.e. air flow in the nozzle) is the most effective ataation process parameter that affects the
droplet size (Babinsky and Sojka, 2002).

Many authors have developed empirical or semi-dogditmodels to predict the droplet size

according to the spraying process and liquid plogtiemical parameters (Gretzinger and
Marshall, 1961; Kim and Marshall, 1971; Walzel, 398Mulhemet al, 2003). These models are

generally adapted for one nozzle geometry and waramges of process and physicochemical
parameters. We did not take note of a model makipgssible to predict the size of droplets
resulting from both single-fluid and two-fluid ndesg.

The aim of this work is to study the process angsimchemical parameters that control the size
distribution of droplets generated by different zieg. The studied process parameters are the
nozzle type (single-fluid or two-fluid nozzles).etiquid outlet speed (from 4.1 to 76.8 i).s
and the relative air pressure (from 0.5 to 2.5.bHne selected physicochemical parameters are
the fluid viscosity (from 1 to 259 mPa.s) and scefdension (from 42 to 62.5 mN/m). The
results are compared and discussed in relation apiérating conditions of atomization process.
An original adimensional approach is led to mathraly describe the relationships between
the droplet median diameter and the process ansigdghemical parameters for both the single-

and two-fluid nozzles.
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IV.1.1.3. Materials and methods

IV.1.1.3.1. Atomizing systems

A single-fluid and an external two-fluid pneumatitomizing systems (Spraying Systems Co.,
France) are used to produce a flat spray for tipemxents. The single-fluid system (Fig.IV.1)
can be equipped with two different nozzles (reD@&b/ and 6501), geometrically similar except
for the inside diameters of the liquid outlet §léspectively 0.28 and 0.66 mm).

Figure IV.1. Picture of the single-fluid atomization nozzle (8png Systems Co., France).

The external two-fluid system is made of a comlamabf a liquid nozzle and a gas nozzle
(Fig.IV.2). Three external two-fluid systems withrée different ratios of the atomizing gas
outlet diameter to the liquid outlet diameter asedi 33.2 (ref. SUJE 416-50 combined with
PAJ105-50), 26.3 (ref. SUJE 418-50 with PAJ105-50)21 (ref. SUJE 420-50 with PAJ135-
50) (Table 1V.1).

External gas orifices
(shaping air)

Gas nozzle

Central gas orifice
(atomizing air)

Atomizing system

Combination of a liquid Liquid nozzle
nozzle and a gas nozzle

Figure IV.2. Pictures of the external two-fluid atomization gupent (Spraying Systems Co., France).

The higher is the inside diameter of the liquidleuslit, the higher are the liquid flow rates
tested during atomization. Although it has beennghthat the spray angle and the shape of the
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spray can be influenced by process parameters r(\ilae rate, air pressure) and liquid
properties (Jimenez, 2007; Hedeal, 2008), we consider a constant flat spray angl&0sf

(supplier value) for the study.

Table IV.1. Principal dimensions of the three two-fluid atomgsystems used in the experiments.

Gas nozzles

PAJ 105-50 | PAJ 135-50

Gas-to-liquid

ratios of the

o Inside diameters of .
Liquid nozzles _ 2.67 3.43 outlet diameter
outlet slits (mm)

SUJE 416-50 0.41 X 33.2
SUJE 418-50 0.46 X 26.3
SUJE 420-50 0.51 X 21

Atomization experiments were carried out at 20°@e Tiquid is brought to the nozzle at
constant flow rate using a peristaltic pump (52@VR Watson Marlow, France). Calibration of
the liquid flow rate was carried out with waterween 15.4 and 26.6 nit-$or the single-fluid
nozzles, and between 4.1 and 76.8husder 0.5 bar of relative air pressure for the-fluid
nozzles. It was checked that the liquid flow rateasured at the outlet of the two-fluid nozzles
does not change significantly when relative airspuge is increased up to 2.5 bar. The relative
air pressure for the two-fluid nozzles is adjus(pdtween 0.5 and 2.5 bar) using a pressure
reducer. The influence of the outlet liquid speeabinvestigated between 15.4 to 26.6 hfos

the single-fluid nozzles and between 4.1 and 768 for the two-fluid nozzles.
IV.1.1.3.2. Pulverized liquids

To study the influence of viscosity and surfacesten, experiments were carried out on different
ternary mixtures based on deionized water, ethara/or glycerin (Table 1V.2). Ethanol was
used to generate different surface tensions becasisadsorption kinetic at the surface of
droplets is instantaneous (Marmottant, 2001). Glyceras selected for its newtonian behavior
and for its aptitude to offer a large range of gty in the presence of water and ethanol. The
surface tensions of the solutions (between 42 @238 BIN/m) were measured in triplicate using
a tensiometer Kruss K100 (Kruss, Germany) accorttirthe method of the Wilhelmy plate. The
viscosities of the solutions were measured usimgeameter Physica MCR 301 (Anton Paar,
Austria) equipped with a double gap mobile. Thesiteas of the solutions were measured using
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a 50 ml liquid pycnometer. Preliminary tests weomducted to identify the maximal liquid
viscosity (80 mPa.s) above which the liquid carveatomized using the single-fluid nozzles.

Table IV.2. Composition and physico-chemical properties ef sklected atomized liquids. (values of

density are given +£0.02 ; values of viscosity aweg +5%)

Nozzle Liquid composition (w/w) Density Surface tension Viscosity
type  Water Ethanol Glycerin (kg/nT) (mN/m) (mPa.s)
100 0 0 1000 72+1.1) 1
96.5 35 0 998 62.60.1) 1
91.3 9.7 0 984 4040.1) 1
@ 81.8 18.2 0 973 4#0.1) 1
N 35.6 4.4 60 1146 4080.1) 10.6
= 25 0 75 1197 65.3:0.1) 25.5
= 233 44 72.3 1179 480.2) 25.5
% 20.3 10 69.7 1158 39(20.2) 25.5
@ 15.9 4.4 79.7 - 48.30.2) 51.9
15.2 0 84.8 1223 6340.1) 72
12.8 4.4 82.8 1205 48(40.3) 72.7
10 10 80 1182 42.680.4) 71.8
100 0 0 1000 72+1.1) 1
96.5 3.5 0 998 62.60.1) 1
91.3 9.7 0 984 4040.1) 1
81.8 18.2 0 973 4¢0.1) 1
% 156 4.4 80 1198 48(80.2) 54.1
§ 10.5 0 89.5 1235 6280.1) 134
S 44 79 87 1218 49(60.2) 132
|_$ 4.5 10 85.5 1194 40(80.4) 132
4.8 4.4 90.8 1226 49(40.3) 206
5.9 0 94.1 1247 64.30.2) 259
3.1 4.4 924 1229 50(10.2) 259
0 10 90 1205 41.6t1) 259
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IV.1.1.3.3. Droplet size distribution measurement

Liquid droplet sizes were measured by laser diffomcusing the Sprayt&c(Malvern, France).
The extremity of the nozzle is set at a fixed distel = 14 cmabove the laser beam (Fig.1V.3)
as it corresponds to the distance between the ea@all the powder surface during the wet
agglomeration process (Saatl al, 2011). Droplet sizes were measured during 2 nmd a
different parameters were calculated. Tdhg, dso, and dgo volume diameters represent the
equivalent diameters at which respectively 10, B 80% of the total volume of droplets are
inferior. The Sauter mean diametds,f is the diameter of a droplet having the same mehio-
surface area ratio as the total volume of all thepléts to the total surface area of all the
droplets. The De Brouckere mean diameter corresptmthe mean of the volume distribution

(ds3). The droplet size span is calculateddas — thg)/dso.

/— liquid

air

Nozzle—

L=14cm|

/

Laser beam ::

Detector Transmitter

Figure IV.3. Sketch of the atomization experiment.

IV.1.1.4. Results and discussions

IV.1.1.4.1. Liquid atomization with the single-fluid nozzles

For the single-fluid nozzles, the droplets disptagnomodal size distributions, whatever the
liquid outlet speed (Fig.IV.4). The measured dro@ee distributions were described using
different parametersd{o, dso, dgo, d32, andd,z). As illustrated in Fig.IV.5, we noticed that the

effect of the liquid outlet speed on the dropleandeters dsz,, dso, Or ds3) was almost similar

whatever the considered size parameter. As in agg the size distribution was monomodal, we
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have thus chosen to discuss the influence of pbgsemical and process parameters by only

displaying the impact on the median diametigs) f the sprayed droplets.

0.15

26.6 m/s

0.12 1 20.9 m/s

0.09 1

0.06 1

Volumic distribution (%)

0.03 1

0 - T
0 200 400 600 800

Droplet diameter (um)

Figure 1V.4. Droplet size distributions after atomization of@uwvater using single-fluid nozzles of 0.66
mm inside diameter at outlet liquid speed of 26/6 amd 20.9 m/s, and 0.28 mm inside diameter #tout

liquid speed of 15.4 m/s.
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Figure 1V.5. Influence of liquid outlet speed on droplet diaenst(d, (O®), ds, (LIH), and d; (A A))
after atomization of pure water using two differsimgle-fluid nozzles, at 0.28 mm (white symbolspb

0.66 mm (blacks symbols) inside diameters.
IV.1.1.4.1.1. Influence of process parameters

When using the single-fluid nozzles, any increaséhe liquid outlet speed (from 15.4 to 26.6
m.s?) induces a large decrease in the droplet diamdtkgsvaries from 163 to 85 pm)

(Fig.IV.5). In pressure atomization of a liquid ngia single-fluid nozzle, pressure is converted
to kinetic energy to accelerate the liquid to ahhsgeed, relative to the surrounding ambiant air

(Liu, 2000; Jimenez, 2007). The increase of thaidicputlet speed leads to an increase in both
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the level of turbulence in the liquid jet and theradynamic drag forces exerted by the

surrounding air, that both promote the disintegratf the liquid jet in smaller droplets.

IV.1.1.4.1.2. Influence of formulation parameters

Under constant outlet liquid flow rate (26.6 H).@nd using a low viscosity liquid (1 mPa.s),

increases in the fluid surface tension do not affiee droplet diameter (Fig.IV.6). On the other

hand, when using a more viscous liquid (25 or 7amsR increases in the surface tension induce

an almost linear increase of the droplet diaméter.instance for a liquid at 25 mPa.s viscosity,

the droplet diameter is tripled when the liquidface tension increases from 41 to 62.5 mi.m

Surface tension (mN/m)
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] '
£ 300 A .
= e
= .
c -
= 200 A e
< e __-
9 -
2 -
2z 100 A A o A e e
3 'ﬂ‘ A & A
<
a 0 , .
25 35 45 55 65 75

Figure 1V.6. Influence of liquid surface tension on dropletrdéer (d,) after atomization of liquids of
different viscosities (1 mPa.g\), 25 mPa.s@®), and 72 mPa.s&)) using a single-fluid nozzle (0.66

mm inside diameter) at liquid outlet speed of 26.6".
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Figure 1IV.7. Influence of liquid viscosity on droplet diametéds,) after atomization of liquids of
different surface tensions (42 mN'ngA), 49 mN.m" (A), and 62.5 mN.m (®)) using a single-fluid
nozzle (0.66 mm inside diameter) at liquid outjsed of 26.6 m’s
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Whatever the liquid surface tension, we observeemses in the droplet diameter with liquid
viscosity (Fig.IV.7). For instance for a liquid &2.5 mN.nt surface tension, the droplet
diameter is multiplied by 5 when the liquid visdgsincreases from 1 to 72 mPa.s. We thus
observed that the ability of the liquid to resisé tdynamic forces of atomization is increased
with increasing viscosity and/or surface tensianthe case of single-fluid nozzles, an increase
in liquid viscosity and/or surface tension has b&mmd to hinder the liquid disintegration and
lead to an increase in the amount of energy redudoethe atomization and also an increase in

the droplet diameter (Lefebvre, 1989; Liu, 2000y&ypDrying Systems Co., 2000; Schick,
2006).

IV.1.1.4.2. Liquid atomization with the two-fluid nozzles
IV.1.1.4.2.1.Influence of process parameters

When using the two-fluid nozzles, measurementsropldt size highlight monomodal droplet
diameter distributions (Fig.IV.8).

4.1 m/s - 2.5 bar

0.1 1 4.1 m/s - 0.5 bar

17 m/s - 0.5 bar

Volumic distribution (%)

0 200 400 600 800 1000

Droplet diameter (pum)

Figure IV.8. Droplet size distributions after atomization ofr@uvater using a two-fluid pneumatic

nozzle (0.41 mm inside diameter) for two differdiquid flow rates and two different atomizing air
pressures.

Increasing the air pressure from 0.5 to 2.5 badeurtonstant liquid outlet speed (4.1 M,s
induces the formation of smaller droplets and tighténing of the size distribution. When
increasing the air pressure, the tightening ofditeplet size distribution was observed, whatever
the inside diameters of the outlet liquid slit. FHostance, when using the two-fluid nozzle with
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0.41 mm inside diameter, the diameter span deseasm 2.4 to 1.6 when the relative air
pressure varies from 0.5 to 2.5 bar. These effeat® been explained by the decrease in the
number and volume of large droplets with higherpaessure (Elkotlet al, 1982; Jusliret al,
1995). An increase in relative air pressure (frof @ 2.5 bar) also induces a decrease in the
droplet diameters (Fig.IV.9). The relationships westn droplet diameters and relative air

pressurelg) are described using power law models (Eq.IV.1ateter the liquid outlet speeds.

dyo DR ™ (Eq.IV.1)

Increasing the air pressure from 0.5 to 2.5 baresponds to an increase in the air outlet speed
which generates an increase in dynamic forcesamhiaing air that causes the binder solution to
atomize in smaller droplets (Rizkalla and Lefeb\ir@75; Jusliret al, 1995; Schick, 2006; Hede
et al, 2008).
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Figure 1V.9. Influence of relative air pressure on droplet cdten (dg) after atomization of pure water at
10 m.§" using three different two-fluid nozzles, at 0.4infA\), at 0.46 mm A), or at 0.51 mMm @)

inside diameters.

On the other hand an increase in liquid outlet §f&lem 4.1 to 17 m:Y under constant relative
air pressure (0.5 bar) induces the formation ajdadroplets and the broadening of the droplet
size distribution (Fig.IV.8). This effect was obsed whatever the inside diameters of the outlet
liquid slit (0.41, 0.46, or 0.51 mm) (Fig.lV.10)oFexample, the diameter span is tripled when
the liquid outlet speed varies from 4.1 to 46 mat 1.5 bar relative air pressure.
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Figure 1V.10. Influence of liquid outlet speed on droplet diaenet(d) after atomization of pure water
using three different two-fluid nozzles, at 0.41 nifw), at 0.46 mm 4A), or at 0.51 mm @) inside

diameters, for an atomizing relative air presstire. bar.

Juslinet al. (1995) also showed in the case of a pneumaticl@ottiat an increase of the liquid
flow rate increases the width of diameter distiitmg, due to an increase of the amount of large
droplets. The dependence of thg with the liquid outlet speed can be correctly dibsd (R =
0.947) using a simple exponential equation (Eq.)JWHBatever the three tested two-fluid nozzles
(Fig.IV.10):

ds, =exp0.034y;,) (Eq.IV.2)

whereviq is the outlet liquid speed (ms The increase in droplet diameters with incregsin
liquid outlet speed has already been describedhencase of two-fluid nozzles (Spray Drying
Systems Co., 2000; Schick, 2006; Hedal, 2008).

IV.1.1.4.2.2.Influence of formulation parameters

Using the two-fluid nozzles, the pulverization afjuid with different physicochemical
parameters (viscosity and surface tension) doesewmn to affect significantly the droplet size
(Fig.IV.11 and IV.12). The selected process parametliquid outlet speed of 10 rit.sand
relative air pressure of 1.5 bar) seem to overcdhe specific influences of the fluid

physicochemical parameters and control the fragatient process.
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Figure IV.11. Influence of liquid surface tension on dropletrdé@er (do) after atomization of liquids of
different viscosities (1 mPa.g\), 127 mPa.s4), and 259 mPa.s®)) using a two-fluid nozzle (0.41

mm inside diameter) at 10 rit.and a relative air pressure of 1.5 bar.
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Figure IV.12. Influence of liquid viscosity on droplet diametéls,) after atomization of liquids of
different surface tensions (42 mN'ngA), 49 mN.nt (A), and 62.5 mN.m (@®)) using a two-fluid

nozzle (0.41 mm inside diameter) at 10 hasd a relative air pressure of 1.5 bar.

For the two fluid nozzles, it is still very diffituto establih common rules concerning the
influence of viscosity and surface tension on thapht size. Several authors reported a marked
influence of the viscosity on the droplet size.lidust al. (1995) showed an increase of the
droplet mean diameter (from 28.6 to 3jud) with an increase in liquid viscosity (from 116
mPa.s) using a pneumatic two-fluid nozzle at 1.5rbkative air pressure and 150 g.thiimuid
flow rate. The ability of a liquid to resist thertmic force of atomizing air has been supposed
to increase with increasing the viscosity, whichde to larger droplet sizes. Rizkalla and
Lefebvre (1975) and Lefebvre (1980) showed an as@ends, with an increase in viscosity for
an external mixing prefilming airblast atomiser.ddet al. (2008) also supposed that the effect

onds, upon an increase in the viscosity or the surfagsid@ is due to an increase in the amount
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of energy required to atomize the spray. Otheristushowed that the increase in viscosity does
not affect the drop size (Buckner and Sojka, 199ind et al, 1993; Alisedaet al, 2008).
Santangelo and Sojka (1995) showed that the droldebeter slightly decreased if the liquid

surface tension increased.
IV.1.1.4.3. Comparison of single-fluid nozzles antivo-fluid noozles

Even if the effect of the liquid outlet speed favotfluid nozzles (Fig.IV.10) seems to be
opposed to that previously observed for singledflunzzles (Fig.IV.5), the formation of droplets
spray is based on the same general mechanism anblecexplained by a large differential of
velocities between the two phases (air and liqwiddtever the nozzle type.

In the case of two-fluid nozzles, the air speed30(® 515 m.3) are higher than the liquid
speeds. An increase in the liquid outlet speed itidisces a decrease in the differential between
air and liquid speeds. The lower destabilizatiorergy reported to the liquid volume thus
generates droplets of larger size due to the aesndic forces (Fig.IV.10). The relative
liquid/air speed is a relevant parameter becausgeifiterates surperficial waves with short
wavelength that cause the fragmentation of thadiget (De Luca, 2007). Liquid outlet speed
and air pressure thus plays a central role in thgnientation of the liquid jet. We noticed that
under high air pressure conditions, we observeneerdcffect of liquid outlet speed on droplet
diameter than under low air pressure conditionsthie case of single-fluid nozzles, these
mechanisms remain true. The liquid is sprayed waithigh speed in a static ambient air. Any
increase in the liquid outlet speed induces anegme in the differential between air and liquid

speeds, enhancing frictional conditions and then&tion of smaller drops.

In order to explain the specific effect of the wsity and surface tension on the droplet
diameters, it could have been interesting to candige nature and the geometry of the selected
nozzles and achieve a better understanding oeth@ipture mechanisms and drop formation for
each nozzle type. Even if a predictive model carestablished for a nozzle type under given
process and physicochemical conditions, the higtdidy correlation could not be directly
transposed to other nozzle types and other procasditions. The atomization mechanism,
which is specific for each nozzle, makes it difficio highlight clear tendencies which would
express the dependence of the droplet diametexwdaceg to the liquid surface tension and

viscosity.
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IV.1.1.4.4.Modelling using dimensional analysis

The originality of our approach lies in the facattwe focus on the droplet diameter resulting
from two different types of atomization nozzles(ge-fluid and two-fluid nozzles) and different
geometriesi(e. inside diameters). The tests were carried out @mtanian fluids to avoid the
shearing effect generated by the nozzle. We exgpldhe effect of large ranges of process
parametersi.e. liquid outlet speed and air pressure) and physieadtal properties of the liquid
(i.e. viscosity and surface tension). The air-to-liqudiss flow rate ratios were investigated
between 0.06 and 5.11 (range = 5). This range WHwesame order of magnitude as the ranges
(1.8 - 15) considered in most of the works dealiith atomization (Gretzinger and Marshall,
1961; Rizkalla and Lefebvre, 1975; Walzel, 1993 iMmet al, 2003; Hedet al, 2008).

Table IV.3. Definition of the starting variables and fundana¢rquantities used for the dimensional

analysis of the liquid atomization.

Dimensional Fundamental quantities

variables Symbol M L T
Lenght between nozzle tip and drop L 0 1 0
size measurement position
Acceleration of gravity g 0 1 -2
Gas viscosity Ug 1 -1 -1
Liquid viscosity ML 1 -1 -1
Gas density PG 1 -3
Liguid density L 1 -3
Liguid surface tension oL 1 -2
Liguid outlet area S 0
Gas outlet area < 0 2
Gas pressure Ps 1 -1 -2
Liquid outlet speed Viq 0 1 -1

From the experimental study, we aimed in develogingempirical correlation gathering in an
unique process relationship all the experimentapldt sizes obtained whatever the operating
conditions used (atomization conditions, physicocical fluid properties, and nozzle
geometrical parameters) by using the dimensionalyais (Kim and Marshall, 1971). This
approach makes it possible to reduce the numbemawfbles describing a physical problem

using a set of dimensionless ratios. The numbeatads originally used to describe the problem
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can be obtained from the Buckingham theorem (Mio#igl, 2011). The first step of dimensional
analysis consists in establishing the list of raléwdimensional parameters. In the case of liquid
spraying, the relevant dimensional parameters aed fundamental quantities are listed in
Table IV.3. The Buckingham theorem states thatmnsically meaningful equation involving n
variables expressible in terms of k independenddmmental quantities can be rearranged into an
equivalent equation involving a set pf(= n - k) dimensionless variables which are derived as
products of powers of the original variables (Mestel976; Schick, 2006; Jimenez, 2007;
Miragliotta, 2011). In our study, we have listed\Etiables ) that can be expressed in terms of
3 fundamental quantitiek)( Following the procedure described in Langha®5(), we can
obtain the dimensional matrix (not shown) that gesno express the dimensionless median

diameter according tp = 8' dimensionless variables (Eq.IV.3).

- P _Pe M. O S _S.
==t =t s — T = R =
P e e T T
L Ps Vig
m=——C_:m =
7 L—0.5 g 05 HG 8 LO.5 g 05

(Eq.IV.3)

For each of the two atomization systems (singletflnozzles or two-fluid nozzles) the
independent influences of the variation of eacnatisional number on the valuedgf/L were
studied. This analysis made it possible to obséhat dsy/L values (forL=14 cm) can be
mathematically described by the following produicéxponential and powers laws (Eq.1V.4):

d 0,_a, 0, O a
_EO = Komy 1y 21y s O 671'7067 expf;m;) explfys ) (Eq.IV.4)

Table IV.4 summarizes the values taken by Eg.IVadameters according to the two tested
spraying system, single-fluid nozzles or two-flmdzzles. Figure IV.13 depicts the adjustment
between the values of the dimensionless diametaritded by the modeb{y/L predicted) and
those experimentally obtained for the single-flamkzzles and the two-fluid nozzles, whatever
the process conditions and physicochemical fluidratteristics. We found that the proposed
model (Eq.IV.4) describes rather well the evolutiohthe droplet characteristic dimension
whatever the nozzle type. Indeed, almost all expenial measurements are contained in a range
corresponding to +20% of the value predicted byrtiaelel. The model was validated by tests
carried out on the two spraying systems for proeessphysicochemical properties included in

the investigated ranges (Figure IV.13).
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Table 1V.4. Parameters value of the Eq.IV.4 for the dimendi@malysis of the liquid atomization,

according to the spraying system.

Model coefficients Variables Mono-fluid nozzles Tafloid nozzles
Ko - 0.023 1.66 18
ay Liquid density ft,) 0.12 0.028
o, Gas densityr(,) 0 0.03
Bs Liquid viscosity f{ts) 4.34 1¢ -4 10°
Oy Liquid surface tensiontg) 1.17 0.019
Os Gas outlet arear) 0 0.94
O Liguid outlet arearts) 0 0.27
o Gas pressurerf) 0 -2.2
Bs Liquid outlet speednt) -0.045 0.04

4000 - A Two-fluid nozzle -

A Single-fluid nozzle //
3500 - Model adjustment
Model +/- 20% - -
3000 | O Validation ) 0
e
5 2500 - _—
3 A
8 2000 | B
= Ax
2 1500 - P
N
1000 ogyé ,’ ‘A
500 - c%%}‘ a
° 0“ 560 lObO lE;OO 25IOO 30‘00 4600

dso/L (measured)

Figure IV.13. Predicted versus experimental dimensionless drafiameters for the single- (grey

triangles) and the two-fluid (black triangles) nlezz The droplet size measurement was carried it w

a laser beam placed at a fixed distabce 14 cmfrom the extremity of the nozzle. Validation pairaf

the model are shown in white circles.

The values taken by Eq.IV.4 parameters (Table Ivhdke it possible to highlight the influence

of process conditions. For the two-fluid nozzldse tiquid outlet speed has a direct positive

influence on droplet size4, = 0.04). The air pressurea;= -2.2) is the most influencing

parameter on the atomization, as the energy alpwhe rupture of the liquid jet in drop is
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brought by the air pressure. The model also takiesaccount the geometrical aspects associated

to the spraying system through the constantsand a, . Nozzle geometry is shown to have a

significant incidence, especially when considetimg ratio of the section of the gas outlet to that
of the liquid outlet ¢, = 0.94).

On the other hand for single-fluid nozzles, thaiilijoutlet speed has a negative influence on

droplet size 3, = -0.045. The energy allowing the rupture of the jet ioglets only depends on
the liquid pressure which is narrowly connectedtdmutlet speed (Fig. IV.5). The constaats
and g, are set to zero because there is no gas outlebewnalise the effect of the variation of the

nozzle liquid section is taken into consideratiorotigh the variation of the liquid outlet speed.

Concerning the influence of the physicochemicapprties of the liquid, constants related to the
density, surface tension, and viscosity, (8, and a,) are very weak in the case of two-fluid
nozzles, reinforcing the fact that process pararaetee mainly controlling the droplet size. The
influence of density €, ) is relatively weak. An increase in liquid densiggnerally produces a

more compact spray that is less exposed to theiatggraction of the high-speed air and thus
lead to a small increase in the droplet diametézk@la and Lefebvre, 1975; Lefebvre, 1980).

On the other hand for single-fluid nozzles, physi@mical parameters highly affect the droplet
size. The constant associated with the liquid sertansion ¢, = 1.17) indicates an increase in

the energy necessary to spray with an increaserface tension. The low value of constant

indicates that the influence of density is reldiimgeak.

The suggested model thus makes it possible to denshe effects of the geometry of the
atomizing systems.é. the liquid outlet slits which are different for teelected nozzles) through
a unique equation (Eq.1V.4).

IV.1.1.5. Conclusions

When using two-fluid nozzles, the atomization meusims and the resulting droplet sizes are
mainly affected by the air pressure. On the otherdh using single-fluid nozzles, the liquid

physicochemical properties and the liquid outletespboth display significant roles. Although

the physical mechanisms subjacent with atomizahahe two spraying systems are controlled
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by the differential speed between the air and itingd, the different origins of the energy input
explain the specific behavioe.g. opposite influence of liquid speed) of the two zleztypes
(single-fluid and two-fluid nozzles). According tbiis mechanism, it has been possible to
develop an original and descriptive model basedannadimensional approach. An unique
equation was proposed whatever the nozzle typasaadsociated with two sets of coefficients
corresponding to the two types of nozzles. In otdemprove the physical understanding of the
underlying phenomenon, an experimental approactiajedesigned to allow the establishment
of regime maps through the identification of watlekvn dimensionless numbers (e.g. Reynolds,

Weber, etc.) could be further carried out.
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IV.2. Contraintes et écoulements granulaires d’'un il de particules en

malaxeur expérimental

Afin de parvenir a une meilleure maitrise du pra@céthgglomération humide en mélangeur a
pales, I'étude bibliographique a montré la nécésdiavoir accés a une description fine du
comportement de la poudre pendant son écoulemiedt Beffet de I'ajout d’un liant sur cet
écoulement. Cette étude a aussi mis en évidencerigmiétés particulieres des milieux
granulaires qui transmettent les contraintes piatidn via des points de contact particule-
particule. Le modele de Janssen, bien que fond&esirhypotheses simplificatrices, est tres
utilisé aujourd’hui pour accéder a I'état de coimtiad’un lit de particules ensilé. Il rend compte
du phénomeéne de saturation de la contrainte vlrticda base d’'une colonne de particules a
mesure que sa hauteur augmente et dépasse la lorgguiactéristique de Janssen. La deuxieme
partie du chapitre IV a ainsi pour objectif d’apigordes €léments de caractérisation d’un lit de
particules aussi bien a I'état statique par I'étddda distribution des contraintes verticales, que
sous sollicitation dynamique par I'étude de la dbotion des apports mécaniques aux
écoulements de particules en malaxeur modele. €eitle est doublement originale. D’'une part,
nous avons développé un malaxeur modéle simplifi@ind’'une pale unidirectionnelle afin
d’étudier le systéme selon deux dimensions seulerDégutre part, I'état initial statique d’un lit
de particules latéralement confiné a d’abord étéatérisé finement afin d’extraire des critéres
pertinents pour aider a la compréhension des phénesmobservés sous sollicitation mécanique.
Les travaux présentés ont été réalisés en majeantee sur un matériau naturel complexe
(semoule de blé dur et agglomérats humides) et dapsmoindre mesure, sur un matériau
modéle (billes de verre) traditionnellement utilipar les physiciens et mécaniciens. lls
s’appuient sur une publication acceptée, une aouenise et deux autres en préparation :

S. Mandato, T. Ruiz, B. Cug, What is Janssen’s length doingrnnagglomerator? Powder
Technology2012 In press.

S. Mandatq B. Cuq, T. Ruiz, Experimental study of verticakss profiles in a confined
granular bed under static and dynamic conditionardpean Physical Journal E, 35, 7,
56,2012

S. Mandatq B. Cuq, T. Ruiz, Influence de la largeur du captet cartographie 2D des
contraintes verticales, In preparation.

S. Mandatq T. Ruiz, B. Cuq, Characterization of particle®tions in a granular bed under a
mechanical solicitation. In preparation.
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IV.2.1. What is Janssen’s length doing in an aggloenator ?

IV.2.1.1. Abstract

In a wet agglomeration process occuring in a lo@ashmixer, the function of the blade is to
promote emergence of stable agglomerates and todemze the liquid sprayed on the powder
surface. The design of the bowl and the mixing élatbng with the values of the process
parameters (load, rotation speett;) contribute to the agglomeration mechanisms. i work

a preliminary approach is conducted to study thehaeical input during agglomeration through
the analysis of static and dynamic stress disiiobst (by force measurements) and particles’
motions (by visualizations through a transparent)wathe powder bed, using an experimental
mixing cell. A characteristic depth is identifiesl @ representative parameter of the static state of
a laterally confined semolina bed. This charadiergepth is implied when the granular medium
is submitted to a vertical mechanical stress. Fet agglomerates, the static distribution of
vertical stresses can be approximated by the Jassseodel. Under dynamic conditions, a
correlation is found between the mechanical restgtaof agglomerates and the maximum
vertical stress according to the water contenthén context of wet agglomeration in a mixing

device, these results allow to consider the roliefcharacteristic length in the mixing bowl.

IV.2.1.2. Introduction

During a wet agglomeration process inside a lovashgxer, the blade function consists in two
major roles:(i) to homogenize the distribution of the liquid sprédys the powder surface and
(i) to induce a stress field in the granular mediumctvtallows mechanical resistance of the
agglomerates. The design of the bowl and the miklage along with the values of the process
conditions (load, rotation speed, energy input,) e&tce known to significantly contribute to the
agglomeration efficiency. The optimization of thapacity of a mixing device to agglomerate
necessitates an excellent knowledge of the mechlamnergy input associated with the
properties of the granular medium. Inside the ngximowl, particles’ motions and flows
generated by the mechanical energy input are tthraensional and specific to their localization
relative to the blade. Their direct monitoring desithe mixer bowl requires the application of
different methods, such as the positron emissiaticta tracking (Broadbent and Bridgwater,
1995; Stewarkt al, 2001; Hisemaret al, 2002; Laurent and Bridgwater, 2002) or particle
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image velocimetry (PI1V) (Lueptowt al, 2000; Conwayet al, 2005; Ostendorf and Schwedes,
2005; Slominskiet al, 2007). The application of these methods oftenaram specific to a
certain kind of mixing device and does not allowdentify characteristic lenghts and times that
could be used to typify different types of mixingvites.

In a mixing device, the motion of the blade distutbe initial static stress profile of the powder
bed. The initial static stress is greatly dependenthe powder mechanical properties and on the
filling procedures of the powder in the mixing bowWdoncerning the description of the static
state of a powder bed, the work of Janssen in {&98ssen, 1895; Sperl, 2006) is one of the first
approach which gives the vertical stress profileaistatic confined granular medium as the
solution of the stress balance. The Janssen's rpoeldicts a relation between the average stress
in the vertical direction and the depth in the cofu(.e. the height of particles). It is based on
restrictive hypotheses such as the validity of mtiooious approach at the container scale and the
horizontal uniformity of the vertical stress at leatepth. It is introducing two major coefficients:
the static coefficient of friction between the walhd the grain defined by the well-known
Coulomb law without cohesion (Eq.IV.5) and the $amsparameter which is the quantification
of the vertical stresses deflection into horizorstaésses (Eq.IV.6) and is supposed to have the

same value in the entire column:

uU=rt,/o, atthe wall (Eq.IV.5)

K=0,/0, ateach depth (Eq.IV.6)

where 1, is the shear stress at the wall agig,and o;, are respectively the average horizontal
and vertical stresses. Janssen (Janssen, 1899, 3ya#) considered a vertical column filled

with grains in a static state and wrote the baldmetveen forces exerted by the grains to the
wall and the vertical forces, for a horizontal sliof grains considered as continuous. In the

common case of no overweight at the top boundheyJanssen's law is:

0,=p,9, {1— ex;{—liﬂ (Eq.IV.7)

whereg, is the density of the particles,is the vertical coordinate (positive in the downsga

direction),g is the gravity acceleration. The paraméieis the Janssen's length given by:

| =_Dn
" 4uK

(Eq.IV.8)
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where D, is the hydraulic column diameter defined I, =4S/P where S and P are
respectively the section area and the perimetéhetolumn. The Janssen's length depends on

collective properties of the granular mattk),(on the container's dimensio®() and on their

interaction f/). For a given column diameter, tikg product is the parameter used to fit the
Janssen's model on experimental data. The JansaetdsK gives an indication on the stress
deflection inside the confined powder bed. In thes$en's modekK is assumed to be constant
along the vertical direction. Moreover, Janssenngdan, 1895; Sperl, 2006) made the
assumption that the friction at the cylinder wallfully mobilized in the upward direction and
everywhere at a sliding thresholde( the Coulomb condition). We can notice that gresaec
have been taken to fully mobilized the frictiontla wall in previous works (Vanet al, 2000;
Ovarlezet al, 2003; Ovarlez and Clément, 2005), to ensure thadinb law between normal
and tangential stresses.

In the present work, the distribution of verticédess profiles is experimentally investigated in
the center of a granular bed confined in a mixiat§ ender different hydration conditions. An
original experimental mixing device is developedhwaing the establishment of the distribution
of vertical stresses under static and dynamic ¢mmdi for a laterally confined granular bed and
the characterization of particles’ motions, indubgda unidirectional moving flat blade, using
visualizations through a transparent wall and faremasurements directly on the blade. In the
case of semolina wet agglomeration with water,itfleence of the water addition level on the
static and dynamic states of the granular bed laadnfluence of the blade speed under dynamic
conditions are studied. The identification of neéva@acteristic lengths is discussed.

IV.2.1.3. Materials and methods

IV.2.1.3.1. Raw material

Durum wheat semolina of industrial quality is used stored in hermetic containers at 4°C until

experiments are carried out.

IV.2.1.3.2. Preparation of wet agglomerates

Wet agglomerates are prepared by combining durureawlsemolina with water. Native

semolina is first mixed in a low shear mixer Latio(Rlahot, France) at 9.2 rpm for 2 min before
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water addition to equilibrate the temperature @t°€). The water is then added by spraying
directly on the semolina inside the mixer bowl (endonstant mixing rate of 9.2 rpm) using a
flat spray nozzle (TPU650017, Spraying System Emiarance) connected to a regular water
supply network with a stable pressure (Saadal, 2011). Different quantities of water are
sprayed at constant rate (20 g.Wjirin different time intervals in order to reach feient
hydration levels. After water addition, the wet &% are mixed during 2 min (under constant
mixing rate of 9.2 rpm). According to the quantitiywater added to the wet agglomerates, wet
agglomerates of different water content are obthietethe end of each mixing stage. It can be
noted that measurements on wet semolina are caopuédmmediately after the end of the
manufacture so as to avoid particle drying.

IV.2.1.3.3. Analytical methods

Water content Water contents of native semolina and wet maasedetermined in triplicate by
drying at 105°C for 24h according to the AACC aflionethods (AACC, 2000).

Particle size distribution Particle size distribution of native semolinarisasured by using laser

granulometry (Coulter TMLS 230, Malvern, England) rmom temperature. Particle size
distribution of agglomerates is measured immediaaéier mixing: 250 g of the wet mass were
sampled and sieved for 2 min over a column of 1@ale sieves of decreasing mesh (2; 1.250;
0.900; 0.800; 0.710; 0.630; 0.500; 0.400; 0.315 arb0 mm). For each wet mass, the
granulometric distribution is obtained by weighihg mass of grains obtained on each sieve.

Density- The semolina true densityy) is determined in triplicate using a nitrogen pyereter

(Ultrapycnometer 1000, Quantachrome Instrumentisg ffue density of the semolina is found
to be 1.478 + 0.005 g.ci

Slope angle- The slope angle of semolina € 43.8 + 0.3°) is measured in triplicate using a
powder tester (Erweka, France).

Shear tests The cohesion of the agglomerated powders isuatedl with the FT4 powder

rheometer (Freeman Technology Ltd., Worcestersbiikg, Before each test, the powder sample

is gently conditioned mechanically through the geattion of the conditioning bladeg| helix
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angle of -5°, 23.5 mm in diameter). The conditigninlade is first introduced in the empty
system {e. two superimposed 50 x 50 mm vessels), before daalpr sample is introduced. The
powder sample is then gently filled using a largatsla in the test vessel. The conditioning
stage consists in slicing the powder bed from tb#om to the top at constant tip speed (60
mm.s%) to remove any excess air and create a uniforndpowed in a low stress packing state.
The FT4 powder rheometer is able to measure tlygi¢orequired to move a torsional shear head
at a specified shear rate and normal stress (Freetrad., 2009).

After the initial conditioning cycle of the powdsample is then pre-consolidated using a vented
piston (48 mm diameter), at a normal stress of @& for 60 sec. The upper cylindrical vessel is
split to remove the excess powder material so that volume of the powder sample is
maintained constant (393 ml) in the 50 x 50 mmnayical borosilicate test vessel. The shear
tests are conducted using a specific shear celh@8in diameter) that consists of 18 vertical
segments (blades) ensuring that the shear procasgsowithin the bulk solid. The pre-
consolidated powder sample is then pre-shearedn(ir8® over 60°, at a normal stress of 15
kPa) to achieve a critical state, after which tlwenmal stress is lowered, and the sample is
sheared further to obtain a yield point. The preasfshear sequence is repeated 3 times to obtain
a yield locus. For each powder sample, the yietddoe obtained for 9, 8, 7, 6 and 5 kPa values
of normal stress; and each yield locus is analymedg Mohr stress circle analysis to obtain the
values of major principal stress, unconfined yistdength, friction coefficient and cohesion
(Carson and Wilms, 2006; Freeman, 2007).

The uniaxial mixing cell A low shear mixing device is specifically built fore present study. It

consists of an open glass cell and a 1D-movingehlacrewed on a rod which is linked to a load
cell of a texture analyser (TA.XTplus, Stable Mi@gstem). The cell is a glass container, made
of five transparent glass walls (sides and basg)I{F14). A flat and rectangular steel blade is

especially designed (Cryotec, France) to fit ifi® glass container (Fig.1V.14).

Vertical stress under static conditionsStatic stress tests are performed on semolidanaet

agglomerates of 25, 35, 45, 50, or 56 g water/1@dygmass. In the cell filled with the same
height of powdert, = 14 cn), we measure the force exerted by the powder erbtade at
different depths. At the beginning of each tes, ltkade is set in the middle of the cell and taken
down to the desired distance from the bottom ofcle The powder is sprinkled with a funnel
(outlet diameter of 1.23 cm), placed in the midollehe cell, at 50 mm height from the upper

side of the cell, until it reaches a constant hie@fhl4 cm. As different studies demonstrate a
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marked influence of the construction proceduresstmess distributions in a granular pile
(Brockbanket al, 1997; Vanelet al, 1999; Tixieret al, 2004), great care is taken to keep

constant and reproducible the filling procedurgmaiins in the cell.

<— Rod
157 mm (Diameter
#— 0.385 mm of 3 mm)

160 mm 5
s
Blade
51 Blade —
mm 44.8 mm
] 0.97 mm :

(a) ' 100 mm (b)

(c)

19.7 mm —

Figure IV.14. Schematic representations of (a) the glass cdl(lanthe blade (not to scale). (c) Picture of

the glass cell filled with semolina during the veat blade motion{ is the blade speed).

The initial compactness of the powder bed is evatlidoy weighing the powder masé
contained in the cell filled with 14 cm of powddrhe compactnessg) is calculated using
Eq.IV.9:

\Y

S

Mt

LW (Eq.IV.9)

(0:\/

sample psvsample

with Vs the solid volume of powder in the cellsampe the total volume of powder in the cell
(Vsample= 701.5 cm) and w the powder water content (dry basis). Towdgeproducibility of the
filling procedure of powders in the cell is assuntedallow a good reproducibility of the
compactness from one powder bed to the other fized type of powder. However, no standard
deviation of the powder compactness has been eadcll

Force measurement, under static conditions (withoytmovement of the blade) is done during
2 seconds at the initial blade position. Verticakss values are calculated by dividing the
measured force by the blade surface. The entireedioe i(e. probe positioning, cell-filling
with powder and force measurement) is repeated tiimes for each blade position (every
centimeter for depths between 1 and 14 cm) an@dch type of powder. An average value of
the vertical stress is calculated from the five suieaments carried out at the same depth. It can
be noted that for each type of powder the same powdmple is used for only ten stress
measurements so as to avoid particle segregatiaohwdan appears during the filling and
emptying steps occuring between successives staéiss tests. The measurement order of the
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vertical stress at the different depths is randethiand as a result, a same sample of powder is
used to measure vertical stress at different defthgs, static tests are performed on different

samples of the same type of powder at the samé défite blade position.

Vertical stress under dynamic conditionsForce measurements are carried out during the
vertical rise of the blade in the container. Befeaeh test, the blade is taken down to the bottom
of the cell and the granular material is pouredh@ cell to reach a constant height of 14 cm.
Force measurements are then conducted when the isladoving up at different blade speeds
(10, 20, 30, or 40 mmi’sfor semolina and 30 mmi‘sfor wet agglomerates of different water
contents, from 25 to 54 % dry basis) with five regtions each.

IV.2.1.4. Results and discussions

IV.2.1.4.1. Vertical stress profiles under static enditions

For native semolina Under static conditions, the vertical stress ifgpbbtained for the bed of

native semolina particles, shows a quasi-linearesse with depth until 4 cm depth and then, it

deviates from the hydrostatic profilep{gz) (Fig.IV.15). A gap between the local and the

hydrostatic stress profiles appears at 4 cm depthirecreases with depth up to the bottom (14
cm depth). These results highlight an underlyingr@menon, linked to the capacity of a
granular medium to shield vertical stresses thaoKsctions between grains. This phenomenon
is comparable to the Janssen's phenomenon of llaéglisection of vertical stress even if the
experimental cell only conducts local stress meaments compared to the Janssen work
(Janssen, 1895; Sperl, 2006), where the cell indytal and the blade covers the whole section
of the cell. The vertical stress profile corresporid values of vertical stress obtained for
different blade depths in a powder bed of a saxedfheight. A decrease of the vertical stress
values near the bottom (at 13 and 14 cm depthgpserved. Ovarlez and Clément (2005)
highlight the same discrepancy of vertical stresdile near the bottom using three-dimensional
simulations of a granular bed laterally confined assimilated to an isotropic, elastic and
homogeneous medium. These authors suggest thaotten supports a certain proportion of
the vertical stress and redirects this stress ddyeraccording to the stress redirection

phenomenon to the side walls.
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Figure IV.15. Vertical stress profile of the laterally confineeimolina bed under static conditions.

On one hand, in the traditional Janssen's expetifdanssen, 1895; Vanel al, 2000; Ovarlez

et al, 2003; Ovarlez and Clément, 2005; Sperl, 2006F&ice and Scapinello, 2010; Qaeir

al., 2010), the vertical stress is evaluated on thelevhorizontal surface that bears the weight of
the entire powder bed.€. global measurements), and the vertical stressl@radrresponds to
values of vertical stress obtained for differenghts of the powder bed. On the other hand, the
new experimental device allows local stress measenés (e. the vertical stress is not
measured on the whole horizontal surface at a giegth). Results of the study demonstrate that
these two methods give similar but not identicalles as it is noticed by Ovarlez and Clément
(2005).

In order to identify a mathematical equation thald fit well the experimental data, values of
local measurements are fitted according to a Jad#semodel using Eq.IV.7 withp, instead of

M- Even if the physical approach used to build #resden’s model is not directly transposable to
the local measurements, the exponential dependensed to describe the local pressure profile
based on a phenomenological point of view and finelean "apparent” length, which is not

equivalent to the Janssen's length. This "appatength is assimilated to a characteristic length
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(A), representing the depth starting from which wppsise that the force network percolates to
the side walls. The coefficiertis calculated by fitting the Janssen-like modelegperimental
data using a non linear optimisation procedure §SaNewton procedure). To eliminate the
"bottom effect", the two last points (white poimsFig.IV.15) are not taken into consideration to
fit the model on experimental data. This "appareleth is found to be equal to 7.81 cm which
is lower than the Janssen’s length 43 cm) (Mandatcet al, 2012b - Chapter 1V.2.2). The
Janssen’s length value has been measured by Maatalo(2012b) (Chapter IV.2.2) in the
same experimental cell but with a large probe,itindg the Janssen’s model on global vertical
stress values obtained by measuring vertical stoesshe entire section of the column for
different bed heights. The model parameter of thgparent depth”, corresponding to tkg
product, has a value of 0.22, in agreement witbaaly published values that range between 0.2
and 0.35 (Janssen, 1895; Vaatehl, 2000; Sperl, 2006; Di Felice and Scapinello, 2010

For wet agglomerates To describe the effects of the change in powderattteristics on the

vertical stress profile during agglomeration (froative particles to wet agglomerates), different
agglomerates are prepared using different watetecbigonditions, and tested using the uniaxial
mixing cell. Water addition levels are selecteddaasn the hydro-textural diagram of wheat
semolina and range between the hygroscopicity lmd the agglomerate/paste transition (Saad
et al, 2011). According to the water content, threemexg are identifiedi) a nucleation regime
between 16 and 30% water conter{ig, a growth regime between 30 and 50% &njl the
agglomerate/paste transition, beyond 50% waterecorgnd until liquid saturation of the void
network (Barkoutiet al, 2011). The physical parameters of agglomeratesngactness,
plasticity, size,etc) are found to greatly depend on water additiovelle Among these
parameters, the median diameter of agglomerateseases with water content (Fig.IV.16a) in
accordance with a power law which can be interprditee a fractal growth as described by
Rondetet al. (2008). Relating to the process conditions of @lation, water content, median

diameter and compactness are linked and one of iheuafficient to characterize agglomerates.

The local vertical stress profiles of wet agglonesaare relatively closed to the vertical stress
profile of semolina (Fig.IV.17) and display the sawertical stress saturation phenomenon at the
deepest positions. These results show that stattwal stress distribution for wet agglomerates'

packing can be explained by the same shieldingtedi® it was observed for the semolina.
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Figure 1V.16. Main characteristics of durum wheat semolina aetl agglomerates: (a) Variations ig d

according to the water content, (b) Variationshia solid volume fraction of the bed bulk at saiora{

¢..:), In the agglomerate compactnegg) in the bed bulk compactnesg)(and in the volumic fraction

of agglomerates X, =¢/ ¢,) according to the water content (adapted from Saadl (2011)).
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Figure IV.17. Vertical stress profile of a laterally confinededbof agglomerates (46 g water / 100 g dry masd) an

of the semolina bed under static conditions.
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In the case of a packing constituted by wet aggtatas, the density of the particles corresponds

to the apparent density of each wet agglomeyatmgtead ofo,) given by the ratio between, the
solid mass ) added to the mass of watdn(), and the volume of the agglomeratg), and
is given by Eq.IV.10.

0. =@ P, (1+w) (Eq.IV.10)

where ¢, is the agglomerate compactness ands the bed bulk water content. The true density

of the agglomerates depends on their compactnesh wghdirectly related to their water content
(Rondet et al, 2009). The variation of the agglomerate compactness wititew content
(Fig.IV.16Db) is given by Eq.IV.11 (Rondet al, 2009):

gr=1+d, Wl w (Eq.IV.11)

sat

where d; is the ratio between semolina true densjty )(and water true densityd(,), nis a

parameter linked to hydro-mechanical characterisfiovet agglomerates, which takes into
account the rearrangement of the granular mediaalaapillary interaction with water (Rondet

et al, 2009), andw,, is the water content at saturation when all paresfilled with water

(Rondetet al, 2009; Rondett al, 2010; Saackt al, 2011). Using equations V.10 and 1V.11

and the values oWw,_, = 58% and n = 0.57 (Saadet al, 2011), density of wet agglomerates are

sat —
calculated for each of the different water conteasied. These values are used to fit the model
on experimental data of stress profiles of wet aggrates (dotted lines in Fig.IV.17) and to

determine values of the characteristic lenghjs (

Fig.lV.18 shows the variation of the characteris¢iogths according to the water content. The
characteristic lengths of wet agglomerates aredmigiitan the characteristic length of semolina
and range between 9.9 and 14.7 cm. It starts rease with the increase of water content until
30% which marks the transition between the nuadeategime and the agglomerates’ growth
regime (Barkoutiet al, 2011; Saacet al, 2011). Over the range of water content of the
agglomerates’ growth regime (between 30 and 5%dgcreases slightly with the water content,
but stays markedly superior to the value measumedhe non-agglomerated raw granular
medium. Above the agglomerate/paste transition (@b®0%),A starts to increase again. A

certain proportion of the agglomerates already rtgwks the agglomerate/paste transition and

should be considered as pieces of dough ratherapglomerates. Thus, the granular medium at

122



IV. Résultats & Discussions

54% of water content tends to behave like a dowghch explains the high value of the
characteristic lengthAd(= 12.4 cn) for a high value of the water content. The depeicé of A
with water content could be further analysed byswmbering the variations of the friction,

cohesion, compactness and size of agglomeratesmvaitr content.

A Wet agglomerates
¢ Semolina
O 1 I T

0 10 20 30 40 50 60
Water content (% dry basis)

Figure IV.18. Variations of the characteristic length) @according to the water content of the granular

media for semolina and for the wet agglomerates.

IV.2.1.4.2. Vertical stress profiles under dynamiconditions

The upward blade motion allows the particles’ dispiment in the semolina bed and generates
disturbances of the vertical stress profile. Sdveh@nomena can be identified under dynamic

conditions from the measurements (mean of five tiepas) of stress disturbances due to the

blade motion (Fig.IV.19) and also from visualizatoof the particle movements through the

transparent glass wall (Fig.IV.20). For differedade speeds, different curves’ shapes, which
can be qualitatively described according to theldldisplacement from the bottom to the top of

the semolina bed, are observed (Fig. IV.19). Stgrfiiom the bottom, the stress value is initially

equal to the saturation stress as defined in stimditions (Fig.IV.15) according to the

Janssen'’s law.
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Figure 1V.19. Vertical stress profiles under dynamic conditiémrssemolina at different blade speeds.

Figure 1V.20. Picture of the glass cell filled with semolina.
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When the probe starts to move, a sharp increasteserved up to a peak of stress. The measured
stress and depth values at the peaks are foungandent of the blade speed. Whatever the
blade speed is, peaks are reached at a similah @édt2.1 + 0.3 cm (Fig.l1V.19). During the
probe rise, the creation of a triangular void vodutaking place just below the blade can be
observed. The volume of this void seems to be ttak®m the compaction of the granular layer
just upon the blade. Its shape is dihedron witlegunlateral triangle section which height could
be theoretically given by Eq.IV.12:

L tana
N-theo = pT (Eq.IV.12)

where L, is the blade width (2 cm), and is the angle of repose of semolina. The same
phenomenon has already been observed on glass beafilsning the validity of Eq.IV.12.
(Mandatoet al, 2012b — Chapter 1V.2.2). Using the software Indage45 (U. S. National
Institutes of Health, Bethesda, Maryland, USA), tieght of the void below the blade is
measured for five different blade positions at ebtide speed for the semolina bed. No
influence of the blade position or the blade sp@edhe tested speed range) is observed and a
value ofhy.measure™ 1.19 £ 0.1 cmis obtained. The slightly higher value for the swead void
height than for the theoretical on® . ,eo= 0.95 £0.01 cn could be explained by the low value
of cohesion measured for semolita=1.31 £+ 0.25 kPaleading to an imperfect dihedral void
shape during the blade rise. Moreover, the heightrass peak for semolina is not directly equal
to the height of the initial void zone createdregt beginning of the trial. The work of Mandatb

al. (2012b) (Chapter IV.2.2) shows that the stresk peanore likely due to a decrease of the
vertical stress value near the bottom. During trenftion of the void volume, and all along the
blade displacement, particles above the bladevaeuated by micro-avalanches in this zone and

form a concave heap (crater-like) on both sidebeblade (Fig.IV.20).

At depths above the peak, the probe rise inducesdie fluctuations in the vertical stress
profile. Their intensities and frequencies are deligy on the blade speed. These fluctuations
may be explained by successive phases of loadidgedaxation taking place above the blade.
Loading is linked to the force intensity of interagular vaults which act against the blade
upward motion and deflect the stresses lateralig, @lso to the compaction of the bed zone
located just above the blade and up to the frordistirbance vertically generated. Malads#n

al. (2009) also reported successions of compaction madkage on experimental curves of

force/displacement relative to a blade-like semsoving horizontally at constant speed in a bed
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of sand. However, the constant weight of the dgalagranular blade ensures a good regularity
in the frequency of these phenomena.

When the stress applied exceeds the stress thdegalle of the chains, a rupture of the force
chains occurs. Particles of the rupture zones pedlaand can be then evacuated by avalanches
in the void zone under the blade. In the same tiime,stress exerted on the blade is rapidly
relaxed. After this discharge, the measured stiesseases progressively and the contact
network is “repaired” by new contacts which coule &ctivated by the vertical motion. This
mechanism of rupture and repair is periodic unitiveakens entirely. If the peak intensity of
each rupture seems to be independent of the blpeeds the frequency increases with the
decrease of the blade speed. These successiohargkecand discharge succeed until the blade
reaches a specific deptid)((Fig.IV.19). Above this point, the stress prafilare overlaid. This
specific depth is independent of the speed anadmshe characteristic length (7.81 cm) of the

bed of semolina.

This characteristic depth separates two distinaegownhere frictions between particles via the
vaults, and between particles and the side wadisd#ferent. In the zone below (from the
bottom to the characteristic length), the horizbptcolation of the force network until the side
wall, ensures a high transmission of the defledtedes due to the blade displacement. This
percolation acts against the blade penetratioherparticle bed. The value of the ratio between
the mean applied force and the mean resistance tdrthe chains’ force network, leads to the
relaxation dynamic which is characteristic of &tfonal regime. In the zone abo¥e(from the
characteristic length to the top surface), as threef network does not percolate, collective
particle motions take place and depend only ondbal degrees of freedom (particle rotation,
frustration, coordinance, ...). A smooth frustratedime (almost free-flowing) characterizes the
phenomena which take place in this zone.

The dissipation of the mechanical energy providgedhe blade is thus depending on the bade
penetration depth in the powder bed. When the bledees in a depth inferior to the
characteristic depth, a part of the mechanical gn& transmitted to the grains and allows
powder flow which can lead to an increase in thiiston probability of particles and drops,
enhancing the agglomeration process. The otheropdine energy is dissipated by intergranular
friction. This proportion of dissipated energy sigrantly increases when the blade depth is

higher than the characteristic depth. Moreover this frictionnal zone, the probability of

126



IV. Résultats & Discussions

ruptures of agglomerates is higher due to abradiorihe context of wet agglomeration, the
characteristic length can be useful to design bgedmetries in odrer to assure a bowl height
lower than its width. For a mixing bowl of definddnensions, the characteristic length can also

be used as a reference regarding to the filling rat

For wet agglomerates, dynamic stress profiles aasored for the different agglomerates water
contents at a constant blade speed of 30 thwith five replications each (Fig.IV.21). At the
low water content (25 %), the observed phenomermarodifferently than those previously
described for the native semolina. A characteriingth that plays the same role is also
observed but the frequency of the charge/dischaegés is higher. At 25% water contdr#, in

the nucleation regime, the powder bed is consttuté native semolina particles and an
emerging population of nuclei (with a diameter ramgtween 500 and 8Q@0®n) arised from the
association of native semolina particles. Actual®gndetet al. (2012) defined a multi-scale
transition zone around 30% water content for a poviebd constituted of a mix of hygroscopic
semolina powder (“native particles” scale) and au€itextured granular assembly” scale).

Vertical stress (kPa)

0 2 4 6 8 10 12 14
0 1 1 1 1 1 1
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Figure IV.21. Vertical stress profiles under dynamic conditidos wet agglomerates of five different

water contents (% dry basis) at a blade speed off8Gs".
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For higher water content (between 30 and 51%)stiess-displacement curves measured for the
bed of agglomerates present the same profile theuseémolina one, except that stress values of
the first peak are higher and increase with wabatent. When the water content increases from
16 to 52%, the cohesion increases according toageplaw (exposant ~ 2) whereas the friction
increases from 16% to 40% water content and thenedses (from 40% to 52%) (Fig.IV.22).
The cohesion results from the capillary interactestablished between the humid structures.
According to the water content, the increase @sstivalues of the first peak is well correlated
with the increase of the agglomerate mechanicakteege ie. cohesion and/or friction)
(Fig.IV.22). The cohesion acts as a yield stretstad to the behaviour of the humid granular
media. At high water content (superior to 50%)clkstidough pieces are in interactions and a
dough-like system is then disturbed by the bladéanoStress exerted on the blade results from
the plastic deformation of the medium and shouttdase until the dough attempts its plastic
limit. The characteristic depth loses its pertireebecause the discrete particle bed changes for a

continuous dough-like bed.
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Figure 1V.22. Variations of the cohesion and friction of aggloates and the maximum stress value at
first peak obtained for wet agglomerates at a blmised of 30 mmi’saccording to the water content.

Dotted lines represent general tendencies.
IV.2.1.5. Conclusions
The Janssen’s length is a representative paraméttre static state of a powder bed in a

container of a fixed hydraulic diameter. An instemnted cell is developed to measure the local
vertical stress profile in the center of a confitied of particles. A characteristic depth, différen
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from the Janssen’s length, is identified by fittimgth the mathematical expression of the
Janssen’s model. Near the bottom, the failure efltital stress profile relies on phenomena
attributed to the presence of the bottom. Experisgmesented in this work show that the
characteristic length is implied in a bed of padeicunder a vertical mechanical stress. Two
adjacent zones are characterized by the types rbitlpa’ motions and flowing regimes. A
frictional regime is observed below the characterislepth and a “low-frustrated” flowing
regime concerns the zone between the charactadispith and the surface. For wet agglomerates
the static distribution of vertical stresses canapproximated by the Janssen’s model, which
constitutes an original result. The influence of thiater content on the characteristic depth is
presented. Under dynamic conditions, a correlasdound between the cohesion and friction of
agglomerates, and the max vertical stress accotdirtige water content. In the context of wet
agglomeration in a mixing device, these resultsvalto consider the role of the characteristic

length in the mixing bowl.
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IV.2.2. Experimental study of vertical stress profies of a confined granular bed under

static and dynamic conditions.

IV.2.2.1. Abstract

In a wet agglomeration process inside a low sheaemthe blade function is to inducg
homogenization of the liquid sprayed on the povslgface andii) a stress field able to transfer
the mechanical energy at the particle scale. Ia wWork we study the mechanical state of a
confined powder bed through the analysis of stksibutions (by force measurements) in a
rectangular cell in two cases: for a classical rhguevder (.e. glass beads) and a complex
powder {.e. wheat semolina). Two types of vertical stress pgefare obtained according to the
type of measurements carried out in the powder édiger locally (at different positions in the
cell) or globally (at the entire base). The globaitical stress profile follows the Janssen's model
and the local vertical stress profile highlightscratical length, identified as the percolation
threshold of the force network, and a shieldinggtemear the bottom, which is similar to an
influence length of the side walls. In the contektwet agglomeration, the results allow to
consider the role of the characteristic lengthgh@ mixing bowl under vertical mechanical

solicitation.

IV.2.2.2. Introduction

Wet agglomeration in low shear mixers is based odeation and growth mechanisms that
generate agglomerates from initial particles (lvesd al, 2001; Saadet al, 2011). The
capability of a mixing device to agglomerate demed the mechanical input efficiency in
regard with the dissipative properties of the gfanmedium. Equipment parameteesg(. bowl

or blade designs) and process conditioag.(rotation speed or mass load) are known to
significantly contribute to the agglomeration eficcy (Broadbenet al, 1995; Stewaret al,
2001; Hisemaret al, 2002; Laurent and Bridgwater, 2002). The maircfioms of the blade are
to induce homogenization of the liquid sprayed imitthe powder bed and to generate a stress
field able to transfer the mechanical energy (bgashcollision or compression) at the particle
scale. The mechanical energy input generates nwo#ad flows of particles that can be in situ
monitored by different methods, such as positronssion particle tracking (3D) or particle
image velocimetry (2D) (Broadbewet al, 1995; Lueptowet al, 2000; Stewarkt al, 2001;
Hisemanet al, 2002; Laurent and Bridgwater, 2002; Conwetyal, 2005; Ostendorf and
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Schwedes, 2005; Slominsét al, 2007). With a cyclic mixer, the motion of the déadisturbs
the static stress profile of the powder bed. Tlaicststress profile is both dependent on the
history of filling of the powder bed in the mixeméion the powder mechanical properties which
can be responsible for the constitution of a foneéwork in the powder bed (Radjai, 2008,
2009). Understanding the primary static stressilprof the granular medium before mechanical
solicitation is still a scientific goal. The firglescription of the vertical stress profile in atista
confined granular medium was conducted by JansselB95 (Janssen, 1895; Sperl, 2006).
Janssen proposed a model that establishes thomebmtween the average stress at the bottom
and the powder bed height in a cylindrical columased on three major hypothesg@ps:at the
measurement scale, the granular bed is considsradantinuous mediur(ij) the vertical stress

is supposed to be horizontally uniform, giig the grains at the wall are at the sliding threghol
(Janssen, 1895; Vanet al, 2000; Ovarlezet al, 2003; Ovarlez and Clément, 2005; Sperl,
2006). In the common case of no overweight at dipelboundary, the Janssen's law is given by
Eq.IV.13-14.

0,,=9p. 94 {1— exr{—%ﬂ (Eq.IV.13)
j
D
A =——_h Eq.IV.14
ZauK (Eq )

where ¢ is the bed bulk compactnegs, is the true density of the particles, z is the iealt
coordinate positive in the downwards direction,sgthie gravity constantd; is the Janssen's
length, andD,is the hydraulic column diameter. Two coefficiemsre introducedy is the
static coefficient of friction between wall and g= (14 =1,,/ 0,,), where 0,, is the average
horizontal stress at the wall arg, is the shear stress at the wall. K is the Janpaeameter
which quantifies the vertical stress deflectioroihbrizontal stress =o,,/0,,), whereg,, is

the average vertical stress. The Janssen's ledgjhg( a characteristic length depending on the

granular matter (through the coefficient K), thentaner's specific dimensionD,) and their

interactions [).

The objective of the present work is to determime Yertical stress profiles in a granular bed

laterally confined in a rectangular cell, in twosea: for a classical model powdee(glass
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beads) and a natural complex powdss. (vheat semolina). Actually, the glass bead consftat
reference material in the physics of granular med@wever, it represents an ideal model which
properties and behaviour are often far from praperof complex powders and grains largely
used in a wide range of technologies and proced$®esults obtained on glass beads from
physics of granular media are sometimes hardlyspasable to "real” problematics. Thus we
aim to study and compare the static and dynamicharecal behaviours of a model powder and
a complex one. The existing deep characterizatfasemolina wet agglomeration (Saatlal,
2011) makes semolina an interesting choice as apleonreal granular material. We first
develop an original experimental device, which aficthe measurement @ global vertical
stress profiles andji) local vertical stress profiles under static andhatgic conditions. The
local values are used to build the stress disiobuyprofiles according to horizontal and vertical
axes inside the cell. Under static conditions, abtristic lengths are identified. The
characterization of particles' motions induced hg vertical displacement of the flat probe is
done using force measurements. Under dynamic gondjtthe influence of the probe speed on

stress/depth curves is highlighted.
IV.2.2.3. Materials and methods
IV.2.2.3.1. Materials

Experiments are carried out on glass beads (mopedis,dso = 1 mm) and durum wheat
semolina of industrial quality. The glass beadsstitute a classical model granular medium.
Semolina represents a typical complex granular smedrom biological origin, largely used as
raw material in many industrial food processesg(pasta and couscous manufacturing).
Semolina is stored in hermetic containers at 4°td oreasurements. Hygroscopic water content
of semolina (16.8 g water / 100 g dry matter) isedmined in triplicate by drying at 105°C for
24h according to the AACC official methods (AACCQMD). Particle size distribution of
semolina is measured in triplicate by using a laganulometer (Coulter TMLS 230, Malvern,
England) at room temperature. Semolina is chatiaettrby volume-equivalent diameters for
which the number of particles is inferior to (= 67 £1 pm), 50 @so = 272 £2 un) and 90%
(dgo = 523 + 4 un) of the total number of particles. The spar{dg-dig)/dso = 1.67. The true

density of semolinag, = 1.478 +0.005 g.cii) and glass beadso{ = 2.533 +0.001 g.ci)

are determined in triplicate using a nitrogen pyaeter (Ultrapycnometer 1000, Quantachrome
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Instruments). The slope angles of semolina=(43.8 + 0.3°) and glass beadsr(= 23.6 + 0.1°)

are measured in triplicate using a powder testev€ka, France).

The coefficients of friction between the grains andlass surfaceyf are determined using a
mobile glass wall equipped with a numerical inctimeier (Ovarlezet al, 2003). Grains are
disposed on the horizontal glass wall. The glasB wahen progressively inclined from the
horizontal. The frictional angled) is then measured at the sliding of the graing Whll friction

coefficients for semolina 4 =tand =038+ 004)and glass beads/( = 023+ 001) are

calculated based on twenty measurements. The higllee of wall friction coefficient for

semolina particles than for glass beads could Ipaared by a higher level of friction of the
semolina in contact with a glass surface.

IV.2.2.3.2. The uniaxial mixing cell
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s 0.385 mm 157 mm (Diameter

of 3 mm)

the surface
be— Cell wall
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/ /;1 mm lxludcj/l/' nt
engh
(a) 100 mm (b) 0.97 mm : (C) z

——

width
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position

Distance to
the bottom

Height of the powder bed

Figure 1V.23. Schematic representations of the experimentaliseta) Glass cell, (b) Blade (not to

scale) and (c) Measurement procedure of the vesiEsso,, (front view of the cell).

An open glass cell container (51 x 100 x 160 mm{lenaf five transparent glass walls (sides and
base) is specially built for the present study (M@3). Three flat and rectangular steel probes
of different dimensions and constant thickness 70n@m) are especially designed (Cryotec,
France) to fit into the glass container (Fig.IV.2B)vo small probes (length x width: 44.6 x 9.95
mm, 44.8 x 19.7 mm) are used to simulate bladesa ahixing device and allow local

measurements of the vertical stress in the powddr ®ne large probe (length x width: 50.5 x

98.5 mm) is used to simulate the bottom of the aall allows global measurements of the
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vertical stress. Each probe is screwed on a radigHanked to a load cell of a texture analyser

(TA.XT2, Table Micro System), which is used as ecésensor.

IV.2.2.3.3. Vertical stress measurements

Before experiment, the probe is set to a specdgitn in the cell which is defined according to
the horizontal X) and vertical ) axes (Fig.IV.23). Three position parameters afndd. The
horizontal position ranges from= 0 at the center of the cell, o= 5 cmat the side wall. The
vertical position ranges from = O, at the surface of the powder bedzte H whereH is the
powder bed height. The third position parameteeiated to the vertical distance to the bottom
of the cell (Fig.lV.23). Powders are sprinkled wéahunnel (outlet diameter of 1.23 cm), placed
in the middle of the cell, at 50 mm height from tiggoer side of the cell, until powders reach a
definite height in the cell. As different studieengonstrate a marked influence of the
construction procedures on stress distributiors granular pile (Brockbanét al, 1997; Vanel

et al, 1999; Tixieret al, 2004), we take care to keep constant and repiléuthe filling
procedure of grains in the cell. Experiments aedized at constant powder bed compactness for
the two granular materialgE 0.45 for semolina ang= 0.62 for glass beads). In both case, the
initial compactness of the powder bed is lower thancritical compactnesge] at the dilation
transition (Lemaitreet al, 2009), above which the granular medium dilatesltow grains'
rearrangements at a local statee.(in the vicinity of the blade) in response to thiade
displacement. Ap<g, no fluctuations linked to a dilatancy phenomewomearrangements of

particles are thus supposed to occur during theebdiéssplacement.

Force measurements under static conditions areedasut with the small probes and the large
probe. When using the small probes, the heighh@fpowder bed is kept constabt € 14 cnj
and stress measurements are carried out at diffpositions in the cell (according to the x and z
axes). When using the large probe, the probe paosis fixed at the bottom of the cell and
different heights of the powder bed are introdudedthe cell < H < 14 cm). Force
measurement under static conditions (without anyamnent of the blade) is done during 2 sec.
The entire procedure.€. probe positioning, cell-filling with grains andré@ measurement) is
repeated five times for each probe position. Vattstress values are calculated by dividing the

measured force by the probe surfa®g. (
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Force measurements under dynamic conditions argedaout during the vertical rise of the
small probe (length x width: 44.8 x 19.7 mm) in tedl. Before each test, the small probe is first
positioned at the bottom of the empty cell, whishhen filled with the powder to reaéh= 14

cm height. The probe is moved up from the bottanx (14 cn) to the surfacez(= 0 cn) at 20,

30 and 40 mm’§ with five replications each.

IV.2.2.4. Results and discussion
IV.2.2.4.1. Global vertical stress profiles

We first use the large probe under static condstitm measure the influence of powder bed
height on the vertical stress measured at the inottiothe granular medium, in a same way than
the Janssen experiments. The depth of the prothe ipowder bedz is considered equivalent to
the height of the powder beH)

For the two granular materials (semolina and glbsads), the global vertical stress first

increases linearly with an increase of the prol@hden the powder bed (from the surface to 5-6
cm depth), and follows the hydrostatic stress fwofie. g, =pp, gz) (Fig.Iv.24). The
measured stress then corresponds to the column raihsg surmounting the probe (
Onwa =M. 0/S,), with §, the surface area of the probe agthe mass of the column of grains
over the probe. For deeper positions of the probthé powder bed (from 5-6 cm to 14 cm
depth), the measured vertical stress has loweesahan the hydrostatic profile (Fig.IV.24). The
difference between the vertical stress profile #mel hydrostatic profile increases with depth.
Janssen (Janssen, 1895; Sperl, 2006) assigne@htaomenon to a lateral redirection of the
vertical stress to the side walls through the fdromaof a force network. The measured stress
corresponds to the apparent weight, shielded bffieet of lateral walls. Experimental data are
fitted with the Janssen's model from a non lineptinmization procedure (Gauss Newton

procedure) (Eq.IV.13-14). We thus calculate thesdan's lengthA;) for glass beads=(24 cm)
and semolinax 23 cm). Values of K are calculated with Eq.IV.Mthe case ofi) D, equal to
the hydraulic column diameter whek& =4S/ P, with Sthe cell sectionnal area firandP the
cell internal perimeter (m) andii) D, equal to the diagonal of the rectangular cell isact

(Rotteret al, 2002), both for glass beads €0.30r 0.5, respectively) and semolinK &0.19or
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0.31, respectively) (Fig.IV.24). These values 4f andK are quite low compared with published

values K = 0.65 - 1.7 for different types of granular materials.q. glass beads or pasta
products) (Vanekt al, 2000; Ovarlezt al, 2003; Sperl, 2006; Di Felice and Scapinello, 2010
Qadiret al, 2010).
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Figure 1V.24. Vertical stress profiles under static conditiom3 for the glass beads and (b) for the semolina

particles: comparison between local and global mressents.

It should be noticed that our experimental celhidittle small, with only 15 cm height. The
saturation phenomenon of vertical stress wouldditebdescribed using a longer cell (height >
23 cm). Finally, these results of global verticaéss confirm that the proposed approach with a
non-cylindrical cell is equivalent to the traditainJanssen's experiment even if the non-
axisymmetry of the rectangular cell certainly ineglia different arching pattern (Rotegral,
2002).
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IV.2.2.4.2. Local vertical stress profiles in the nadle of the cell

The local vertical stress profile under static dbods is constructed using the small probe (19.7
mm width) and a constant powder bed height (14 dmég probe is positioned in the middle of
the cell & = 0), at different depthsz) in the powder bed (Fig.IV.24). From the surfagce & 4

cm the local vertical stress increases quasi-liyeanld is not tangent to the standard hydrostatic
stress profile whatever the tested granular mesimolina or glass beads). Fram 4cm toz =

6 cm(for glass beads) af cm(for semolina), the vertical stress slightly ireses and tends to
reach a plateau value. From z = 6 cm (for glassi¥)ear7 cm (for semolina) tz = 12-13 cm
depth, we observe a sudden high increase in thiealestress. Froma = 12-13 cndepth toz =

14 cm(i.e. at the bottom), the vertical stress decreases.

The comparison of the local stress profile with ghabal one highlights three main differences.
(i) Whatever the depth, all the measured values @il hegrtical stresare higher than the values
of global vertical stress, and of hydrostatic &rég§ At z = 6 cm(for glass beads) af cm (for
semolina), we observe an "inflection" point in tbeal vertical profile. This depth is a critical
length ¢ = Ac) that depends on the granular medium and can fygosed to correspond to the
depth from which the force network percolates ktgrfrom a side wall to the othefiii) At a
certain distance from the bottom (1-2 cm), we obsex sharp decrease in stress values. This
highlights a characteristic length of influencetloé bottom Ap). Actually, the resolution of the
static vertical stress measurements, with an aoguevery centimeter depth, does not allow a
precise determination af, for both granular materials. We suppose ihatnges between 1 and

2 cm for semolina and between 0 and 1 cm for ddassls (Fig.1V.24).

These differences demonstrate that the local & rsicess profile is not equivalent to the global
vertical stress profile and thus cannot be fullgresented by the Janssen's model. To consider
that an unique phenomenon, peculiar to the granoiatter, manifests itself differently
depending on the depth inside the confined poweel, kve define three specific zones in the
granular bedi(e. close to the surface, intermediate, close to thioby), separated by two
characteristic depthg{and HAy).

This phenomenon is visible for local vertical streseasurements and refers btho the stress
transmission mode via friction points between ggairhich is due to the discrete nature of the

granular matter, ani) to the low width of probe which is intermediateéveeen the grain scale
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and the powder bed scale. The probe measures tharemp mass of the bed of grains
surmounting it. Because the probe width is betwiencharacteristic size of the chain forces,
estimated as 10 fold the particles diameter (Ra@f@08), and the size of the cell, the probe is
weighing the mass of the column of grains abovget "hydrostatic” column), adjusted by a
variation of mass. This mass variation is linkedijahe contribution (positive or negative) of
the assembly of grains "connected" to the forcavat acting on the probe, and) to the
contribution of the walls (side and bottom) of tbell, which are able to shield a part of the
vertical stress. The weight can thus be increagetido contribution of grains positioned on both
sides of the vertical "hydrostatic" column, whidhrgicipate to force chains established above the
probe (between the probe and the bed surface).h®rother hand, the weight carried by the
probe can also be decreased because of a shieiferg of the walls or due to the fact that the

force network of the powder bed above the probe do¢ act directly on it.

When starting from the surface € 0), local vertical stress results show first oftatht the mass
of the "loaded" grains is added to the mass ofctiiamn of grains surmounting the probe. In
order to quantify the contribution of grains pagating in the vertical resultant of force chains,

a "hydrostaticity" coefficient (noted m), ratio beten the measured stress profile and the

hydrostatic one h=0,,/0,,), is established. In the case of the Janssen iexger (.e. global

stress), the whole bed of grains in the hydrostadite is supported by the prolme € 1). Close

to the surface, the local vertical stress profiiequasi-linear and can be superimposed to the
hydrostatic profile by consideringa = 2.3for semolina anan = 1.7 for glass beads. Thus, K is
higher, while m is lower, for glass beads than $emolina. This quite intuitive result is
explained by the fact that when the value&kak high, the lateral redirection of vertical sgaes
important, thuso,;is low and the resulting m too. From the surfaca tritical length 4.), the
vertical stress only slightly increases and desgidt®em the "corrected" hydrostatic profile.
Between the surface and the critical lentglh & 6 cm for glass beads and 7 cm for
semolina), we observe that the variation of thalleertical stress with depth follows a Janssen-
like law, corrected by thm coefficient (Eq.IV.15).

C

¢, = M@psdi, {1 - exp[— fﬂ (EQ.IV.15)
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Fromz = A; to a depth close to the bottom fat H-Ap), the force network percolates on both
sides of the cell so that the side walls suppqara of the mass of the granular bed. This point is
discussed in details in section IV.2.2.4.3.

At a depth close to the bottorm &€ H-Ap), the sharp decrease in stress value is expldiped
shielding effect of the bottom. Ovarlez and Clém@&t05) obtained the same discrepancy of
“local” vertical stress profile near the bottom ngsinumerical tridimensional simulations of a
granular medium laterally confined and assimilatedan isotropic, elastic, and homogeneous
medium. They suggested that the bottom supporestaie proportion of the vertical stress and
redirects this stress laterally according to thesdan's mechanism of vertical stress redirection to

the side walls.

IV.2.2.4.3. Horizontal uniformity of the static vertical stress ?

In order to determine the characteristic distangr avhich the shielding effect of the side walls
significantly occurs, values of vertical stress determined at different positions of the probe
(9.95 mm width), according to the horizontal andtiecal axes (Fig.IV.25). As the cell is
symmetrical and the powder is sprinkled in the negdtheasurements are reduced to one part of
the cell (forx > 0). Results for semolina are presented figure 1V.25.

Near the surface, the vertical stress is horizontaliform (Fig.1V.25). The hypothesis of lateral
uniformity of stresses made by Janssen for latecahfined granular material at< A. is valid
(Janssen, 1895; Sperl, 2006). The lateral trangmnisy stresses does not percolate up to the
side walls which thus do not shield the weight.

At intermediate depthi¢ < z < H-Ap), we demonstrate that the side walls play a shigldole
(Fig.IV.25), which is stronger for grain layers &ed at the proximity of the walls. The vertical
stress is then not horizontally homogeneous. Tresstis higher in the center of the cell than
near the side walls. This result confirms thatnérimediate depth.é. at z belowA. and above
the characteristic length of influence of the botfal,), the force network percolates from one
side of the cell to the other. The hypothesis tdrk vertical stress uniformity made by Janssen
(Janssen, 1895; Sperl, 2006) is not relevart atA.. This non-uniformity has already been
observed experimentally by Willianet al. (1987). The autors assimilate the horizontal pesfi

of vertical stresses to parabola which are symiatrielatively to the middle of the silo. At
intermediate depth, a part of the vertical stressffiectively laterally redirected to the side wall
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and does not weigh vertically on the bottom ofd¢bl anymore. From the side walls, the vertical
stress is almost constant over a characteristizdwtal length 4s) and then increases up to the
middle of the cellX = 0). This characteristic length defines the limitstloé side walls effect in
the shielding of vertical stresses. The force netweercolates from one side wall to the other,
but the shielding of vertical stress (lateral trarssion ofgy, in ox) only occurs near the side

walls.

OCMa | m e e

1 - Vertical stress (kPa)

0.5 A= 7cm

3cmi

Vertical stress (kPa)

2 -

As=2.5cm
<>
11 cm4-
1
2 - Vertical stress (kPa)
1.5 -
4\/‘_\4——*'\4/\/; Ao 2 em
14 cm+4 + >
-4 -2 0 2 4 X
(cm)

R

Figure IV.25. Horizontal profiles of vertical stress (kPa) atl3,and 14 cm depths for a bed of semolina

particles laterally confined in the cell (heighttbé bed = 14 cm).

The vertical stresses close to the bottan= (14 cn) are lower than those measured at 11 cm
(Fig.IV.25), whatever the horizontal position iretieell. The shielding effect of the bottom is
efficient over a characteristic length, close te thfluence length of the side walld,(= 2 cm
and As = 2.5 cmfor semolina particles). We can thus propose ttially structure the powder
bed according to different behavior area, separayedne characteristic vertical length and two

characteristic horizontal lengths (Fig.IV.26).
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Figure 1V.26. Schematic representation of the shapes of thanalsteexperimental data. (a) Under a mechanical
solicitation. (b) Under static conditions for load global measurements, as defined in this wbink. shapes of

the static profiles are in accordance with the miratobservations made by Ovarlez and CIén(2005).

IV.2.2.4.4. Vertical stress profile under dynamic onditions

Disturbances of the local vertical stress profile mduced by the upward motion of the probe
which leads to particles' displacements in the powided. Several phenomenons can be
identified from the measurements of the verticedss during the blade displacement (Fig.IV.27)
and from observations through the transparent glasdkof the cell (Fig.IV.28). The stress -
depth curves were measured during the rise of ithieep At the bottom, the initial vertical stress
corresponds to the static value.

During the rise of the probe, we first observe arghincrease in stress value up to a peak of
stress. Whatever the blade speed, the depth ahakenum stress peak could be related to the
shielding effect of the bottom, because it occtirdepths close to values of, for both granular
materials 4, = 2 for semolina A, = 0.3for glass beads). During the probe rise, we abseo/e
the creation of a triangular void volume.e( dihedron with an equilateral triangle section),
taking place just below the probe (Fig.lV.28). Tiesght of the void could be calculated from
the probe width and the angle of repose of theudeamaterial &). The void volume could be

“created” from the compaction of the granular Iayeist upon the probe.
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Figure 1V.27. Vertical stress profiles under dynamic conditidos glass beads and semolina at blade
speeds of 20, 30 and 40 mm/s.

During the void formation and all along the probgpthcement, we observe that particles above
the probe are evacuated by micro-avalanches infréee volume and form a concave heap
(crater-like) on both sides of the probe (Fig.I\).28ther works studied the drag force of an
intruder in motion in a granular medium, except tha displacement is horizontal (Albeittal,
1999; Gravishet al, 2010). The complex nature of stress propagatiotihé granular medium
can explain the properties of the drag force as asgkthe complex spatiotemporal dynamics in

and around the zone of disturbed material.

Above the depth at the maximum stress peak, aattaxphase is observed for both granular
matrials. For semolina, the shapes of the dynanmofiles at different probe speeds are not
superimposed from the stress peak up to a chasictedepth close to the critical length

identified in static.
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Figure 1V.28. Picture of the glass cell filled with (a) glassatle and (b) semolina during the vertical

upward motion of the blader(s the slope angle).

This result confirms the existence of a force nekwmercolation transition a = A.. From this
depth to the surface, the profiles are overlaidz AtA., the granular flow is supposed to occur in
a dense frustrated regime whereag atA;, the flowing regime is dense but less frustrated a
may be fluidized at the powder bed surface depgndmthe values of compactness and probe
speed (Alberet al, 1999; Gravisket al, 2010). The same observation is made for glasdsbea
except that whatever the probe speed, the vedicass fluctuates between the depth at stress
peak and the critical length with a decrease offlingtuation amplitude when getting closer to

Ac. FromAc to the surface, the profiles are also overlaid.

IV.2.2.5. Conclusions

Vertical stress profiles are measured in a granpdal (.e. glass beads and semolina particles)
laterally confined in an instrumented rectangulall. cAt the whole bed scale, experimental

vertical stress profiles are correctly fitted bye tdanssen's model. The Janssen's length is
identified as a representative parameter of thiéecsséate of a powder bed in a container of a
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fixed hydraulic diameter. For the ideal granulartenal (.e. glass beads) and for the complex
granular materialife. semolina particles), the local pressure profilessent similarities but are

not identical to the global one. Horizontal nonfarmnity of the vertical stress appears when the
deph reaches a critical lengthy). This length is identified for both granular nréés and seems

to correspond to the depth at which the laterat@ation threshold of force chains is achieved.
Near the bottom, the local stress profile failsisWall effect is relied on phenomenon attributed
to a shielding effect of the bottom, which is supga to be similar to the influence of the lateral
side walls. Under a vertical mechanical solicitatiove show that the critical length and the
influence length of the bottom are implied in thehbvior of the bed of laterally confined

particles. The transmission of the vertical stigsguite depending on the position of the blade
relative to these lenghts. In the context of weglagperation in a mixing device, these results
allow to consider the role of the Janssen's leragtth the importance of other characteristic

lengths in the mixing bowl.
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IV.2.3. Influence de la largeur du capteur et cartgraphie 2D des contraintes verticales

Le travail présenté dans cette section congist® identifier comment la valeur de la largeur du
capteur permet de mesurer la contrainte verticalénié a son échelle(ii) a établir la
« cartographie 2D » (selonet z) de la contrainte verticale locale dans un litsdenoule ensilé,
et (i) a confirmer les observations du chapitre IV.2Marfdatoet al, 2012b) relatives aux

conditions de validité des hypothéses de Janssean Hypothése d'uniformité latérale des
contraintes verticales notamment).

IV.2.3.1. Profils locaux de la contrainte verticaleau centre de la cellule — Influence de la
largeur du capteur

A I'état statique, les profils locaux de contraimMerticale sont obtenus avec des capteurs de
différentes largeurs (~0,5; 1 et 2 mm), placésenire de la cellulex(= 0 cn) et a différentes
profondeurs dans un lit de semoule de hauteur (ke 14 cm) (Fig.IV.29). Le choix de ces
tailles est relatif a la taille médiane des pat@sule fagcon a respecter un rapport d’au moins égal
a une dizaine de diametres de particules. C'e#ttte échelle que sont définies les chaines de
forces élémentaires que l'on qualifie de voltesedt nécessaire que les vodtes puissent
« porter » sur le capteur, afin d’y transmettrefteses qu’elles relayent.
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Figure 1V.29. Profils des contraintes verticales en fonctionlalgrofondeur dans un lit de semoule
confiné latéralement (pour des capteurs de 0,8t;2Lcm de largeur). Le profil de contraintes mésur

I'échelle globaleif(e. similaire a I'expérience de Janssen) est aussepté.
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Les profils locaux obtenus avec les capteurs dendrbet 1 mm de largeur présentent une allure
similaire au profil de contrainte verticale obteanec le capteur de 2 cm de largeur et déja décrit
précédemment (Mandatet al, 2012b — Chapter 1V.2.2). Quelle que soit la pnolieur, les
valeurs de contrainte verticale des trois profilsalux sont supérieures aux valeurs de la pression
a la base. Rappelons que la contrainte verticaleafg est mesurée a la base du lit de poudre de
hauteur donnée, et que conformément a la démaeldamssen, la courbe hauteur/pression est
assimilée sans justification a la répartition dectetrainte verticale moyenne dans le milieu
granulaire ; la hauteur du lit devenant la profand&andis que la pression a la base devient la

contrainte verticale a cette profondeur.

Les trois zones déja identifiées au Chapitre I\..2Mandatoet al, 2012b) a partir de I'analyse
du profil local établi avec la pale de 2 cm de éangsont aussi mises en évidence pour les profils

établis avec les capteurs de 0,5 et 1 mm de lasgea toutefois des spécificités (Fig.IV.29-30).
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Figure IV.30. Profils des contraintes verticales en fonctionlaerofondeur dans un lit de semoule
confiné latéralement (pour des capteurs de 0,6t;2L.cm de largeur). Le profil de contraintes mésur

I'échelle globalei(e. similaire a I'expérience de Janssen) est aussepté.
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A partir de la surfacez(= 0), les trois profils locaux sont quasi-superposésyy'a 4 cm de
profondeur. Le poids porté par le capteur est mtapmel a la surface de la pale. Entre 4 et
environ 7 cm de profondeur, les trois profils sgtidguent, mettant en évidence des variations de
la valeur de la contrainte verticale avec la largdw capteur. A 7 cm de profondeur et jusqu'a
environ 11 cm de profondeur, une soudaine augmentae la contrainte verticale peut étre
observée quelle que soit la largeur du capteur.l{F209-30). Cette augmentation respecte la
proportionnalité a l'inverse de la surface du captéinsi, entre 7 et 8 cm de profondeur, une
multiplication par 4 de la contrainte verticale esiservée pour le profil local établi avec le
capteur de 0,5 cm de largeur. Rappelons que lampdelir de 7 cm a déja été identifiée comme
une longueur critique de percolation des chainefod® (i) d'un bord latéral de la cellule a
l'autre (Mandatcet al, 2012b — Chapter 1V.2.2). Ce point est import&at, la mesure montre
que la force exercée sur le capteur est la mémaleqque soit la surface du capteur. Cela
indique que le poids se transmet bien via un régeacontact et que lorsque le capteur a une
taille supérieure a la taille caractéristique desitgs, il ne «ressent » que la contribution de
guelques points de contacts en lien avec les vateeentes. A partir de 11 cm de profondeur
jusqu'au fond de la cellule (14 cm), la contraimtgticale décroit quel que soit le capteur
considéré. Dans le cas des capteurs de 0,5 etdedargeur, la contrainte verticale mesurée au
fond (.e. a 14 cm de profondeur) est presque égale a calbumde a I'échelle globale sur la
section entiére de la cellule. Nous mettons de @au\en évidence une longueur d'influence du
fond (A, = 2-3 cnj, visible pour les trois largeurs de capteursfdrel, de la méme maniere que
les parois latérales, semble écranter une parti¢a d®ntrainte verticale. Dans le cas d'une
mesure locale, entre 0 et 11 cm de profondeurala est trop loin du fond pour en ressentir
I'effet. Dans le cas du profil global, la mesurel@&ontrainte verticale est réalisée sur toute la
section de la cellule et pour une hauteur de sesnordissante. L'effet du fond serait donc
présent a chaque hauteur (y compris entre 0 etrldechauteur du lit). A 14 cm de profondeur,
il n'est donc pas étonnant d'observer des valeucodtrainte verticale quasi-identiques pour les
profils locaux et pour le profil global. La encors résultat contre intuitif indiquerait que la loi
de Janssen, donne la valeur de la contrainte gladoda base de la colonne, donc une valeur
écrantée par le fond du récipient. Cette explicatist cohérente avec les valeurs du profil de
contrainte verticale locale.

Dans la zone intermédiaird«(< z < H - Ap) se situe la valeur maximale de la contrainteicae
pour chacun des trois profils locaux. La figure 3Y.représente la variation de la contrainte

maximale de chaque profil (et de la force maximaderespondante) avec le rapport entre la
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largeur de la pale et la largeur de la cellulectatrainte maximale augmente avec la diminution
de ce rapport. En revanche, la force verticale mal@ semble constante quelle que soit la
largeur de la pale pour les trois profils locaulle Bugmente fortement dans le cas du profil
global (pour une largeur de pale de 9.85 cm).
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Figure 1V.31. Influence du rapport entre la largeur du captéda éargeur de la cellule sur la contrainte

maximale et la force maximale correspondante oletepar mesures locale au centre de la cellule.

L'établissement des profils locaux de contrainteticedle avec des capteurs de différentes
largeurs permet de définir une largeur de pale muie a partir de laquelle le milieu granulaire
peut étre assimilé a un milieu continu. Cette daillinimale pourrait correspondre a l'ordre de
grandeur de la taille d'une vodte. Dans la mesurke @rofil local obtenu avec la plus petite des
trois pales testées (0,5 cm de largeur) est magsguéne discontinuité de la contrainte verticale
pour les profondeurs de 8, 9 et 10 cm, nous poueardéduire que la largeur de ce capteur est
proche de la limite de continuité du milieu. Avawepale de largeur inférieure a 3 mire.(~ 10
diamétres de grains, soit I'échelle de taille d'cim&ne de forces (Radjai, 2008), une divergence
de la contrainte verticale pourrait étre observés).effet, la notion de "contrainte verticale
moyenne" n'aurait plus de sens puisque le milieupaerrait plus étre considéré comme

équivalent a un milieu continu a I'échelle du capte

IV.2.3.2. Cartographie de la contrainte verticale e statique

Une cartographie 2D de la contrainte verticaleen du milieu granulaire ensilé est établie par

mesures de contrainte verticale en statique ardiftés positions dans le lit de semoude<(14
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cm)avec le capteur de 1 cm de largeur (Fig.IV.32)e bygpothése de symétrie par rapport a un
plan vertical passant par le centre de la celpgemet de réduire I'acquisition a une seule moitié
de I'axe des xd.g.de 0 a 4 cm). Conformément au schéma présentiédl Rigles valeurs der,,
présentées ont été mesurées en chacun des poirdsaduillage X,2 et prises égales a la
moyenne de 5 répétitions. Le champ de contraintedicales obtenu est représenté
graphiqguement dans le plan bidimensionngl|2( sous la forme d'iso-contraintes. La
représentation en dégradés de couleurs, assocides wariations d’intensité de la contrainte
verticale, a été réalisée sous le logiciel MATLABO.4 software (The MathWorks, Inc)
(Fig.Iv.32).
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Figure IV.32. Cartographie des iso-contraintes au sein de |l@sgkentatéralement confinée.

La cartographie 2D des contraintes verticales neomtre distribution qui peut étre décomposée
en trois zones distinctes suivant la profondeug.(W¥i32). En parcourant la profondeur de la
cellule de la surface du lit de grains vers le llagpparait une premiere zone (zone haute de
couleur bleue) définie powd < z < Ac et pour laquelle, a chaque profondeur, la coneain

verticale est horizontalement quasiment uniformag.(¥.25,32). Il s’agit d'une zone
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« hydrostatique » ou la contrainte verticale cpottgressivement avec la profondeur (de 0 a 0,6
kPa). Dans cette zone, I'hypothése d’uniformitérale des contraintes faite par Janssen
(Janssen, 1895; Sperl, 2006) est valide. La treswsani latérale des contraintes ne percole pas
jusqu’aux parois qui en retour n’écrantent pasoielpde la colonne.

A partir de 7 cm et pour des profondeurs plus ésyén constate I'apparition progressive d’'une
non-uniformité croissante (zone de transition Vgrtme), puis I'émergence d'un « noyau »
central (couleur de plus en plus rouge sur la &giv.32) indiquant un gradient de contrainte
décroissant du centre vers le bord. Dans cetteigl@exzone, définie pout. < z < H-Ay, la
forme du profil de la contrainte verticale indiqgee les parois jouent un rdéle d’écrantage
(Fig.IV.25,32). Ce résultat confere a la longuearactéristiquel. le sens physique de la
profondeur a partir de laquelle le réseau de fopmexole de part et d’autre de la cellule.
L’hypothéese d’'uniformité des contraintes faite ganssen n’est plus valide dans cette zone,
comme discuté précédemment (Mandgttal, 2012b — Chapter IV.2.2). Notons gu’une analyse
mathématique plus fine de I'allure des profils &sablans cette étude, nous permet de conclure a
un profil de type Gaussien plutét que parabolidtig.(V.25,32). A partir du bord, la contrainte
verticale est presque uniforme sur une longueuactéristigueds = 2,5 cmpuis augmente

ensuite jusqu’au centra € 0).

A l'approche du fond, une troisieme zone apparailr pl-A, < z < H. On constate en effet
gu’indépendamment de la position latérale (suivgnia contrainte verticale décroit dans une
« couche » de grains d'épaisseur voisine le= 2 cm; ce qui confirme les premieres
observations effectuées au chapitre IV.2.2 (Mandatd, 2012b) et réalisées a partir de I'étude
des profils horizontaux de contrainte verticale & et 11 cm de profondeur. La longueur
caractéristique relative a I'effet du fond a unéeuatres voisine de la longueur caractéristique
relative a l'effet de bord A, = As. Nous sommes logiquement tentés d’assimiler ces de
longueurs a une seule et unique qui rend comptefflets de bord cde fond est un bord comme

un autre..

L’étude précise des profils de contrainte verticdlns cette zone fait apparaitre un autre
phénomeéne trés surprenant (Fig.IV.25,32). En efiatobserve que le profil a une allure en
forme de « bosse de chameau » présentant une esdigr » au centre (en= 0). Cette allure

est caractéristique de celle de la pression ada Hain tas de grains obtenu suite a un versement

par entonnoir est connu sous le nom de «trou dw t@/anelet al, 1999). Une hypothese

150



IV. Résultats & Discussions

directe qui permettrait d’expliquer cette allure \aisinage du fond, consiste a conclure que
I'état de contrainte garde en mémoire I'existentm das enfoui sous les couches de grains. Ce
tas recouvert serait celui qui s’est initialemesrrié lors du remplissage de la cellule. Le profil
des contraintes devait étre celui « classiquementiservé pour un mode de versement par
entonnoir, puis le recouvrement aura figé cet d¢atontrainte. Si la colonne de grains garderait
en « mémoire » I’état mécanique du tas primal séadi sa base, notons cependant que ce profil
est ici moins marqué que celui mesuré sur un tagrales non confiné en raison de la présence
de matiere de part et d'autre du tas (d0 a la peésde parois latérales) qui fait augmenter la
valeur de la contrainte pres des bords par rapgpaom tas « libre ». La validation (ou non) de
cette interprétation pourrait étre effectuée erligéat la méme expérience de mesure de la
contrainte, mais avec un mode de versement pduviapon ». En effet, ce mode de versement
permet d’assurer un profil latéral de contraintdgspuniforme au centre et surtout sans

dépression.
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Figure 1V.33. Profils locaux des contraintes verticales en fiomctle la profondeur sur I'axe central de la

cellule (x = 0 cm) et a la périphérie (x = 4 cmupan capteur de 1 cm de largeur.
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La figure IV.33 présente les profils locaux destcaintes verticales,, selon I'axe verticali(e.
coupes seloa a différentes positions latérales suivAnpourx= 0 cmetx = 4 cm On constate
gue les allures sont tres proches et dépendentdpela position horizontale. Bien qu’en
apparence similaire au profil de Janssen, ces esysbésentent des différences notables et ne
peuvent pas étre considérées comme des profilsptocanformes a la description de Janssen.
L’analyse de Janssen parait donc limitée a I'étalnale la valeur de la pression a la base d’'une
colonne. On constate vers le fond la décroissamcéadcontrainte. Ce phénomene qui a été
présenté precédemment pour le profil au centne ®0, est ici observé pour toutes les positions
testées (Fig.lV.32-33). La longueur caractéristigsiqui marque la manifestation de cet « effet
de fond » est la méme indifféremment de la positiorizontale. Ce résultat permet de renforcer
un peu plus I'hypothese selon laquelle I'effet ded est un effet de bord comme un autre, avec

les mémes caractéristiques, solf = As.

La comparaison des deux profils locaux & 0 et x = 4 cm (Fig.IV.33) correspondant a la

variation des contraintes respectivement sur l@xaral et a proximité de la paroi de la cellule,
en fonction de la profondeur, montre un décalage pes profondeurs comprises entre 6 et 11
cm. Ce décalage est de 'ordre de 0,3 kPa en meyenatteint son maximum a 11 cm (alors

égal a 0,5 kPa), révélant un effet des paroisatesntué a cette profondeur.

IV.2.3.3. Conclusions

Ce travail a montré l'influence de la largeur dyteur sur les valeurs de contrainte mesurées et
a mis en évidence des longueurs caractéristiqgueBugnce du fond et des parois ainsi qu’une
longueur critique de percolation du réseau de fonoeur un matériau granulaire naturel et
complexe ie. la semoule de blé dur). La cartographie 2D desdsdraintes verticales dans un
lit de semoule constitue un résultat original. ‘Mgt & notre connaissance de la premiere
représentation de l'état de contrainte verticald’éehelle du lit et établie par mesure
expérimentale. La cartographie invalide I'hypothé&iformité des contraintes verticales sur
une horizontale pour des profondeurs supérieutasalgueur critiqueA:), mettant en évidence
un effet d’écrantage des parois sur une distancact&istique 4s). Une validation de ces
résultats sur un milieu modéle comme les billesvdae pourrait permettre de généraliser
I'existence de longueurs caractéristiques quelke spit la nature du milieu granulaire. Dans le
contexte de I'agglomération en voie humide et damaesure ou les propriétés des particules de
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semoule (taille, friction, rugosité, compacigi¢c) évoluent au cours du mouillage-malaxage, il
semblerait pertinent d’étudier I'influence de cesgriétés, en plus de I'influence de parameétres
géomeétriques du contenant, sur les valeurs desidamg caractéristiques identifiées. Enfin, des
expériences complémentaires utilisant un mode dgeweent des particules par « pluviation »
pourrait permettre de valider I'existence d’'un teefmémoire » lié a I'histoire de construction du

tas dans le cas d'un versement localisé par urt poirrce.
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IV.2.4. Characterization of particles' motions in a granular bed under a mechanical

solicitation

IV.2.4.1. Abstract

The study of stress transmission and typologiemations in a powder bed under mechanical
solicitation constitutes a challenging issue toied a monitoring of the agglomeration process.
This work relies on the visualization of the belvawvi of non-hydrated grains in the
neighbourhood of a blade in ascendant vertical enofrorce measurements and a particle image
velocimetry technique allow to identify differerypies of particles' motions (compaction, loading
and rupture of the chain forces, lateral collapsaglanchestc) and the mechanical behaviour
of the granular bed. Fluctuations of stress aratified and depend on the dimensionless blade
speed. We show that it is explained by successiadihg and rupture cycles of horizontal force
chains above the blade, leading to fluctuationsth&f vertical transmission of stress. The
gualitative analysis of instantaneous velocity dgelreveals the existence of a dihedral-shape
assembly of grains which constitutes a permanestudiance zone above the blade during its
verical rise whatever the blade speed. Finallypecsic study of the velocity gradient vertically
generated above the blade is carried out for tfierdnt blade speeds.

IV.2.4.2. Introduction

The understanding of wet agglomeration mechanisniew shear mixer is highly dependent on
the knowledge of granular flows under mechanicdication. The capacity of a mixer to
agglomerate hydrated particles depends on itsuaet{t) to induce a stress field in the powder
bed and(ii) to transmit uniformly the stresses at the granoiadium, in order to enhance the
contact and adhesion between hydrated particlesighr capillary bridges. The study of stress
transmission and typologies of motions in a powskzt under mechanical solicitation constitutes
a challenging issue to achieve a monitoring of digglomeration process, which yield is still
limited to 30 or 40 % in some food processeas ¢ousous process).

This work relies on the visualization of the belwawvi of non-hydrated grains in the
neighbourhood of a blade in ascendant vertical anotiAn experimental mixing cell with
transparent glass walls allows to study partichestions in two dimensions. The rectangular
blade is linked to a texture analyzer which allamsadjustable blade speed and the recording of

vertical force. Using a high-speed camera placefoint of the transparent glass of the mixing
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cell, velocity fields are obtained by a particleaige velocimetry technique (PIV) conducted
during the blade motion. Different values of a euéeristic speed*, equivalent to a Deborah
number, are tested by varying the blade speed &&no 40 mm3.

IV.2.4.3. Materials and methods

IV.2.4.3.1. Materials

Experiments are conducted using durum wheat semadin industrial quality as granular
material. Semolina is stored in hermetic contairergl°C until measurements. Hygroscopic
water content of semolina (16.8 g water / 100 grdagter) is determined in triplicate by drying
at 105°C for 24h according to the AACC official metls (AACC, 2000). Particle size
distribution of semolina is measured in triplichte using a laser granulometer (Coulter TMLS
230, Malvern, England) at room temperature. Seraokncharacterized by volume-equivalent
diameters for which the number of particles isiifeto 10 @10 =82 + 7 um), 50dso = 287 +8
um) and 90% doo = 530 + 12 un) of the total number of particles. The sparfdg-dig)/dso =

1.56 The semolina true density{ = 1.478 +0.005 g.cil) is determined in triplicate using a

nitrogen pycnometer (Ultrapycnometer 1000, Quantank Instruments). The slope angle of

semolina ¢ = 43.8 £0.39 is measured in triplicate using a powder tedtewgka, France).
IV.2.4.3.2. The uniaxial mixing cell

A low shear mixing device, developed in Mandatal. (2012), is used for the present study. It
consists of an open glass cell container (51 xxXL060 mm) made of five transparent glass walls
(sides and base) (Fig.IV.34). A flat and rectangatael blade (length x width x thickness: 44.8
x 19.7 mm x 0.97 mm) is especially designed (Cryofgance) to fit into the glass container
(Fig.Iv.34). The blade is screwed on a rod thaliriked to a load cell of a texture analyzer
(TA.XTplus, Table Micro System) which allows an esdant vertical motion of the blade

associated with an adjustable blade speed, anétbeding of vertical force in the powder bed.
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Figure 1V.34. Schematic representations of the experimentalget{a) Glass cell, (b) Blade (not to

scale).

IV.2.4.3.3. Vertical stress measurements

Force measurements under dynamic conditions armgedaput during the vertical rise of the
blade in the cell. Before each test, the bladerss positioned at the bottom of the empty cell.
Semolina is sprinkled with a funnel (outlet diammede1.23 cm) in the middle of the cell until it
reaches a height H of 14 cm. The blade is moveat @i vertical speeds (2.5, 5, 10, 20, 30, and

40 mm.&") with five replications each.

IV.2.4.3.4. Experimental procedure for PIV measurerants

The visualization of the behaviour of non-hydragedins of semolina in the neighbourhood of a
blade in ascendant vertical motion is carried asihg a high-speed camera of type CMOS
monochrome, with a recording frequency of 100 freuper second and image resolution of 1392
x 1024 pixels. The camera is placed in front of thi@ing device and the glass wall surface is
illuminated by halogens lamps. The area of inteie§t14 x 0.10 m, which corresponds to the
size of the 2D granular bed. The number of imagesmded during the vertical blade motion
depends on the blade speed. The particles' motiothso dimensions have been studied by a
particle image velocimetry analysis. PIV techniqueasist in determining the distance covered
by the particles in the time between two conseeutiames (Lueptovet al, 2000; Conwayet

al., 2005; Ostendorf and Schwedes, 2005; Slomiaskil, 2007). In the case of granular flow,
because the number of tracer is high, it is nosibts to measure the displacement of each tracer
separately. Each 8-bit frame is thus divided imtierirogation areas of 32 x 32 pixels, each with
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an overlap of 60%. PIV calculations are performethg the Direct PIV software (R&D Vision,
France). A separate grain of semolina is descrdggatoximately with 7 pixels. A single-pass
process is performed between each two consecutivees and a velocity vector is calculated for
each of the interrogation areas. An iterative Iditr (with 75% maximum and 10 iterations) is
applied in order to eliminate wrong vectors. Instaelocity fields are obtained for the entire

granular bed under vertical solicitation and repnésd using a classical colour scale.
IV.2.4.4. Results and discussion

Disturbances of the local vertical stress profile enduced by the upward blade motion which
leads to particles' displacements in the bed. @évyarenomena can be identified from the
measurements of the vertical stress during theebtiidplacement (Fig.IV.35), and from the

description of particles' motions by PIV visualipas (Fig.IV.36). Stress - height curves were
measured for different blade speeds (0 to 40 MmEhe blade speed affects the position and
the shape of the stress curves (Fig.IV.35). Thi Bbtween the profiles is indeed reduced when

the blade speedw) is rescaled by the characteristic speed of graingravity (G.D.R Midi,
2004): v =v,/+/gdy, , wherev* is the characteristic speed afigtl,, = 53cm.s™ with g the

acceleration due to gravity (rff)sanddso (m) the median diameter of grains. Thus,ranges
between 0 and 0.75. This dimensionless paramegéguisalent to the Deborah number, which is

the ratio between the characteristic relaxatioretiofi a grain (/d.,/g ) and the characteristic
solicitation time of the bladed(, / v, ). The lowern*, the longer is the rearrangement time of the

grains in the neighbourhood of the moving bladee €kperiment at* = 0 corresponds to the
static vertical stress profile of the granular nuediin the center of the bed. This profile has a
similar shape than the well-known Janssen' s gr¢fibnssen, 1895; Sperl, 2006) but the two
profiles are not layered. It has been observedth®astatic stress profile obtained locally, in the
center of the container, decreases near the bofthin.side effect is explained by the deflection
of vertical stresses, which takes place at a chenatic length from the bottom. This
phenomenon has been highlighted experimentally laynddtoet al. (2012b) (Chapter 1V.2.2)
and numerically by Ovarlez and Clément (2005). Aty a detailed experimental study of the
static vertical stress profile in the center oagetally confined granular medium has been carried
out by Mandateet al. (2012b) (Chapter IV.2.2) and highlights two ché&eastic lengths, relative

to (i) the influence length of the bottom,(~ 2 cmfrom the bottom) andi) the percolation of

the force network from one side wall to the oth&r« 7 cmfrom the surface). It is shown that
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these two lengths separate three distinct zones thee bottom to the surface of the granular
medium. Concerning dimensionless blade speeds vanedifferent from zero, the shapes of the
stress-height curves suggest that the dynamic efgthnular medium is subdivided from the
bottom to the surface into the three following p#sas(i) loading, (i) fluctuations

(loading/unloading), an@ii) relaxation (Fig.IV.35).
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Figure IV.35. Vertical stress profiles during the blade vertigs¢ in the semolina at from 0.05 to 0.75
(corresponding to a blade speed from 2.5 to 40 jm/s

Loading phase- At the bottom, the initial vertical stress cepends to the static value. During
the rise of the blade, we observe a sharp incrieasteess value up to a first peak of stress. At th
first peak, the maximum stress value is quite umtated to the dimensionless spestén = 3
+0.2 kP3. The stiffnessriean = 0.11 +0.02 kPa.mifhand the height value at first peakdan

= 17.3 + 1.8 mm are also not influenced by* (Fig.IV.35). During this loading phase, a
rearrangement of the inter-granular voids abovehilaéde is observed and corresponds to the
creation of a void volume taking place just beldw blade (Fig.IV.36). The void volume seems
to be “taken” from the compaction of the granulaydrs upon the blade. As the initial
compactness of the powder beg=(0.45) is lower than the critical compactnegg @bove
which the granular medium dilates to allow gramesirrangements at a local state in response to
the blade displacement, it is relevant to assuraédimation of a compacted zone just above the
blade. During the formation of the compacted zond all along the blade displacement,
particles above the blade are evacuated by micataaghes in the free volume and form a

concave heap (crater-like) on both sides of theel@ig.IV.36b). The stress peak reaches a
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maximum and then sharply decreases, which seemertespond to the rupture of the chain

forces located above the blade.
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Figure IV.36. (a) Instantaneous velocity fields obtained by RiNalysis when the blade is moving
vertically at 5 mm/s. Velocity norm values belovd@4 m/s are represented in white. (b) Picturdnef t
mixing cell filled with semolina during the vertiaase of the blade.

Fluctuation phase- Above the height at maximum stress peak, parifidctuations are noticed

in the vertical stress profile (Fig.IV.35). Themteénsities and frequencies are depending on the
blade speed. These fluctuations could be expldiyezliccessive phases of loading, compaction,
breakage, and relaxation of the force network alibeeblade. Loadings are linked to the force
intensity of inter-granular vaults which act agaitie blade upward motion and deflect laterally
the stresses, and to the compaction of the bed Incated just at the top of the blade and up to
the front of the disturbance zone vertically getesta(Fig.IV.36a). When the stress applied
exceeds the stress value at the rupture of thee fostwork, particles of the rupture zones
collapse and are then evacuated by avalancheg imoid zone under the blade (Fig.IV.36a). In
the same time, the stress exerted on the bladapislly relaxed. After this discharge, the
measured stress increases progressively by thegenws of a new vertical contact network

activated by the vertical motion (Fig.lV.35). Thisechanism is periodic until it weakens

159



IV. Résultats & Discussions

entirely. The frequency and intensity of the fluattans increase with the decrease of the blade
speed (Fig.IV.35). Maladeet al. (2009) also reported successions of compactionbaeakage
on experimental curves of force/displacement netattd a blade-like sensor moving horizontally

at constant speed in a bed of sand.

Relaxation phase When the blade enters the higher part of thedeowed (located between a
critical length and the surface), vertical streguegressively relax to the surface and decrease to
zero. This observation remains true whatexfeand could be explained by both a lack of global
stiffness of the granular mediume( the vaults do not percolate up to the side wdlighe cell)

and the decrease of the mass weighing on the blHue.height of the blade at which the
transition between the fluctuation phase and thexation phase occurs seems to increase with
the decrease of* (Fig.IV.35). This transition point takes placeaablade height which is close
to Ac and depends ow*. As the vertical stress fluctuations (loading/xekion) are supposed to
depend on loading and rupture phases of the cloates above the blade, we suggest to study
more particularly the blade vertical influence lénd.,) which is the height of the zone above
the blade, ax = 0 (i.e. in the middle of the cell) where velocity graderdre localized
(Fig.IV.36a and 37a). Values &f were measured as a function of the blade heighhglits
vertical rise in powder bed at each dimensionlgsed (from 0.05 to 0.75) (Fig.IV.38). The
analysis of these kinetic curves allows the quematifon of the blade influence on the grain
assembly in the vertical direction (Fig.IV.37b). ¥éverv*, a specific heightZ) is registered,
starting from which the blade rise sets in motibe grains located at the surface of the bed
(Fig.IV.37b and 39).

(i) Below this position (forz < z), the qualitative analysis of instantaneous véjodields
reveals the existence of shear banding zones vdgfihe the lateral limits of the blade influence
zone and constitutes an interface between an aggemétatic grains surrounding the grains in
motion (Fig.IV.39). The vertical extension of thelacity gradient seems to be limited only by
phenomenon of vaults rupture, which sets agairesstptiopagation of vertical transmission of
stress. At eachr*, the blade vertical influence length fluctuatesasen two extrema (min and
max) ofLy during the blade motion (Fig.IV.37b and 38).
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Figure 1V.37. (a) Variations of the velocity norm (m/s) measuirethe vertical direction above the blade
at x = 0 according to the height in the powder bed for éhdéferent positions of the blade during its
vertical rise in the bed of semolina particles. Tgpical curve showing the variations lof according to

the position of the blade in the powder bed duriagertical rise at* = 0.19. Different parameters are

shown (p-max Lo-minn b, @aNdz). H corresponds to the height of the powder bée (L4 cnj.

As Lp-min is different from zero, we can deduce the persceof a zone of grains in motion
above the blade even after the rupture of the fosteork. A dihedral-shape assembly of grains
constitutes a permanent disturbance zone inducdatiebplade motion. Motions of these grains
are in the same vertical direction as the bladehi coherent zone, the horizontal components
of the velocity vectors are almost equal to zerd grains constitute a jammed system ¢Bal,
2011). For each dimensionless blade spegdi, is almost independent of the blade position,
whereasLy.max decreases progressively during the blade rise. l{F&B). Mean values ot
extrema for eack* are reported figure 1V.40b. The extension of peemanent zone above the
blade [p-min) increases withv*. It can be explained by a higher volume of paetaliragged by

the blade with the increase @f. On the contrary, the extension of the fluctuatmoge (L, )

above the permanent one decreases with the incoéa&$eAt highv*, the characteristic time of
particles to rearrange is not sufficiently highatelely to the solicitation time. The force
networks are alternatively recreated and removedrnon permanent) and do not allow enough
time to establish loading and rupture cycles of\halts above the blade. The transmission of
stress from the blade to the surface occurs grhdagathe grain scale through a vertical contact
network established above the blade. Thus, wheméheork is not persistent in a sufficiently
long time comparatively to the characteristic tiofesolicitation, the transmission is limited in

space.
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Figure IV.38. Variations of the vertical stress (kPa) perceigdhe blade and the length of influence of

the blade I(y) according to the height of the blade in the pawmis during its vertical rise at six different

v* (from 0.05 to 0.75).

On the contrary, the lower ig*, the higher is the distance over which the velrtoantact

network spreads between grains. The extensioneo¥étical transmission of stresse(length

of the fluctuating zoned., ) is then higher for lowev*. When horizontal chain forces take place

in the permanent zone and the applied stress becsuperior to the rupture threshold stress of

the force chains, the force network is broken alstve the permanent zone, thus inhibiting the

vertical transmission of stress. Grains of thetflating zone are not correlated anymore (in term

of speed) to the blade. The coupled analysis ofandya (vertical stress) and kinematicy)

curves shows a marked correlation between thecet¢rstress applied on the blade and the

influence length of the blade with a small phasié& $Rig.IV.38). The stress relaxation follows

the decrease df,, which can be explained by the disjunction frora #ertical contact network
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of a volume of grains which were weighing on thada until then. As soon as these grains are
not correlated to the blade anymore, the measwddtal stress is relieved of the mass of these
grains. Thus, below the fluctuations ok, depend on the frequencies of a loading/rupturéecyc

of the chain forces above the blade and the fluichosl amplitude @, = L,_ o — Lo-min ) Varies
with v* (Fig.1V.40b).
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Figure 1V.39. Representation of instantaneous velocity fieldsm different heights of the blade during

X

its vertical rise in semolina &t= 40mm/qright) and scheme of the different zones and patterrerodd

in PIV, including the associated characteristiapagters ¥, 5, &, Z, Lo.min @NdLymay (lETL).

(i) When the blade reaches the position defined.pthe influence zone of the blade matches
the height of the column of grains supported bylitegle (Fig.IV.39). As the horizontal chain
forces do not percolate to the side walls abmyecollective particle motions take place and
depend only on the local degrees of freedom (partiotation, frustration...). A smooth

frustrated regime, almost free-flowing, takes placthis zone.
Thus, the shape and the extension of the permaoeetdepend on the dimensionless speed (for

blade heigths lower tham) (Fig.IV.40b) but also of the relative position tife blade in the
granular bed (Fig.IV.38 and 39).
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Figure 1V.40. Variations of (aH-z. and (b)Ly-min Lb-maxand AL, according tos*.

In accordance with this description, the lengthtredf vertical velocity gradient induced by the
blade can be represented by=L,_,, +AL, for0<z<H -z, andL,=H-zforH -z <z<H
(Fig.IV.37b and 38). The transition between thectihations regime and the regime of linear
decrease of takes place a = z, and depends on the dimensionless blade speedalAgcH-

Z increasesZ closer to the bottom) with the decrease’o{Fig.IV.40a). However, fof.2 < v*

< 0.8, H-z is almost constant. The meantbiz; over this constant portion is equal to 66.9 + 1.5
mm and is very close to the critical length idesdifin static 4c ~ 70 mm). Two regimes are
highlighted:(i) a lowv* regime ¢* < 0.2) for which z (height at which the length of influence
of the blade reaches the surface) dependg @md(ii) a highv* regime ¢* > 0.2) for which this
height only depends on the percolation criticalgtenof the force network established at the
static initial state of the granular bed. For lewy Ly fluctuations persist for > z. It can be
explained by the characteristic time given to thargs to rearrange and create horizontal contact
networks (.e. vaults) above the blade. The rupture of thesenshigads to a loading/relaxation
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dynamic even foe > z. It is only when z reachek that the dynamic abates and finally ends
even for the lowest dimensionless speedsconstitutes the critical height starting from whic
the vertical velocity gradient reaches the surfaighlighting the entering of the blade in a zone
where the ability of grains to vertically transmttesses is high. The critical lendth) marks
the transition between a fluctuating and a staléhroughout the blade vertical rise, which is
explained by the non-percolation of the lateralcéometwork betweenl. and the surface

inducing a loss of grains’ ability to latarally tiemit vertical stresses.

V.2.4.5. Conclusions

In this work, a better understanding of the diffénehenomena occuring in the neighbourhood of
an intruder i¢e. flat blade) vertically moving in a laterally conéd granular bed is achieved. The
PIV analysis allows to identify different types pérticles’ motions (compaction, loading and
rupture of the chain forces, lateral collapsingalamchesetc). A detailed comparison between
the length of the velocity gradient vertically gested above the bladkeg] and the vertical stress
perceived by the blade during its rise is carrietl and highlights periodical fluctuations of L
which are correlated to vertical stress fluctuaiabserved in a specific zone between the
bottom and a characteristic heiglat)( close to the critical length1{) identified under static
conditons. The intensity and frequency of the flations of stress and, lare varying according
to the Deborah number. These fluctuations are @gdaby successive loading and rupture
cycles of horizontal force chains above the bladaeding to fluctuations of the vertical
transmission of stress. Two regimes are identiiegending on the value of. Experiments
testing the influence of the median particle sind #he length of the blade could be further
carried out to extend the generality of our obsegowna. Our results give relevant data which will

help the understanding of agglomeration in a loeastthree-dimensional mixer.
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IV.3. Capteurs de I'agglomération en voie humide

L’étude bibliographique a mis en évidence I'exiseerde plusieurs techniques pour suivre en
ligne le procédé d’agglomération. Les objectifs kél'utilisation de capteurs de I'agglomération
sont multiples et renvoient a : la description dasations physico-chimiques et hydro-texturales
induites par le procédé d’agglomération humide, distermination d’'un temps optimum
d’agglomération, la mesure de l'efficacité du prbEéetc Les mesures de consommation
énergétique sont souvent réalisées pour des teeaugau croissantes et la courbe-type obtenue
est mise en relation avec les variations des diffiésr états de I'eau dans le milieu granulaire ou
avec la variation de la compacité du lit. Bien dae littérature relative a des mesures
énergétiques au cours de I'agglomération en voieithel soit tres vaste, des questions subsistent
quant a la répartition de I'énergie consommeée @andlaxeur et en particulier la quantification
de I'énergie réellement utilisée pour agglomérex.ttoisieme partie du chapitre IV concerne
donc l'approche couplée des apports d’eau et dmenécanique, avec I'établissement d’'une
méthodologie pour parvenir a définir les profils densommation énergétique pendant
'agglomération humide de la semoule de blé dur.tr@eail est présenté sous la forme d’'une
publication déja soumise :

E. Rondet, M. Denavaut, $andato, A. Duri, T. Ruiz, B. Cuq, Power consumption peofi

analysis during wet agglomeration process: Energpraach of wheat powder agglomeration,
Powder Technology, 229, 214-22D12.

Parmi I'ensemble des capteurs de suivi de I'aggtaten, le potentiel de la spectroscopie
proche infra-rouge a récemment été démontré dansasede I'agglomération de produits
pharmaceutiques et de produits céréaliers aveodaibilité de proposer des corrélations entre
les réponses spectrales et des variations de paesnphysiques et chimiques des agglomérats
au cours du procédé. De plus, la revue bibliogmhia montré la nécessité d'identifier des
techniques non invasives pour le suivi en lignepdocédé d’agglomération, encore conduit
industriellement avec beaucoup d’empirisme. Dartsentwavail, présenté sous la forme d’une
publication en préparation, nous nous intéressansstimer la faisabilité de l'utilisation de la
SPIR pour le suivi cinétique des modifications damposition chimique et de taille des

structures générées au cours de I'agglomérationdeude la semoule :

S. Mandatq C.C. Taliani, T. Ruiz, B. Cuq, In-line monitorim§ durum wheat semolina wet
agglomeration by near infrared spectroscopy for tdifferent water supply conditions. In
preparation.
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IV.3.1. Power consumption profile analysis during et agglomeration process: Energy

approach of wheat powder agglomeration

IV.3.1.1. Abstract

Mechanical energy input during mixing is one of #ey stages of the mixer agglomeration
process. It allows the distribution of water ovée tpowder, the formation and growth of
agglomerates, and homogenization of the agglonmemtgperties. The objective of the present
work is to determine the power consumed by the agglomeration process of a reactive
granular material, in the specific case of agglatien of durum wheat semolina under the
conditions of couscous grains production. Our stattlympts to investigate the effects of process
conditions {.e. blade rotation speed, mass load, and water addiiel) on the distribution of
the different energy costs consumed by the mixenduhe wet agglomeration process. As a
baseline, we first measured the energy consumpiiprthe motor for no-load mixing. To
evaluate the energy consumption to transport inad, we measured the energy consumption by
the motor after introduction of different massesiofum wheat semolina without adding water.
Finally, we study the energy consumption of thel@ygration process during mixing after
water addition. Results demonstrate that the enspggifically consumed for agglomeration
process increases with water content, from 9% 2&b 2vater content) to 26.6% (at 42% water
content). However, the energy necessary to formstmdture the agglomerates only represent at

the maximum one third of the total energy consuimethe equipment.

IV.3.1.2. Introduction

In various industries, fine powders are producedgglomerated form in order to improve their
flowability, avoid lumping during rehydration, emp=alate sensitive components, or simply to
improve the optical appearance of the product (&ramd Litster, 1997; Ivesoet al, 2001,
Litster and Ennis, 2004; Palzer, 2011). Depending tbe powder properties different
agglomeration technologies have to be applied tobine fine primary particles to larger ones
(drying, fluid-bed, steam-jet, mixer, or differgmessure agglomeration processes).

Mixer agglomeration, also referred to as wet-gratioh, is a process commonly used in the
pharmaceutical, food, detergent, and fine chemiocalsstries, to transform granular materials in
larger semi permanent granules. During mixer agglation, the liquid binder is poured on

moving particles and distributed thanks to the sk&ass in the moving powder bed.
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Mechanical energy input during mixing is one of K&y stages of the agglomeration process as
it allows the distribution of the particles and @min the whole volume of the mixer bowl, it
induces the formation and the growth of agglometa@nd it allows homogenizing the
agglomerates properties. Nevertheless, the undeistp of the energy consumption by the
agglomeration processes is still a scientific g@slort, 2009; Palzer, 2011). For mixer
agglomeration, energy consumption can be rapidtymased from the measurements of the
torque of the mixer shaft (or equivalently the powensumption of the mixer motor), with
reasonable precision in the granulating equipment.

Literature concerning power or torque measurememtdescribe agglomeration processes is
considerable (Bieet al, 1979; Werani, 1988; Rhodes, 1990; Knighal, 2000; Mackaplovet

al., 2000; Goldszal and Bousquet, 2001; Pietsch, 28@®2z et al, 2003; Gluba, 2005; Mort,
2005; Chopinet al, 2007; Cazacliu and Legrand, 2008; Daumahral, 2009; Cazacliu and
Roquet, 2009; Rondeet al, 2009; Cavinatoet al.,, 2010; Colletet al, 2011). Power
measurements have been helpful for many purpase$iaracterize the product evolution during
process, to understand the underlying mechanisondepict the influence of formulation and
process parameters, to control the process eftigieto estimate the cohesion of powder
particles, to provide guidelines for scale-up of #quipment operatiorgtc Descriptions of
power consumption profiles under continuous ligadtition have been conducted to identify
specific transition times and highlight transietdges related to mechanisms occurring during
wetting and mixing: nuclei formation (with moistuserption), pendular state (with formation of
liquid bridges), and funicular state (with equilion between granule growth and breakage).
Power consumption measurements also helps end-rocharacterization, thanks to the
establishment of relations between the energy spantg the operation and the characteristics
of the agglomerates, such as tensile strength,stmmeagglomerate size, or rate of particle
consolidation.

Betz et al. (2004) defined the temperature - power consumpgtdio by comparing temperature
and power consumption profile during wet granulatamd showed that this ratio is typical of
product composition. Rondedt al. (2009) identified an initial peak of power consurop
related to the start-up of the mixer engine. Théme, power consumption stabilizes after few
minutes and reaches a plateau whose value depenttseeowder bed water content and is
related to the bed bulk solid volume fraction. Kitiget al. (2001) showed that torque
measurements can also be used as a suitable paramgirobe mixer design. Demeyae al.
(2007) demonstrated that an increase in the bladelution speed induces an increase of the

energy consumption when using mixer with two retiolumovements.
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The global measurement of the electric input powsdtes into account all the energy
consumptions by the mixing equipment. However, @apart of the energy input is used for the
process of granules’ growth and consolidation duagglomeration. Part of the energy is also
used for load transportation, for destructive megra occurring in the agglomerates bed, or is
transformed into heat (Gluba, 2005). In additiomew studying mixing energy, inert materials
have often been used and interactions between galiticles and liquid have rarely been
considered.

The distribution of the mechanical energy inputthg mixer during the agglomeration process
of a granular material is thus still a real scigntijuestion. The objective of the present work is
to determine the power consumed by the wet agglatoer process of a reactive granular
material, in the specific case of agglomeratiom@fum wheat semolina under the conditions of
couscous grains production. Wet agglomeration veaslected using a batch planetary mixer.
To identify the different origins of the total eggrconsumption by the mixer, experiments were
conducted in three successive phas@s.Mixing with no load to evaluate the energy
consumption for blade rotatioifii) Mixing of inert granular material to evaluate theeegy
consumption to transport inert loadiii) Mixing of reactive granular material in presende o
water to evaluate the energy consumption by thdoaggration mechanisms. Our study also
attempts to investigate the effects of process itiond (.e. blade rotation speed, mass load, and
water addition level) on the distribution of thefeiient energy costs consumed by the mixer

during the wet agglomeration process.

IV.3.1.3. Materials and methods

IV.3.1.3.1. Materials

Experiments were conducted using durum wheat semalf industrial quality (Saadt al,
2011). Semolina was stored in hermetic containe®’@ until experiments. Water content of
semolina (16.8 g water / 100g dry matter) was detexd in triplicate by drying at 105°C for
24h according to the AACC official methods. Padidize distribution of semolina was
measured in triplicate by using laser granulomé@gulter TMLS 230, Malvern, England) at
room temperature. Semolina is characterizeddgy 272 +2 pmand spar{dgo-dig)/dso = 1.67.

The binder used for agglomeration is tap water.
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IV.3.1.3.2. Methods

Experiments were carried out using a batch plapetdarer (Kenwood Major 1200), equipped
with a 5 litters fixed bowl and a K blade that tesaround a vertical axis in an adjustable speed
range. The measurement of the electric consum@icontinuously carried out via a wattmeter
(Wattcont). Electric input power curves were smoothed thatiksthe Origiff software.

Experiments were conducted in triplicate.

As a baseline, we first measured the energy consompy the motor for no-load mixing over

60 min, at different blade rotation speeds (70, 80,90 rpm). To evaluate the energy
consumption to transport inert load, we measuredetiergy consumption by the motor after
introduction in the mixer bowl of different masselsdurum wheat semolina (1125, 1875, or
2625 g) without adding water. For these experimaniging was first conducted under no-load
conditions (for 60 min) to reach stable conditidmsfore the rapid introduction (in 10-15 sec) of
the mass of semolina in the mixer bowl. The mixivags then conducted for additional 60 min

period. Experiments were carried out at differdatlb rotation speeds (70, 80, or 90 rpm).

To study the energy consumption of the agglomenghimcess during mixing, water was added
in the semolina to initiate the agglomeration mesas. Experiments were conducted under
constant mass load (semolina + water = 1875 g)candtant blade rotation speed (70 rpm). For
these experiments, mixing under no-load conditwas first conducted for 60 min, the semolina
was then introduced in the mixer bowl and mixed & min. Water was finally rapidly
introduced (in 10-15 sec) in the mixer bowl conitagnthe semolina. Mixing was remained for
an additional 60 min period. Different water conge(22, 27, 32, 35, 38, or 42 g water / 100 g

dry matter) were studied.

The extend of agglomeration of semolina particless wharacterized by the changes in
granulometric distribution of the agglomerates. Bleaments were made at different mixing
times by sieving approximately 100 g of the prodmatr a column of sieves of decreasing mesh
size (between 2 and 0.350 mm). The sieve columnm@sd by gentle manual stirring for 1

min to separate the agglomerate fractions. Thertigpa of the agglomerates on each sieve was

measured by weighing. The size distribution wagesged as the percent of total weight.
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IV.3.1.4. Results and discussion

The experimental approach we set up is based oraddéion of the energy costs that are
consumed by the wet agglomeration process of duvheat semolina. On line recordings of the
electrical input power were carried out under défe usage conditions of the mixing equipment
(Fig.IvV.41). Calculations were conducted as thded#nce between the power draw and the
baselines power consumption that can be measuredrnng the empty mixer (Mort, 2005,
2009).
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Figure 1V.41. Typical curve for the electrical input power theds recorded during mixing experiments

under no-load (for 60 min), after semolina additffor 60 min), and after water addition (for 60 min

No load mixing- We first evaluated the performances of the egeipt during mixing under no

load (Fig.IV.41), at different rotation blade spseWhen starting up the mixer, we also observe
an initial transitory phase with over-consumptiaak of the electric input power, that gradually
decreases after several minutes of mixing to reacbnstant value (Rondet al, 2009). This
initial transitory period is due to overconsumptimfithe engine at starting.

The power curves were described by the values K&tidm (min), total energy consumption (kJ)
and energy overconsumption (kJ) of the initial sitory phase (Table IV.5). Increases of the
blade rotation speed (from 70 to 90 rpm) inducenanease of the duration (from 9.2 to 17.1
min), total energy consumption (from 23.3 to 5333, land energy overconsumption (from 0.6 to
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2.7 kJ) of this starting phase. It should be natitteat the energy overconsumption remains low
(2.7 to 5.1%) in comparison with the total energgnsumptions over the same period. The
analysis of the stabilized energy consumptiares (neasurements of "instantaneous" electric
input powers) was conducted after 60 min mixingo{€dV.5). An increase of the blade rotation

speed (from 70 to 90 rpm) induces a slight increditbe electric input power (from 41.1 to 49.2

W). Cavinatoet al. (2010) also observed that torque increases almpuastortionally with

increasing the stirring speed and suggested angdalctor for the blade speed.

Table IV.5. Influence of blade rotation speed on the critigglrameters determined from the
measurements of the electrical input power duringing under no load conditions, at different blade

rotation speeds.

Rotation Transitory initial period Stationary
speed Duration Over Total energy Over / Total electrical input
(rpm) (min) consumption  consumption (kJ) consumption power (W)

energy (kJ) (%)
70 9.2(x3) 0.63(x0.52) 23.3(x0.4) 2.7 41.1
80 16.4(x5) 2.01(x1.43) 44.6(x1.3) 4.5 43.3
90 17.1(x4) 2.70(x1.86) 53.2(x1.7) 5.1 49.2

It was not possible to determine the respectivetritrtion of the different energy outputs,
although we know that the measured electrical imawer (Rno 10ad) iS the sum of mechanical
output power to rotate the bladew(fade) and dissipation terms: heat dissipationfaror).
motor magnetic dissipation {gmotor), and motor mechanical dissipation wfotor), as
presented in Eq.IV.16.

I:)E( noload) = I:)M(blade) + (DM(motor) + DMg( motor))+ DH(motor) (EQ|V16)

The values of electrical input power measured umadeload conditions o 10ad) Will be used
as “baseline” to the following analyze of the enedistributions during mixing of inert load or

during agglomeration of semolina with water.

Inert load mixing- Inert load mixing was conducted by introducindgfetent masses (1125,

1875, or 2625 g) of native semolina in the mixewhborlhe electrical input power was then

measured during 60 min mixing at different bladeation speeds (70, 80, or 90 rpm)
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(Fig.lV.41). Whatever the conditions, we observeresonsumption peak of electric input power
immediately after the load addition. After the petie power decreases gradually to reach a
constant value after several minutes. The overwopson peak can be associated to
temperature setting of the motor due to the maas iotroduction and to temperature setting of
semolina through mixing effects.

The power curves were characterized by the valtidsi@ation (min), total energy consumption
(kJ) and energy overconsumption (kJ) of the trangiphase after the addition of the inert load
(Table 1V.6). The duration (9.2 - 54.3 min) and greergy overconsumption (0.30 - 8.31 kJ) of
the transitory phase is affected by the mixing ok (.e. load mass and rotation speed).
Maximal values were measured at 80 rpm and for al Imass of 2625 g. The energy
overconsumption during the transitory phase remhbins (0.9 to 3.4%) in comparison to the
total consumptions over the same period. The engrggconsumption increases (from 0.3 to 8.4
kJ) with increases of the load mass (from 11256@623). The specific overconsumption energy,
which is the ratio of the energy overconsumptiomod mass, also increases (from 0.27 to 2.4
kJ.kg") with the load mass, whatever the rotation spéetius exists a load mass effect on the

energy overconsumption by the mixer during theditany phase.

Table 1V.6. Influence of blade rotation speed on the criticargmeters determined from the
measurements of the electrical input power durhrey ttansitory period of the mixing of inert load, a

different blade rotation speeds and different loeses.

Load Rotation  Duration Over Specific over Total Specific total Over / total
mass  speed consumption consumption consumption consumption consumption
Q) (rpm) (min) (kJ) (kJ/kg) (kJ) (kJ’kg) (%)
1125 70 9.9(x1.1) 0.64(x0.11) 0.57(x0.10) 29.5(=0.7) 26.2(+0.6) 2.2
80 18.8(x6.0) 0.83(x0.58) 0.74(x0.52) 59.2(+1.1) 52.6(x0.9) 14
90 9.0(x2.8) 0.30(x0.07) 0.27(x0.06) 31.4(x1.9) 27.9(x1.7) 0.9
1875 70 22.3(x4.2) 1.90(x0.62) 1.01(x0.33) 80.0(x3.3) 42.7(x1.8) 1.9
80 35.4(x3.8) 3.58(x1.53) 1.91(x0.82) 135.2(x8.5) 72.1(x4.5) 2.6
90 11.6(x5.3) 0.71(x0.38) 0.38(x0.20) 51.1(x1.7) 27.2(x1.1) 1.4
2625 70 36.2(x8.5) 4.47(x1.20) 1.70(x0.46) 162.7(x3.5) 62.0(x1.3) 2.7
80 54.3(x1.4) 8.41(x1.31) 3.20(x0.50) 246.9(x5.4) 94.0(x2.1) 3.4
90 51.0(x6.2) 6.23(x0.26) 2.37(x0.10) 277.9(x4.8) 105.8(+1.8) 2.2

The analysis of the stabilized energy consumpt{oasinstantaneous electric input powers) was
carried out after mixing the load for 60 min (F\g41). As expected, increases of the blade
rotation speed (from 70 to 90 rpm) or of the inmass load (from 1125 to 2625 g) induce
increases of the instantaneous electric input po{able IV.7). From the values of

instantaneous electric input power (in W or K).¢oad mass (kg) and rotation speed (rad-sec
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we calculated the values of specific mechanicat@néSME) (J.kg) that were consumed by
the engine (Table 1V.7). The calculated SME valaesnot affected by the blade rotation speed.
On the other hand, we observed a large decreabe &ME values (from 230 to 140 JRgvith

an increase of the load mass (from 1125 to 2625 g).

Table IV.7. Influence of blade rotation speed on the critigglrameters determined from the
measurements of the electrical input power durirggdquilibrium period of the mixing of inert loaat,

different blade rotation speeds and different loasses.

Load Rotation Electric input power Apparent mechanical outpuvpp Ener?}/
mass speed to mix, shear & displace the load ratio®
(9) (rpm) (W) Specific (J/kg) (W) Specific (J/kg) %) (
- 70 41.1(20.7) - - -
80 43.3(x1.4) - - -
90 49.2(+1.6) - - -
1125 70 48.5(x1.2) 232(x5) 7.4(x0.2) 35.4(x0.9) 15.3
80 51.7(x1.0) 217(x4) 8.4(x0.2) 35.2(x0.7) 16.2
90 57.6(x3.5) 214(+13) 8.4(x0.5) 31.3(x1.9) 14.6
1875 70 58.4(x2.5) 168(x7) 17.3(x0.7) 49.7(x2.1) 29.6
80 61.9(x4.0) 156(+10) 18.6(x1.2) 46.7(x3.0) 30.0
90 72.4(x2.9) 162(£6) 23.2(x0.9) 51.8(x2.1) 32.0
2625 70 72.8(x1.6) 149(£3) 31.7(x0.7) 65.0(x1.4) 43.5
80 73.2(x1.7) 131(x4) 29.9(x0.8) 53.7(x1.2) 40.8
90 87.8(x1.6) 140(x£3) 38.6(x0.7) 61.6(x1.1) 44.0

@ Ratio (in %) of the mechanical output really ugedmix, shear, and displace the inert load, repdrte total
electric input power consumed by the engine.

To analyse the distribution of energy consumptieves calculated the part of the electrical input
power that is consumed to mix, shear, and/or digpthe inert load inside the bowl. After the
initial transitory phase, the electrical input peWe:(.aq) iS used as mechanical output power to
rotate the blade (Rbiade), Mechanical output power to mix, shear and/opldie the semolina
(Pv@oady) and different dissipation terms: heat dissipati®umotorirDHioad), Mmagnetic and

mechanical motor dissipation {fhotory* Dmgmotor), @S presented in Eq.IV.17.

I:)E(Ioad) = PM(blade) + PM(Ioad) + (DH(motor) + DH(Ioad))+ (DM(motor) + DMg( motor)) (EQ|V17)

The magnetic and mechanical dissipation termsgpased not to be affected by the load mass,
and thus similar to those determined under no loaaditions (Table IV.5). The difference
between Eq.IV.17 and Eq.IV.16 allows estimatingdpearent part of the electrical input power

that is consumed to mix, shear and/or displacg@dveder inside the bowl (Eq.1V.18).

P (10ad) = Pe(notoady = Puioady T Dhiioaq) (Eq.IV.18)
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After mixing for 60 min, the measured semolina tenapure remained almost constant, with
only a slight increase of +1°C that expresses &y Yow friction forces at the interparticle
contacts occurring during mixing (Bett al, 2004). However, we are not able to evaluate the
part that is specifically consumed by heat disgypatue to the load presence. The calculated
values of apparent mechanical output powefd&)+Droag) that is used to mix, shear, and/or
displace the semolina are presented in Table IW®&. only observe a slight increase in the
apparent mechanical output power with an incredsbeoblade rotation speed. Demeteal.
(2007) have also observed by using a Trfarexer that energy consumption in the stationary
phase increases according to the blade rotaticedspe

We also observe in Table IV.7 increases in valdegpparent mechanical output power (from
7.4 to 38.6 W) with an increase of the load madgtever the blade rotation speed. The energy
consumption and the torque have already shown tprtygortional to the load mass or to the
filling level of the mixer (Knightet al, 2001; Betzet al, 2004). A simple linear equation
(Eq.IV.19) allows (R = 0.91) to describe the influence of the load mi@s3 on the apparent
specific mechanical output power (J§dghat is used to mix, shear and/or displace theotiaa,
wherew is the blade rotation speed (en rad/s).

P
M) - 0,0174Load+15.2 (Eq.IV.19)
wload

We also calculated the SME values (kJ)k¢hat were really consumed to mix, shear, and/or
displace the load mass inside the mixer bowl (TdWl&). The values are not affected by
changes in blade rotation speed. On the other haadpbserve a high increase in the SME
values (from 31 to 65 J.Ky with an increase of the load mass (from 11256®52g), although
the specific electric input power is decreasing.si§nificant part of the electrical energy
consumed by the engine is really used to mix, steeat/or displace the load mass in the mixer
tank. This part increases strongly (from 15% to #2%th an increase of the load mass, but is

little affected by the variation of the blade ratatspeed.

Reactive load mixing & agglomeration procesfgglomeration process occurs during mixing

after the addition of water in the mixing bowl, asown by the changes in particle size
distribution (Fig.IV.42). Rapid changes in partickize distribution occur after the water
addition, with simultaneous increase in the contémtarticles of intermediate sizes and decrease
in the content of large particles. On the otherdhdahe content of small particles is apparently

not affected during mixing. After 8-10 min mixinthe particle size distribution appears to be
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more or less stable. We have considered that trgdomgration mechanism is almost
accomplished after 10 min of mixing.
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Figure IV.42. Changes in the mass proportion of the differentiggas types during agglomeration
process of durum wheat semolina at 27% water ctnten

We investigated the mechanical output power diyectinsumed by mixing reactive loade(
semolina and water) and agglomeration processI\f.). Different amounts of water (Table
IV.8) were introduced to investigate different cdimhs of wet agglomeration (Saaat al,
2011). As expected, we observed a rough increasigecélectric input power immediately after
the addition of water (Fig.IV.41). After the pedke electric input power then decreases rapidly
for the first few minutes, and then more graduallya second stage so as to reach a steady state
value for the long mixing times. Water addition s®molina initiates the agglomeration
mechanism. The pouring of water being almost inateous, we made the assumption that the

over-consumption period, starting from the wateurpay until the slope break, corresponds to
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the energy necessary to homogenise the water imitkteire and to the energy consumed by the
agglomeration process.

Table 1V.8. Influence of water addition level on the criticprameters determined from the
measurements of the electrical input power by thglameration process during the mixing of the
reactive load (semolina and water).

@ The values of total electric input power consumptieere determined during the transitory period bysidering
a constant time of 10 min.

Semolina Water T Over Specific over Total Specific total Over/ total
mass  mass consumption consumption consumptiof?  consumptio®  consumption
(9) (9) (min) (kJ) (kJ/kg) (kJ) (kJ/kg) (%)
1787 88 4.81(x0.42) 3.64(x093)  1.94(*) 413 22.0 8.8
1717 158 3.27(+0.07) 3.68(x127)  1.96(+) 41.7 22.2 8.8
1652 223 207 (+0.13) 4.17(x1.00)  2.22(¢) 43.4 23.1 9.6
1615 260 1.28(+0.22) 4.20(x1.22)  2.24(+) 45.4 24.2 9.2
1580 295 2.43(x0.42) 11.74(x147)  6.26(z) 53.1 28.3 22.1
1535 340 142(x053) 16.72(x167)  8.92(¢) 62.9 335 26.6

The mixing power curves were modeled to obtain reetic description of the agglomeration
phenomenon at the process scale (Chepial, 2007). We used a simple dynamic relaxation
equation (Eq.IV.20) to describe the rapid decraaselectric input power during mixing after

water addition.

-t
I:)E(Ioadwtwater)(t ) = I:)E( Eq) + (PE(O) - PE( EQ))eX[{Tj (EC]|V20)

Where Road+wateft) iS the measured electrical input power (W) dsretion of the mixing time

t (min); Ry and Rgq) are the electrical input power (W) measured atbidginning and at the
end of the agglomeration mixing stage, respectjvelis the relaxation time (min) related to
agglomeration phenomenon. The model coefficiehtwas calculated to fit experimental data
from a nonlinear optimization procedure (Gauss Newtrocedure), using the software Excel
(Microsoft). The dynamic relaxation model fits wglR? = 0.79 - 0.99, depending on water
content) the changes in measured electrical inpwep as a function of mixing time, during the
energy over-consumption period after water addi{ieiy.1V.43). The calculated values of the
model parameten) decrease (from 4.7 to 1.4 min) as the bulk wabtatent increases (from 22
to 42%) (Fig.lV.44). High bulk water contents cowdhance the cohesion of the powder bed,
and thus improve the efficiency of mechanical sttegnsfer in the granular medium and reduce

the time necessary to complete the agglomeratienganenon.
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Figure 1V.43. Mixing power curve of wheat semolina after wateldidon (at 32% water content).

Experimental results versus model (solid line) elated using Eq. 1V.20.
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Figure 1V.44. Impact of water addition level on the calculatedues of the characteristic time) for

homogenization and agglomeration mechanisms, dagagpmeration of durum wheat semolina.

The interpretation of the measured electrical imwer curves has also been carried out by the
measurements of total energy consumption (kJ) avedgy overconsumption (kJ) during the
transitory phase after the water addition (TableB)Vas a measure of the transformation work
being done in the product (Mort, 2005).

As expected, we observe an increase in the elanfrid¢ power overconsumption (from 3.64 to
16.7 kJ) and specific electric input power overeonption (from 1.94 to 8.92 kJ.Ryduring the

agglomeration phase, with an increase of the masslded water (Table 1V.8). A non-linear
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relationship describes the effect of water contentthe increase in electric input power
overconsumption, with a low effect of the water teont until 35%, and then a rough increase
beyond 35% (Fig.IV.45). Similar abrupt increasesrevebserved when plotting the torque
profiles as a function of the amount of liquid add@his phenomenon is interpreted as the
beginning of a significant granule growth (Cavinataal, 2010). The experiments beyond 42%
water content were not possible due to the formaticcontinuous dough (Saatlal, 2011).
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Figure 1V.45. Impact of water addition level on the electric uhgpower overconsumption due to the

agglomeration process of durum wheat semolina.

We also observed an increase of the total elecipiat power consumed by the engine during the
transitory period. It is interesting to note thiag¢ fproportion of the energy that is really used by
the agglomeration process (compared to the totaltréd input power consumed by the engine)

largely increases (from 8.8 to 26.6%) with an iaseof the water content.

The analysis of energy distributionef measurements of "instantaneous" electric input pswe
was carried out after the agglomeration phase,10 min after the addition of water. As
expected, an increase of the water content indaigescrease of the instantaneous electric input
power consumed by the engine (Table IV.9). Fromuaklies of instantaneous electric input
power (W), load mass (kg) and rotation speed (ead)swe calculated the SME values (kJ%g
consumed by the engine (Table 1V.9). We also olexkrv large increase in the SME values

(from 180 to 220 J.kY with an increase of the water content.
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Table 1V.9. Influence of water on the critical parameters deieed from the measurements of the

electrical input power after the agglomeration ghas

Water Electric input power Apparent mechanical outpuivpp Ener%/

content due to cohesive behaviour ratio ®
(%) (W) Specific (J/kg) (W) Specific (J/kg) (%)
22 62.8(+3.8) 180(+10) 4.4(x0.3) 12.6(x0.8) 7,0
27 63.3(x3.2) 182(x9) 4.9(x0.2) 14.1(x0.7) 7,7
32 65.4(x1.8) 188(+5) 7.0(x0.2) 20.1(+0.6) 10,7
35 68.7(x2.9) 197(x8) 10.3(x0.4) 29.5(x1.2) 15,0
38 68.9(x3.2) 197(x9) 10.5(x0.5) 30.1(x1.4) 15,2
42 76.9(x3.1) 220(x9) 18.5(x0.7) 53.0(x2.1) 24,1

@ Ratio (in %) of the mechanical output due to cafebehavior of the agglomerated product, reported
to total electric input power consumed by the eagin

To analyse the distribution of energy consumptianshe end of the agglomeration phase, we
calculated the part of the electrical input poweattis consumed to mix, shear, and/or displace
the agglomerated product. We considered this asadditional term due to the cohesive
behaviour of the agglomerated produch{Resion), in addition of the term due to the load mass
(Pwmaoaa)). The cohesive behavior of the agglomerated balkccbe related to the slight decrease
in the measured electrical input power for long ingxtimes, due to shearing€. breakage of
agglomerates), and coalescenice. growth of agglomerates) effects. We analysed thasured
electrical input power (Road+water) DY its different components: mechanical outputveo to
rotate of the blade (Rhiade), Mechanical output power to mix, shear, and/spldice the load
(Pmoad)), mechanical output power due to cohesive behavi®conesion), and different
dissipation terms: heat dissipation n(fbtorrDHoadytDHconesion), Magnetic and mechanical

motor dissipation (Rmotory+Dmg(motor) (EQ.1V.21).

I:)E(Ioad+water) = I:)M(blade)+|:)M(I0ad)-I-PM(cohesion)-I- (DH(motor)+DH(Ioad)+DH(cohesion9 t (DM(motor) + DMg(motor))
(Eq.IV.21)

The difference between Eq.IV.21 and Eq.IV.17 alloestimating the apparent part of the
electrical input power that is consumed through #pecific cohesion behaviour of the

agglomerated product (Eq.1V.22).

I:)E( load+water) - I:)E(Ioad) = PM(cohesior) + DH(cohesior) (quvzz)

The temperature of the agglomerated bed bulk $ightreases (+2°C) after the agglomeration
phase, due to the inter-particle friction forceswcing within the wet powder bed. However, we
are not able to evaluate the part that is spedificansumed by heat dissipation. The values of

apparent mechanical output power due to cohesiveiieur of the agglomerated product
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(Pwm(conesion)t DHcohesion) Were calculated after the agglomeration phase 10 min after water

addition) (Table 1V.9). As expected, we observe ignificant increase in the apparent
mechanical output power with an increase of theewabntent. A significant part of the
electrical energy consumed by the engine is condutheugh the cohesion behavior of the
agglomerated products. This part increases straffigign 7% to 24.1%) with increases of water

content.

IV.3.1.5. Discussion

Our results demonstrate that it is possible torest the energy consumed specifically by the
agglomeration operation during the wet agglomenatimcess, starting from the monitoring of
the total electric input power. Thanks to our expental approach of characterization of the
energies consumed under different conditions, wenated the effective distribution of the
different energy consumptions. We considered a@lodslO min mixing after the addition of
water sufficient to insure the agglomeration precet semolina. The calculation leans on the

values of total electric input power measured atehd of the 10 min mixing (Table IV.10).

Table 1V.10. Energy distribution during mixing agglomerationdifrum wheat semolina in presence of

water.
Water Total electric Energy distribution (%)
content (%) consumption  Motor consumption Load mixing  Agglomeration Coheseffects
(kJ)
16 35.0 70.9 29.1 0 0
22 41,3 60.1 24.7 8.8 6.4
27 41.7 59.6 24.5 8.8 7.1
32 43.4 57.2 235 9.6 9.7
35 454 54.7 225 9.2 13.6
38 53.1 46.8 19.2 22.1 11.9
42 62.9 39.5 16.2 26.6 17.7

The energy distribution is determined from the wealuof energies (mechanics and heat
dissipation) really used by the agglomeration (€aM.8), used by the cohesive effects of the
agglomerates products (Table IV.9), used by theingjxshearing, and displacement effects
(Table IV.7), and used by no load mixing (Table3)/.The calculated energy distribution values
are presented in Table IV.10 and in Fig.lV.46. \What the water content, the energy is
preferentially used to rotate the mixing blade,reifeéhis energy cost decreases under high water
content conditions. The share of energy necessattyet non-cohesive transport of the inert load

in the mixer bowl also decreases with increasimgwhater content.
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The trend is the opposite for the cohesive trarispoergy for the agglomerated product. Most
interesting is to note that the energy specificattpysumed for agglomeration process increases
with water content. It varies from 9% (at 22% watentent) to 26.6% (at 42% water content).
The energy necessary to form and structure theoagghtes only represent at the maximum one
third of the total energy consumed by the equipme@&his result makes it possible to consider

great possibilities in term of optimization of thaergy consumption during wet agglomeration

process.
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Figure IV.46. Impact of water addition level on energy repatitduring agglomeration of durum wheat
semolina in presence of water.

IV.3.1.6. Conclusion

This research study focused on the energy aspktite agglomeration process at a macroscopic
scale. The first part of the work consists in idfgirig on the energetic signal the various studied
phenomena (no-load mixing, inert load mixing, mxiof reactive powder during agglomeration
process). Under the assumption that the mechaam@dlmagnetic dissipation are constant, it
could be highlighted that it is possible to appnoaie, except for the heat dissipation, the energy
consumed at the different levels (equipment, loadd agglomeration mechanisms). The
different types of energy, which are consumed, @dnd more or less extracted from the electric
input power. We considered the total energy whgltansumed by the blade rotation motion

(not dissociated from the magnetic and mechaniéssightion) to be the sum of energy
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consumed by the mixing and shearing effects of mh@ss load, by the agglomeration
mechanisms and by cohesive behaviour of the agglieteproducts.

The study of the signal intensity for the differgmocess conditions (blade rotation speed, mass
load and water content) made it possible to idenitiéir influences on energy consumption. The
energy consumption increases when blade rotatieadspnass load and water content increases.
It is possible to calculate the energetic yieldghef different phenomena involved in the wet
agglomeration during mixing in a planetary mixeheTenergy necessary for the agglomeration
of the semolina is relatively small, if comparedhwiotal energy consumption. It requires, to the
maximum, only a third of the provided energy. Tleenaining energy is used for the blade
rotation, mixing of the load mass, or is lost tlghunechanical, magnetic or heat dissipation.
Our methodology could be considered as an origmethod for the establishment of energetic

audit concerning the wet agglomeration process.
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IV.3.2. In-line monitoring of durum wheat semolinawet agglomeration by near infrared

spectroscopy for two different water supply conditbns

IV.3.2.1. Introduction

The wet agglomeration process is used to incrdessite of particles by adding a wetting liquid
and mechanical energy to promote collisions ancesioh of wetted particles. This process is
broadly used in a wide range of industrial applars €.9. pharmaceutical industry, food
processing, civil engineeringtc). The principal challenge of the wet agglomeratwacess is

to correctly disperse water in the powder bed anehtsure homogeneous water and particle size
distributions in order to obtain wet agglomeratéhwesired properties. The management of the
agglomeration process is still mainly conductedeldasn empirical knowledge and technical
know-how of operators. This process has been toadily monitored by visual and sampling
procedures. Physical and hydro-textural changes farticle size, water content, compactness)
of agglomerates are measured by different analytieethods according to the mixing time
and/or the hydration level. Other methods are usddllow in-line the agglomeration process
by using in situ sensors or probes, without ofe§inmeasurement®.(. power and torque

measurements, near infra-red spectroscopy).

Near infra-red (NIR) spectroscopy appears as ailusen-invasive tool to extract physical and
chemical information of powdered products during an-going manufacturing process,
particularly in the pharmaceutical and food indiest(Miller, 1979; Fraket al, 1997; Rantanen
and Yliruusi, 1998; Robest al, 1999; Osborne, 1999, 2000, 2006; Bertrand ana@u000;
Dowell and Maghirang, 2002; Wellnet al, 2005; Alcaléet al, 2009, Kaddour and Cugq, 2009).
Several studies investigated the use of NIR spgctymy to monitor bread dough mixing with the
determination of NIR mixing curves and optimum mixitime, corresponding to the best dough
development (Weslegt al, 1998; Psotkat al, 1999; Millaret al, 2000; Alavaet al, 2001,
Huang, 2001; Olewnikt al, 2004; Kaddouet al, 2007). On the contrary, only few works were
carried out to evaluate the ability of NIR spectasy to in-line monitor powder agglomeration
(Frakeet al, 1997; Rantanen and Yliruusi, 1998; Alcalaal, 2009; Kaddour and Cuq, 2009).
Frakeet al. (1997) demonstrated that NIR spectroscopy couldigeful to follow in-line the
increase in water content and size of particlesndua granulation stage in fluidized bed.
Kaddour and Cuq (2009) already demonstrated the fmgential of NIR spectroscopy to follow
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in-line the wet agglomeration process of cereaktagroduct, and more particularly wheat-
based food powders, with the possibility to desetire agglomeration or breakage mechanisms.
This study also reveals the interest of NIR spaciwpy to describe physical and physico-

chemical changes occurring during the wetting andng stages of the agglomeration process.

The aim of this work is to investigate the abilty NIR spectroscopy to follow in-line the

agglomeration process of durum wheat semolina doogrto two different water supply

conditions, and to describe the associated straicttinanges of agglomerates. A FT-NIR
spectrometer is used over the whole NIR wavelengiye (1000-2500 nm) with a fiber optic
probe directly in contact with the powder. Raw NdRectra as well as second derivative NIR
spectra are directly analyzed. Principal comporemlysis (PCA) is used to qualitatively
describe physical and chemical variations occurdagng the wet agglomeration and to identify

specific kinetics that could be useful to monitoe process and determine characteristic times.

IV.3.2.2. Materials and methods

IV.3.2.2.1. Raw material and analytical methods

Durum wheat semolina of industrial quality (Panzdmiance) is used for the experiments.

Semolina is stored in hermetic containers at 4°@@ oreasurements.
Water content Water contents of native semolina (16.4 + OMiager / 100 g dry semolina) is
determined in triplicate by drying at 105°C for 2dbcording to the AACC official methods

(AACC, 2000).

Particle size distribution Particle size distributions of semolina is meaduin triplicate by

using laser granulometry (Coulter TMLS 230, Malvdfngland) at room temperature. Semolina
is characterized by volume-equivalent diametersafioich the number of particles is inferior to
10 ([d10=82 +7 un), 50 @so= 287 =8 un) and 90% @go= 530 *+ 12 un) of the total number of
particles. The span {8lyo-d10)/dso= 1.56.

True density— The true density of semolingo( = 1.478 + 0.005 g.ci) is determined in

triplicate using a nitrogen pycnometer (Ultrapycreden 1000, Quantachrome Instruments).
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IV.3.2.2.2. Wet agglomeration protocol

Wet agglomerates are prepared by combining durueatvbemolina with water using a SP110
mixer (VMI, France) equipped with a spiral bladeheTbowl and blade mixing speeds are
respectively fixed at 9 and 80 rpm and always kegpistant during the experiment. A sample of
1.5 kg of semolina is firstly poured in the mixeowd and mixed for 2 min without water
addition in order to homogenize the initial powded to equilibrate the temperature (at 20°C).
Water is then sprayed directly on the powder indide bowl using a single-fluid nozzle
(Spraying Systems Co., France) in order to reaéh d@ter content at the end of water addition.
Two types of water supply conditions are testededdpg on the relative time of spraying
compared to the total time of mixing (Figure IV.4Hor water addition under slow rate
conditions (at 24 mL.mify), water is sprayed using nozzle TPU650017 (Sptagiystems Co.)
connected to a regular water supply network. Thaypg time (8.5 min) is then similar to the
total mixing time of the experiment. For water duofi under rapid rate conditions (at 383
mL.min™), water spraying is conducted using nozzle TPU6%Spraying Systems Co.)
connected to a peristaltic pump. The time of sprgys then short (47 sec) compared to the total
time of mixing.
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Figure IV.47. Typical examples of the two conditions for watddiéion rates (slow and rapid) during the

agglomeration process experiments (to reach aviatdr content of 40%).

After water addition, the wet masses are still dixand the evolution of the agglomerates
properties is studied according to the mixing tiduging 60 min. For the slow and rapid water
supply conditions, the resulting droplet diametas estimated respectively to 1t and 141
um (Mandatoet al, 2012a — Chapter 1V.1). By combining the two irtigegted water flow rates
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with the selected mixing speeds, we can indicaettie agglomeration processes are conducted
under two different dimensionless spray flux val@espectively equal to 0.2 and 5.2). These
values correspond to the intermediate regime ofeation (.e. spray flux between 0.1 and 10)
according to Hapgooet al. (2003). However, the slow water flow rate conditinduces a spray
flux closer to the drop control regime than theagpitux using rapid water flow rate condition,
which is then closer to the mechanical dispersemime.

IV.3.2.2.3. Physico-chemical properties of wet aggnerates

Size distribution- The characterization of the size distributiomet agglomerates is carried out
using a sample of 250 g of agglomerates which lieced directly inside the mixer bowl. The
sample is immediately transferred on the top ablaran of 15 decreasing meshes (9, 8, 6.3, 5.6,
4,2,1.25,0.9, 0.8, 0.71, 0.63, 0.5, 0.4, 0.21& 0.25 mm). The sieve column is moved for 2
min and the granulometric distribution is obtairmgdweighing the mass of grains obtained on
each sieve. The weight distribution according & siriteria is then expressed as the percent of

total weight.

Water content The global water content of the wet agglomeretaetetermined in triplicate by
drying at 105°C for 24 h according to AACC (2000)ater content is also determined
specifically for each class of agglomerates acogrdo their diameters, in order to evaluate the
distribution of water in agglomerates accordingtheir sizes. The water content of collected
samples on each sieve is determined in triplicateraing to AACC (2000).

IV.3.2.2.4. On-line measurements by near-infraredgectroscopy

On-line recording of NIR spectra is carried outidgrthe agglomeration of semolina directly
inside the mixer bowl,. NIR spectra during aggloatien process are recorded using a Nicolet
Antaris FT-NIR Analyser (Thermo Electron CorporatioFrance) (Figure IV.48). The NIR
instrument is connected to a fiber optic probe tomsed inside the SPI10 mixer, allowing

contact with the product during mixing (Figure 18)4
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FT-NIR spectrometer
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NIR probe

Figure IV.48. Schematic representation of the experimentaligatsed for the in-line monitoring of the

wet agglomeration of durum wheat semolina by NIBcsfmscopy.

The NIR spectrometer gathers spectra in the ra@g8-2500 nm at 2 nm intervals, 12 scans per
6 sec which are averaged to give 1 spectrum eaded,Gand represented as values of log (1/R)
as a function of wavelength (nm). The NIR spect&a @corded during mixing and wetting
stages, and analyzed using MATLAB 7.0.4 softwatee(MathWorks, Inc). A second derivative
treatment of the raw spectra is performed usingShetsky—Golay derivative available in the

PLS ToolBox (Eigenvector).

The smoothing and derivative parameters, filterttyigolynomial order and derivative order are
respectively 61, 2, and 2. Chemometric methodsuaed to extract informations from the
recorded spectra during the agglomeration prodesacipal component analyses (PCA) are
perfomed using the PLS ToolBox (Eigenvector) bothraw spectra after a mean centering

processing, and on spectra after second derivatidanean centering processings.
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IV.3.2.3. Results and discussions

IV.3.2.3.1. Size distribution of the wet agglomerats

Agglomeration process of semolina by mixing undaeo tifferent water spraying conditions is
conducted to produce granular materials that amradhterized by specific distribution of
particles diameters. Typical size distribution @s\are presented in Figure V.49 for the two
investigated water supply conditions. The sizerithistions seem to reveal the existence of three
particle populations according to particle diam&téine fraction (diameters < 0.9 mm), medium
fraction (0.9< diameters < 6.3 mm) and coarse fraction (diamete6s3 mm). The relative
proportions of the three particles populations séeime affected by the water supply conditions
(Figure 1V.49).
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Figure IV.49. Mass frequency of agglomerate size fractionsHterttvo conditions of water supplig.
rapid or slow), when measured respectively at 3onia min of mixing time after the end of water glyp

period. The dotted lines represent the diametasttians between identified size fractions.
The evolution of the relative proportion of thed@rparticle size fractions and of their respective

water contents are considered to investigate thmdribation of water supply conditions and

mixing times on the agglomeration yields (Figuré$50).
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IV.3.2.3.2. Agglomeration mechanisms during the wat supply period

The description of the changes in particle sizéribistion during the water supply period was
possible only under the slow water supply condgidduring the water supply period ungéw
water supply conditionsi.€. between 2 and 10.5 min mixing), we observe a @dseren the
content of the fine particle fraction (from 90% 78%), which occurs simultaneously with an

increase in the content of the medium fractionn(frt0 to 27%) (Figure 1V.50a).
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Figure IV.50. Changes in the relative mass content and watdegbdistribution of the three particle
populations (fine, medium, and coarse), respegtivelder slow (a-b) or rapid (c-d) water supply
conditions, as a function of the mixing time durithg agglomeration process. The vertical dotteeslin
represent the end of the water supply period.

In these conditions, only a low content of coarggl@nerates (0.1%) is obtained. These changes
typify the agglomeration mechanisms of native sémagbarticle during the water supply period
under slow water supply and mechanical mixing. Rgeeted, adding water under mechanical
mixing induces the formation of granular structuoésarger diameters, as already observed and
discussed by Saaat al. (2011). The agglomeration mechanisms are alsaiiedcaccording to

the water contents of the three particles populatigigure 1V.50b). Immediately after the water
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supply period, we observe very large differencesvater contents between the three particle
populations. The water content seems to be prapatito the particle size: 34.3% for the fine
fraction, 46.9% for the medium fraction, and 55.t&%%the coarse fraction. This observation has
already been carried out by Saeidal. (2011) for agglomeration experiments carried ot o
durum wheat semolina in almost the same wateriadddihd mechanical enery input conditions.
The size and water content of agglomerates obtaimel@rrapid water supply conditions are
not described immediately after the water supplyople Actually, due to the high water addition
during a short period, it is not possible to cdlleomogeneous samples of agglomerates. The
description of wet agglomerates is only conductier 8 min of mixing after the end of the
water supply period. The relative proportions af three particle populations then indicate the
presence of almost similar amounts of fine (47%) aredium (47%) fractions, and also the
formation of significant amounts of coarse agglames (5%) (Figure I1V.50c). The water
content seems also to be proportional to the parsize: 29.5% for the fine fraction, 47.6% for
the medium fraction, and 61.4% for the coarse ibactActually, the coarse fraction is
particularly visible for the rapid water supply clition and corresponds to highly hydrated
particles which water content is above 55% (Fig\t&0c-d), and thus, above the agglomerate-
dough water transition of semolina. The rapid wat@pply condition certainly induces local
zones of over-wetted particles as the dimensionggsay flux is closed to the mechanical
distribution regime of nucleation.

We thus note significant effects of the water syppbnditions (.e. slow vs. rapid) on the
agglomeration mechanisms that conduct to produgkagerated powder with different size and

water content distributions.

IV.3.2.3.3. Agglomeration mechanisms during the fial mixing period

The description of the agglomeration mechanisms diss been conducted during the final
mixing period {.e. after the water supply period) for the two differevater supply conditions,
based on changes in mass proportions and wateertdoot the three size populations (Figure
IV.50).

For theslow water supply condition, we observe simultaneowmngks in the proportion of the
fine and medium particle fractions. The proportajrthe fine particle fraction first decreases to
reach a minimum value (66%) after 20 min mixing #meh slightly increases to reach a constant

value of about 69% (Figure IV.50a). Simultaneoushg proportion of the medium particle
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fraction first increases to reach a maximum valu@486 after 20 min mixing, and then slightly
decreases to reach a constant value of about 3T&%.successive mechanisms seem thus to
occur during the mixing period after the water dypgtage. Immediately after hydration,
structuring mechanisms are still occurring insitie mixer, through the efficient collisions
between the sticky particles that generate largacpes. For longer mixing time, we observe
opposite trends, certainly due to collisions anekage mechanisms of agglomerates, induced
by the mechanical energy input of the mixer. On dtieer hand, we only observe very slight
changes in the water content of the three parpojulations during the final mixing period
(Figure 1V.50b). The water content distribution mze fractions does not significantly vary
during the 30 min of the final mixing stage, and ttater remains not evenly distributed over the
three size fractions. The input mechanical energythe time during the mixing period are thus
not able to induce water exchanges between thereliff classes of particles. However, it has
been observed a slight decrease of global wateeobifat the powder bed scale) from 41 +
0.6% to 39.7 £ 0.2% during the 60 min of final nmigi period, certainly due to slight water

evaporation.

After the rapid water supply, we observe significant changes engtoportion of the particle
fractions (Figure IV.50c) that can be analyzedwm fperiods. Until 15 min mixing, we first
observe large changes in the proportion of thagharfractions, with increase in the fine fraction
(from 47 to 58.6%) and decrease in the medium (f@no 41.2%) and coarse (from 5 to 0.5%)
fractions. In addition, we observe a slight watemlogenization during this period (from 5 to 12
min mixing), with increases in water content foe time population (from 29.5 to 34.9%), and
decrease in water content for the medium (from 5®.£84.9%) and coarse (from 61.4 to 55.8%)
fractions (Figure 1v.50d). Finally, during this @a, a certain fraction of the medium and coarse
particles are certainly broken by the mechanicatgninput and gives highly hydrated particles
of lower diameters which could contribute to thegtsi water content increase of the fine
fraction. From 20 to 60 min mixing, we then obsesimilar changes but lower extend in the
variation of the proportion of the patrticle fract®(.e. slight increase in the fine fraction and
slight decrease in the medium fraction). No sigaifit changes of water distribution are
observed during this period (Figure IV.50c). Theidaal agglomerates that have been generated
after 20 min mixing time, thus become not sengiblthe broken mechanisms and remain in the

powder bed.

192



IV. Résultats & Discussions

IV.3.2.3.4. Analysis of NIR spectra during wet aggimeration

NIR spectra are recorded over the 1000-2500 nm leragth range during the successive phases
of the wet agglomeration process of durum wheatotiemn The NIR spectra analyses are

restricted to the 1000-2325 nm range due to nqisgtsa between 2325 and 2500 nm.
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Figure IV.51. Typical NIR raw spectratgp) and spectra after second derivatigown during wet

agglomeration of durum wheat semolina accordintpéawo conditions of water supply.

Raw spectra description Figure 1V.51(top) presents typical raw NIR spactecorded during

the wet agglomeration process. Almost similar ra\® Npectra, except an apparent vertical shift
of the baseline, are collected whatever the consitlperiod of the mixing process and whatever
the considered water supply conditions. The in&e#sthe baseline from one spectrum to an
other one corresponds to a modification in thetedag properties of the semolina during the
wet agglomeration mainly due to a change in thesgglay properties of agglomerates (Williams
and Thompson, 1978; Norris and Williams, 1984; Mgt al, 1994; Osborne, 2000; Alacadh

al., 2009; Kaddour and Cuqg, 2009). An increase inigarsize can lead to a decrease in the
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reflectance and thus to an increase in the abscebdwg (1/R). Light scattering diminishes and
the light penetrates deeper into the solid matexiéh larger particle size and therefore the
absorbance increases. Moreover, the baseline ishoitontal which can be explained by

physical changes of the granular material.

The fine description of the raw NIR spectra allawidentify specific wavelengths associated
with two broad (at 1473-1478 and 1945-1953 nm) &g small (at 1209-1225, 1710-1738,

1790-1804, and 2106 nm) absorption peaks. Accordiri{addour and Cuqg (2009), those peaks
can be associated to the O-H vibrations (1475, 12506) and C-H vibrations (1215, 1720, and
1800). The raw NIR spectra obtained during the agglomeration process of durum wheat
semolina are very similar to those previously aledi by Kaddour and Cuq (2009) during wet
agglomeration process of common wheat flour under water content conditions. Due to the
baseline change and the broad absorption peakss, difficult to directly extract useful

information from raw NIR spectra.

Description of NIR spectra after second derivatiieigure IV.51(down) presents typical NIR

spectra after second derivative, obtained duriegaat agglomeration of durum wheat semolina.
The second derivative treatment is used to minirttizebaseline shift between spectra. As the
peak resolution is increased and overlapping alasads are separated, the peak identification
becomes easier. Numerous absorption features teetele at specific wavelengths respectively
during the agglomeration process, whatever the mg&ipply condition at 1175-1190, 1225,
1366, 1454, 1612-1616, 1727-1736, 1801-1804, 19202-2114, and 2319-2321 nm. Those
peaks are more likely associated to chemical claonfehe agglomerates components as the
main physical variation is removed thanks to treed derivative treatment. The agglomeration
of semolina with water is supposed to induce chahtbanges during the water supply phase
and final mixing phase of the agglomeration cy@ed more particularly associated to C-H
vibration of the C-H group (1180, 1225, 1730, and 1802 nm), to theclstaibrations (first
overtone of O-H intermolecular vibration at 1614 ,namd the combination of the 2 x O-H
deformation and 2 x C-O stretching at 2110 nm), tanthe C=0 stretching second overtone of
the CONH group (1927 nm) (Osborne and Fearn, 188@8dour and Cuqg, 2009). The peaks
centered at 1454, 1927and 2110 nm present a mankadtion in their relative absorption

during wet agglomeration of durum wheat semolingyfe IV.51down).
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Principal component analysis (PCA) of the raw Nlipedra - PCA is used to analyse the

changes in the raw NIR spectra recorded duringméteagglomeration process of durum wheat
semolina. PCA is specifically applied to extracefus information from raw NIR spectra by
reducing the number of variables and describing réggstered spectral variations. Principal
component scores (R@ PG) are represented as a function of mixing timeigufe 1V.52a-c
and Figure IV.53a-c respectively for the slow aagid water supply conditions. The first 3
principal components describe more than 99.9% efctimulative variance, whatever the water
supply conditions. For both water supply conditiaihe scores of PCPG, and PG stay rather
almost constant during the first step of native glam mixing .e. before water addition), which
seems logical as no physical or chemical changesxrected to occur during this phase.

When considering thelow water supply conditions, the PCaptures more than 99% of total
variance. Changes in the PS§tores with mixing time present a strong linearease during the
water supply period, followed by a small linearreese during the final mixing stage (Figure
IV.52a). Variations of PCcould be associated to size variations of the umediraction of
particles (Figure IV.50a) with a strong increaseh&fir mass percentage during the water supply
period and a slight increase during the final noxstage. The PLcaptures 0.29% of total
variance with a slightly noisy distribution of tlseores. The PLincreases during the water
supply period and thus can be associated to arlinegase in powder water content. During the
final mixing period, Pgdecreases until it reaches a plateau value, wdtaohalso be associated
to global water content variations. MoreoverR@riations could be linked to chemical changes
of semolina components due to water addition andkwaechanical energy input. The £C

describes only 0.04% of total variance and displayost similar trend to the one of RC

When considering theapid water supply conditions, we observe no variatiohBG, PG and

PG scores during the initial mixing period and duritige water supply period. Although
physical and chemical variations are supposed ¢arags soon as water is added, these changes
may be localized in the wetting region during thers time of water addition (less than 1 min).

It seems that the changes induced by the watetiaddiuring the water supply period are only
detected by the NIR probe at the beginning of thet mixing period. The PCcaptures more
than 98% of total variance.
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Figure 1V.52. Changes in NIR principal component scores, BG;, and PG (a, b, and ¢) as a function
of mixing time and the respective spectra loadiftjse, and f) calculated on raw spectra betweer® 100
and 2325 nm during semolina wet agglomeration aicgrto slow water supply condition. Arrows

identified the most important peaks.
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Figure 1V.53. Changes in NIR principal component scores, FRG;, and PG (a, b, and c) as a function

of mixing time and the respective spectra loadiftyse, and f) calculated on raw spectra betweer® 100
and 2325 nm during semolina wet agglomeration aoegrto the rapid water supply condition. Arrows
identified the most important peaks. Dotted linesve general tendencies.
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The changes in the RGcores with mixing time show a marked increashateginning of the
final mixing period until reaching a maximum valaéter 17.5 min of mixing, after which it
decreases (Figure IV.53a). The time at which thgimam is reached is very close to the total
mixing time (18 min) at which a marked slope chamfehe mass fraction of the medium
population has been observed (Figure IV.50c). T@e daptures 0.68% of total variance. The
PG first decreases at the beginning of final mixiregipd, and then increases until it reaches a
maximum after 23 min of mixing, after which it deases again. The P@escribes only 0.38%

of total variance. During the first minutes of fimaixing period, changes of R@re marked by a
sudden decrease and then, a linear increase afctres. At the beginning of the final mixing
stage, the scores variations of ;P&hd PG could be associated to the local patches of over-

wetted particles associated to the coarse popul@éigure 1V.50c).

The loading spectra associated to the 3 PC scoeeshown in Figure 1V.52d-f and Figure
IV.53d-f respectively for the slow and rapid wataipply conditions. The loading spectra
associated to PCdisplay a similar shape than the raw NIR speot@nmded during mixing
whatever the water supply method, with three bqoeaks (at 1455-1451, 1906-1914, and 1994-
2022 nm) and two small peaks (at 1194-1209 and 182y A specific small peak is visible at
2260 nm for the rapid water supply conditions. Agplained in Kaddour and Cuq (2009), the
loading spectrum associated with the;leQuld be associated to the particles movementvelat
to the probe position and to changes in scattepiruperties due to changes in particle size
implied in the baseline variations. Alacaal. (2009) also showed that the P@n raw NIR
spectra correspond to scattering effects and iscaged to particle size variations. Generally,
the information related to chemical variations asirid in the principal components of higher
order (Robertet al., 1996). The loading spectra associated t@ Pfeésent a non-horizontal
baseline for both water supply conditions. Undewswater supply conditions, the loading
spectrum related to Bds in an inversed position. The non-horizontal diiag of the two
loading spectra associated to Rsould describe a part of the physical modificatamcurring
during agglomerationi.g. particle size variations). For both water supplyditon, loading
spectra of P€present three broad peaks (at 1470-1479, 1920;H6i31988-2132 nm) and two
small peaks (at 1148-1213 and 1813-1819 nm). Tinel lsentered at 1470-1479 nm could be
associated to the O-H stretching first overtonwvater (1450 nm) and to the N-H stretching first
overtone of CONK (1460 nm) (Osborne and Fearn, 1986). The pealkdddat 1920-1953 nm
and 1813-1819 nm could be associated to the commrinaf O-H stretching and O-H

deformation of the water molecules (Osborne andrf;eE986; Rogeet al, 2003). Thus, te
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loading spectra associated to,Rfuld describe the hydration of the starch andemse. The
loading spectra of P{present different absorption bands with a peakered at 1477 nm which

is specific of the slow water supply conditions. tBa contrary, two peaks are identified at 1706
and 1880 nm in the loading spectrum specificalhtiie rapid water supply conditions.

It can be noted that the score and loading plotthefthree repetitions (not shown) are very
similar to those presented in Figure 1V.52-53 fathbwater supply conditions. Thus, the
observation of score and loading plots allows tec&hwhether the agglomeration is processing
under normal operating conditions. Moreover, squogs of both water supply conditions are
very different from each other, so that it is pbksito distinguish the specific agglomeration
mechanisms that are induced by the two water sugpigitions by using NIR spectroscopy.

Principal component analysis of the second denwatNIR spectra Changes in principal

components values (R@nd PG) from second derivative NIR spectra are plottec dsnction

of mixing time for both water supply conditions gkre 1V.54a-d). For slow and rapid water
supply conditions, the total variances explainedthoy first three scores are respectively of
99.2% and 98.8%. The R@nd PG are associated to 96.9 / 83.7% and 1.6 / 14.2%otaf
variance respectively for the slow and rapid wateply conditions. The RGcores (not shown)

are very noisy.

When considering thelow water supply condition, no variation of PGn second derivative
spectra is observed during the initial mixing perefore water addition, as already observed on
raw NIR spectra. The RGcores show a high linear decrease during thervgaigply period
(Figure 1V.54a). A slope variation is observed wiéhsmall decrease of P@uring the final
mixing period, until it almost reaches a platealugaThe PGis very noisy excepted during the

water supply period, when a decrease of &4 be observed (Figure 1V.54b).

When considering theapid water supply condition, no variation of P@nd PG are observed

during the initial mixing period and during the wasupply period. P{first decreases strongly

with time at the beginning of the final mixing padi until it reachs a minimum value at 17 min
mixing, and then, starts to increase. The intei@eqtoint of the two tangents give a value of
characteristic time close to 9 min, which couldrespond to the mixing time necessary to
achieve water distribution homogenization (~12 mpreviously determined from the Figure
IV.50d. PG first markedly increases during first minutes toé imixing period until it reaches a

maximum value at 7 min, and then a first rapid dase is observed followed by a slower one.
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Figure 1V.54. Changes in NIR principal component scores B@d PG as a function of mixing time
calculated on spectra after second derivativertreat, between 1000 and 2325 nm during semolina wet

agglomeration. (a, b) Slow water addition condit{ond) Rapid water addition condition. Dotted &ne
show general tendencies.

For both water supply conditions, the loading sfeassociated to R@resent a similar shape
than the second derivative NIR spectra recordednguagglomeration but in an inversed
position (Figure 1V.55). According to Kaddour andd>(2009), the pseudo-sinusoidal shape of
the loading spectra associated to; R@obably corresponds to a horizontal translatibrihe
spectrum bands during wet agglomeration (Kadaxwal, 2007). The maximum absorbance of
the bands initially located at 1454 and 1927 nnsecond derivative NIR spectra shift to lower
wavelengths during mixing. Different bands are tdesd on the loading spectra associated to
PC: 1166, 1387, 1740-1753, 1861-1865, 1946-1955,24d-2104 nm (Figure 1V.55). These
bands could be associated to C-H vibrations (11661888 nm, 1750 nm) (Law and Tkachuk,
1997; Kaddour and Cuqg, 2009). No explanation rdlabethe absorption peaks centered at 1863

nm is found in the literature. The peaks at 1950conid be associated to bending and stretching
vibrations of water (Bertrand, 2002).
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Figure IV.55. Changes in NIR spectra loadings calculated on qaeetsa between 1000 and 2325 nm
during semolina wet agglomeration according to (dieSlow water addition rate condition (b) Rapid

water addition rate condition. Arrows identifiegtmost important peaks.

The loading spectra associated to, BGuld principally be associated to changes inglugen,
starch and water vibrations occurring during mixijng. hydration mechanisms of semolina
components). The 1375-1525 nm region of the NIRctspeis associated to the OH first
overtone, and could described the changes in Hberetiveen the wheat components and the
water molecules (Kaddour and Cuq, 2009). The bafdke loading spectra associated to, PC
for both slow and rapid water supply conditionst(sioown) are respectively: 1184-1191, 1409-
1413, 1691-1704, 1877-1885, 2033-2047, and 2238-224. Kaddour and Cuq (2009) showed
that the loading spectra associated t@ B&scribe the modification of the protein structure
presence of water and weak mechanical energy inabe of wheat flour agglomeration. During
the final mixing stage, for the rapid water suppdydition, the first rapid and then slow decrease
of PG scores could correspond to modification of thetgiro structure associated to two
modification rates (Figure 1V.54d). The loading sjpa associated to B@re not analyzed due to
noisy scores of P This suggests that only two principal componemésneeded to analyze the

wet agglomeration of durum wheat semolina usingstend derivative treatment.
IV.3.2.4. Conclusions
This experimental study demonstrates the possilidittollow in-line the wet agglomeration of

durum wheat semolina with water using NIR spectpgc More particularly, analyses of

spectral variations can be useful to discriminate tifferent processes under two different
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water supply conditions.€. rapidvs slow supply), which are associated to two difféddnetic
evolutions of agglomeration mechanisms inducingigigechanges in size distribution and water
content per size fraction. For both water supplnditions, kinetics variations of principal
components (after PCA on raw and second derivabNB spectra) are observed. NIR
spectroscopy can thus be a pertinent tool to chieakthe on-going agglomeration process is
properly done. Different characteristic times haeen identified on PC scores and an attempt to
link these times to changes of agglomerates phyaré chemical properties have been done,
mainly based on the analysis of associated loasliegtra. However, additional experiments at
different final water contents should be carried touvalidate the proposed correlation between
NIR characteristic times and out-lines measurer(@né and water distributions) kinetics.
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Les principaux résultats de ce travail de rechersbet essentiellement de nature
expérimentale. lls reposent sur une tentative dimnadion de I'instrumentation de I'opération
d’agglomération de poudres réactives par voie hamed sur I'analyse des phénomeénes
d’écoulement d’un lit de grains sous l'effet d’upale, afin d’apporter des éléments de réponse
pour la maitrise du procédé d’agglomération en ng#ar a faible taux de cisaillement. Ces
résultats apportent plus spécifiquement une cauttab (i) a la compréhension des phénomenes
impliqués et(ii) au suivi et a la maitrise de la conduite du précéthe démarche de type génie
des procédés (couplée produit/procédé) a été migaaee afin d’étudier le role des grandeurs
caractéristiques des équipements de malaxage elnslcanismes d’agglomération. Cette étude
a été réalisée dans le cas particulier des poumlegntaires, et plus spécifiguement de la

fabrication de la graine de couscous a partir deosde de blé dur.

Notre étude a permis de mettre en place des attitbes méthodes pour décrire les aspects
« mécaniques » et les écoulements, impliqués égmeotédé d’agglomération en voie humide.

» L’approche découplée des actions qui concourerdgglbmération (mouillage et malaxage)
s'est appuyée sur I'étude des apports d'eau d’'arteep sur I'étude de la distribution des
contraintes mécaniques et des typologies de mouwusrde particules dans un lit granulaire sous
sollicitation mécanique d'autre part. L'étude depats hydrigues a permis d’accéder a un
meilleur contrble des parametres opératoires liggpaort d’eau, notamment par I'établissement
d’'un modele par analyse dimensionnelle permettantetler la taille des gouttes formées aux
paramétres de formulation et du procédé de l'atatiois liquide. L'étude « mécanique » a
conduit & proposer une approche locale de la iiépartdes contraintes verticales d’'un milieu
granulaire sec ou humide dans un malaxeur modélegtat statique et sous sollicitation
dynamique. Ces éléments permettent une descriptien des typologies d’écoulement de

particules selon les conditions de sollicitatior&caniques.

» L'approche couplée de I'étude du procédé d’agglatiegn humide a ensuite été conduite a
deux niveaux. L’évaluation de la consommation éégge du procédé d’agglomération, pour
différents niveaux d’hydratation de la semoule dé Hur, a démontré la relative faible

proportion d’énergie « efficace » réellement consw@® pour agglomérer. Le suivi cinétique des
variations des parameétres physico-chimiques de®mggats est réalisé a partir de I'analyse de
spectres d'absorption dans le proche infra-roucglia en ligne et in situ au cours du procédé

d’agglomération humide.
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Concernant le premier axe d’étude de la these (€bdl.1), nous avons montré qu'une
approche de type analyse dimensionnelle est petén@our proposer une modélisation
mathématique reliant les parametres de formuldiiencaractéristiques physico-chimiques du
liquide) et les parametres du procédé d’atomisdtiendébits et pressions) a la taille des gouttes
formées. Ce paramétre est important car il entres da constitution du flux de pulvérisation
adimensionné, qui est la grandeur adimensionnadlgéfiérence introduite par Litstet al.
(2001) pour caractériser les régimes de nucléabautre part, afin d’accéder a une meilleure
maitrise des conditions d'apport d'eau sur les m&Tes de mouillage et de nucléation du
procédé d’agglomération humide, il semblerait fiéstd'investiguer plus en avant d'autres
parameétres de contréle du procédé d’atomisagandngle de pulvérisation, vitesse des gouttes,
dispersion de taille des gouttes dans le jet pigegrEn effet, 'angle de pulvérisation contrée |
surface de poudre mouillée, qui est 'un des aup@®mmetres pris en considération dans la
définition du flux de pulvérisation adimensionné Méme, la vitesse des gouttes au moment de
leur impact sur le lit de poudre est un paramégreahtrble de I'étape de mouillage-nucléation,
car elle influence la structure des nuclei formeég.(Agland et Iveson, 1999; Emaayt al,
2011). Ces deux variables (vitesse des gouttesgit a@e pulvérisation) peuvent étre mesurées
par des techniques optiquesd. analyse PIV, ombroscopietc). L'angle de pulvérisation peut
aussi étre mesuré par pulvérisation d’'un jet deidig coloré sur une feuille blanche puis par
mesure de la zone mouillée (Jimenez, 2007). Laedsspn de taille des gouttes au sein du jet
pulvérisé (selon la position horizontale pour unstashce fixe du nez de la buse) est un
parameétre encore peu étudié mais qui pourraitpgtseen considération lors de I'agglomération.
Il serait par exemple intéressant de déterminerpldact de la distribution de taille des gouttes et

de leur répartition dans le jet sur la distributdmntaille des nuclei formeés.

Le deuxieme axe d’étude de la thése (Chapitre I¥.2pnsisté en la description qualitative et
guantitative des écoulements granulaires et desibdiSons de contraintes dans un lit de
particules. Notre démarche a montré la nécessitgadetériser d’abord I'état statique du lit de
particules avant méme de tenter de décrire son aderpent dynamique sous I'action d’une
sollicitation mécanique générant un faible tauxidaillement.

Par I'étude de la statigue d'un lit de semoule seomifiné, nous avons mis en évidence
I'existence de longueurs caractéristiques, quiltésten partie des propriétés frictionnelles des
particules, capables de transmettre les contragueses distances de I'ordre de grandeur de la
taille caractéristique d’'une vodte. Les longuedentifiées en statique (longueur de percolation

latérale du réseau de forces, longueur d’'influeteparois latérales et du fond) se sont révélées
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importantes dans la caractérisation des phénontéesulement sous sollicitation mécanique.
Alors que I'expérience de Janssen consiste a nrekumgression a la base d’'une colonne de
grains de hauteur croissante et a assimiler |sjmesnesurée pour chaque hauteur de grains a la
contrainte verticale gu’aurait le milieu granulaada profondeur correspondante, I'expérience
développée dans ce manuscrit permet d’accédetetineat (par la mesure) a la répartition de la
contrainte verticale dans tout le lit de grainsg(¥il). Les mesures locales de contrainte
verticale ont clairement mis en évidence l'influendes parois dans le phénoméne de
redistribution latérale de la contrainte verticdf®ur la premiére fois, une cartographie 2D des
iso-contraintes (Fig.V.2) est proposée et permeteteettre en cause une des hypotheses du
modele de Janssene( uniformité latérale de la contrainte verticalepti¢ étude souléve aussi

la question de l'influence du protocole de versemdses particules sur I'état de contrainte
statique du lit.

Contrainte verticale

rd

14

Mesures "locales" a hauteur de lit constante
pour différentes positions du capteur dans le lit

|

Expérience de Janssen : Mesures de pression a la base
d’un lit de particules de hauteur croissante

Profondeur
dansle lit VY

rd

Hauteur du lit 4
de particules

H;

S

Ll
Pression a la base du lit

Figure V.1. Schématisation de I'expérience de mesures dertainte verticale a une échelle locale
dans le lit de grains mise au point dans ce maitu@r de la courbe-type obtenue) (haut) et de

I'expérience traditionnelle de Janssen (bas).

En dynamique, notre travail a consisté a décriredemx dimensions le comportement de la
poudre en régime frictionnel aux échelles du lid'ein petit ensemble de particules. Ce travail
s’inscrit dans un champ d’étude relativement pediétdans la mesure ou les études portant sur

le procédé d’agglomération s’intéressent majogtagnt a un régime collisionnel sous un fort
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taux de cisaillement et pour lequel la notion déision de particules est pleinement justifiée. En
régime frictionnel, I'écoulement est localisé auaaiu des zones de cisaillement et les particules
sont quasiment toujours en contact si bien queréesaux de forces labiles se créent et se

rompent en permanence.
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Figure V.2. Cartographie 2D des iso-contraintes verticalesigpe) et coupes selon x a différentes

profondeurs mettant en évidence la longueur ceti@y) et I'influence des paroisif et Ay).

Dans le cas du systeme modéle de malaxage, nousom®igue 'intensité des contraintes mises
en jeu dépend de la position de la pale par rapgpdd longueur critique identifiée a I'état
statique (Fig.V.3). Les modalités particulierestdmsmission des contraintes dans un milieu
granulaire induisent différentes typologies d’éemoént selon la distance a la pale, la vitesse de
la pale et sa position par rapport a la longueiticae. Ainsi, il apparait nécessaire de prendre en
compte des distributions (de vitesses de particdegisaillement mais aussi plus généralement
de taille et de teneur en eau des particules) etphos seulement des valeurs moyennes pour
décrire le comportement des milieux granulairessssallicitation mécanique. Une étude a
I'échelle intermédiaire ("méso") permet d'accédeix aistributions du cisaillement et des
vitesses a I'échelle du lit. Il est alors possidke définir des criteres pertinents relatifs aux
mécanismes de I'agglomération, a savoir un volumpaldre réellement mis en mouvement par
la pale et surtout d’accéder a la description gpslogies des mouvements générés.

Pour préciser les théories de I'agglomération eie Ymumide pour des mélangeurs a
faible taux de cisaillement, des efforts de comendion doivent étre menés pour répondre a
deux questions fondamentales : comment les pagtictllent-elles entre elles ? Comment les

particules se déplacent-elles ? Notre étude apbijais de proposer de nombreux éléments de
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réponse sur les écoulements et les mouvements rdeufs en malaxeur modele (2D). Les
mouvements identifiés (avalanches, cisaillememukrnents en massetc) ont lieu sur des
distances caractéristiques, gu'il faudrait a présgrntifier en fonction de I'agencement et de
I'état d’organisation du milieue(g. compacité), des parameétres opératoieeg. {/itesse de la
pale) et des parametres liés a la nature du nglianulaire €.g.distribution de taille, coefficient
de friction, etc). La diversité des mouvements de particules estepiible de générer une
diversité de mécanismes.g. adhésion, collage, rupture, attrition, reboretc) dont il
conviendrait de déterminer les influences dansrawatl futur afin de proposer des éléments de
réponse aux questions posées précédemment. Netegl ta montré que la vitesse critique (
vitesse de la pale divisée par la vitesse caratitue de déplacement des particules dans le
champ gravitaire) modifie les gammes d’intensité vitesse de particules et les distances
caractéristiques des champs de déplacememgsnfodification de la longueur d’influence de la
pale,Ly). Nous avons aussi montré que la contrainte aetimesurée par la pale est corrélée a

la longueur d’influence de la pale lors de son dégent ascendant vertical, et ce quelle que
soit la vitesse de pale testée (Fig.V.3).

Velocity norm (m/s) 14} “F 14
0.0025 “r
0.00225 12 12 12k
0.002 2r
0.00175 1ok 10} 1ok U .6 @9 ___ . ___ e
0.0015 I o ,} R A
000125 a s ¢ ) ‘ | )
0.001 & . 8 8 / ) s | g
0.00075 & { y > [
0.0005 s [ N s 6 LB SN | - ‘
12 ( \ o P H
4l f a4 [ 4 b o
| @ Y 4 » 4 \
10| 1 \ ¢ - __
2r 2 2 2
b, < 4
\ - “
s 0 5 5 s 3
14 sr 5 -8 z
—Stress - v¥=0.05 2
(1 +Lb-v*=0.05_t7 , v
LON 5 0 5
10 2 N .
, ) 60 |
8 3 0 55 - 12 ‘
—_
uf of d': S\ d 50 10
€20 oy - .
=2 ~
ep 2 1> ’ wE
—s |/ £
10F 2 Ed 4 9 °r
715 P+ =
- @ -
sl s s < ? bt i) r 30 af
5 0 5 3] bé 4 e
104/ 1 { MR
6 - 1.V #| . + NE————+—F~+————2
) 20
s > I SRT I wo | \‘ by o
b '.: p I & + . N 3 g 5
) 05 3 '\'\ 10
R L 4
8 ° s 0.0 T T . : 0
0 20 40 60 80 100 120 140
z (mm)

Figure V.3. Courbes-types de la contrainte verticale mesutéeigeau de la pale et de la longueur
d'influence de la pale dans le lit de particuleg (ors de la remontée de la pale dans la semouldéde

dur (/* = 0.05). Les champs de vitesse instantanés obtenus Yarder différentes positions de pale sont
aussi représentés.
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Ainsi, les technologies et les paramétres de régésgociés modulent les typologies de
déplacement des particules, et par lien de caus#fed influent sur les mécanismes qui
concourent a l'agglomération. L'étape suivante isemnsi de coupler notre étude sur les
écoulements granulaires en malaxeur modele, a woram’eau puis de proposer une
transposition en malaxeur « réel » (3D). Alors qu&ysteme simple « modele », il existe un
zonage géographique avec des zones de cisailldatdiement identifiables, les limites entre les
zones en mouvement et les zones statiques dansalaxeur « réel » sont bien plus floues.
L’objectif serait a terme de définir des carteg@gime de fonctionnement permettant grace a un
nombre adimensionnel adapté de prédire le régifdeodlement des particules, et voire méme
de localiser les déplacements de particules afindélduire la proportion de particules en
mouvement par rapport a celles non perturbéesstlbassi nécessaire de prendre en compte
'effet de la cohésion de particules humides surcdpacité d’'une poudre a transmettre les
contraintes, par la quantification des distancésuetolumes perturbés. En plus des longueurs
caractéristiques identifiées, il serait pertinenicdéder aux temps -caractéristigues des
mouvements induits par I'apport d’énergie mécanigiie de les mettre en relation avec les
temps caractéristigues des meécanismes de [laggimimeéer (mouillage et nucléation,
consolidation et croissance, rupture et attritic®gla permettrait a terme de mieux contrdler le
déroulement de l'agglomération en rendant posdiblehoix du mécanisme a favoriser par
rapport a un autre. Le travail réalisé pour la whéteation des champs de contraintes et de
vitesses de particules dans le malaxeur modeélergibétre enrichi par une diversification des
géométries de la cellule.g. cellule de malaxage de base carrée pour s’affradehl’effet de
non symétrie sur la répartition des chaines deef)ret de la palee(g. pale inclinée a 45° par
rapport a I'horizontale afin d’accéder a la conttailatérale). Afin de transposer notre étude des
écoulements granulaires d’'un systeme simplifié déarage, a un malaxeur "réel”, I'utilisation
de la PIV est envisageable pour des mesures deseiten surface du lit et aux parois (pour un
malaxeur avec des parois transparentes) mais tettenique ne donne pas accés a une
description compléte des trajectoires et vitessepatticules au cceur du lit granulaire (3D). Un
couplage avec la PEPT renseignerait sur les mouvisnde particules selon les trois dimensions
a l'aide de traceurs radioactifs. L'instrumentatide pales avec des capteurs de contraintes
pourrait également étre pertinent afin de quamtifévolution de la contrainte percue par la pale
avec l'ajout de liant au cours de I'agglomérati®etrouverait-on une corrélation du type de
celle observée entre la contrainte maximale pepauda pale et la cohésion du lit d’agglomérats

en systeme modele de malaxage ?
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Le troisieme axe d'étude de la thése (Chapitre)I.8émontré le potentiel de suivi en
ligne du procédé d’agglomération par des mesurespectroscopie proche infra-rouge ainsi que
'intérét de mesures de puissance pour eévaluerfidasfiité énergétique du procédeé
d’agglomération humide. Les mesures énergétiquesmpus avons réalisées fournissent des
ordres de grandeur pour alimenter les discussiatsuad’'une approche d’éco-conception. I
apparait nécessaire d’'identifier des systemes diapienergie mécanique plus performamts,
qui transmettent efficacement I'énergie a I'endsaitihaité. La forme, la géométrie et la position
de la pale dans le milieu granulaire contenu denslaxeur sont certainement des facteurs
influant les modalités de transmission des cortainmposées par la pale dans le lit; en
témoigne notre étude en systeme modele, qui a éngotr la longueur d’influence de la pale est
plus élevée dans la zone haute (au-dessus dedadoncritique) que dans la zone basse du lit.
De plus, des études complémentaires pourraientgigard’identifier les conditions opératoires
lites a l'apport d’énergie mécanique mais aussiappbrt d’eau pour lesquelles I'énergie
dépensée pour agglomérer est la plus faible pessibit en permettant d’obtenir des
agglomérats aux propriétés controlées. Un travaibré pourrait aussi étre envisagé pour
diminuer les consommations énergétiques du maldresid’'un mélange a vide ou en présence
d’'une masse inerte (sans ajout d’eau). La spedpos@roche infra-rouge semble pouvoir étre
reliée aux variations de taille des particules @t @ariations de leurs propriétés physico-
chimiques. Mais qu’en est-il de la compacité (ackefles du lit et des agglomérats) ? La
compacité, ainsi que toute tentative d’estimatiertkdangements de volume aux échelles du lit et
des agglomérats au cours d’un procédé, restentiratpwii difficiles a suivre en ligne autrement
que par prélevements et par réalisation de mesioesle degré de précision est tel qu'elles
nécessitent un grand nombre de répétitions. La goaphie aux rayons X compte parmi les
techniques potentielles pour apporter une solytimur mesurer avec précision la compacité des
agglomérats ou d'un empilement granulaire. Cettehriejlue non destructive permet la
reconstitution d’'images "en coupes" d’'un objet swistdimensions. Elle a par exemple été
utilisée pour suivre les changements de volume diatériau granulaire lors de la décharge d’'un
silo a I'échelle laboratoire (Grudzieet al, 2011). La tomographie aux rayons X pourrait
également présenter un potentiel intéressant péwde des écoulements de particules et des
variations de compacité dans le systeme modélealaxage (2D). A condition que les temps
d’acquisition soient compatibles avec les vitesdes phénomeénes observés, cette technique
permettrait méme le suivi de I'agglomération aléibe entiére du lit (3D). La technique PIV
pourrait permettre aussi d’accéder aux eévolutiopstallle des particules, voire méme de

compacité du lit en mettant au point des analy§pmges adaptées a partir d'images 2D.
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Dans ce travail de thése, nous avons fait le cli@xsimplifier I'étude du procédé
d’agglomération en découplant les apports d’ead’éiergie mécanique et en développant un
systeme modele de malaxage muni d’'un déplacemengabie selon une seule direction. Ce
travail a été valorisé par I'identification de érigés pertinents pour qualifier les apports d’eau et
d’énergie mécanique. Dans un objectif d'intégratites résultats présentés dans ce manuscrit,
'analyse dimensionnelle, initiée sur I'étude dw@¥dé d’atomisation, pourrait étre conduite a
l'échelle du malaxeur et sur la base des longueamsctéristiques deéja identifiees. Elle
permettrait d’établir des nombres adimensionnefgimant la physique des phénomenes que
'on cherche a décrire, a comprendre et a modélidae modélisation de la croissance des
particules pourrait étre réalisée par un bilan deupation afin de décrire plus précisément
I'évolution de la distribution de taille des padies au cours du procédé d’agglomération. La
simulation numérique pourrait se révéler étre un botil afin de réaliser des expérimentations
numériques permettant de tester I'effet de certairsiables €.g. teneur en eau, protocole de
versement de la poudre, taille des particulesssé@eale sollicitatiorgtc) sur le comportement du
milieu granulaire. Toutefois, les expériences nugu&s présentent deux contraintes majeures
qui sont la limite maximale du nombre de particudesl est possible de prendre en compte et

les temps de calcul parfois trés longs.

Se pose ensuite la question de la généricité derésgdtats. Serait-on capable de
géneéraliser nos conclusions et notre démarche wirdsamalaxeurs que les malaxeurs a faible
taux de cisaillement et a des matériaux granulaivées que la semoule de blé dur ?

Concernant la transposition possible en malaxefartataux de cisaillement, notre démarche
pourrait étre rapidement testée en mesurant lemibe de tres fortes vitesses de pales sur les
typologies de mouvements identifiées. Le comportgntel milieu correspondrait alors a un
régime collisionnel avec une proportion élevée dees du lit ou les temps de contact entre
particules seraient faibles. Les longueurs carstigues identifiees dans ce travai.d.
longueur critique de percolation du réseau de B)re@raient certainement moins de sens pour
un lit de particules sous sollicitation a fort tad& cisaillement. Pour une transposition a un
apport d’énergie pneumatiquee( lit fluidisé), la démarche a suivre serait la mémeen
malaxeur a fort taux de cisaillement a ceci pred tput intégrer la contribution du séchage,
simultané aux mécanismes d’'agglomération. Sur desmatiques, les mécanismes de
structuration (par granulation humide) et de cddatibn (par séchage) au cours des procédés de
texturation de poudres céréalieres font actuelleéhabjet de la these de doctorat de Melle Ines

Hafsa depuis novembre 2012, au sein de 'UMR 120BEl La démarche envisagée dans le
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cadre de ce travail en cours s'appuie sur la cot#tion d'approches scientifiques
complémentaires (physique, physico-chimiques, gélgs procédés et technologiques) pour
étudier les dynamiques de structuration, de crotesade rétraction et de consolidation. La
méthodologie envisagée s'appuie sur la mise eneoaiune approche multi échelle§). a
I'échelle des procédés, avec une approche techgo@t avec la construction d'une analyse
adimensionnelle des process(i§, a I'échelle des mécanismes pour étudier la géoérde
contacts i(e. mécanismes de croissance) et la consolidationntegaces i(e. mécanismes de
solubilisation et de séchage) €iij) a I'échelle de la structure avec la descriptionlale
microstructure interne (distribution de la compékiet des caractéristiques texturales des

structures formées.

Concernant une transposition de notre travail a plesdres solublese(g. poudres
laitieres), on peut supposer que la réactivitéulttase se manifesterait plus rapidement de par la
dissolution des constituants dans le liquide deiliage. La question de la détermination des
cinétiques limitantes se poserait des lors que Bontéresse a I'agglomération de poudres
solubles. Afin de mettre en lien les temps caratigues des mouvements de particules avec
ceux des mécanismes de l'agglomération, il apparéttessaire de déterminer les temps
caractéristiques liés a la réactivité de surface mhaticules en fonction des conditions locales
d’humidité de surface. La solubilisation de constiits de surface (selon leur nature) au niveau
d’'un pont liquide pourrait contribuer a augmenteviscosité du pont et donc a augmenter la
résistance au cisaillement des nucléi et agglomélats le malaxeur, a condition bien sOr que le
temps de solubilisation soit inférieur au tempsactaristigue de sollicitation des structures
formées. Les propriétés de gonflement d’'une poymnévent aussi jouer sur son aptitude a
transmettre les contraintes dans le milieu grareiliia une modification de la cohésion et la

plasticité) et donc peuvent moduler le volume diiehce de la pale.

En termes d’innovations potentielles, cette thésteua travail préliminaire permettant
d’identifier des leviers qui pourraient constitugme base pour la rédaction d'un cahier des
charges permettant d'envisager la reconceptioruigéaents. La pale n’est plus seulement
considérée comme un promoteur de rencontre decpiagi A travers les zones de cisaillement
générées, elle impose une « barriere de potentigle> seuls les agglomérats suffisamment
stables et mécaniquement résistants peuvent suemardtude dynamique montre que I'énergie
dépensée par la pale est plus faible dans la zaot l{.e. au-dessus de la longueur critique)

d’'un lit de particules que dans la zone bassepl&s® frictions sont les plus importantes. Il est
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ainsi possible de repenser entierement les procédEgglomeération en testant d’autres
géométries des malaxeurs.d. via un parameétre d’élancement) et en proposanttr@’a
modalités d’apport d’eau que celles traditionnebememployées (versement ou pulvérisation
sur le lit de poudre). Pourquoi ne pas apporteul’& ou I'énergie mécanique est la plus élevée,
c’est-a-dire directement au niveau de la pale, dfassurer une meilleure homogénéisation de
'eau dans le lit de particules ? Ce n’est peut-&rqu’une idée mais elle démontre le potentiel
d’'innovation du procédé d’agglomération humiderete beaucoup de questions a poser... et

des réponses a apporter !
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Génie des procédés d'agglomération de poudres alimtaires: éléments de phénoménologie
des apports d’eau et d’énergie mécanique

Le procédé d’agglomération humide trouve des agfitins dans des secteurs
industriels d'importancee(g.agroalimentaire, pharmaceutique, génie cefit,) et s’appuie encore
fortement sur le savoir-faire des opérateurs. @eatl porte sur I'étude des contributions des
apports hydriques et mécaniques a I'agglomératiomithe d’'une poudre réactive (transformation
de la semoule de blé dur en grains de couscous®.dpproche découplée des apports d’eau et
d’énergie mécanique est proposée. L'apport d'eddteslié par la modélisation de l'influence des
parametres formulation et procédé de l'atomisatiqnide sur la taille des gouttes pulvérisées.
Les apports d’énergie mécanique sont étudiés del'diun equipement modele de malaxage. La
répartition des contraintes verticales dans leemifiranulaire a I'état statique est identifiée via
une "cartographie 2D des isocontraintes”. Le comgpoent de la poudre au malaxage est étudié au
cours du déplacement de la pale dans le malaxedeélaaar I'analyse des champs de vitesses des
particules (obtenus par vélocimétrie par imagespattcules), et par la mesure des
contraintes verticales au niveau de la pale. Uneleétde la sthénique et de la cinématique des
écoulements granulaires permet d’identifier desgl@urs caractéristiques impliquées dans le
comportement du milieu granulaire a I'état statigtisous sollicitation mécanique. L'étude couplée
des apports hydriques et mécaniques est réalisémipades dynamiques d’agglomération humide
dans un malaxeur a pale. Elles sont décrites parnadesures en continu de la consommation
énergétique et des mesures in situ des spectriesadfgtion proche infra-rouge.

Mots clés: Génie des procédés d’agglomération, poudresali@rés, contraintes verticales, physique des
milieux granulaires, modeéle de Janssen, mesureggéiitpies, spectroscopie proche infra-rouge,
vélocimétrie par images de particules.

Engineering approach of food powder agglomeration phenomenological elements of water
and mechanical energy inputs

The wet agglomeration process presents large apipins in different industrial fieldse(g. food,
pharmaceutics, civil engineeringtc) and is still mainly based on technical know-howda
empiricism of operators. This thesis work invedigathe contributions of water and mechanical
energy inputs to the wet agglomeration of a reactpowder, in the particular case of the
transformation of durum wheat semolina in cousagnagns. A uncoupled approach of both water
and mechanical energy inputs is carried out. Thiemaddition is studied through a modelisation of
the influence of operating and formulation paramseif the liquid atomization process on the
droplet size. Mechanical energy inputs are studsidg a model experimental mixing equipment.
Vertical stress distribution in the granular bedsiatic conditions is identified thanks to the
establishment of a "2D iso-stress cartography". gitamular medium behaviour under mechanical
solicitation is studied during the blade motiorthe model mixing equipment thanks to the analysis
of granular flows and velocity fields (obtained jpgrticle image velocimetry) and to vertical stress
measurements directly on the blade. A sthenic lanematic study of granular flows allows to
identify characteristic lengths involved in the mmd&r medium behaviour under mechanical
solicitation. The coupled study of water and meatennputs is conducted by following in-line the
wet agglomeration dynamics in a pilot mixing devitegng energetical consumption measurements
as well as in situ acquiring of near infrared aption spectra.

Key words: Agglomeration process, cereal-based powdersicakstresses, physics of granular materials,
Janssen’s model, energetical measurements, neareidfspectroscopy, PIV.
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