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Abstract

The influence of the properties of commercial powders on the densification during
their packing, compaction and sintering process is still not understood in detail. With regard
to the sintering process, neither the well-known sintering equation for the first sintering step
nor the relation between the density and grain size at the final sintering step can describe the
influence of powder characteristics on its densification behaviour. For improving the sintered
density of a ceramic powder, it is known to be crucial to start with a highly dense and
homogeneous green body. Therefore, the powder has to fulfil different requirements such as
being agglomerate free, reasonably spherical and having a narrow size distribution (but not
mono-dispersed).

The aim of this work is to develop a better understanding of the relation between the
powder properties and the densification behaviour during the packing, compaction and
sintering process, of commercial, micron sized, metallic and ceramic powders. Another aim of
this work is to evaluate if prediction of the packed, green and sintered densities based only on
the known powder characteristics is possible via a neural network approach.

The presented results show that a well learnt neural network is a useful tool for the
prediction of green and sintered densities of granulated alumina powder produced either by
milling (Bayer process) or by chemical processes. Moreover, the simulated influences of
characteristics, on the green and sintered densifications, fit well literature models behaviours
and intrinsic properties of such powders. Concerning the green densification, Bayer powders
are denser for coarser particles and/or a broader size distribution. Relating to the chemically
produced powders, those tendencies are inversed, due a stronger agglomeration with a broader
size distribution and coarser particles. Regarding the sintered density, the neuronal approach
highlights a better sinterability for finer powders.

Limits of the artificial neural network tool are emphasized with its application to
metallic powders: the learning stage seems to be primeval and simulated results are to be
analysed and interpreted with care and inside the validity domain of each specific artificial

neural network.






Version alire;qée

L’influence des caractéristiques des poudres commerciales sur leur comportement a la
densification lors de I'empilement, du compactage et du frittage n’est toujours pas connue en
détail. Par exemple, concernant le frittage, ni I’équation bien connue régissant la premiére
étape du frittage, ni la relation entre la densité et la taille de grain de I’étape finale ne peut
décrire l'influence des caractéristiques physiques d'une poudre sur son comportement a la
densification. Il est certes connu, qu'un parametre trés important pour améliorer la densité
frittée d'une poudre céramique, est de commencer le frittage avec un corps vert tres dense et
homogéne. Et que pour fabriquer de tels corps verts par compression a sec, cette poudre
céramique doit remplir différentes conditions telles qu’étre exempte d’agglomérats, avoir une
forme de particule relativement sphérique et avoir une distribution de taille étroite mais non
monodisperse.

Le but de cette étude est de développer une meilleure compréhension des relations
entre propriétés physiques des poudres et densification lors de I'empilement, le compactage et
le frittage de poudres commerciales microniques céramiques et métalliques. Un autre but de ce
travail est d’évaluer si la prédiction des densités tassee, crue et frittée, basée uniquement sur
des caractéristiques connues des poudres, est possible par I’utilisation d’une approche par
réseau de neurones.

Les résultats présentés montrent qu'un réseau de neurones artificiels bien éduqué est un
outil utile pour la prédiction des densités verte et frittée de poudres d'alumine granulée
produite soit par broyage (procédé Bayer), soit par voie chimique. De plus, les tendances,
dégagées par l'approche neuronale, des influences des caractéristiques sur la densification
verte et frittée de ce type de poudre, sont en accord avec les comportements, mis en évidence
dans les modeles de la littérature, et les propriétés intrinséques de ces poudres. Ainsi,
concernant la densification verte, les poudres d'alumine de type Bayer ont une densité verte
plus élevée pour des particules plus grosses et dont la distribution en taille est plus large. Pour
les poudres d'alumine élaborées par voie chimique, la tendance est inversée, ce qui est
expliqué par une agglomération plus forte lors de I'élévation de la taille moyenne des
particules et de I'élargissement de la distribution en taille. Concernant la densification frittée,
I'approche neuronale met en autre en évidence, une meilleure frittabilité pour les poudres les
plus fines.

Les limites de cet outil réseaux de neurones artificiels sont dégagées lors de son
application aux poudres métalliques: la phase d'apprentissage est primordiale et les résultats
simulés sont a analyser et interpréter avec discernement et dans les limites du domaine de

validité du réseau de neurones artificiels créé, spécifique a chaque problématique.
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INTRODUCTION 1

1. INTRODUCTION

1.1. Introduction généra[e

Actuellement, la technologie des poudres représente un domaine important de l'activité
industrielle et scientifique. Les secteurs concernés sont divers et variés, allant de lI'agriculture
(comme I’engrais par exemple) a la chimie (exemples : réactifs, supports de catalyseurs) en
passant par le batiment (ciment, platre), la médecine (protheses osseuses et dentaires) et
I'alimentaire (aliments déshydratés par exemple). Les procédés de fabrication de poudres
doivent maitriser certaines de leurs caractéristiques de base telles que la morphologie des
particules de poudre, leur taille, leur distribution en taille, leur surface spécifique auxquelles
s'ajoutent des propriétés propres a leurs applications (comme par exemple le contrble de la

réactivité, des propriétés optiques, de la frittabilité).

1.1.1. Les densités d'empilement, vertes et frittées de poudres

La densité verte est definie comme la densité d'un corps en poudre, mis en forme par
compactage ou par coulage en barbotine, pour une application des corps crus. Les
mécanismes sous-jacents du pressage restent, aujourd'hui encore, mal compris et leur
modélisation par une simple équation physique s'avére impossible : de trop nombreux
parameétres entrent en jeu et I'évaluation de leur importance relative reste difficile. 1l est
désormais connu que I’empilement joue un rdle prépondérant dans la qualité d’un corps cru,
et notamment dans sa tenue mécanique et sa capacité de densification, qui sera étudiée par la
suite. Ainsi, pour obtenir une densité maximale, les empilements les plus denses sont
privilégiés. Dans le cas d'une poudre sphérique monotaillée, 2 situations existent:

e La poudre est simplement versée dans un contenant sans agitation ni vibration:
I'empilement, appelé empilement libre aléatoire (ou Random Loose Packing
RLP), a une densité relative proche de 54% (porosité relative proche de 46%). Il
représente la plus faible densité d'empilement stable obtenu sans ordre & longue
distance ni déformation. Cette densité est analogue a la densité apparente.

e La poudre est versée dans un contenant qui est soumis a une vibration jusqu'a ce
que l'empilement soit stable. La densité relative de cet empilement, appelé
empilement aléatoire compact (ou Random Close Packing RCP), est voisine de
64% (porosite relative de 36%), analogue a la densité tassée. Cet empilement est

le plus compact possible obtenu sans ordre a longue distance ni déformation.



INTRODUCTION 2

Seul un arrangement des particules de poudre dans un réseau cristallin
permettrait d'augmenter sa densiteé.

Des empilements plus denses ne peuvent étre obtenus que par une poudre non monotaillée
ou par un mélange de poudre de particules de différentes tailles. L'empilement est donc
directement relié a la distribution en taille d'une poudre. Ainsi, pour obtenir un bon corps cru,
la poudre doit donc remplir certaines conditions, telles qu'avoir une forme relativement
sphérique, une distribution granulométrique étroite mais non monodispersée, étre exempte
d'agglomérats. Mais dans quelles mesures ces parametres influent-ils sur la densification lors
de I'empilement et du pressage?

La densité frittée est la densité d'un corps vert soumis a un traitement thermique. Les
équations physiques regissant le frittage sont dorénavant connues, de I'équation de la premiere
étape [GRE73, SCH92, BER93] a celle de la derniére étape reliant la densité a la taille des
grains [BRO85, HAR83]. Mais aucune d'entre elles ne peut décrire le comportement a la
densification a partir des caractéristiques de la poudres initiale, telle que la distribution
granulométrique. 1l est certes connu qu’un corps cru dense et homogene forme un corps fritté
dense, mais qu'en est-il, par exemple, d'une poudre ayant une distribution en taille log-
normale et une composition chimique connues ? Est-il possible par l'analyse des
caractéristiques d'une poudre de prédire sa densité verte et frittée si les conditions de
compactage et de frittage sont déterminées ?

C'est pour répondre a toutes ces questions qu'une nouvelle approche a été choisie dans

cette étude : I'approche par réseau de neurones artificiels.

1.1.2. Le réseau de neurones

1.1.2.1. Principe

Au moment ou vous lisez ces mots, vous étes en train d’utiliser un réseau biologique
complexe de neurones. Plus de 10*! neurones interconnectés entrent en jeu pour faciliter votre
lecture, votre respiration, vos mouvements et votre pensée. Chacun de ces neurones
biologiques, constitué d’un riche assemblage de tissu et de chimie, possede la complexité, si
ce n’est la vitesse d’un ordinateur. Une partie de votre structure neuronale est innée, I’autre
est acquise.

Les scientifiques commencent seulement a comprendre le fonctionnement de ce réseau
biologique. Il est désormais assimilé que toutes les fonctions neuronales biologiques, y
compris la mémoire, sont stockées dans les neurones et dans leurs interconnections.

L’ apprentissage est interprété comme I’établissement de nouvelles connections entre les
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neurones ou la modification de connections existantes. Cela conduit aux questions suivantes :
malgré notre connaissance rudimentaire du fonctionnement des réseaux neuronaux
biologiques, est-il possible de construire un petit ensemble de neurones artificiels simples et
aussi de I’éduquer afin d’alimenter une fonction utile ? La réponse est ouli.

Les réseaux de ces neurones artificiels n’ont certes pas, ne serait-ce qu’une fraction du
pouvoir du cerveau humain, mais ils peuvent étre entrainés afin d’accomplir une fonction

utile.

1.1.2.2. Applications

Un récent article d’un journal décrit I'utilisation d’un réseau de neurones dans la
recherche littéraire de I’université d’ Aston [HAG96]. Il établit que "les neurones peuvent étre
éduques a la reconnaissance de différents styles d’écriture, et les chercheurs I’utilisent pour
comparer les travaux attribués a Shakespeare et ses contemporains”. Une émission
audiovisuelle scientifique populaire a recemment fait un documentaire sur I’utilisation, par un
institut de recherche italien, d’un réseau de neurones permettant de tester la pureté de I’huile
d’olive. Ces exemples montrent I’étendue de la gamme d’applications de réseaux de neurones.
Ces applications prennent de I’ampleur car les réseaux de neurones sont performants pour
résoudre des problemes non seulement dans I’ingénierie, les sciences et les mathématiques

mais aussi en médecine, finance et littérature.

1.1.2.3. L’inspiration biologique
Le réseau de neurones artificiels est composé de simples éléments opérant en paralléle.
Ces éléments s’inspirent des systemes nerveux biologiques. Comme dans la nature, les
fonctions neuronales sont largement déterminées par les connections entre ces éléments (ces
connections sont appelées poids). Dans un réseau, les neurones sont disposés en couches : la
couche d’entrée, la couche de sortie et un nombre variable de couches intermédiaires appelées
couches cachees. La nomenclature d'un réseau de neurones est la suivante:
E-C;-C,-...-Cp-S ou E est le nombre de neurones de la couche d'entrée
C; est le nombre de neurones dans la couche cachée 1
n est le nombre de couches cachées
S est le nombre de neurones de la couche de sortie.
Le réseau de neurones est éduqué en ajustant les valeurs des connections interneurones de
maniere a ce qu’une valeur-entrée particuliére conduise a une valeur-sortie cible spécifique.
Un exemple de réseau de neurones artificiels est présenté ci-dessous ; il s’agit d’un réseau
de type 3-4-1.
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Couche d’entrée a 3 neurones

Couche cachée a 4 neurones

Couche de sortie a 1 neurone

Ce type de réseau de neurones, associé a des ordinateurs et des algorithmes de plus en
plus rapides, rend possible leur utilisation pour résoudre des problémes industriels de plus en

plus complexes.

1.2. Présentation de la problématique

L'influence des caractéristiques d'une poudre séche, céramique (alumine granulée) ou
métallique (poudre de fer), sur le comportement a la densification lors de I'empilement, du
compactage ou du frittage n'est toujours pas connue en détails et son évaluation reste encore
difficile.

Pour un industriel spécialisé dans la technologie des poudres, pouvoir connaitre la densité
verte et frittée d'une poudre, a partir d'une simple analyse de ses caractéristiques, telles que la
distribution granulométrique, serait une aide précieuse dans le choix des poudres en fonction
de leur application.

Le but de cette étude est donc de développer une meilleure compréhension des relations
entre les caractéristiques d'une poudre séche, d’alumine granulée ou de fer, et sa densification
durant I'empilement, le compactage et le frittage. Cette compréhension s'effectue grace a
I'approche par réseau de neurones artificiels. La viabilité de I'utilisation de ce nouvel outil,
pour prédire les densités tassées, crue et frittée de poudres de fer et d'alumine, est également

évaluée dans ce travail.

1.3. Déroulement de [étude

Cette étude se déroule en 4 étapes.

La premiére partie consiste en une revue spécifique critique non exhaustive des articles
issus de la littérature modélisant I'empilement, le compactage et le frittage de poudres.
L'analyse de ces modéles permettra de les classer en fonction de leur centre d'intérét et de



INTRODUCTION 5

domaine d'application. Les plus proches des problématiques étudiées dans cette these seront
utilisés a titre comparatif.

Dans la seconde partie, le réseau de neurones artificiels et son fonctionnement seront
décrits brievement.

Les expériences réalisées pour cette étude seront présentées dans une troisiéme partie.

Et enfin, les résultats récoltés seront analysés et discutés en détails.

Une conclusion permettra de dégager les points importants obtenus lors de cette étude et

d'envisager les perspectives d'un tel projet.
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2. LES MODELES DE LA LITTERATURE

Actuellement, de nombreuses modélisations existent, et sont utilisées pour essayer
d’améliorer la compréhension des mécanismes régissant la densification, lors des étapes allant
de I’empilement des particules a leur frittage, en passant par leur compactage. Elles peuvent
se classer selon 3 catégories :

e Les modélisations empiriques
e Les modélisations semi-empiriques basées sur des équations physiques théoriques
e Les modélisations numériques et analytiques (assistées par ordinateur).

Une présentation succincte de ces divers modeéles est reportée dans ce chapitre, qui se
décompose en trois parties. Ces derniéres portent toutes sur la densification d’une poudre
mais a différentes étapes : la premiere partie concerne celle ayant lieu lors de I’empilement
des particules, la seconde porte sur celle du compactage, et enfin la derniére partie traite de
celle du frittage.

Les modélisations, utilisées a titre comparatif dans cette étude, sont décrites de facon plus
détaillée.

La nomenclature et les abréviations utilisées sont résumées dans le Tableau 1.

Distribution en taille des particules PSD
Réseau de neurones NN
Porosité initiale €
Porosité €
Sphéricité 1)
Densite p
Volume spécifique V=1-¢
Fraction volumique des petites/grandes particules Xs/ XL
Diametre des petites/grandes particules ds/d.
Efficacité d’empilement Pe
Rapport en taille R
Taille médiane dso
Déviation standard PSD o
Déviation standard PSD absolue (o
Déviation standard PSD géométrique Oqy
Volume apparent Va
Pression de compactage appliquée P
Densité et porosité crue Pe, €c
Densité apparente Do
Température T
Taille diamétrale des grains G
Densité frittée Ps

Tableau 1 : nomenclature et abréviations utilisées.
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Les poudres seront dites "grosses ou grossieres” lorsque le diametre de leurs particules
sera supérieur a 100um, et "fines" lorsqu'il sera inférieur a cette valeur, en accord avec les

appellations de l'article [YU97].

2.1. Q)enszfication lors de ['empilement des particules

Dans la plupart des procédés de mise en forme des poudres, I'empilement des particules
joue un réle essentiel. La densité d'empilement dicte, notamment, le remplissage de la matrice
de compactage, la quantité de liant a ajouter et le retrait lors du frittage ; la configuration
idéale serait I'obtention d'une forte densité avec des problémes de traitement minimaux voire
inexistants.

Une des visualisations les plus simples de I'empilement de particules est celui de sphéres
ordonnées de maniere identique a celles des structures cristallines. Ainsi, pour une structure
cubique simple, un empilement de spheres monotaillées aura une densité relative de 0.524
[DOD85] tandis que pour une structure hexagonale compacte, I'empilement sera plus dense
(0.74). Pour un empilement aléatoire de sphéres monotaillées, la densité relative est
également variable selon les conditions utilisées pour obtenir cet empilement. Ainsi, elle
pourra atteindre 0.642 pour un empilement RCP ou encore 0.526 pour un empilement RLP.

Cependant, la plupart des poudres réelles ne sont ni monotaillées, ni sphériques et
I'évaluation de la densité de leur empilement devient plus complexe. De nombreux auteurs se
sont penchés sur ce probléme afin d'évaluer les parameétres les plus influents sur cette densité

d'empilement et de la modéliser le plus realistement possible.

2.1.1. Modéles expérimentaux, empiriques et semi-empiriques
Ces modeéles évaluent la porosité d'un empilement de particules en fonction de 4 facteurs:
e Lasphéricité des particules.
e Lerapport en taille des particules dans les mélanges multimodaux (cf.: annexe).
e Ladistribution en taille des particules.
e Lataille moyenne des particules.

L'effet de la présence d'agglomérats dans la poudre est egalement évalué.

2.1.1.1. Porosité versus sphéricité

Plusieurs modeéles permettent d'évaluer la porosité d'empilement de poudres non-
sphériques [GER89A, BRO50, YU93, YU92B, ZOU96, KNI12001, PHI96, PHI97].

Ils formulent la porosité initiale e d'un empilement de particules monotaillées (fibres,

cylindres, disques) en fonction de leur sphéricité . Cette sphéricité est généralement définie
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comme le rapport de la surface de la sphére S, ayant le méme volume Vs que la particule, sur
la surface réelle S, de cette particule (cf.: Figure 1).
S

W=S—

Sphere de volume Particule de  volume
V; et de surface S;. V=V et de surface Sp,.

Figure 1: schéma représentatif de la sphéricité

Les concepts d'empilement appliqués aux spheres sont étendus a des empilements de
particules non-sphériques (la différence repose sur la porosité initiale). Pour des particules
sphériques, la porosité initiale est une constante tandis que pour des particules non-
sphériques, elle varie avec la forme (pour des empilements aléatoires, elle augmente

généralement avec la diminution de la sphéricité).

Protocole expérimental

La poudre homogénéisée (par secousses vigoureuses) est déversée dans un contenant
calibré. Ce dernier est place horizontalement puis est lentement remis en position verticale: un
empilement RLP est alors atteint.

Un tassement vertical est effectué jusqu'a ce que le volume ne varie plus pour atteindre un
empilement RCP.

Dans les 2 cas, le contenant est pesé et la hauteur de la poudre mesurée. La valeur de la
densité d’empilement en est déduite.

Résultats

Il est généralement admis [GER89B] que la déviation de la forme sphérique tend a
augmenter la porosité de I'empilement aléatoire des particules monotaillées (= porosité
initiale), ce qui est di a une plus forte probabilité de former des ponts ou a des frictions
interparticulaires plus fortes.

Cette tendance est illustrée par la Figure 2.
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Figure 2: Porosité fractionnelle en fonction de la sphéricité de particules monotaillées empilées
aléatoirement [GER89B].

D'aprés [YU93], la porosité initiale ne dépend que de la sphéricité (et pas de la taille des

particules) pour des grosses particules. Les auteurs utilisent I'expression (), dérivée de celle

de Brown et al.[ BRO50]:

e(v)=

E

1.78515% _0.785,/489
s 1)

ou g(y): porosité initiale des particules de sphéricité y et £5=0.36 a 0.47 selon les conditions

d'empilement ou les différents modes d'empilement. La Figure 3 compare les valeurs de la

porosité obtenue par (1) a celles expérimentales d'empilement de particules monotaillées.

1.0 9~
—— Porosité RCP calculée (¢=0.47)
—— Porosité RLP calculée (e,=0.36)
0.8 = Valeurs expérimentales
()
2
8
e
) 0.6
i)
o
o
a
. |
0.4
T
1
1
0.2 . . . : . : I ; .
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

Sphéricité

Figure 3: Porosité relative en fonction de la sphéricité de la particule pour des empilements de particules
monotaillées simulés et expérimentaux ([BRO50]).

Les valeurs expérimentales obtenues a partir d'empilement RCP et RLP sont en bonne

adéquation avec les valeurs calculées: la tendance reste la méme, la porosité relative de

I'empilement diminuant lorsque les particules sont plus sphériques.
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Mais selon Yu & Standish [YU92B], I'équation (1) échoue pour des empilements de
particules a faible sphéricité (<0.6). Dans ce cas, une expression alternative est utilisée:

15521385 14 501543

ey) =& ()
Ou & est supposée étre 0.38 (moyenne entre 0.36 pour un empilement RCP et 0.40 pour un
empilement RLP de sphéres).

D'apreés les auteurs, si la sphéricité est supérieure a une certaine valeur (proche de 0.8), la
porosité initiale peut étre légérement plus faible que celle pour un empilement de particules
sphériques.

Remarque: malheureusement, aucune explication a ce phénomene n'est donnée dans cet

article.

Zou & Yu étudient le comportement de grosses particules (cylindres et disques dont la
taille est de I'ordre du mm), ce qui leur permet de s'affranchir de I'effet de taille [ZOU96].
e Différents comportements sont observés selon I'empilement considére:

i. RCP: la porosité diminue jusqu'a un minimum (dd & un empilement

ordonné résultant du tassement ou de la vibration), puis augmente

lorsque la sphéricité diminue.

IN &0 = °"* €Xp[8(1-1)]In0.36
IN &eq0e =% €xp[ 0.64(1-1) |In0.36

ii. RLP: la porosité augmente lorsque la sphéricité diminue.

IN & are = W°* €xp[ 5.89(1-1) ]In0.4

cylindre

4
In gdisque = l//0.6 eXp |:023(1_ l//)0.45:| In 0.4 ( )

La Figure 4 illustre le cas d'un empilement RCP et RLP de particules cylindriques.
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cylindre

0-2 T I T I T I
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

Sphéricité v

Porosité relative d'empilement des cylindres ¢

Figure 4: Porosité fractionnelle en fonction de la sphéricité de cylindres empilés aléatoirement [ZOU96].
La tendance observée est nette: la porosité diminue lorsque la sphéricité diminue. Cette
tendance n'est respectée que si la sphéricité de la poudre est faible (par exemple, pour une
sphéricité y<0.8 pour un empilement RCP des cylindres).
Conclusion : Que ce soit un empilement RCP ou RLP de disques ou de cylindres, sa
densité augmente lorsque la sphéricité des particules augmente (pour une sphéricité y<0.8).
Le réarrangement s'avere étre facilement atteint pour des particules de large sphéricité

mais il reste difficile pour les particules de faible sphéricité.

Philipse [PHI96 et PHI97] étudie I’influence du facteur de forme sur I’empilement de
diverses poudres grace a une équation de contact aléatoire.

Pour des particules arbitraires, cette équation évalue la densité en nombre :

ex

ou <c> est le nombre de contact moyen par particule et v le volume exclus de moyenne

orientationnelle. Ce volume est, pour des batonnets rigides (minces) :
v, =Z 1D+ 22D’L+2 2D% (6)
2 3
avec D et L le diametre et la longueur respectifs de la particule.

Le facteur de forme est défini comme le rapport entre la longueur de la particule sur son

diametre.
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Pour un empilement aléatoire de batonnets, la densité chute radicalement lorsque le
facteur de forme augmente. Ce résultat est similaire a ceux obtenus pour les travaux de
Milewski [MIL78] et Nardin et al. [NAR85].

Conclusions : I’équation du contact aléatoire permet I’obtention de résultats similaires a
ceux précédemment observés : plus I’anisotropie de forme est importante, plus la densité

d’empilement en est réduite.

.....

densification des particules lors de I'empilement. La tendance générale est la suivante: plus
une particule est sphérique, plus son empilement est facilité et plus sa densité finale sera
élevée. Mais il faut utiliser ces modeéles semi-empiriques avec précaution car ils ne sont

valides que pour des systemes spécifiques.

2.1.1.2. Effet de la présence d'agglomérats sur la porosité d'empilement
Des produits agglomérés structurants utilisés pour des performances améliorées sont
étudiés par P.C. Knight dans [KNI12001].
La densité massique de ce produit est donnée par I'équation suivante:
P =p.(1-6&)(1-£) ()
ou p.: densité du matériau composite, €,: porosité entre les agglomérats et €,: porosité au
sein des agglomérats.
Lorsque le cas RLP est considéré pour des granules grossieres (dont la taille varie de 0.1 a
1mm), les résultats sont les suivants:
e La porosité interagglomérats dépend de la distribution en taille des particules, de
la forme et de I'adhésion interparticulaire: €,=0.5 pour des formes irrégulieres et
des granules cohésives et €,=0.4 pour des formes sphériques et des granules a
cohésion faible.
e La porosité au sein des agglomérats dépend de la densité d'empilement des
particules constitutives. Elle varie avec le procedé d'agglomération utilisé:
o Pour un compactage a sec sous une pression suffisante, la porosité est
faible €,<0.2.
o Pour une granulation par voie humide, avec un liant fondu, €,=0.05-0.2.

Remarque: ces valeurs paraissent trop faibles.
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Conclusions : la présence d’agglomérats reduit fortement la densité finale de ces
empilements RLP, d’autant plus si la spheéricité des particules est faible. Elle peut alors varier

de 0.4p. a 0.57 p. correspondant a une densité relative de 40 a 57%.

2.1.1.3. Densité versus taille dso des particules

Dans 3 modeles [SUZ2001, WAKT75, YU97] étudiant I’influence de la taille moyenne de
particules, sphériques ou non, sur la densité d’empilement, les poudres utilisées ne sont plus
monotaillées. Elles possédent une distribution en taille plus large et la taille médiane dso
considérée, correspond a la taille de 50% en volume des particules.

D’autre part, ce sont des poudres fines : I’effet de taille n’est donc plus négligeable. Le

protocole expérimental reste similaire.

D’aprés [SUZ2001] étudiant des poudres quasi monotaillées sphériques de silice et des
poudres quasi monotaillées de cendres volantes de forme irréguliére, les poudres tassées N=0
fois et N=1000 fois sont assimilées respectivement, a un empilement RLP et a un empilement
RCP. Pour ces 2 empilements, la porosité fractionnelle diminue lors d’un accroissement de la
taille moyenne des particules, comme I’illustrent la Figure 5 et la Figure 6.

0.85

0.80 \
0.75

o o o o
w92 o N
o & a o
1 1 1 1
||
[
I
32
T 70O

0.50 ~

Porosité fractionnelle

Taille moyenne des particules (um)
Figure 5: Relation entre la taille Dps, des particules et la fraction de vide des cendres volantes [SUZ2001].

Dans le cas des cendres volantes, la porosité fractionnelle chute lorsque la taille des
particules augmente. Il est & noter que pour des poudres dont la taille moyenne est supérieure

a 15um, elle reste quasi constante, indépendamment de la taille des particules.
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Figure 6: Relation entre la taille Dpsy des particules et la fraction de vide de silice [SUZ2001].

La porosité fractionnelle diminue avec une taille des particules plus grande: les particules

fines remplissent I'espace entre les grosses.

Donc, pour les deux types de poudres, cendres volantes et silice, I'empilement se densifie

lorsque la taille des particules augmente.

Remarque : Selon les auteurs, les frictions interparticulaires de la silice semblent plus

importantes que celles de la poudre de cendres volantes, conduisant ainsi a un empilement

RCP et RLP moins dense. Malheureusement, ce phénomeéne ne semble pas aussi évident lors

de l'analyse des deux Figure 5 et Figure 6. Il faut en fait raisonner en terme de porosité

relative minimale atteignable pour chacun des systemes :

Pour la poudre de cendres volantes, la porosité relative semble constante a partir

de 10um : la porosité minimale est donc atteinte pour ce systéme..

Pour la poudre de silice, la porosité relative diminue continuellement : la porosité

minimale n’est donc pas atteinte pour ce systeme.

Pour les empilements RCP et RLP de billes de verre plombé de Wakeman [WAK75], les

résultats obtenus sont similaires : la porosité tend a diminuer lors d'un accroissement de la

taille des particules, comme l'illustre la Figure 7 pour un empilement lache RLP.
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Figure 7: Porosité relative en fonction de la taille moyenne des particules [WAK75].

Ce résultat est attendu puisque la friction, I'adhésion et les autres forces de surface
augmentent, relativement aux forces de gravitation /vibration, lors d'une diminution de la

taille des particules.

Pour les empilements RCP et RLP d'alumines blanches fondues du modele de Yu &
Bridgewater [YU97], les résultats sont également en adéquation avec ceux des modeles
précedents.

Les parameétres des différentes poudres d'alumine utilisées sont répertoriés dans le tableau

ci-dessous.
Poudres 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11
dos(um) | 54.3 | 44.6 | 36.4|29.2 229 |175|127| 91 | 6.2 | 31 | 28
Omax (uM) | 275 | 256 | 255 | 96 83 59 41 34 22 | 245 | 11
Os 356(3.73(329|241|223|193|185|161|1.38|2.05]1.22

Remarque : dso varie de 1 a 80um et la distribution en taille des particules est représentée

par la fonction de distribution de Johnson:

F(d)

=—+—erf

2 2

&

j (8)

Les auteurs relient la porosité initiale a la taille des particules sphériques par I'équation

suivante:

&, =& +(1-¢& )exp(-ad®) (9)
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ou d est la taille moyenne, a, b et € (qui limite la porosité lorsque la gravité prédomine) sont

listés dans le tableau ci-dessous.

Parametre €0 a b
Empilement non tassé 0.567 0.247 0.749
Empilement tassé 0.433 0.446 0.579

Remarque: les valeurs de la porosité initiale s'averent étre plus élevées que les porosités
de RCP et RLP de particules sphériques, ce qui peut étre attribué a I'effet de la forme des
particules.

La Figure 8 montre les porosités expérimentales et calculées par (9) d'empilement RCP et

RLP de poudres d'alumine.

0.9

op>
op

A et o RLP
A et o RCP

0.8 1

2 N
FC)07
c ' o
S N 2
'g ° o g
= 2 o
2 061 a 24,9
S * s
g . ’
0.5+ “
| S ]
AxlA
°
0.4 : — ——
1 10 100

Taille moyenne des particules (um)

Figure 8: porositeé initiale versus taille des particules pour des poudres d'alumine: O et ® porosité
mesurée, A et A porosité calculée par I'équation (9) [YU97].

La encore, la porosité diminue lorsque la taille des particules augmente, ce qui est dd,
d’aprés les auteurs, a un affaiblissement des effets des forces type Van Der Waals.
Ainsi, pour ces 3 modeles, I’augmentation de la taille des particules induit une

densification plus importante des empilements RCP et RLP de poudres.

2.1.1.4. Densité en fonction de la distribution en taille des particules

Deux modeles sont semi-empiriques [SUZ2001, SER2002].

Le premier de ces modéles semi-empiriques permet d'optimiser I'empilement grace a la
distribution en taille des particules. Il s'agit du modéle développé par le groupe Nestlé
[SER2002]. L'équation régissant cette optimisation est la suivante:

CPFT _ D™ - Dy
100% D" -Dg

(10)
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ou CPFT: Cumulative Percent Finer Than, D est le diamétre des particules, Ds le diamétre
des plus petites particules (=1um), D celui des plus grosses (=50um) et m est le module de la
distribution (ce module augmente lorsque la proportion de grosses particules augmente). Pour
obtenir un bon empilement, m doit étre compris entre 0.2 et 0.5, avec un empilement maximal
atteint pour m=0.37. Par contre, I'adage "Plus la PSD est large, plus I'empilement est dense"
ne semble fonctionner que pour des valeurs m<0.37. Il doit donc y avoir toujours plus de

grosses particules que de fines.

Suzuki et al. [SUZ2001] proposent un modele de la fraction de vide, présenté ci-apres,
qui permet de calculer la porosité dans un mélange & multicomposants sphériques. D'aprés ce
modele, la fraction partielle de vide g autour d'une particule j dans un mélange a m

composants peut étre calculé par I'équation:
m
g =0, Sa¢;, (11)
k=1

ou f3j: constante expérimentale, Say: fraction surfacique de la particule k, gj: fraction

de vide partielle autour de la particule j en contact direct avec la particule k.

Pour des melanges a multiéléments, la fraction de vide est issue de la somme des

produits ¢j par la fraction volumique Sv; de la particule j:
=Y 5v,¢ (12)
j=L

Les porosités calculées par ce modéle sont en bonne corrélation avec les resultats des
expériences réalisées sur la poudre de silice et de cendres volantes : la porosité des poudres de
distribution lognormale diminue lors d'une augmentation de la largeur de la distribution en
taille des particules.

Limite: Dans cette étude, la ségrégation, qui apparait si la poudre est beaucoup tassée,
n'est pas modélisée, ce qui handicape le modéle pour son application a certaines conditions
expérimentales. Lorsque la poudre n'est pas tassée (N=0), le modéle ne correspond plus aux

résultats expérimentaux.

Deux études [DEX72, SOH68] traitent empiriqguement de l'influence de la largeur de la
distribution en taille log-normale des particules sur leur densité d'empilement.
Dans le cas de I'analyse de la densité d’un empilement RLP de grosses billes en acier, en

fonction de la largeur de la distribution en taille des particules, Dexter & Tanner [DEX72]
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propose une tendance approximativement linéaire (cf.: Figure 9) dont I'équation est la
suivante:

P = p,+mo (13) ol pe=0.591 et m=0.074

0.64 = p, experimentale
— p, calculée
1 |}

/

-

e

0.62 -

0.60 < / ]

0.58

Densité d'empilement relative p

0.56

. —
1.0 15 2.0 2.5 3.0 35 4.0 45 5.0
Déviation standard géométrique o,

Figure 9: Densité d'empilement en fonction de la déviation standard d'un mélange log-normal de billes
d’acier (diamétre variant de 0.238 a 1.746cm), sous des conditions de RLP, dans de petits cylindres lisses
[DEX72].

Ainsi, pour des empilements RLP de grosses poudres sphériques, plus la distribution
granulométrique est large, i.e. plus la déviation standard géométrique est grande, plus
I'empilement est dense : les petites particules se glissent dans la porosité créée par les plus

grosses.

Un résultat similaire est également reporté par Sohn & Moreland [SOH68], qui étudient
les empilements RCP de grosses particules de sables non-sphériques, dont la taille moyenne

est supérieure a 0.3mm (cf.: Figure 10).
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Figure 10: variation de la densité d'empilement relative avec la déviation standard géométrique pour des
systémes log-normaux (RCP)

Comme la taille des particules est grande (>0.3mm), la densité d’empilement est
insensible a la variation de la taille moyenne géomeétrique dso des particules.

La plus forte densité, observée pour les particules de sable Ottawa Silica Cie, s'explique
par leur plus grande sphéricité.

Une légére décroissance de la densité initiale est observée dans le cas des sables MR. Elle
a également été reportée dans I'étude d'Epstein & Young [EPS62] dans le cas de mélange
binaire de spheres ayant un rapport en diametre faible.

La tendance générale est une densification plus importante avec des poudres ayant une

PSD plus large.

Ces 4 derniers modéles meéenent donc a une conclusion commune: la densité d'un
empilement, RCP ou RLP, de grosses particules, ayant une distribution log-normale,
augmente lors d'un accroissement de la largeur granulométrique. Ils seront, par la suite,

utilisés a titre comparatif.

2.1.2. Modeéles numériques et analytiques (assistés par ordinateur)
Il existe 2 catégories de ces modélisations :
e Les concepts dits « d’arrangement collectif »

e Les algorithmes mathématiques
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2.1.2.1. Les concepts d'arrangement collectif

Ces concepts sont basés sur les 2 mécanismes permettant de produire les configurations

nécessaires a la densification: des forces a longue distance dues a une forme de compression

en combinaison avec la gravité et une répulsion a courte distance due a lI'impénétrabilité des

particules. Ces 2 mécanismes sont simulés en placant initialement les particules en

configuration de chevauchement, puis en autorisant des mouvements jusqu'a ce que ce

chevauchement devienne insignifiant.

Les différents modeles peuvent étre classés en fonction de leur centre d’intérét :

Les modeéles descriptifs cherchant a simuler le plus réalistement possible des
empilements spécifiques

Les modeles s’intéressant a I’effet de la distribution en taille des particules sur leur
densité d’empilement

Les modeles s’attachant a I’influence de la taille des particules sur leur densité
d’empilement

Les modéles reliant la densité d’empilement des particules a leur nombre de
coordination

Et enfin, les modéles étudiant l'influence de la sphéricité des particules sur la

densité de leur empilement.

Modeéles descriptifs

Cesarano 1l et al. [CES95] simulent en langage C++ des empilements 2D (disques) et 3D

(spheres) représentant des granules monodisperses séchées par atomisation.

Chaque particule est positionnée selon 3 modes:

le mode habituel d'adhésion (pas de rotation): chaque particule adhere
physiquement a la premiere particule qu'il rencontre et sa place est alors fixe. En
2D, la densité d'empilement relative des disques avoisine 51%.

la rotation simple: la particule effectue une rotation autour de la premiere
particules qu'il rencontre jusqu'a ce qu'il entre en contact avec une autre. En 2D,
les disques ainsi empilés offrent une densité d'empilement relative de 75.7%.

La rotation multiple: la particule effectue une rotation autour des particules
placées précédemment jusqu'a ce que la configuration la plus basse soit atteinte.
En 2D, la densité d'empilement relative des disques obtenue est 80.2%. En 3D, les
spheres ainsi positionnees offrent des densités d'empilement relative proche de
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59%, lorsque les effets de bord sont négligeables (i.e. taille du contenant>>taille
des sphéres). Cette densite est proche d'une densité expérimentale RLP de spheres
monotaillées.

Cette modélisation permet de simuler de maniére réaliste des empilements 2D et 3D de

particules monotaillées.

La structure poreuse existant dans une colonne empilée avec une phase perfusive
stationnaire est représentée par modéle de réseau créé par LOH & WANG [LOH95].
Principe: la colonne empilée est représentée par un réseau carré de pores cylindriques

interconnectés (macropores et micropores) comme illustré dans la Figure 11.

INLET
Pore interstitiel \
/ S
Macropore T .
A
Rl
Micropore
OUTLET

Figure 11: représentation schématique du milieu chromatographique pour le modeéle de réseau.

Résultats: le modele de réseau peut étre utilisé pour déduire les parametres de distribution
en taille des pores et leur interconnectivité, en simulant les expériences de porosimétrie au
mercure sur le réseau. Les résultats sont cohérents avec les mesures déduites des observations
MEB. Le modeéle ainsi établi offre un outil efficace pour obtenir la distribution en taille des
particules des matériaux poreux quand d'autres méthodes telles que la porosimétrie au
mercure entraine de grosses erreurs d'interprétation et des mesures au TEM et de densimétrie

sont trop laborieuses.

L'influence des dynamiques lentes sur le compactage granulaire est simulée par le modéle
de Mehta & Barker [MEH99].
Le compactage massif est obtenu par un hybride du modéle de Monte-Carlo.

L’expérience utilise 700 sphéres dures uniformes (sans spécification de taille).
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Résultats: au début, un empilement RLP est obtenu (fraction d'empilement 0.54). Puis,
une vibration est introduite et un empilement RCP est alors atteint.

Une bonne simulation des empilements RCP et RLP est obtenue par ce modele.

Influence de la distribution en taille des particules

Nolan & Kavanagh étudient la distribution en taille des interstices dans des empilements
de sphéres [NOL94].

Le but de cette simulation est simple: remplir 2000 interstices situés dans les régions
confinées d'un empilement de spheres.

Le principe de cette modélisation est présenté sur le schéma ci-dessous.

O
©  numdp

@7 Sphére de vide

La sphere de vide croit jusqu'a ce que sa taille I'empéche d'éliminer son chevauchement.

Résultats: la distribution en taille des canaux augmente avec la déviation standard de la
distribution en taille des spheres du réseau ce qui entraine une densification. Le nombre de

percolation distincte diminue avec cette déviation standard.

Dans [NOL93], Nolan & Kavanagh simulent les empilements RCP et RLP de spheres de
distribution en taille lognormale.

Le principe est le suivant : des spheres, de distribution en taille log-normale, sont placées
aléatoirement dans une boite en position de chevauchement. Ces sphéres sont autorisées a
rouler et bouger par un processus itératif, jusqu'a ce qu'il n'y ait plus de chevauchement et que
la structure ainsi formée soit gravitationnellement stable. Ainsi, des empilements RCP et RLP
de poudres sphériques log-normales sont modélisés, leur densité est évaluée en fonction de la

largeur de la distribution en taille des particules (cf.:Figure 12).
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Figure 12: Densité relative des empilements RCP et RLP simulés par Nolan et Kavanagh en fonction de la
déviation standard géométrique [NOL93].

e Pour les empilements "RCP": un accroissement de la densité est observée lors
d'une augmentation de la largeur de la distribution en taille.

e Pour les empilements "RLP": les résultats expérimentaux obtenus dans [DEX72]
valident les résultats de la simulation. Il existe cependant une différence entre
résultats expérimentaux et simulations pour une distribution en taille étroite

(064<2.5) : elle est due a un fort degré de pontage comme illustre sur le schéma ci-

dessous.
PSD large => densification PSD étroite=> densification
élevée plus faible

Schéma 1 : Effet de pontage pour une PSD étroite
Plus la distribution en taille des particules est large, plus I'effet de pontage diminue.
Conclusion: la tendance est similaire & celle observée pour les modeles empiriques et
semi-empiriques (cf.: paragraphe 2.1.1.4): une distribution en taille des particules plus large

induit une densification plus importante de I'empilement.
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L algorithme "force-biased" de Moscinski & Bargiel et I’algorithme de sédimentation de

Jodrey-Tory sont utilisés dans [BEZ2002] pour générer un empilement aléatoire de spheres

lognormales.

Expérience:

1.

Algorithme "force-biased" (arrangement collectif)

des sphéres égales (2 diamétres di, et dout) Se chevauchent dans une configuration
initiale.

l'algorithme tend a réduire le chevauchement entre les spheres en poussant ces
dernieres (=> augmentation de di,) et en contractant graduellement les spheres (ce

qui diminue doys).

Le temps d'exécution de cet algorithme est contrdlé par le taux de contraction t du

diametre de sortie doy. Plus ce taux est éleve, plus le nombre d'itération augmente et donc plus

le temps d'exécution est long.

2.

Algorithme de sédimentation

une configuration initiale de no spheres est construite.

une itération permet de laisser tomber petit a petit, dans le systéme, une nouvelle
sphére, qui bouge dans une position prédéfinie (en suivant la gravitation) jusqu'a
ce qu'elle heurte une autre sphere. Elle peut alors rouler pour atteindre une
position stable.

I'algorithme stoppe lorsque toutes les sphéres prévues sont empilées ou que le
contenant est plein.

La Figure 13 montre la variation de la porosité en fonction de la variance de la

distribution log-normale du diametre.

—— Algotihme de sédimentation

0427 -~ Algorithme "force-biased" pour t=102000

0.40
0.38 4
0.36 —

0344

Porosité fractionnelle ¢

0.32 4

0.30 o

1.0 1.2 14 1.6 1.8 2.0

o
9

Figure 13: Porosité versus variance logarithmique de la distribution log-normale du diametre
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La encore, une diminution de la porosité est observée avec I'augmentation de la déviation

standard géometrique.
Conclusions: pour chaque modéle analytique ou numérique, une augmentation de la
largeur de la distribution en taille des particules résulte en une amélioration de la densité d'un

empilement, qu'il soit RCP ou RLP.

Influence de la taille des particules

Une simulation d'empilement de sphéres est obtenue par la méthode des éléments
distincts DEM [Y AN2000].

Les sphéres ont une taille de particule comprise entre 1 et 100um. Les forces type Van
Der Waals sont données comme prédominantes par les auteurs. Ils s'appuient sur l'article
[YU97] dans lequel il est dit que pour un diamétre de particule inférieur & 100um, les forces
de Van Der Waals agissent sur I'empilement

Principe:

e Génération aléatoire de spheres monotaillées non chevauchees

e Arrangement des spheres par gravité

e Pendant la densification, les particules colloident avec les particules voisines et
rebondissent en avant ou en arriére.

e Empilement dynamique: des mouvements rotationnels et translationnels sont
effectués jusqu'a I'obtention d'une position stable.

La fonction de distribution radiale, la distribution angulaire de la porosité et le nombre de
coordination sont étudiées dans le but de déterminer les effets de la taille des particules sur la
densité d'empilement. La porosité est également étudiée en fonction de la distribution des

forces, représentée par le rapport , des forces de Van Der Waals F sur la gravité:

e=g+(1-¢g,)exp(ax!) (14)

2R
i

* Pouro=-7.75 et f=-0.256, , == (15)
g

Z‘F._V‘

- I

e Pour 0=-14.278 et p=-0.2916, ', = Jm (16)
g

Résultats:
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e Le réseau de contact décroit lors de la diminution de la taille des particules.

e La porosité € diminue lors de I'accroissement de la taille des particules.

e Le nombre de coordination moyen diminue lors de l'augmentation de la porosite.

e La porosité augmente lorsque le rapport des forces x, augmente. Cette tendance
est encore plus significative lorsque y, >>1: les forces de Van Der Waals offrent
alors une forte résistance au mouvement relatif entre les particules.

La taille des particules influe donc sur la porosité de leur empilement : les particules de
plus grande taille s'empilent plus densément.

Les résultats de cette modélisation sont en accord avec ceux du paragraphe 2.1.1.3.

Influence du nombre de coordination des particules

Les effets des variables dynamiques sur I'empilement de sphéres sont observés par la
méthode par éléments discrets [ZHA2001].

Expérience: I'empilement est formé en versant petit a petit 5000 sphéres uniformes
(d=0.10mm) dans un cylindre de diamétre 24 fois plus grand que la sphere, depuis différentes
hauteurs et pour divers taux d'écoulement. Le procédé dynamique est effectué jusqu'a ce
qu'une position stable pour toutes les particules soit obtenue.

Résultats:

e La densité d'empilement est reliée au nombre de coordination moyen N par
I'équation:
1

N =
0.183-659.248 %

(17) appliqué pour p=0.55 a 0.63

e La valeur maximale de p est 0.626, ce qui est inférieur a la valeur obtenue pour un
empilement RCP (p=0.637). La raison de cette différence peut étre expliquée par:
o Un réarrangement limité di a I'absence de tassement ou de vibration.
o Un rapport diamétral trop faible (=24) entre le contenant et les sphéres, ce

qui implique un effet de bord, et donc une diminution de la densité p.

Dans I’article [IWAT74], la distribution du nombre de coordination est étudié dans un
empilement de spheres homogenes. Pour ces auteurs, un empilement aléatoire correspond a
un état devié d’un ou plusieurs empilements réguliers. La procédure est alors simple : des

spheres sont Otées aléatoirement d’un empilement régulier.



LES MODELES DE LA LITTERATURE 27

L'influence de cette distribution sur la densité d'empilement n'étant pas étudiée, cet article
n'est pas présenté plus en détails.

Influence de la sphéricité des particules

Le systeme KBS (=Knowledge Based System) permet la simulation de la morphologie et
le comportement d'un empilement de particules irrégulieres [SMI97A].

Principe: une construction aléatoire de sphéres (Random Sphere Construction=RSC) est
combinée avec un algorithme construit aléatoirement. Elle permet de prédire des empilements
irréguliers a partir de I'analyse d'image.

Hypothése: un empilement de particules irrégulieres est supposé étre similaire a celui de

particules sphériques.

Sphéres de bord

Sphére insérée

Le nombre m de sphéres de bord par particule, est relié a la densité fractionnelle
d'empilement p selon I'équation: p=0.0014n-0.04271+0.696 (18)

Pour permettre son application, n est relié a I'irrégularité o

0=-0.08191°+0.28n+1.04 (19) ou a:f—;y avec P=périmétre de l'image de la

particule, et y=l'aire de I'image de la particule.

Ainsi, lorsque la sphéricité des particules diminue, i.e. le nombre de sphéres de bord
augmente, la densité fractionnelle diminue.

Expérimentalement, des particules de fer, atomisées a I'eau, sont empilées aléatoirement
et leur densité fractionnelle est comparée a celle obtenue par I’équation (18).

Dans le cas du fer, les valeurs o, n sont:

0=2.03 N=5.82

On obtient donc la valeur simulée: p =0.49. Cette valeur est en accord avec la valeur

expérimentale obtenue.
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Ces résultats sont en parfaite adéquation avec ceux obtenus pour les modeles empiriques

et semi-empiriques (cf.: paragraphe 2.1.1.1): la densité d'empilement diminue lorsque la

sphéricité de la poudre diminue.

Dans l'article [NOL95], les auteurs Nolan & Kavanagh modélisent des empilements RCP

et RLP de particules non sphériques. Selon ces derniers:

Le diamétre sphérique équivalent est déterminé soit par la transformation de la
particule en une sphére de volume équivalent, soit par la valeur moyenne
d'ouverture de la forme de la particule: cette simplification est significativement
limitée par I'inaptitude a mesurer les propriétés dependantes de la forme telles que
le nombre de coordination.

Une autre technique consiste a exprimer la forme en fonction de la sphéricite.
Cependant les investigations sur I'effet de la non-sphéricité sur I'empilement n'ont

pas été effectuées car trop complexes.

Pour palier ces limites, les auteurs modélisent une particule non-sphérique par un

assemblage de sphéres (cf. Figure 14), la résolution de la forme étant déterminée par le

nombre et la taille de ces sphéres.

Particule initiale

Figure 14: sphéres utilisées pour la détermination de la densité d'empilement des particules de forme

allongée [NOL95].

L'algorithme utilisé pour générer les empilements RCP et RLP est similaire a celui décrit

pour les arrangements collectifs.

Résultats:

Lorsque le nombre de sphéres contenues dans la particule initiale augmente, la
densité de I'empilement décroit jusqu'a atteindre une valeur limite. Ceci était
attendu aux vues des resultats précédents obtenus sur l'influence de la sphéricité
sur la densité d'empilement (cf.: paragraphe 2.1.1.1). En effet, une augmentation
du nombre de spheres contenues dans une particule équivaut a une diminution de
sa sphéricité, ce qui résulte en une diminution de la densité d'empilement.

La densité d'empilement augmente avec le nombre de coordination, comme

I'illustre la Figure 15.
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Nombre de coordination

= particules en forme de clous
particules en forme de haricots
& o particules cylindriques

T 1
0.35 0.40

Figure 15: Nombre de coordination moyen en fonction de la densité d'empilement de particules

T 1 — T L 1 T 1
0.45 0.50 0.55 0.60 0.65 0.70 0.75

Densité relative d'empilement

irrégulieres [NOL95]

2.1.2.2. Les algorithmes mathématiques

Ces algorithmes sont divers et variés [AGI84, GUP79]. Ils permettent, par exemple, la

modélisation de I'efficacité d'un empilement (modele de Lee), ou encore la modélisation 3D

de I'espace vide entre les particules afin d'évaluer la distribution des pores.

Dans [AGI84], le pore est décrit comme I'espace libre entre la pyramide triangulaire ayant

ses angles aux centres des 4 spheres de contact comme décrit sur la Figure 16.

pore

Figure 16: représentation d'un pore

Résultats: lorsque la distribution en taille des particules est plus large, la distribution des

pores est plus étroite (les grands pores sont remplis par les petites particules). Ce modele peut

étre étendu aux particules irrégulieres, exceptées celles possédant une anisotropie trop forte

telles celles de type aciculaire. Il permet I'obtention de résultats similaires & ceux obtenus dans

le paragraphe 2.1.1.4: la porosité est plus faible pour des empilements de particules dont la

distribution en taille est plus large.

Une modélisation des empilements de terre est simulée dans [GUP79]. Le but des auteurs

de cet article est de prédire la densité de mélanges de multicomposants de terre naturelle.

Principe: deux groupes de particules coexistent, les donneurs et les accepteurs. Le modele

d'empilement est basé sur le fait que des donneurs se trouvent enfermés dans les espaces vides
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d'assemblages formés par des accepteurs, lors de I'empilement. Ce modéle calcule la densité

massique pour 100g de terre, volume fractionné selon la taille des diametres de toutes les

particules qu'il contient.

Densité massique maximale: tous les espaces vides de la fraction la plus grande
sont remplies par la fraction la plus petite.

Densité construite aléatoirement: les espaces vides sont complétés aléatoirement
ou remplis partiellement avec des donneurs (le reste de vide est rempli d'air)
Densité massique minimale: les espaces vides de toutes les fractions sont

complétement remplis d'air.

Prédiction de la densité massique aléatoire p,

Une unité est déterminée pour chaque fraction en taille des particules. Chaque unité

posséde une chance égale d'agir comme une unité de donneurs ou une unité d'accepteurs. Il

existe 3 possibilités pour qu'un donneur puisse entrer dans une cavité d'accepteurs:

ldonneur>Taccepteur => l'UNité de donneurs est renvoyé dans le lit (il pourra servir

ultérieurement soit en temps que donneur, soit en temps qu'accepteur).

Mdonneur <l'accepteur =>1€ VOlume de donneurs decroit d'un volume égal au volume de

vides (unités d'accepteurs)
si tout le volume de vide d'une unité d'accepteurs n'est pas rempli par les
particules de l'unité initiale de donneurs, alors une autre unité de donneurs est

sélectionnée aléatoirement et les criteres précédents sont de nouveau appliqués.

L'itération cesse lorsque toute la fraction de terre restante est sélectionnée aléatoirement

en temps qu'unité d'accepteurs.

Prédiction de la densité massique maximale pg

ldonneur <Taccepteur =>1€ VOlume de donneurs decroit d'un volume égal au volume de

vides (unités d'accepteurs). Les vides vacants de la fraction la plus grossiére est
tout d'abord considérée comme une fraction d'accepteurs, et chaque fraction plus
fine comme des particules de donneurs, jusqu'a ce que tout le vide soit rempli ou
qu'il n'y ait plus de donneurs.

Si le volume de la fraction de donneurs est plus grand que celui du vide, le surplus
de donneurs retournent en unités dans le lit pour donner une fraction d'accepteur

ou de donneur aux calculs suivants.
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e L'itération se poursuit jusqu'a ce que le vide entre les fractions de particules
grossiéres soit rempli par les particules plus fines.

Prédiction de la densité massique minimale p,,

Cet empilement représente I'état lache de tout mélange de particules.
La comparaison entre les résultats du modele de Staple [STAT75] et les résultats
expérimentaux montre une bonne corrélation.

Limites: les particules utilisées dans cette approche sont trés grossiéres.

2.1.3. Tendances génerales dégagées par les modéles
La porosité d'empilement de particules est largement influencée par la variation des
parametres suivants:

e La sphéricité: les empilements des grosses particules monotaillées sont plus
denses lorsque la forme des particules est plus sphérique.

e La présence d'agglomérats semble réduire fortement la densité finale
d'empilements RLP, d'autant plus si la sphéricité des particules est faible.

e La taille moyenne des particules: lorsque les particules sont plus grandes, leur
densité d'empilement est plus dense grace a un affaiblissement des effets des
forces de type Van Der Waals au profit de ceux des forces gravitationnelles.

e Ladistribution en taille des particules: une distribution en taille plus large permet
aux petites particules de s'insérer au sein des interstices entre les plus grosses
particules, ce qui engendre une augmentation de la densité de I'empilement.

e Le nombre de coordination: plus il est élevé, plus la densité de I'empilement

augmente.

Ces tendances sont parfaitement modélisées par les modeles issus de la littérature,
présentés dans cette partie. En revanche, ces derniers doivent étre utilisés avec précaution :
leur application est restreinte aux systémes tres spécifiques qu'ils décrivent. Les modeles

traitant de mélanges multimodaux sont répertoriés en annexe.

2.1.4. Conclusions

Tous les modeles présentés apportent une aide précieuse a la compréhension des
mécanismes régissant l'empilement aléatoire d'une poudre. Certains sont également une
source de données permettant des comparaisons qualitatives, voire quantitatives avec les

valeurs obtenues par I'approche neuronale, utilisée dans cette étude.
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Pour un systeme d'empilement de particules ayant une distribution en taille log-
normale, les modeles empiriques et numériques de Sohn & Moreland [SOH68],
Dexter & Tanner [DEX72] et Nolan & Kavanagh [NOL93] semblent adéquats
pour offrir une comparaison quantitative avec les résultats de I'approche
neuronale.

Pour des poudres plus irréguliéres et plus spécifiqgues comme l'alumine, le modele

de [YU97] peut également étre utilisé a titre comparatif.
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2.2 Q)ensification lors du compactage d’une poucfre

Le compactage d'une poudre peut se décrire en 2 étapes: le réarrangement des particules
auquel vient s'ajouter la déformation plastique lorsque la force de compression augmente.

Il est a noter que certaines poudres subissent un séchage par atomisation pour augmenter
leur coulabilité et ainsi faciliter non seulement le remplissage des moules de compactage,
mais aussi le compactage. Ce procédé est notamment tres répandu dans le domaine des
poudres dures et fines, dont le principal défaut est I'absence de fluidité libre (exemple:
poudres d'alumine). Les poudres ainsi obtenues sont formees d'agglomérats de particules
primaires appelés granules, dont la taille typique est aux alentours de 200um. Ces granules
présentent l'avantage d'étre sphérique, ce qui, combiné avec leur grande taille, permet
d'obtenir une coulabilité acceptable.

Le systéme consiste en un assemblage

e de particules denses

e de particules poreuses dans le cas de poudre granulée.

Selon si c’est une particule ou une granule, la structure initiale contient de larges vides de

I’ordre de la taille de la particule ou de la granule.

Lors de la premiere étape, les structures ouvertes locales (porosités) s'écroulent et les
particules ou granules se réarrangent: les modéles d'empilement d'une poudre, vus dans le
paragraphe précédent sont alors applicables.

Durant la seconde étape, la déformation plastique se limite, dans un premier temps, a
I'entourage des cous qui se forment et croissent entre les particules en contact. Puis, le réseau
de canaux interconnectés se rompt pour former des pores isolés. La réduction des petits vides
s'effectue par fracture des particules. Dans le cas des granules (le taux de liant est plus grand),
une déformation plastique a lieu et entraine également une réduction des petits vides. Les
particules dépassent la compression élastique ce qui a des conséquences importantes sur la
formation de défauts quand le corps est éjecté de la matrice.

Le compactage implique plusieurs mécanismes complexes. Une analyse théorique reste
difficile : de nombreuses équations empiriques sont développées mais aucune n’est applicable
de facon généralisée.

Une équation a I’avantage d’étre simple :

P =a+ﬂ|n(ij (20)
1-p
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ou o et B sont des constantes dépendants de po et de la nature du matériau [RAH95].

Selon GERMAN [GER94], quand la pression augmente, la porosité diminue. La
compressibilité d’une poudre est reliée a la densité obtenue a une pression de compactage
définie. En 1% approximation pour un compactage en matrice, I’équation est la suivante :

£
In (—j =B-6P (21)
80

ou g est la densité apparente, B une constante tenant compte du réarrangement et 6

dépendant du comportement du matériau.

Cette expression est adaptée au comportement de la plupart des poudres.

Quelques influences des caractéristiques d'une poudre sur la densité verte

Les particules de petite taille ont plus de difficulté a étre pressées car les grands pores
s’écroulent sous des pressions plus faibles que les petits pores. D’autre part, I’écrouissage est
retardé par une grande taille de particule, les distances de glissement des dislocations étant
plus grandes.

Le taux de densification avec la pression est plus fort pour des particules de grande taille.

Les particules spongieuses (avec pores internes) sont difficiles a compacter : il y a, en
effet, écroulement des grands pores interparticules. Pendant le compactage initial, il y a un

fort taux de compressibilité initial mais résiste au compactage vers de hautes densités.

Dans cette partie sont présentés les modéles de compactage empiriques, théoriques et

numeriques.

2.2.1. Modéles empiriques
Les modeéles empiriques existants dans la littérature relatent essentiellement la

densification lors du compactage de poudres d'alumine ou de poudres métalliques.

2.2.1.1. Les alumines

Le compactage des alumines est largement référence dans la littérature [BRI97, FRE84,
LUK78, SHU02, TAR96]. L'influence des parameétres tels que, la taille et la forme des
particules, le taux d'’humidité ou d'agglomération, sur la densité verte des alumines est
notamment étudiée [BRI197, FRE84, LUK78].
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Les auteurs des articles [BRI97] et [FRE84] utilisent la voie humide pour agglomérer

leurs poudres. La poudre est initialement micrométrique, dsp<3um et est melangée a des liants

(le PolyEthyléne Glycol PEG et le PolyVinyl Alcool PVA). L'agglomération de cette poudre

est ensuite obtenue via un séchage par atomisation: la taille des granules obtenues est

comprise entre 53 et 212um. Un tamisage permet I'obtention de granules quasi monotaillées

de différentes tailles. Puis la poudre agglomerée est versée dans un cylindre et est soumise a

une pression uniaxiale. La densité verte est déduite de la masse et de la géométrie du corps

cru obtenu.

Résultats:

D'aprés [BRI197], le taux d'humidité est trés important pour I'agglomération avec
PVA. En effet, I'eau agit comme un plastifiant pour ce liant polymérique: plus sa
teneur est importante, plus elle diminue la température de transition vitreuse du
PVA. Par contre, il ne joue quasiment aucun r6le lors de la préparation avec PEG.
Pour [FRE84], son augmentation entraine une augmentation de la densité crue
quelque soit la pression appliquée.

Plus la quantité de liant est importante, plus la densité verte est faible pour
[BRI97]. Elle a le méme effet substantiel selon [FRE84].

La densité verte moyenne decroit avec I'augmentation du facteur de forme.

Le taux de compactage n'a pas un effet prépondérant sur le comportement au
compactage des agglomérats d'alumine seche. Il influe plus sur celui des
agglomérats humides et plus la quantité de liant est importante, plus cet effet est
prononcé.

Il appaire que les agglomérats dont la taille est inférieure a 50um, possédent une
mauvaise coulabilité ce qui induit des densités tassée et verte plus faibles que
celles des agglomérats plus gros [BRI97]. Pour les agglomérats dont la taille est

supérieure a 50um, il n'y a pas d'effet de taille d'aprés [FRE84].

Conclusion: le taux dhumidité, la forme et la taille des particules sont autant de

parameétres influents sur la densité crue des poudres d'alumine.

Les auteurs de [LUK78] observent les différences entre le compactage d'une poudre

massique d'alumine et celle d'une alumine séchée par atomisation (donc granulée). L'effet de

la présence d'agglomérats sur la densité crue d'une poudre est ainsi mis en évidence.
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Expérience: les agglomérats ont une taille moyenne comprise entre 20 et 86um et une
densité moyenne relative variant de 31 a 57%. Par un compactage uniaxial, des corps crus
d'alumine de forme rectangulaire (2.9x0.8x0.5cm) et de disques (2.5x0.25cm) sont obtenus.
La densité verte est obtenue a partir des mesures de la masse et des dimensions géométriques
de ces corps crus. Une approximation est utilisée: la poudre dalumine posséde une
distribution en taille des granules log-normale. La densité fractionnelle crue des 2 types de

poudre est observée en fonction de la pression appliquée.

Cas 1,
Poudre aggloméree exempte

de porosité intra-agglomérats

Poudre massique

Poudre séchée par atomisation

Densité fractionnelle (%)

Log (pression)
Figure 17: diagramme général de compactage [LUK78]
Les résultats sont les suivants:
e Les densités d'empilement des particules massiques sont plus faibles pour les
poudres de grande surface spécifique, i.e. pour les poudres plus fines.
e La réponse de compactage des poudres granulées est toujours en retard comparée
a celle de I'alumine massique.
e Lorsque le compactage est supérieur a 1%, les granules se déforment

plastiquement a l'intérieur des interstices. A cette pression, la distribution en taille
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des pores de I'alumine massique est large et monomodale tandis que celle de la
poudre agglomérée est bimodale.
e Les agrégats de cristallites a I'intérieur des granules retardent le compactage et
I'obtention d'une gamme étroite de taille de pore.
Conclusion: la taille des particules et la présence d'agglomérats jouent un réle important
dans la densification lors du compactage de poudres.

Dans I’article [SHUO2], I’influence de la méthode de compactage sur la densite crue est
étudiée.

Définition : le facteur de forme est défini comme étant le rapport entre la longueur
maximale et la longueur normale a cette direction maximale. Il est calculé sur un échantillon
de 500 particules observées au SEM.

Deux types de poudres d’alumine sont étudiés :
e Une poudre d’alumine légérement allongée : le facteur de forme varie de 1 a 3,4
avec une moyenne de 1,6.
e Une poudre d’alumine trés pure quasiment sphérique : le facteur de forme moyen
est1,1.

Ces poudres sont séchées par atomisation puis compactées par un pressage uniaxial (de 10

a 100MPa), puis par compactage isostatique a froid a 100MPa (CIP=Cold Isostatic Pressing)

et la densité est mesurée dans chaque cas, a partir des dimensions géométriques et de la masse
des échantillons.

Les résultats sont les suivants:
e Pressage uniaxial : une forte augmentation de la densité crue est observée.
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58

A —————A

A—

o
(o2
|

/ﬁ/

a1 a
N B
| |

Densité relative (%)
[y
o
1

—4A— Poudre quasi sphérique avant CIP
—A— Poudre quasi sphérique apres CIP
—o— Poudre allongée avant CIP
—e— Poudre allongée apres CIP

IS
©
1

N
[
1

T T T T T T T T T T
0 20 40 60 80 100

Pression uniaxiale (MPa)

Figure 18: Variation de la densité verte avec la pression uniaxiale appliquée sur 2 types de corps avant et
apres CIP [SHU02]
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Les gradients de densité entre les deux types de poudres sont différents, la densité

crue finale de la poudre sphérique étant plus élevée.

e CIP: les gradients de densité restent similaires mais seule une Ilégére
augmentation de la densité est observée. La densité crue des spheres est supérieure
a celle des particules allongées. L’empilement dépend donc de la forme méme si
la taille de la poudre est similaire.

e Le CIP permet d'augmenter la densité crue (sauf dans le cas des particules
sphériques pour P>90MPa)

Conclusion: la forme des particules est importante pour la densification lors du

compactage, de méme que la méthode de compactage utilisée.

L’article [TAR96] traite expérimentalement de cette influence de la méthode de
compactage sur la densité verte, et notamment pour des poudres bimodales d’alumine.
Pour cela, 2 poudres sphériques sont utilisées :
e Une poudre grossiere, polycristalline dont le diamétre varie de 4 a 5um et
dso=4.6um (PSD étroite)
e Une poudre fine, dont la PSD est plus large et la taille moyenne des particules est
ds50=0.51um
Le mélange bimodal est obtenu avec un rapport 7/3 des particules grosses sur les fines.
Puis le compactage est effectué soit par compression isostatique (98MPa) soit par coulage
en barbotine.
La taille des pores obtenue apres compactage differe selon le traitement subi.
Pour un compactage isostatique, elle varie de 0.1 a 0.5um tandis que pour les corps coulés

en barbotine, elle est inférieure a 0.2um et sa distribution en taille est plus étroite.

Conclusion: la méthode de compactage utilisée pour former les corps crus d'alumine joue
un réle prépondérant sur leur densité. Les corps verts coulés sont non seulement plus denses
mais possedent aussi une structure d'empilement plus uniforme que celle des corps presseés.

La présence d'agglomérats semble retarder leur compactage.

2.2.1.2. Les poudres métalliques
Plusieurs articles traitent de I’empilement de poudres métalliques [PAG96, POQ2002,
KIM2001].
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Les auteurs de [PAG96] observent le comportement lors du compactage, de composites
métalliques. Le composite étudié est une matrice de fer (75-150um) renforcé avec de fines
particules de TiC (5.6-22.5um) : le mélange subit ensuite un compactage isostatique a chaud
(HIP= Hot Isostatic Pressing).

La densité relative de la phase matricielle dans le composite est

1-f)p
Prn =—(1_ f)pcc (22)
ou p¢: la densité relative du composite et f: le pourcentage volumique des particules de
renfort.
Conclusion: il existe un pourcentage volumique f optimal pour lequel la densité du

composite est maximale.

Le modeéle constitutif de [KIMO1] s’applique a la densification du cuivre. Il est basé sur le
modele de plasticité des matériaux poreux, et combine avec la description de I'évolution de la
densité de dislocations.

Expérience: 2 poudres de cuivre, une non sphérique fine (100nm) et une sphérique plus
grossiére (2,5um) sont soumis a une compression uniaxiale (P>3GPa).

La densité relative est observée en fonction de la pression appliquée (cf.: Figure 19).
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Figure 19: comparaison des courbes calculées et expérimentales de compactage de poudres de cuivre fines
et grosses [KIMO1]

Les résultats calculés sont en bonne corrélation avec ceux expérimentaux. La Figure 19
montre que lorsque la pression appliquée augmente, la densité relative croit rapidement, puis
plus lentement pour arriver a une saturation. Cette tendance peut étre expliquée par I'effet

combiné de deux facteurs: la saturation de la densité de dislocations et celle de la densité
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relative. Il est a noter que les particules fines possedent une densité de dislocations supérieure
a celle des grosses particules.

Les densités calculees sont plus faibles que celles expérimentales: d'autres mécanismes
non modélisés, comme la rotation de poudre et sa redistribution, peuvent contribuer a la
densification.

Malgré cela, ce modele semble performant pour simuler la densification de poudres

métalliques lors du compactage a froid.

Dans l'article [POQ2002], les auteurs cherchent a modéliser le plus réalistement possible
la densification de 2 poudres de fer lors de leur compactage.
Ces 2 poudres sont pressées uniaxialement dans une matrice rectangulaire (32.36x13.28mm)
ou cylindriques (&=10mm):
e Poudre S: les grains sont plutdt sphériques et correspondent a des agglomérats de taille
moyenne 15um de petites cristallites de 0.5 & 1um.
e Poudre E: les grains irréguliers sont rugueux et spongieux et sont des agglomérats de
taille moyenne 30um de cristallites métalliques aciculaires enchevétrées d'1 a 2um.
Les conditions du compactage sont les suivantes:
e la pression appliquée sous air varie de 100 a 350MPa et la pression finale est
maintenue pendant 2min
e du stéarate de zinc dans une solution acétate est ajouté pour améliorer le
compactage
Ainsi, 2 types de corps verts sont obtenus pour chaque poudre utilisée: des cylindres appelés
PS et PE, et des barres appelées S et E.
Description de la densification lors du processus de compactage:
1. Cet état de déformation élastique est réversible.
2. Les particules se réarrangent et le glissement des interparticules.
3. Déformation plastique due a entrelacement des particules qui se localisent en
premier au niveau des contacts entre les particules.
Les étapes 1 et 2 du compactage sont décrites par le modele de Cam-Clay (Figure 20) tandis
que la troisiéme étape est modélisée par la loi de puissance.
Hypothéses: la compression est supposée uniforme dans la matrice et I'état de contraintes

homogeéne, avec une symétrie axiale.
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Modele de Cam-Clay: ce modéle a initialement été développé pour simuler le comportement
des argiles en tenant compte de la déformation plastique et du glissement des grains les uns
sur les autres. Cette approche peut aisément étre transposée au compactage des poudres
sphériques commerciales de fer.

Comme seule la compression uniaxiale est considérée ici, les équations mécaniques de ce
modele peuvent étre simplifiées: la seule déformation possible a lieu le long de l'axe de

compression.

e =&—1:déformation le long de l'axe de z ou pO et p sont respectivement les densités

Y
relatives initiale et actuelle du corps cru.
D'aprés ce modele, la réponse du matériau dépend de 5 paramétres:
e deux décrivent I'état initial: le taux de vide initial e, et la pression d'écoulement
plastique Pjo

e trois sont des caractéristiques intrinseques: la pente de la droite d'état critique

M=3n o gm €t pm Sont les maxima respectifs de la contrainte déviatrice et de la

contrainte moyenne, la pente de charge et de décharge « et la pente de charge A sur la
surface de rendement. La Figure 20 permet de visualiser graphiquement les parametres
A et k. Dans le modele de Cam-Clay, M est constante et indépendante de Pj. Comme

seuls les tests uniaxiaux sont effectués, M n'est pas évaluée ici.

Stage | Stage Il [ og (Pc)

Pin

Figure 20: représentation schématique de I'évolution du taux de vide avec la pression de compactage selon
le modeéle de Cam-Clay. Définition des pentes A et kK [POQ2002].

La Figure 21 représente schématiquement la réponse du matériau selon le modele de

Cam-Clay.
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Figure 21: évolution prédite du taux de vide avec la pression de compactage appliquée pendant les étapes
1 et 2 (courbes avec les petits symboles). Comparaison avec les valeurs expérimentales (courbes avec les

gros symboles). La ligne pointillée représente la limite entre les étapes 1 et 2 [POQ2002].

e Etape 1: seule la déformation élastique des grains est impliquée: la courbe de

décharge est donc similaire a la courbe de charge. La rugosité de surface prévient

le glissement des particules.

déformation élastique du squelette lors du réarrangement des particules.

e=e"—xlog,,(P,) (23) ol k=0.2 et P la pression de compactage.

Les tensions réversibles proviennent de la

e Etape 2: Pjp est atteint => le taux de vide décroit rapidement dd glissement des

grains. Lors de la décharge, la réponse élastique possede la méme pente que celle

de I'étape 1 mais la deformation totale n'est plus nulle: le glissement des grains

n'est plus réversible (cf.: Figure 20).

Pi=12+€° (24)

Remarque: I'équation dimensionnelle (24) est incorrecte mais elle peut étre utilisée

graphiquement avec la Figure 21.

o]
e= e(F)io) -4 Ioglo [P_Cj

e’ -35

i0

" 148~ log,y(P,)

(25) et (26)
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Les étapes 1 et 2 semblent parfaitement modélisées : les valeurs expérimentales et
simulées sont en totale adéquation.
e Etape 3: modeéle de la loi de puissance: pour une pression P;=35MPa.
p=p+a(P-R) (27)
ou P; et p; sont la pression et la densité a la fin de I'étape 2, o est la capacité de
matériau a se déformer (cette valeur est plus forte pour la poudre E que pour la poudre
S) et n équivaut au coefficient de durcissement (il est égale a 0.55 pour les simulations
de fer).
Résultats: Les valeurs calculées par I'équation sont en bonne corrélation avec les résultats
expérimentaux. La loi de puissance (27) est bien adaptée a I'étape 3.
Conclusions: Les 3 étapes de la densification d'un compactage uniaxial de poudres de fer

sont bien modélisées par le modéle de Cam-Clay et la loi de puissance.

2.2.1.3. Les autres poudres

D. BOUVARD s'intéresse au compactage de mélange de poudres pharmaceutiques
[BOUO1].

Expérience: deux poudres pharmaceutiques sont pressées uniaxialement, permettant une
densification incompléte:

e Poudre CS de fécule de mais, dont la taille de particule est 20£5um.
e Poudre AC180T d'aspirine tamisée, dont la taille de particule est 180+30um.

Les auteurs utilisent les modeles quasi chimiques (QC) pour simuler I'évolution de la
porosité de ces deux poudres avec la pression appliquée.

Résultats: la relation entre la porosité et la pression est une fonction de I'ordre de la
réaction aa (correspondant au nombre de lacunes simultanément annihilées) et du facteur de
compressibilité Kra (MPa™). Pour les poudres CS et AC180T, ces paramétres sont:

® Aacs=aacigoT=2
o Krcs=0.041 MPa™ et Kracigor=0.3 MPa™

Le modele est en parfaite corrélation avec les résultats expérimentaux obtenus pour
chacune de ces poudres.

La qualite de la prédiction est meilleure pour des systemes sous pression modéree et forte
porosité (n=0.25).

Pour modéliser un mélange de poudres A et B, la méthode la plus simple est I'utilisation

du modéle des melanges parfaits.
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La densité d'empilement est : o' =v, 0. +(1-V,) 05’ (28)

ou va= fraction volumique de A, pa et pg: densité d'empilement respective de A et de B
(déterminée expérimentalement via aa et Kra).
Le modele est assez satisfaisant pour de fortes pressions, i.e. la porosité n=0.1 (i.e.

lorsque le phénomeéne insertion/substitution n‘a plus lieu).

Les auteurs de [FOUO2] simulent la densification de poudres lors d'un pressage uniaxial
suivi d'un frittage par un modeéle, construit en 4 étapes:
e Latransmission de la contrainte locale est calculée par la relation de Thompson
e Les gradients de la densité crue sont évalués a partir des gradients de contraintes
et de la densification d'Heckel

o 2 lois expérimentales permettent de modéliser les effets de I'éjection et du frittage.
Selon cet article, la densification lors du compactage est décrite par 3 domaines:

e Réarrangement macroscopique

e Réarrangement microscopique

e Densification macroscopique

0,80 . .
07 Macrosco;')ic i
70 arrangeme:nts
5, 0,60
2 0,50
o 040 FOEL i e T e (Microscopic
B g . densification
S 030 Microscopic | SR
o ;
= o0 0 UPTIRARRmONRY eotlo paibREL, b:
’ ' ; domain
0.10 T WIS hdomain) i saoMey °
0,00 1
10 100 1000
Applied stress (MPa)

Figure 22: courbe de densification de la poudre UO,, lors d'un pressage uniaxial.

Expérience: 2 poudres, une granulée tres agglomérée (dont la distribution en taille de ces
agglomérats est trés large) et l'autre séchée par atomisation agglomérée (dont la distribution
en taille de ces agglomérats est relativement étroite), sont versées dans des cylindres puis

comprimées sous 600MPa et enfin frittées jusqu'a 95% de leur densité relative.
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Résultats: le modele est validé. Il permet le calcule des gradients de contraintes et de
déterminer les gradients de densité crue.

e Poudre granulée: pendant le remplissage, les granules s'empilent mal a cause de la
formation de ponts entre elles. Lorsqu'une pression est appliquée, ces ponts
résistent puis finissent par se rompre : la densification montre alors une forte
augmentation aprés une pression seuil de quelques MPa correspondant au
domaine de réarrangement macroscopique (mouvements des granules).

e Poudre séchée par atomisation: lors du remplissage, les granules s'empilent bien et
lorsque la pression est appliquée, il existe peu de mouvements entre elles : la

densification est alors lente et progressive.

2.2.2. Modeéles théoriques
Plusieurs modeles théoriques relient la densité crue p a la pression appliquée P [SUN99,
PANO1, COCO01, KIM02, FOU02, KEN96].

L'article de [PANO1] est une revue non-exhaustive des modeles théoriques existants dans
la littérature simulant la densification lors du processus de compactage.
Pour toutes ces équations, A et B sont des constantes et p la densité relative.

e Equation de Balshin

1. Aln P+ B (29) ou A:module de pression
o,

e Equation de Heckel

In (%) = AP +B (30)

ou A représente la capacité d'un corps a se densifier par déformation plastique, et B le degré
d'empilement atteint a basses pressions, di au réarrangement des particules, avant qu'une
quantité non négligeable de ponts interparticulaires ne se forme.

e Modeéle de Kawakita et Ludde

o =é+B
p-p, P (31)

Limites de ce modéle: les fluctuations expérimentales de la densité apparente po, obtenue
sans pression, rendent délicate son évaluation.

e Equation de Ge
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Iog[lnli} =AlogP +B

(32)
e Equation d’/Ambrozio Filho & Panelli

In {L} = AJP +B (33)
1-p

ou A représente la capacité de la déformation plastique et B, la densité en l'absence de
pression.

Parmi toutes ces équations, celle de Panelli et al. semble étre la meilleure modélisation de
la densité de compactage des poudres réelles, le coefficient de régression entre les valeurs

expérimentales et calculées étant quasiment égal a 1 pour diverses poudres expérimentales.

Une modélisation du compactage a froid de poudres céramiques est obtenue par le modéle
constitutif modifié de Lee-Kim [KIMO02].

Les auteurs comparent les modéles de Shima et Cam-Clay avec I'étude expérimentale de
poudres de SisN4. Une forme générale de la fonction de rendement est la suivante:

AJ, +BJ} =Co? =07 (34)

ol J; et J, sont les 1% et 2°™ invariants respectifs de la contrainte et de la contrainte
déviatrice, or est la limite apparent de contrainte ou la contrainte de flux de la poudre ou du
matériau poreux, os la limite de contrainte du matériau solide de référence (non poreux) et C
le terme géométrique de durcissement, fonction de la densité relative p.

e Shima & Mimura

2
3J, +‘]—lm =( ,0”8)2 (35) ol a, m, N, S sont des constantes.
9a(1-p)
e Cam-Clay modifié
2 2
(Lj +i2(i_ j 1 (36)
Ma p°\ 3a
out= 2 , 0= 2K et a= _ P

g

14K +(1— K)(&r].j (1+4)

2
K: constante programmee par I'utilisateur, 0.778 <K < 1.

r: 3*™ invariant de la contrainte
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pc. courbe de consolidation de la compression hydrostatique correspondant a la tension
plastique volumétrique e,”* pour un matériau poreux.
: parametre de capsule du modele.
M: pente de la ligne de la droite d'état critique dans le plan p-t.
e Lee-Kim modifié

(2+,02)J'2+(1 3p ij:(f__ppc] ol =0? (37)
C

ou pc: parametre expérimental interprété comme la densité relative critique en dessous de
laquelle la contrainte d'écoulement de la poudre est nulle (5,=0 lorsque p<pc) et N: parametre
empirique relié au taux de densification. Ces deux parametres sont issus des experiences.
Résultats: les 3 modeles présentés sont en assez bonne corrélation avec le compactage a
froid de Si3Ng.
Limites: des expériences sont nécessaires a I'obtention des paramétres pc et N ainsi que

d'autres constantes.

L’article [KEN96] présente un modéle théorique pour le compactage des matériaux
granulaires. Deux processus apparaissent simultanement : le réarrangement des particules et le
remplissage du vide entre ces particules.

1. le réarrangement est décrit par la probabilite f, = cste{l—exp(g)} ou P

|

représente la valeur de saturation de la pression P, a partir de laquelle
I’augmentation de P n’a plus d’effet sur le processus. Si P<<P,, le nombre
de vides remplis varie linéairement avec la pression. Si P>>P;, le nombre
de vide remplis est indépendant de la pression appliquée.

2. le remplissage du vide est décrit par la probabilité f, d’un sous-systéme a
vaincre une barriére volumique permettant le remplissage du vide. Cette

probabilité de type Arrhénius se preésente sous la forme suivante

P . . : :
f, :csteexp(—Fa) avec P, la pression nécessaire au franchissement de

cette barriére volumique.

En combinant ces deux équations, la densité p de la poudre compactée peut étre prédite :
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p= £ (38)

22 eoel ) e-ome(3)

ou p,=p et p_=p,aP=0

Cette relation est applicable si toutes les granules sont de méme taille, de méme nature et

de méme environnement.

Dans [COCO01], la modélisation du compactage peut étre scindée en 3 parties:
e étape O: réarrangement des particules
e ¢étape 1: début de la déformation plastique: la porosité est ouverte et la
déformation est confinée a la proximité des cous, qui S'initient et croissent entre
les particules en contact.
e étape 2: le réseau des canaux interconnectés se rompt pour former une distribution
de pores isolés.
D'apres les auteurs, pour simuler la déformation plastique lors du compactage, il existe 3
types de modeles :
e Le modele de la plasticité incrémentale
e Le modele micromécanique

e Le modele des états de contraintes hydrostatiques

2.2.2.1. Modéle de plasticité incrémentale Green & Shima, Brown & Weber, Cam-Clay,
Drucker & Prager.

Dans l'article de [SUN99], les auteurs comparent les 3 modeles théoriques de déformation
plastique des matériaux poreux de Shima, Fleck et Cam-Clay présentés ci-dessous, aux
résultats expérimentaux, obtenus apres compactage de poudres de fer et de cuivre:

e Modele de Shima

2 2
{i} +2.492(1-p) " {i} —p®=0 (39)
m O-m
ou p: pression hydrostatique, g: contrainte équivalente de Mises, p: densité relative, on:
contrainte flexible de la matrice.

e Modeéle de Fleck

{\/%}{5_(14_3}2—1:0 (40)

3p, 18p, 3
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ol p, = 2.97,02M0m et po=densité relative initiale.

(1-)

e Modele de Cam-Clay

%[3—1} J{L} ~1=0 (41)
pla Ma
2K P,

1+K +(1—K)(;]3 o (1+4)

K: constante programmée par l'utilisateur, 0.778 < K < 1.

3éme

oUtzi,, g=
g

r: invariant de la contrainte

pc. courbe de consolidation de la compression hydrostatique correspondant a la tension
plastique volumétrique e,”* pour un matériau poreux.

: parameétre de capsule du modele.

M: pente de la ligne de la droite d'état critique dans le plan p-t.

Pour une poudre de fer et t=q, f=1, ces paramétres sont:

M=6.7, p, =-0.002+104.48¢ ~115.37 (¢ )" +485.18(¢/" ) MPa.
Et pour une poudre de cuivre :

M=6.0, p, =0.111+214.55¢" ~1352(e/")” +1206.3(¢/") MPa.

Reésultats:

e Pour les poudres de fer et de cuivre, les modéles Shima et Fleck ne simulent pas
bien les 3 états de charge simultanément.

e Le modéle de Cam-Clay simule bien les 3 états de charge pour les poudres de fer
et de cuivre simultanément : il peut donc étre utilisé pour simuler le processus de
la densification lors de la compactage a froid de poudres métalliques.

Limites: I'identification de la surface de rendement est nécessaire (fonctions en taille et en

forme de I'état du matériau).

2.2.2.2. Le modele micromécanique: Lui et al., Akisanya et al., Cocks

Limites: I'empilement aléatoire initial des spheres monotaillées est supposé étre dense : il
est donc impossible de modéliser I'étape 0, qui consiste en un effondrement des structures
locales ouvertes conduisant a un réarrangement des particules.

Lui et al. [LIU94] évaluent l'influence de la forme du pore sur la compressibilité d'un

matériau. 1ls démontrent que, pour une densité relative donnée, les matériaux contenant des
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pores en forme de corne sont plus compressibles que ceux contenant des pores sphériques. Ce
résultat est confirmé par I'analyse d’arrangement 2D de particules d'Akisanya et al [AK194].
Cocks s'est intéressé a I'étape 1 du compactage et plus spécifiquement a la réponse rigide

et parfaitement plastique des matériaux [COC89].

2.2.2.3. Le modele des états de contraintes hydrostatiques: Helle et al.

Helle et al. [HEL85] ont démontré que le nombre de coordination et le déplacement
relatif de deux particules voisines sont uniquement fonction de la densité relative du corps
vert. Dans cette hypothese limite, la réponse du matériau a la compression peut simplement
s’exprimer en terme d’une seule variable, la densité relative. Limite: la combinaison des
hypotheses conduit & un modéle isotropique.

Ce modeéle a été généralisé aux états de contraintes multiaxiales par Fleck et al. [FLE92].

2.2.3. Modeéles numériques et analytiques (assistés par ordinateur)

2.2.3.1. Modeles basés sur la déformation plastique

Ces modéles [SMI198, ZAHO01] utilisent une simulation par éléments finis.

La déformation plastique des métaux poreux est décrite dans [SMI198] par une simulation
par éléments finis (ABAQUS).
Expérience:
e Compactage uniaxial de poudres de bronze atomisées par eau
e KBS: ce modéle quantifie la déformation des particules sphériques adjacentes.
Une estimation du changement de volume pendant le compactage est donc
effectuée. L'applicabilité d'un tel modéle est limitée par la friction entre la poudre
et les bords de la matrice. Ce dernier effet est modélisé grace a I'utilisation
d'éléments finis (ABAQUS) qui emploie le modéle de compactage plastique des
métaux poreux.
Les résultats calculés par ce modéle sont en bonne corrélation avec ceux expérimentaux.
Limites: ce modeéle ne tient pas compte de la friction interparticulaire et il reste invalide

pour les faibles forces de compression (début du cycle de compactage).

Le modele constitutif modifié de Drucker & Prager [ZAHO01] est utilisé pour la
modélisation de la distribution de la densité obtenue aprés compactage de poudres

pyrotechniques.
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Expérience: des composants énergétiques organiques (explosifs), présentant une faible
cohésion, sont mélangés. Limites: la valeur arbitraire 0.1 est choisie comme coefficient de

friction de Coulomb a toutes les interfaces.

2.2.3.2. Modélisation de la distribution en taille des pores

Sweeney & Martin [SWE03] modélise I’évolution lors du compactage, de la
microstructure par une voxelisation (un voxel est un pixel en 3D) DEM, d’un empilement
RCP de 4000 sphéres monotaillées. Des forces de contact élastique et plastique sont
appliquées ainsi que des forces de frottement pour chaque contact. Deux types de pores sont
observés :

e les pores dits "de chambre” : les spheres locales les plus grandes sont utilisées
pour la distribution en taille de ces pores (comme dans le modele de Nolan &
Kavanagh)

e les pores dits "de gorge" : les plus grandes sphéres connectables a la surface sont
utilisées pour la distribution en taille de ces pores. Cette modélisation rejoint celle
en 2D de Garboczi & Bentz qui consiste a former le cercle le plus large pouvant se
propager a travers une structure et connecter une partie d’un pore a la surface d’un
échantillon (la modelisation étant étendue a 3D par Lewis et al.).

L’évolution de la taille des ces deux types de pores est suivie lors du compactage. Les
auteurs observent ainsi une taille moyenne de pores "de chambre” 33% plus grande que celle

des pores "de la gorge" avant le compactage. Cet écart augmente lors du compactage.

2.2.4. Conclusion

La littérature est donc riche concernant les études sur la densification d'une poudre lors de
son compactage. Cette derniére s'effectue en 2 étapes: le réarrangement des particules (pour
cette étape, les modeles présentés dans la partie 2.1 sont valables) auquel vient s‘ajouter la
déformation plastique lorsque la pression appliquée augmente.

Les articles présentés dans cette partie permettent de dégager quelques facteurs
importants, influents sur la densification lors du compactage de poudres.

e L'alumine massique étant un matériau trés dur, la déformation plastique n'a pas
lieu lors du compactage. Pour ces poudres, la forme des particules et la méthode
de compactage utilisee semblent relativement importantes. Par exemple, un
coulage en barbotine permet souvent I'obtention de corps crus plus denses avec
une structure plus homogeéne qu'un compactage par pression isostatique, similaire

a celui utilisé pour les poudres d'alumines de cette étude. Cela reste vrai pour les
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poudres métalliques pour lesquelles le procédé MIM (Metal Injection Molding)
densifie moins certaines piéces que le coulage.

e L'alumine granulée, par contre, peut se déformer plastiquement lors du
compactage. Pour ce type de poudres, le taux d’humidite, la quantité de liant, et la
taille et la forme des particules sont autant de parametres actifs lors du
compactage. La présence d’agglomérats semble également étre un facteur influant
la densification : constitués de particules de petite taille et irrégulieres, ils
semblent freiner la densification lorsqu'une pression est appliquée.

e Pour les poudres métalliques (généralement plus ductiles que les céramiques), la
déformation plastique est effective et elle apparait dans les équations modélisant la
densification en fonction de la pression appliquée. La taille et la forme des
particules, la présence d'agglomérats jouent un réle important dans la premiere
étape de la densification.

Tous ces modéles permettent une meilleure compréhension des mécanismes régissant la
densification verte, des poudres d'alumine et de fer, étudiée ici. Par contre, la vaste étendue de
données qu'ils utilisent, est obtenue dans des conditions trop différentes de celles utilisées par
I'approche neuronale: ces données ne peuvent donc pas étre utilisées a titre quantitatif, ni
méme qualitatif. De plus, aucun modele présenté dans ces articles ne nous permet d'évaluer
directement l'influence des caractéristiques de la poudre, telles que la distribution

granulométrique en taille des particules sur la densité verte obtenue.
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2.3. Q)ensification lors du frittage d’un corps vert

Le frittage est la liaison entre les particules a haute température. Il peut avoir lieu a T<T,
(=température de fusion) par des transports atomiques a I’état solide mais souvent, il implique
la formation d’une phase liquide. A I’échelle microscopique, la liaison a lieu lorsque des cous
cohésifs croissent au niveau des contacts entre les particules.

Les particules frittent par des mouvements atomiques qui éliminent les hautes énergies en
surface associées a la poudre. L’énergie surfacique par volume dépend de I’inverse du
diametre de la particule. Donc plus la particule est petite, plus sa surface spécifique est grande
et plus elle a de I’énergie et fritte rapidement.

Pour un solide cristallin, presque chaque contact de la particule évolue en joint de grain
avec une énergie de joint de grains associée. Ces joints, importants dans le mouvement
atomique, sont des régions imparfaites avec une forte mobilité atomique.

Pour les poudres métalliques, les mécanismes sont habituellement les processus de
diffusion sur la surface, le long des joints de grains ou a travers le réseau cristallin (diffusion
en volume). Les étapes du frittage ont souvent une progression géométrique. Ils relient la
force motrice aux cinétiques et sont utilisées pour décrire mathématiquement le procedé.

Le changement de structure associé a la formation des cous pendant le frittage dépend des
mécanismes de transport, qui sont principalement des procédés de diffusion. La diffusion est
activée thermiquement signifiant que I’énergie spécifique est nécessaire au mouvement
atomique. Le mouvement depend de I’atome atteignant une énergie égale ou supérieure a
I’énergie d’activation pour se libérer de son site actuel et aller dans un site vacant. La
population des sites atomiques vacants et du nombre d’atomes ayant une énergie suffisante
pour se mouvoir dans d’autres sites varie selon la relation d’Arrhenius.

Le frittage est plus rapide a haute température car le nombre de sites disponibles ou
d’atomes activés augmente.

Généralement, le frittage peut étre décrit par trois étapes :

Etape 1

Elle est caractérisée par un retrait faible, un rapport en taille des cous faible et une taille
de grain égale a la taille de grain initiale.

Les modeles résultant de cette étape se concentrent sur la croissance isothermale des cous

a travers le rapport en taille des cous X/D :
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(%) = % (42) ou X est le diamétre du cou, D le diamétre de la particule, t le temps de

frittage isothermal et B une collection de constantes géométriques et du matériau.

Pour une taille de particule plus faible, la diffusion en surface et aux joints de grains est
favorisés par rapport aux autres processus

La température apparait comme un terme exponentiel : un faible changement de

température peut engendrer un fort effet.

Etape 2
Durant cette étape, la densité varie entre 70 et 92 % de la densité théorique et la

croissance des grains débute. La structure poreuse devient plus lisse et a, plus ou moins, une
nature cylindrique interconnectée. Il est fréquent pour la croissance des grains d’avoir lieu
dans la derniére partie de I’etape 2, donnant une plus grande taille moyenne de grains avec
moins de grains. Ceci est accompagné par de possible isolement de pores et un taux de
frittage plus lent.

Le taux de densification dépend de la diffusion des lacunes en dehors des pores.
90 _ jaNg (43)
dt

ou J est le flux en diffusion (en atomes par unité de temps et de surface), A la surface sur
laquelle la diffusion agit, Q le volume atomique et N le nombre de pores par unité de volume.

Si le processus d’élimination du pore est suppose étre par diffusion en volume, alors la
combinaison de la premiére loi de Fick, la géométrie du pore et I’équation de Laplace conduit
a:

t

Ps =P, +B, In[£] (44)
ou ps est la densité frittée, p, la densité au début de I’étape intermédiaire, B; suit I’équation
B=B, exp(—%) et tj temps de départ de I’étape intermediaire et t le temps de frittage

isothermal.
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Etape 3
Le réseau de pores ouverts devient géométriguement instable lorsque la porosité diminue

d’environ 8%. A ce stade, les pores cylindriques s’écroulent et deviennent plus sphériques et
se rapprochent, et la croissance des grains est nette. L’apparition de pores isolés indiquent
I’étape finale du frittage et une densification lente.

Cette étape est un procédé lent dans lequel les pores sphériques isolés se retirent par un
meécanisme de diffusion en masse.

Ces différentes étapes sont présentées schématiquement sur la Figure 23.

Point de contact Etape initiale Etape Etape finale
intermédiaire

A Pore
Joint de grains
L

Figure 23: Diagramme schématique des modifications de la structure de pore pendant le frittage
[GER96].

Durant I’eétape finale, I’interaction entre les pores et les joints de grains peut prendre 3
formes :
e Les pores peuvent retarder la croissance de grains
e |Is peuvent étre entrainés par le mouvement des joints de grains durant le frittage
(pour des T faibles)
e Les joints de grains peuvent se séparer des pores, les laissant isolés a I’intérieur

des grains (pour des T élevées), comme illustré sur la Figure 23.

Ainsi, toutes les équations gouvernant les étapes du frittage sont d'ores et déja connues en
détails. Néanmoins, l'influence des caractéristiques de poudres sur la densité frittée finale n'est
pas encore bien quantifiée.

Plusieurs modeles ont été developpés pour obtenir un bon outil de prédiction de la densité

frittée et par conséquent, pour aider & une meilleure compréhension du comportement a la
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densification d'une poudre lors du frittage. Ces modeles sont présentés dans ce paragraphe,
scindé en 3 parties:

e La présentation des modeles empiriques

e La présentation des modeles théoriques

e La présentation des modeles numériques

2.3.1. Modéles empiriques
Les modeles décrits ci-dessous modelisent les 3 étapes du frittage:
1. la premiere étape, qui correspond au réarrangement des particules.
2. l'étape intermédiaire, pendant laquelle des cous se forment entre les particules en
contact et croissent.
3. l'étape finale: les cous s'étranglent et des pores isolés se créent. La croissance des

grains est alors plus prononcee.

2.3.1.1. 1°* étape du frittage

La loi expérimentale de [FOUOQ2] est obtenue a partir du frittage de poudres de UO..

Expérience: les corps crus des 2 poudres UO, (granulée et séchée par atomisation) sont
frittés a plus de 95% de la densité théorique. Le retrait radial ainsi que le diametre final sont
évalués.

Le frittage est modélisé par une loi expérimentale, présentée ci-apres.

Le retrait est supposé étre isotrope. Le corps cru est décomposé en "tranches" et le
diametre final de chaque tranche est étudié.

AS=d, {@—1} (45)

end
ou AJ: retrait radial, dog: diamétre du corps (en dehors de la matrice), peng: densité finale
frittée de la pilule, et p,, : densité moyenne des tranches du corps, déterminée a partir de la

loi de conservation de la masse:
M = 0Vig = PoaVou = PengVens (46)
N s g . . T VA
ou dig: densité a l'intérieur de la matrice, dont découle la relation p,, =—% p,, (47).
Vod
Le diameétre final de la pilule aprés frittage est obtenu grace a I'équation suivante:
La déformation des pilules des 2 types de poudre est comparée a celle prédite par le

modele.
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Figure 24: Comparaison de la déformation Figure 25: Comparaison de la déformation
expérimentale et simulée d'une poudre granulée expérimentale et simulée d'une poudre séchée par

apres frittage atomisation apreés frittage

D’aprés les figures ci-dessus, les auteurs peuvent affirmer la validité de leur modéle, qui
semble plus réaliste dans le cas d'une poudre séchée par atomisation.

Remarque: Malheureusement, les investigations sur l'origine des différences de
densification selon les caractéristiques de la poudre n'ont pas été poursuivies par les auteurs.

Conclusion: la déformation finale d'un corps cru apres frittage est bien simulée par ce

modele.

D'apres les auteurs He et Ma [HEO1], I’étape 2 du frittage est I’étape pendant laquelle la
porosité est sous forme de canaux interconnectés. Les énergies d’activation de la densification
et de la croissance des grains peuvent étre déterminées.

Expérience : de la poudre Baikowski d’alumine o, ultrapure est utilisée. La taille
moyenne de ses particules est dsp=0.9um. Cette poudre subit une compression uniaxiale dans
une matrice, puis le corps cru ainsi formé, est fritté selon un cycle thermique variable :

e Latempérature s’éléve jusqu’a 600°C a une vitesse de 2°C/min puis jusqu’a 1400,
1450 ou 1500°C & une vitesse de 10°C/min
e Les échantillons sont maintenus a cette température pendant 1, 3, 5, 10 et 15h.
La densité frittée est déduite des dimensions et de la masse de I’échantillon.
Reésultats:
o D'aprés Ashby et al. [HEO1], le frittage libre d'une alumine est divisé en 2 parties:
1. étape 2: il s’agit de I’étape pendant laquelle les pores sont connectés et que
des cous discrets existent entre les particules. La densité relative est alors
inférieure a 0.9.
2. étape 3: pour obtenir une densité relative supérieure a 0.9, les pores se
resserrent laissant d’autre pores isolés entre les grains, avec une forme proche

de I’équilibre.
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Energie d’activation de la densification Qq=342kJ/mol

—Q j
RT (49)

Energie d’activation de la croissance des grains Q4=476kJ/mol

. —Qgl
Ly = Lo eXpL o j(so)

Qu=342kJ/mol < Q4=476kJ/mol. Thermodynamiquement, la densification a donc

£ = €y exp(

lieu plus facilement.

La taille des grains augmente lorsque la densité relative augmente.

Une croissance plus lente des grains peut étre due aux pores interconnectés lors de I’étape

1, qui provoque un blocage important des joints de grains et restreint le mouvement de ces

derniers.

Pour les auteurs, les résultats acceptés sont les suivants :

Pour des températures élevées et des poudres fines, la diffusion domine le frittage.
Elle a généralement lieu le long des joints de grains.

Un frittage contrdlé par la diffusion aux joints de grains suppose que le joint de
grains agit en source parfaite et s'écroule pour les atomes diffusants lors de la
diffusion.

En pratique, de I’énergie est utilisée pour qu'une interstice apparaisse ou
disparaisse a un joint de grains: une réaction a donc lieu a I’interface.

Plus la taille des grains est petite, plus le chemin de transport est court, donc plus
la diffusion aux joints de grains est rapide, ce qui induit la réaction a I’interface
devient importante.

D'aprés Ma : le mécanisme de frittage des poudres fines I’alumine pure, dont
dso<3um, est dominé par les réactions d’interface. Le modele constitutif des

réactions a l'interface proposé par Cocks [COC94] décrit bien ce mécanisme.

Conclusion: lorsque la taille des grains est petite, le frittage est plus rapide et dominé par

la diffusion aux joints de grain.

2.3.1.2. Etape intermédiaire du frittage

Les auteurs de [SHI98] étudient les effets du broyage et de la distribution en taille des

particules sur le comportement au frittage de I'alumine.
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Expérience: Une poudre trés pure o-Al,O3, dont la taille moyenne des particules est
0.32um, est utilisée. Elle est pressée uniaxialement dans une matrice cylindrique (diametre
1.2cmx hauteur0.3cm) sous 40MPa. Puis elle est frittée sous air avec des vitesses différentes
(5, 10 et 20°C/min).

Deux types de poudre sont produits par centrifugation de la poudre initiale:

e TPS, dont la distribution en taille est étroite et uniforme. La densité verte relative
est py,=65%.

e TPL, dont la distribution en taille est plus large. La densité verte relative est
pv=58%.

Chaque poudre est frittée sous des conditions variables:

e TPS: 10°C/min entre 1250°C et 1400°C

e TPL: 10°C/min entre 1300°C et 1550°C

Les densités vertes sont évaluées a partir de la géométrie de la piéce et les densités frittées
a partir de la technique d'Archiméde.

Résultats: l'effet de la distribution en taille des particules, sur I'évolution de la
microstructure est observe.

e L'initiation et la portée de I'étranglement des canaux de pores sont influencées par
la distribution en taille des particules, qui a une profonde influence sur la
morphologie des pores dans I'étape finale du frittage. Ainsi, si la distribution en
taille est étroite et uniforme (poudre TPS), I'étranglement des pores commence a
une densité relative de 91% au lieu de 86% pour une poudre de distribution en
taille plus large (TPL). Par contre, cet étranglement est presque complet a une
densité relative de 94% pour les 2 types de poudre.

e L'observation des microstructures obtenues montre que :

o Pour des poudres fines ayant une distribution en taille des particules étroite
et uniforme (poudre TPS): deux pores ne sont jamais cbte a cote (pas de
pores aux joints), quelle que soit la microstructure lors de I'étape finale du
frittage.

0 Pour des poudres ayant une distribution plus large (poudre TPL):

o pf 2<92%: il n'y a quasi aucun pore aux joints, mais la
microstructure devient non uniforme.
o pr >92%: des pores cOte a cOte apparaissent et de

nombreux pores sont piégés dans les grains.
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L'emplacement des pores n'est donc pas déterminé par I'énergie nécessaire

pour un joint de grains de se détacher des autres pores.

o Dr'aprés Svoboda & Riedel, théoriquement, un pore situé aux bords ou aux
coins, ne se détache pas des joints de grains, sauf si un des grains de
coordination devient suffisamment large. De la méme maniere, I'échange
des pores a un emplacement d'ordre faible est possible lorsque les grains
coordonnés sont suffisamment larges. Donc plus la distribution en taille
des particules est large, plus les pores devraient avoir l'opportunité de se
placer a des sites d'ordre plus faible. Cette tendance est bien observée lors
de I'observation de la microstructure des poudres TPS et TPL.

Effets de la distribution en taille des particules:
1. une distribution fine et uniforme prolonge I'étape intermédiaire ce qui inhibe
considérablement la croissance des grains.
2. une distribution plus large permet une apparition plus facile des pores aux joints,
ces derniers éetant plus facilement pris au piege a l'intérieur du grain. La croissance

des grains est alors fortement augmentée, ce qui est mis en évidence sur la Figure
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Figure 26: comparaison de la taille des grains apres frittage et de la densité relative frittée des poudres
TPS (distribution en taille étroite et uniforme) et TPL (distribution en taille large) [SHI198]

Conclusions:
La distribution en taille des particules affecte non seulement les mécanismes
d'étranglement des canaux des pores dans l'étape intermédiaire du frittage, mais aussi les

emplacements des pores durant I'étape finale, qui, a leur tour, influencent la microstructure
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finale. D'aprés Brook [BROG69], la taille des grains joue également un rdéle important sur la
densification lors du frittage.

Les emplacements des pores ne sont pas seulement déterminés par I'énergie nécessaire au
détachement des pores des joints de grains, mais sont fortement influencés par la poudre

initiale et les conditions de traitement.

2.3.1.3. Etape finale du frittage

Plusieurs études traitent de la derniere étape du frittage [HAR, SHI98, DU2001, CIS96,
GER96].

Le modele de Harmer [HAR] décrit la derniére étape du frittage d'un systeme Al,Os-
MgO.

Les mécanismes de densification et de croissance des grains sont modélisés par les
équations suivantes:

e Pour une densification contr6lée par la diffusion de volume lors de I'étape finale:

D,y Q
dnp _ gL Lj//v (51)
dt p G°RT

ou ysy est I'énergie interfaciale solide/vapeur, Q, le volume molaire, D, le coefficient de
diffusion du volume, G la taille des grains.
e Pour une croissance des grains normale limitée par l'entrave des pores avec les

pores se mouvant par diffusion surfacique.

Q
dinG _ st D5534 Yo _| 52
dt RTG* (1-p)*
ou Ygo est I'énergie des joints de grains, ds la largeur de diffusion en surface et Ds le

coefficient de diffusion en surface.

Pour une densification pure, la courbe taille de grains G en fonction de la densité p a une
trajectoire completement plate, tandis que pour un grossissement pur, elle possede une
trajectoire infiniment abrupte. Sous conditions normales de frittage, cette trajectoire est situee

quelgue part entre ces deux cas extrémes.
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Figure 27: représentation schématique du développement de la microstructure en terme de taille de grains
versus densité, d'aprés Yan et al. [YAN81]

Malgré une bonne description de I’effet de MgO, cet article ne nous permet pas d'évaluer
directement les effets des caracteristiques initiales de la poudre sur la densité finale frittée. Il

ne sera donc pas utile pour notre étude.

Dans larticle [GER96], l'auteur GERMAN étudie la densité de frittage de poudres
d'alumines en fonction de l'agglomération pour 2 conditions de densification verte différentes
[DUWA49]. La poudre d’alumine est compactée puis frittee a 1550°C pendant 1lheure. 1l est a
noter que lorsque le taux de compactage est constant, la densité verte d’une poudre
agglomérée est plus faible que pour un compactage sous pressions variables. Il en résulte une
densité frittée finale plus faible, comme le montre la Figure 28 ci-dessous.
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Figure 28 : Densité frittée en fonction de I’agglomération d’une poudre d’alumine pour deux compactages
différents : un sous pression constante et I’autre sous pression variable [GER96].

La densité verte, obtenue sous pression de compactage constante, est dégradée par
I’agglomération, ce qui réduit le taux de frittage. Par contre, lorsque la densité verte est
maintenue constante par des pressions de compactage variables, la densité frittée n’est que
trés peu dégradée par I’agglomération.

Plus la pression appliquée lors du compactage est forte, plus la densité verte augmente
ainsi que le nombre de coordination et la taille des contacts entre les particules, tandis que le
taux de croissance des cous et le retrait diminuent. Dans la plupart des cas, le compactage

augmente la densification lors du frittage, la porosité verte étant réduite et la surface de
contact entre les particules plus grande.

L’effet de la microstructure verte sur la densification de I’alumine s’avere également non
négligeable. C’est ce qu’il ressort de I’étude des auteurs de [DU2001], qui traitent de

I'évolution de la densification d'un fil en alumine gréce au procédé CFF (Controlled Fracture
Forming).

Description du procédé CFF:

1. un corps céramique (alumine) est préfritté et scellé dans un étui méetallique,
appelé fil.
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2. la piéce composite (ceramique+fil) a usiner est formée par laminage/martelage,
avec différentes réductions en surface (RA: Reduction in Area).

3. les fils composites sont superposés couche apres couche puis frittés par pressage
a chaud.

Expérience: des alumines trés pures, dont la taille des particules est 0.1um, sont utilisées
dans le procedé CFF. Elles sont pressées sous forme cylindrique a 55% de la densité théorique
puis préfrittées a 1473K pendant 1 heure sous air, pour atteindre 80% de leur densité
théorique.

Les fils composites, formés du corps céramique et de I'étui métallique et laminés avec une
RA de 98%, sont particulierement étudies. lls sont dénommés CS-98.

Le nombre de coordination des pores est défini par SEM comme le nombre de particules
en contact avec le pore.

Résultats:

¢ la morphologie des particules martelées a froid dépend de la densité initiale.

o Dans le cas, du corps vert (~55% de la densité théorique), la plupart des
particules ont a peu pres la méme taille (0.13um) que celle des particules
initiales.

o Dans le cas d'un lingot préfritté (~79% de la densité théorique), la
morphologie des particules montre une distribution bimodale : des
particules grosses coexistent avec de petites particules, situées aux surfaces
ou dans les interpores des grosses particules. La distribution en taille des
particules montre que la taille des grosses particules a diminué : elles ont
donc été broyees, ce qui est attribué aux contraintes compressives resultant
de la déformation plastique de I'étui durant le martelage. Cela dépend par
conséquent, du degré de déformation plastique.

e Les agglomérats et les grands pores, ayant un nombre de coordination élevé dans
le lingot préfritté, sont totalement éliminés grace au flux et au réarrangement des
particules broyees.

e Dr’apres Lange [LANB84], les pores ne peuvent étre éliminés uniquement si le
nombre de coordination des pores est inférieur a une valeur critique. Cette valeur
dépend de I’angle dihédral ¢ a I’intersection des joints de pores et grains, calculé

par la relation de Young :
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Yoo =2Vs cos% (53) ou ygy €t vs sont les énergies respectives du joint de grains et de

surface.

Dans le cas de I’alumine, ¢=150° (ygb:O.45J.m'2 et vs=0.9 J.m™). Cet angle correspond
a un nombre de coordination des pores égal a 12, si les particules entourant le pore
sont supposees avoir la méme taille. Ces reésultats montrent que tous les pores de CS-
98 sont thermodynamigquement instables, donc s’éliminent et une densité totale est
atteinte. Pour les lingots préfrittés, ~4% des pores ne peuvent pas s’éliminer (le
nombre de coordination des pores est supérieur a 12) : la densité finale obtenue n’est
alors que ~97.6% de la densité théorique.
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Figure 29: Histogramme de la distribution du nombre de coordination des pores pour les lingots préfrittés
et des fils composites CS-98 [DU2001].

e Le contrdle de la microstructure verte permet de jouer sur la densité finale. Ainsi,
une microstructure verte dotée de petits pores et d'une distribution en taille des

particules étroite améliore la densification.

Le procédé CFF a le potentiel pour fabriquer des composites a matrices métalliques
renforcés avec des fils de céramiques denses.

Les auteurs de [CIS96] s’intéressent a I’influence de la méthode de compactage sur le
comportement a la densification lors du frittage d’une poudre trés pure o-Al,O3. Cette poudre
possede une taille moyenne dsp=0.25um et une taille maximale dm.=0.70um. Sa surface

spécifique est 12.52m#/g et elle forme des agglomérats irréguliers de 10 a 20um. Elle est

compactée selon deux méthodes différentes :
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e Par CIP dont la pression appliquée est 100, 200, 300 et 400MPa. Les cylindres
obtenus ont pour dimension 10mm de diametre x 50mm de hauteur.

e Par coulage en barbotine dans une suspension contenant 20 ou 30%vol de poudre
préalablement désagglomérée. Des corps crus de dimension rectangulaire
50x30x7mm? sont obtenus.

Ces corps verts sont chauffés a 800°C pendant 1 h puis leur densité verte est évaluée par
la méthode d’ Archimede.

Ils sont ensuite frittés dans un dilatométre de 25 & 1600°C avec une vitesse de 10°C/min.

Ces densites vertes et frittées sont ensuite comparées en fonction de la méthode de
compactage appliquée.

e Résultats pour la consolidation

o La densité verte augmente lorsque la pression appliquée augmente. Les
échantillons coulés sont plus denses que ceux pressés.

o La taille moyenne des pores diminue lorsque la densité verte augmente.
D’apres Lange [LANB89] et Hirata et al. [HIR92], ce phénomene est di a
un nombre de coordination plus grand pour les gros pores.

= Pour les corps pressés, la distribution de la porosité est
monomodale. Le compactage réarrange les agglomérats sans les
casser : les microstructures obtenues sont donc similaires.

= Pour les corps coulés, la distribution est plus étroite et bimodale.

o Tous les corps crus possedent une petite fraction de pores dont la taille est
inférieure a 0.1um.

0 Les empilements sont différents :

= Pour les corps coulés, il est régulier
= Pour les corps pressés, la présence d’agglomérats le rend plus
aléatoire.

e Résultats pour le frittage :

o Une augmentation de la densité verte p, entraine une augmentation de la
densité frittée ps et une diminution du retrait total. Si p,>57%, alors
p>99.6%. la densification est alors quasi complete. C’est le cas pour les
échantillons pressés a 400MPa et coulés avec 20%vol de poudre: la
porosité intergranulaire est alors quasi inexistante et seuls quelques pores

restent aux jonctions triples des grains apres frittage.
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o La taille des grains frittés est similaire dans tous les cas. Mais avec un
corps vert de faible densité, I’obtention d’une densité frittée similaire a
celle obtenue avec un corps vert dense conduit a une croissance de grains
plus élevée.
o Pour le coulage, la densification est plus faible. Cette différence est
imputable a la présence de fissures.
Ainsi, une densité verte élevée influe sur 3 parametres lors du frittage :

1. la 3°™ étape du frittage commence & une température plus faible et se termine plus
rapidement. Ceci est di a une porosité de taille plus basse, qui diminue le
transport de masse nécessaire pour clore les pores.

2. le taux maximal de retrait diminue car le nombre de pores, plus gros que la taille
critique (nécessaire a la fermeture des pores), est moins élevé dans les échantillons
plus denses (Kingery et Frangois [KIN76]). Les corps crus les plus denses
contiennent des pores dont la taille n’excede pas la taille critique.

3. la température de la vitesse de retrait maximal est plus faible car le nombre de
coordination des pores, des corps densifiant le mieux, est plus petit que la valeur

critique nécessaire a la disparition de ces pores (Lange).

2.3.1.4. Frittage de composites

Dans l'article de [BOUO1], les auteurs étudient le frittage de mélange de poudres. Bien
que cet article n’ait pas de rapport direct avec le sujet de I’étude présentée ici, il offre un
modele permettant de simuler le frittage avec une phase liquide. Or dans le cas des poudres
d’alumine, la présence de silice conduit également a un frittage avec une phase liquide et son
influence est connue [BRYO01]. Cet article permet donc une meilleure compréhension de cette
influence.

Expérience : une poudre composite, constituée d’une phase réfractaire dure (WC ou W)
enrobée dans une phase matricielle métallique ductile (Co ou Cu). Le frittage est alors un
frittage par voie liquide.

Reésultats : la densification a lieu, en partie, lors du chauffage (dans I’état solide) : plus la
taille des particules diminue, plus le taux de densification augmente. La phase liante peut se
répandre dans les tunnels poreux les plus fins.

e Dans le cas du WCu, cette propagation de la phase liante laisse place a de grands

pores.
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e Dans le cas de WCCo, la création de ces grands pores est limitée par un réarrangement

des particules dures, ce qui améliore la densification.

Cependant, la raison pour laquelle la propagation de la phase liante induit, ou non un

réarrangement des particules, n’est pas encore claire.

2.3.2. Modeéles semi-empiriques

Cocks et al. [COCO01] étudie un modéle constitutif du frittage de poudres.

Le frittage se décompose en 3 étapes:

Etape 1: les particules se réarrangent. Si la poudre est lache, la densification
n’opere que pendant le début du frittage.

Etape 2 : des cous se forment et croissent entre les particules en contact.

Etape 3 : par la suite, les cous s’étranglent et créés des pores isolés, qui se retirent
lorsque la densité totale est atteinte. La croissance des grains devient plus

prononceée.

Résultats :

Pour une densité donnée, le potentiel de frittage est inversement proportionnel a la
taille des particules.

Les modélisations de I'étape 1 sont basées sur une distribution aléatoire de
particules sphériques tandis que celles de I'étape 2 sont basées sur une distribution
réguliére de pores monotaillés.

Dans les matériaux conventionnels, le potentiel de frittage est plus faible que celui
prédit par les modeles. En fait, pendant les premiéres étapes du frittage, les pores,
situés au sein d’agglomérats empilés densément, frittent plus rapidement. La
disparition de ces pores est donc facilitée. Les pores interagglomérats sont plus
grands et peuvent croitre plus pendant ces premiéres étapes, a cause du frittage
inhomogene, di a la distribution en taille des particules, et des variations des
cinétiques de diffusion sur les différentes surfaces et aux régions de contact. Le
temps nécessaire a I’obtention d’une densification compléte équivaut donc a celui

nécessaire a I’élimination de ces grands pores : c’est I’étape dominante du frittage.

Dans cet article, plusieurs modélisations du frittage de poudres sont passées en revue.

Kellet & Lange [KEL89]: leur étude porte sur I’influence de la stabilité des grands
pores sur le frittage. Une disposition réguliere de grains uniformes autour d’un
pore est étudiée. Les auteurs ont démontré qu’un pore ne peut s'‘€liminer que s’il

posséde moins de 7 voisins en 2D. lls prétendent que pour qu’un grand pore
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puisse fritter, la croissance des grains doit avoir lieu et le pore ne s'élimine que
lorsque le nombre de coordination en 2D décroit jusqu’a 7. Par conséquent, le
frittage est contr6lé par la croissance des grains.

Slamovitch & Lange [SLA92]: des grands pores sont introduits artificiellement
dans 2 poudres. L’une a une taille de particules largement plus petite que la taille
des pores, tandis que I’autre posséde des grains légérement plus petits que les
pores. Les résultats de ce modéle montrent que des matériaux de taille de grains
plus fine frittent plus vite, ce qui est contraire a la prédiction du modéle précedent.
Cette différence provient des structures irrégulieres des grains autour du pore, qui
facilitent le réarrangement. Si le matériau peut trouver un mécanisme grace auquel
le retrait s’accompagne d’une diminution nette de I’énergie, alors ce matériau va
fritter. Ce phénomeéne est illustré par le modéle du frittage des larges pores énoncé

ci-dessous.

Modele du frittage des larges pores.

Un corps contient de larges pores plus grands que la taille moyenne de ses grains.

Cocks & Searle [COC91]: le pore ne peut pas se retirer par un transport
diffusionnel direct de matiére dans le pore mais par déformation du réseau de
grains qui I’entoure.

Lorsque la diffusion aux joints de grains est le mécanisme prédominant, la
structure polycristalline se déforme par le fluage de Coble : le taux de déformation
est proportionnel a la force appliquée, elle-méme proportionnelle a la taille des
grains au carré.

Déformation : aux alentours du pore, le matériau environnant est constitué de
larges grains inélastiques lorsque le pore sélimine. 1l connait donc une
déformation super plastique : les grains restent équiaxes pendant la déformation
du matériau, cette derniere opérant par des échanges de grains. Les grains peuvent
donc se réarranger ce qui conduit a une valeur constante de la surface totale.

Le potentiel de frittage Xs est déterminé par I’évaluation de la variation de
I’énergie libre de Gibbs G pour une petite variation volumique du pore, lorsque le
corps est soumis a une force moyenne de traction X, X est donc simplement la

valeur 2, pour laguelle la variation de G est nulle.

dG =y, (1-cos@)dA-X dV (54)
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Si le pore reste sphérique pendant sa croissance, alors la variation de l'aire est

_2dv
r

dA = dG = {Zﬁ(l—cose)—zm}dv (55)

r
dG ne peut étre négatif que si Z :Zﬁ(l—cose) <X
r

% ne dépend donc que de la taille des grands pores.
Plus la taille du pore est grande, plus la valeur de X est faible et plus le taux de frittage est
lent. Ce taux est indépendant de la taille des grains et des mécanismes responsables du

procédé de densification.

2.3.3. Modeéles numeériques et analytiques [GAS2000]

Le modele constitutif dans l'article [GAS2000] simule par éléments finis le frittage de
corps compacts.

Ce modeéle est basé sur la théorie thermique élastoviscoplastique, qui est introduite dans la
simulation ABAQUS.

Expérience : des corps crus (diamétre 10mmxhauteur 10mm, 300MPa) sont fabriqués par
CIP a partir d’une poudre WC-6%Co. lls sont ensuite frittés sous flux d’argon, a 1623°K, a
une rampe de 5°K/min.

Modele thermique élastoviscoplastique :
dez{dgE}+{dgv"}+{d83i”}+{d(0(T)} (56)
ol de : incrément de la déformation totale, d&®: incrément de la déformation élastique, de':

incrément de la déformation viscoplastique et de™: incrément de la déformation

volumétrique du frittage libre et d(aT) : incrément de la dilatation thermique.

élastique frittage thermique

% I viscoplastique
|
|

Conditions initiales et limites :
e Ladensité initiale relative est 62%

o L’effet de la friction est modélisée par la loi de friction de Coulomb : 7z, = uP ou

P est la pression et u, le coefficient de friction.
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La gravité est ajoutée aux calculs de friction par l'intermédiaire du coefficient

isotropique de friction u=0.2.

Résultats :

L’expansion thermique radiale et axiale domine le chauffage initial entre 600 et
1000°K.

Lorsque la température augmente, le retrait prédomine largement I’expansion
thermique. Le retrait axial est inférieur au retrait radial.

Le modele surestime légérement le retrait axial, ce qui induit un retrait
anisotropique. Une meilleure prédiction est obtenue lorsque la distribution réelle
des champs de densité verte est connue aprés le CIP ou le compactage matriciel.
Les tensions maximales dues aux efforts de traction surviennent au début de
I’étape de refroidissement. Les contraintes périphériques élastiques peuvent
provoquer des fissures. Les fissures initiales apparaissent préférentiellement le
long de la direction radiale.

Prédiction : les forces maximales surviennent sur les surfaces cylindriques.
Pendant I’étape de chauffage, une légére expansion due a une expansion interne
apparait.

La distribution de la température est quasi uniforme grace a la petite taille des

specimens.

2.3.4. Conclusions

Le frittage se déroule en 3 étapes:

Etape 1, pendant laquelle les particules se réarrangent

Etape 2: durant cette étape, la densité varie entre 70 et 92 % et la croissance des
grains débute. Des cous se forment et croissent entre les particules en contact.
Etape 3: A ce stade, les pores cylindriques s’écroulent et deviennent sphériques et
proches, et la croissance des grains est nette. L’apparition de pores isolés indique
I’étape finale du frittage et une densification lente.

Malheureusement, la plupart des modéles présentés dans cette partie n'évaluent pas

I'impact des caractéristiques initiales de la poudre sur la densification lors du frittage.

Les tendances les plus importantes sont les suivantes:

La taille des particules semble jouer un réle prépondérant dans la densification
lors du frittage de poudre: plus les particules sont fines, plus la frittabilité est

améliorée et plus la densité frittée finale sera élevée.
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e Le frittage étant contrdlé par des mécanismes diffusionnels, la composition
chimique de la poudre devient un parametre important.

e La distribution en taille des particules et des pores se révele également tres
influent sur la densité finale et la microstructure de la piéce frittée, de méme que
les conditions de compactage appliquées avant le frittage.

Ces modeles issus de la littérature apportent donc également une aide précieuse a la
compréhension des mécanismes régissant le frittage de poudres utilisées dans cette étude. Les
modeles issus des articles [GER96], [HE2001] et [SHI98] seront notamment utilisés a titre
comparatif pour I'étude des paramétres influents sur la densification lors du frittage, dans la

suite de ce travail.
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3. LE RESEAU DE NEURONES ARTIFICIEL

Les réseaux de neurones artificiels sont souvent utilisés lorsqu'un phénomeéne observeé est
soit trop complexe pour étre modéliser par les outils conventionnels, soit non clairement
compris.

Dans cette partie seront présentés brievement les réseaux de neurones artificiels et leur

architecture. Quelques exemples issus de la littérature illustreront leur fonctionnement.
3.1. L'inspiration biologique

Les réseaux de neurones artificiels présentés s'inspirent leurs homologues biologiques.
Dans cette partie, une bréve description des caractéristiques du fonctionnement du cerveau est
présentée, fonctionnement qui a inspiré le développement des réseaux de neurones artificiels.

Le cerveau est composé d'un grand nombre (10™) d'éléments fortement connectés ( 10*
connections par élément), appelés neurones. Ces neurones possédent 3 composants
principaux:

e Les dendrites: ce sont des réseaux réceptifs arborescents de fibres nerveuses qui
conduisent les signaux électriques dans la cellule.

o Lacellule/ elle somme efficacement les signaux recus et en fixe le seuil.

e L'axone: c'est une simple fibre longue qui conduit le signal de la cellule aux autres
neurones.

Le point de contact entre un axone d'une cellule et une dendrite d'une autre cellule est
appelé synapse. C'est l'arrangement des neurones et des forces des synapses individuelles,
déterminées par un processus chimique complexe, qui établit la fonction du réseau de
neurones.

La Figure 30 est un schéma simplifié de 2 neurones biologiques.
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Dendrite

z \Ce

llule

Synapse

Figure 30: Schéma simplifié de deux neurones biologiques [HAG96].
Une partie de la structure neuronale est définie a la naissance. L'autre est développée a

travers l'apprentissage, lorsque de nouvelles connections se créent et disparaissent. Ce
développement est plus important dans les premiéres étapes de la vie. Par exemple, il a été
démontré que si un jeune chat est privé de l'usage d'un ceil pendant une plage temporelle
critique, il ne développera plus jamais une vision normale de cet ceil.

Les structures neuronales continuent a se modifier tout au long de la vie. Ces derniers
changements consistent principalement en un renforcement ou un affaiblissement des
jonctions synaptiques. De nos jours, de nouvelles mémoires sont supposées se former par la
modification de ces forces synaptiques. Ainsi, le processus d'apprentissage d'un nouveau

visage est composé de diverses synapses altérées.

Les réseaux de neurones artificiels ne sont pas aussi complexes que le cerveau. Il existe
cependant deux similitudes majeures entre le réseau de neurones biologique et le réseau de
neurones artificiel:

1. les blocs de construction des deux réseaux sont de simples mécanismes de calculs
fortement interconnectés (méme si les réseaux de neurones artificiels sont plus
simples que les biologiques).

2. les connections entre les neurones déterminent la fonction du réseau de neurones.

Il est malheureusement a noter que, malgré la lenteur des neurones biologiques
(comparativement aux circuits électriques, 10° s comparé a 10”%), le cerveau est capable de

réaliser de multiples taches beaucoup plus rapidement que n'importe quel ordinateur
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conventionnel. Ceci en partie grace a la structure massive en parallele des neurones
biologiques, tous ces neurones opérant simultanément.
Les réseaux de neurones artificiels possédent également cette structure en parallele. Ce

qui leur confere une adaptabilité optimale.

3.2. Le modéle neuronal et les architectures de réseaux.

3.2.1. Objectifs

Le modele simplifié mathématique du neurone est introduit dans cette partie. Il sera
expliqué notamment comment les neurones artificiels peuvent étre interconnectés pour former
une diversité darchitectures de réseaux. De simples exemples serviront a illustrer les
opérations de base de ces réseaux de neurones. Les concepts et notations utilisés sont

également introduits.

3.2.2. Théorie et exemples

3.2.2.1. Notation
e Scalaire : lettres minuscules en italique.
e Vecteurs: lettres minuscules en gras

e MATRICES: lettres majuscules en gras

3.2.2.2. Modéle du neurone

Neurone a entrée simple

Inputs Neurone

N A

D ® w D n > f a |
N AN 1 J

a=f(wp+b)
Figure 31: neurone a simple entrée
Le scalaire d'entrée p est multiplié par le scalaire poids w pour former wp, un des termes
de la somme. L'autre entrée, 1, est multipliée par le biais b, puis introduite dans la somme. La
somme de sortie n, souvent dénommée entrée du réseau, passe dans la fonction de transfert f

qui produit le scalaire de sortie a.
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Si on relie ce simple modéle au neurone biologique, le poids w correspond a la force de la
synapse, la cellule est représentée par la somme et la fonction de transfert, et le neurone de
sortie a correspond au signal de I'axone.

Le neurone de sortie est calculé par I'équation a=f(wp+b) (57)

Si par exemple, w=3, p=2 et b=-1.5, alors a=f(3(2)-1.5)=f(4.5).

La sortie dépend de la fonction de transfert choisie. Le biais est quasi similaire au poids
sauf qu'il posséde une valeur d'entrée constante égale a 1. il peut cependant étre omis selon les

conditions choisies par l'utilisateur.

A noter que w et b sont tous 2 des parameétres scalaires ajustables du neurone.
Typiquement, la fonction de transfert f est choisie par I'utilisateur et les paramétres w et b sont
ajustés par des lois d'apprentissage de facon a adapter le neurone entrée/sortie a un but
spécifique.

Fonction de transfert

Cette fonction peut étre linéaire ou non. Une fonction particuliére est choisie pour
satisfaire les spécificités d'un probléme que le neurone est appelé a résoudre.
3 des fonctions les plus communes, utilisées par le logiciel mathématique MATLAB, sont
présentées.
1. la fonction "hard limit". Elle donne la valeur 0 au neurone de sortie si I'argument

de la fonction est négatif, et 1 s'il est positif ou nul, comme l'illustre la Figure 32.

a a
A A
............. +1 +1
0 0
>0 il S LA
................ S— i
a=hardlim(n) a=hardlim(wp+b)
Fonction de transfert "hard limit" Neurone hardlim a simple entrée

Figure 32: fonction de transfert ""hard limit" [HAG96]
Cette fonction est utilisée pour créer des neurones capables de classifier des entrees en
deux catégories distinctes.
2. la fonction linéaire: la valeur de sortie est égale a la valeur d'entrée a=n, comme

I'illustre la Figure 33.
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a
A

7 i

+b/w

A E—
a=purelin(n) a=purelin(wp+b)
Fonction de transfert linéaire Neurone purelin a simple entrée
Figure 33: fonction de transfert linéaire [HAG96]
3. la fonction log-sigmoid: elle est communément utilisee dans le réseaux de

neurones multicouches éduques avec un algorithme de rétropropagation.

a

A

+1

/
_—/ O
l Ty >N
S E— o
a=logsig(n) a=logsig(wp+b)
Fonction de transfert log-sigmoid Neurone logsig a simple entrée

Figure 34: fonction de transfert log-sigmoid [HAG96]

La valeur d'entrée est comprise entre |—oo;+oo| . La fonction aplatit la valeur de sortie

1
1+e™

entre [0;1] selon I'expression a = (58)

D'autres fonctions existent: elles sont regroupées dans le Tableau 2.

Nom Relation entrée/sortie Icobne | Fonction MATLAB

Hard limit symétrique a=-1n<0 Hardlim
a=t1 n>0 j:

Linéaire saturée a=0n<0 Satlin
a=n 0<n<1 l
a=1ln>1

Linéaire saturée a=-1n<-1 Satlins

symétrique a=n -1<n<1 ‘7[
a=1n>1

Tangente sigmoid e —g™" Tansig

hyperbolique e -+

Linéaire positive a=0 n<0 Poslin
a=n n=0 —Z
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Compétitive a=1 neurone avec max n Compet
C

a=0 tous les autres neurones

Tableau 2: fonctions de transfert [HAG96]
Neurone a entrées multiples

Typiquement, un neurone possede plus d'une entrée, comme le montre la Figure 35.

Inputs Neurone & entrées multiples

N N

P1

P2 11

P3 L > 4n> f 43‘»
W1 R lb

Pr

N VAN 1 J

a=f(Wp+b)

Figure 35: neurone a entrées multiples [HAG96]
Les entrées individuelles py, pz, ..., Pr SONt pondérées par les éléments wy 1, Wy o,..., Wi R
de la matrice W.

Le neurone posséde un biais b, sommé avec les entrées pondérées pour former l'entrée n
du réseau: N=Ww,, P, +W,,p, +...+ W, o Py +0 (59)

L'équation (59) peut étre formulée sous forme matricielle: n=Wp-+b (60).
3.2.2.3. Les architectures de neurones

De maniére générale, un neurone, méme avec de nombreuses entrées, n'est pas suffisant.

Il en faut plusieurs, opérant en paralléle, dans ce qui sera appelé une "couche".

Une couche de neurones

Un réseau a couche simple de S neurones est présenté sur la Figure 36.
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Inputs Couche de S neurones
e B
Wi 42— f A,

P1 ibz
1

p ) N2y f | %2
F
1

WsRr ) %f EEE—

;

1

N\ J K j
a=f(Wp+b)

Pr

Figure 36: couche de S neurones [HAG96]
Un réseau de neurones peut posséder plusieurs couches. Une couche dont la sortie

correspond a la sortie du réseau est appelée couche de sortie. Les autres couches sont appelées
couches cachees.

Les réseaux multicouches sont plus puissants que les réseaux a simple couche. Par
exemple, un réseau a 2 couches avec une couche 1 sigmoide et une couche 2 linéaire peut étre
éduque pour approximer convenablement la plupart des fonctions. Un réseau a simple couche
ne le peut pas.

Dans la pratique, la plupart des réseaux ne possédent que 2 ou 3 couches.

Une fois créé, le réseau de neurones est utilisé selon le protocole suivant:

1. Initialisation des poids et des biais
2. Apprentissage avec une base de données connues

3. Simulation avec des nouvelles données.

3.3. Apprentissage du réseau de neurones

Dans le cas de réseaux de neurones a couches multiples et fonctions de transfert non
linéaires, l'apprentissage doit s'effectuer par un algorithme de rétropropagation.
De maniere générale, les réseaux de neurones eduqué par rétropropagation sont utiles

pour:
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e La reconnaissance de "motifs": la valeur d'entrée est associée a une valeur de
sortie spécifique

e La classification de "motifs": elle permet le tri des valeurs d'entrées en différentes
catégories

e L'approximation de fonction (régression non linéaire).

Une fois l'architecture du réseau définie (nombre de couches, de neurones par couche, de
leur interconnectivité), le réseau passe par une phase d’apprentissage. Pour cela, il utilise un
algorithme de rétropropagation et un nombre suffisamment conséquent de paires entrée/cible.
Son fonctionnement, présenté sur le schéma ci-dessous, est simple : a chaque nouvelle entrée,
le réseau modifie les poids et les biais de fagon a ajuster toutes les sorties (valeurs calculées)
aux cibles (valeurs données) et a minimiser les écarts quadratiques entre ces valeurs de sortie

simulées et ces valeurs cibles.

Cible

Réseau de neurones Sorti
p| incluant les connections ortie » Compare
(appelés poids) entre les

neurones

Poids ajustés

Entrée

Schéma 2: apprentissage par un algorithme de rétropropagation.

Une fois l'apprentissage terminé, le réseau de neurones est utilisé avec de nouvelles
donnees. Il est a noter qu’un réseau en parfaite adéquation avec I’ensemble des données
d’apprentissage risque d’étre moins performant lors de la généralisation des prédictions: le

réseau est alors dit instable.

3.4. Utilisation de approche neuronale pour les problématiques de cette

étude

Dans le travail présenté ici, les problématiques sont basées sur le méme principe: évaluer
un parametre en fonction de paramétres d'entrée, ce qui revient a essayer d'approximer une
fonction a partir de différents facteurs.

L'un des objectifs premiers de cette approche neuronale est l'utilisation d'un nombre
minimal de neurones d'entrée, pour prédire correctement les problématiques de cette étude.

Les prédictions par lI'approche neuronale doivent pouvoir étre généralisées.
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3.4.1. Choix des neurones d'entrée

Le chapitre précédent a permis, grace a I’étude des modéles de la littérature, de dégager
les caracteristiques des poudres les plus importantes, influant leur densification lors de leur
empilement, leur compactage et leur frittage, et notamment pour des poudres d’alumine
granulée et de fer, plus spécifiqguement étudiées ici.

Ceci facilite le choix des caractéristiques des poudres, utilisées comme valeurs d’entrée
pour le réseau de neurones artificiels présenté dans ce travail. De plus, ces neurones d'entrée
sont choisis selon leur facilité d'évaluation: ainsi, les valeurs correspondant a ces facteurs
seront facilement accessibles par une simple caractérisation de la poudre étudiée.

e facteurs les plus influents sur la densification lors de I’empilement : la distribution
en taille des particules semble jouer un réle prépondérant sur la densité
d’empilement, que ce soit pour la poudre d’alumine granulée ou pour la poudre de
fer. Pour la poudre céramique, la méthode d’élaboration de la poudre est
également importante. Il est a noter que certains des parameétres, jugés influents
sur la densité d’empilement, ne sont pourtant pas utilisés dans I’approche
neuronale, de fagcon & minimiser les neurones d'entrée. C’est le cas, par exemple,
de la spheéricité des particules, notamment plus difficile a évaluer que la
distribution en taille des particules.

e facteurs les plus influents sur la densification lors du compactage : de nouveau, la
distribution en taille des particules de la poudre semble active. Pour les poudres
céramiques, la méthode d’élaboration de la poudre est prise en compte. Pour les
poudres métalliques, la composition chimique s’avére également importante :
ainsi, le pourcentage d’équivalent-carbone est utilisé pour essayer de prendre en
compte son influence sur la déformation plastique de ce type de poudres.

e facteurs les plus influents sur la densification lors du frittage : la distribution en
taille des particules semble toujours jouer un réle prépondérant. Pour les poudres
céramiques, la densité crue et la concentration en silice seront également pris en
compte, vue leur influence probable sur la densité frittee. Pour les poudres
métalliques, la composition chimique est de nouveau prise en compte.

Une fois les neurones d'entrée choisis, la configuration de I'architecture du réseau doit étre

optimisée pour chaque problématique.
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3.4.2. Optimisation de la configuration du réseau de neurones artificiel

Cette optimisation est propre a chagque nouveau réseau de neurones artificiel, appliqué a
une problématique spécifique. Cependant, une partie de la configuration optimale de ce réseau
est commune a toutes ces problématiques: cette partie est décrite dans ce paragraphe.

La configuration du réseau de neurones est perfectionnée grace a la phase d'apprentissage:
les paramétres de fonctionnement sont détermines de fagcon a obtenir une bonne adéquation
entre les valeurs simulées et les donnees d'apprentissage, combinée a une généralisation

correcte de ces simulations.

3.4.2.1. Choix du nombre de couches cachées
Quelle que soit la problématique étudiée, utiliser une couche cachée unique a permis

d'obtenir les configurations des réseaux de neurones les meilleures.

3.4.2.2. Choix du nombre de neurones dans la couche cachée

Le choix de ce nombre est tres important. Un graphe simple permet de mieux visualiser
son impact. Les points bleus correspondent aux valeurs réelles tandis que les points rouges
représentent les valeurs simulées par le réseau de neurones.

Deux cas extrémes peuvent se présenter:

e Le nombre de neurones dans la couche cachée est insuffisant.

A

>

Comme le montre le graphe ci-dessus, le réseau de neurones n'est pas correctement adapté
a la problématique, les valeurs réelles (bleues) et simulées (rouges) ne coincidant pas les unes
avec les autres.

e Le nombre de neurones dans la couche cachée est trop élevé.
A
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Comme le montre le graphe ci-dessus, les prédictions de la problématique par le réseau de
neurones sont correctes, mais ne peuvent étre généralisées: entre chaque valeur prédite, le
signal de prédiction du réseau (rouge) est perturbé et I'interpolation reste impossible.

Pour chacune des problématiques étudiée, le nombre optimal de neurones dans cette

couche cachée s'est avéré étre le double de celui contenu dans la couche d'entrée.

3.4.2.3. Choix de la fonction de transfert
Les réseaux de neurones les plus adaptés a notre étude ont I'architecture suivante:
e La fonction de transfert tangent sigmoid hyperbolique (=tansig) pour la couche
cachée

e La fonction de transfert linéaire (=purelin) pour la couche de sortie.

3.4.2.4. Choix des parametres d'apprentissage
Ces parameétres sont également importants et ont permis d'affiner la configuration des
réseaux de neurones pour obtenir les meilleures prédictions.

e L'indice de performance choisi est "Mean Square Error"

e Lalgorithme de rétropropagation est celui de Levenberg-Marquardt, le rapport
vitesse d'exécution sur mémoire requise étant le meilleur. La fonction
d'apprentissage Matlab de cet algorithme est trainim.

e La fonction d'apprentissage optimale est le "gradient descent with momentum

weigth / bias" (dénommée learngdm dans Matlab)

L'optimisation de I'apprentissage du réseau de neurones représente un fragile équilibre
entre tous ces parameétres, d'ou la difficulté pour I'atteindre.Une fois cet apprentissage acheve,
le réseau de neurones devient un outil viable et peut étre utilisé pour la simulation de

nouvelles données.

3.4.3. Echantillonnage de la base de données d'apprentissage

Des ré-échantillonnages des données d'apprentissage est possible. Elles permettent de
retirer les données les plus "exotiques”, parfois nécessaires a l'apprentissage du NN.
Toutefois, ce ré-échantillonnage restreint le domaine d'application du NN éduqué.

Dans notre cas, vu le nombre de neurones utilisés dans la couche d'entrée et la couche
cachée, il s'est avéré impossible d'éduguer un NN avec moins de 25 poudres.

Cette restriction limite les possibilités de retrait de poudres lors de I'apprentissage du NN

artificiel, et donc les possibilités d'échantillonnage de la base de données réelle.
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3.5. Exemples de [a littérature

Cette approche neuronale devient de plus en plus populaire, surtout dans le milieu
industriel. Les exemples de la littérature se multiplient: seuls quelques-uns sont décrits dans
cette partie.

Il existe diverses simulations par réseau de neurones artificiels et notamment celle de
Pollock & Eldridge [POL2000], permettant de prédire la hauteur équivalente d'un empilement
structuré, a partir de 15 caractéristiques de la poudre telles que la fraction de vide, la surface
specifique, les densités de liquide et de vapeur...

Résultats:

e La prédiction de cette hauteur est meilleure que celle traditionnelle du modele de
Rocha-Bravo-Fair, basé sur la théorie de transfert de masse de 2 films.

e Par contre, le réseau de neurones est moins précis quand il s'agit de prédire une
hauteur d'un empilement tres différent de celui utilise lors de I'apprentissage.
Apres une analyse de sensibilité de chaque input du réseau de neurones, seuls les
inputs les plus importants sont conserves. On obtient alors un modéle simplifié
permettant toujours une bonne prediction de la hauteur équivalente a une plaque

théorique pour un empilement structuré.

Dans l'article [DRN2000], les auteurs s'intéressent a I'utilisation d'un réseau de neurones
artificiel pour décrire avec précision les dimensions d'outil de métallurgie des poudres, et plus
particulierement celles d'anneaux frittés autolubrifiants en bronze.

Le vecteur entrée est composé de 7 éléments: les diamétres intérieurs et extérieurs, et la
hauteur de la piéce finie, la densité finale du produit, les ajouts d'apprétage pour la hauteur et
les diameétres intérieurs et extérieurs. Un réseau de neurone rétropropagé est choisi avec une
seule couche cachée. Le vecteur sortie est constitué des données descriptives des outils
comme la broche et la matrice de pressage, et la broche et la matrice d'apprétage.

Sur les 159 données expérimentales disponibles, 120 sont utilisées pour I'apprentissage du
réseau et les 39 autres pour I'évaluer (ce sont des données test). Les erreurs moyennes sur les
résultats simulés de ces données test sont comparés a ceux obtenus par une méthode
statistiqgue conventionnelle. Ces erreurs sont plus faibles dans le cas du réseau de neurones:
cette approche permet une définition plus précise des dimensions des outils. Ainsi, la
précision dimensionnelle des produits finis répond au cahier des charges sans nécessiter

d'opérations de finition préalables.
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L'utilisation des réseaux de neurones artificiels peut étre appliquée a la description des

dimensions des outils utilisés dans la métallurgie des poudres.

Dans l'article [CHE2000], I'approche du réseau de neurones artificiels est utilisée pour la
sélection de poudres et des paramétres de procédé pour la fabrication de piéces de métallurgie
des poudres.

200 donnees expérimentales sur des poudres de fer atomisée a I'eau (densité apparente=
2.4g.cm’, et taille moyenne des particules=100um) permettent l'apprentissage du réseau et
250 autres indépendantes évaluent sa performance (données test).

3 entrées sont choisies: la résistance a la rupture, I'élongation et la dureté et 6 sorties: la
densité frittée, la pression de compactage, la température et I'atmosphere de frittage, les
apports en pourcent de carbone et de cuivre. 2 couches cachées possédant 15 et 19 neurones
sont utilisées.

Les résultats expérimentaux et simulés des données test sont en assez bonne adéquation
(erreur<15%).

Les valeurs de sorties de ce premier réseau de neurones sont ensuite utilisées comme
entrées d'un 2™ réseau, dont les valeurs de sortie sont les variations dimensionnelles et I'index
de colt du produit. La encore, les résultats expérimentaux et simulés des données test sont en
assez bonne adéquation (erreur<15%).

Les réseaux de neurones artificiels apparaissent donc performants pour la sélection de

poudres et des parameétres de fabrication appliquée a la métallurgie des poudres.
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4. PARTIE EXPERIMENTALE

4.1. Choix et caractérisation des poudres

Cette étude s’est portée sur deux types de poudres :
e Une poudre céramique d’alumine granulée
e Une poudre métallique de fer pur et peu allié.
Ce choix a notamment été conditionné par la diversité de ces poudres disponible sur le
marché.
4.1.1. Alumine
31 poudres d’alumine commerciales provenant de différents fournisseurs (Alcoa,
Martinswerk, Showa, VAW, Reynolds, Sumitomo et Baikowski) sont utilisées pour cette
étude. Elles sont fabriquées selon 2 procedés différents : la méthode Bayer et la méthode par
voie chimique (précipitation).
Méthode Bayer: ce procédé industriel de production de I'alumine est présenté sur la

Figure 1.
{1

BAUXITE

4
Y

\ A ROAGE - ECANTATION
Figure 1: cycle Bayer de production industrielle de I'alumine.

La matiére premiére, la bauxite, est dissoute dans NaOH a température (125-275°C) et
pression élevées. Les impuretés insolubles sont filtrées et la gibbsite (AI(OH)s3) est précipitée
par ensemencement et diminution de la température. Le filtrat est lavé et filtré, puis calciné
pour produire I'alumine. Les poudres de type Bayer présentent des particules micrométriques

tres denses, avec relativement peu d’agglomérats (cf.: Figure 2).
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Méthode chimique: elle permet l'obtention d'alumine de grande pureté, grace a des
précipitations, des lavages et séparations supplémentaires (ou différentes). Une des méthodes
les plus classiques est la dissolution de la bauxite dans I'acide sulfurique et la cristallisation de
I'alun d'ammonium (NH;AI(SO,4),.12H,0) par réaction avec I'ammoniaque. L'alun est ensuite
décomposé thermiquement (environ 1000°C) pour produire la phase gamma de surface
spécifique BET 100m?%g (ou la phase alpha de surface spécifique BET 10-30m?/g si la
température est encore plus élevée). La poudre obtenue est souvent constituée de particules

poreuses fortement agglomérées (cf.: Figure 3).

Figure 3: photographie MEB d'une poudre précipitée (Alumalux 49SG/ 20m?)
Les poudres élaborées par voie chimique (poudres dites précipitées, cf.: Figure 3) sont
constituées de particules primaires nettement plus petites que le micrométre mais fortement

agglomérées (agglomérats dont la taille moyenne est lum<dso<5um).
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Leur caractérisation a permis de recueillir les informations suivantes :

e Les tailles des particules dgo, dso €t dio (Obtenues par la courbe de la distribution en
taille des particules mesurée par un Malvern Mastersizer avant la
désagglomération par broyage), correspondant respectivement a la taille des
particules pour 90%, 50% et 10% de la courbe cumulative en volume (courbe

pointillée de la Figure 4).

100 A

Cum. Vol.%
Frequency

0
0.1

Log size (um)

Figure 4: Courbe de distribution en taille des particules mesurée au Malvern Mastersizer
e la surface spécifique BET déterminée par adsorption de N, (Accupyc)
e la composition chimique (et notamment la quantité de silice, phase vitreuse trés
importante dans la densification lors du frittage).
Des photos obtenues par microscope électronique a balayage (MEB) permettent de mettre
en évidence les différences de morphologie de ces poudres selon leur méthode d’élaboration.
Ces données correspondent aux caractéristiques choisies pour I’approche par réseau de

neurones artificiel, déterminées a partir des modéles de la littérature.

Pour leur préparation, les poudres sont broyées par voie humide pendant 5 heures, dans
un moulin a billes avec adjonction de 0.05% poids de MgO et de divers additifs du commerce
(Zusoplast, Optapix, Dolapix). Aprés un séchage par atomisation (Niro Spray Dryer), les
poudres sont pressées isostatiquement a 100MPa, sous forme cylindrique de 2cm de diamétre
et de 10cm de hauteur. Les mesures de densité crue sont réalisées a partir de la masse et des

dimensions géométriques des échantillons.
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Les mesures de densité frittée sont effectuées sur ces corps crus apres un traitement

thermique, d’1 heure a 1500°C dans I’air (la température de traitement est atteinte avec une

vitesse de chauffage de 1°C/min).

Le tableau ci-dessous récapitule le domaine couvert par les caractéristiques des 31

poudres d'alumine commerciales (la totalité de ces caractéristiques est fournie en annexe).

dao dso d1o BET Log[SiO;] | Densite verte Densité
(zm) (um) | (um) | (m7g) | (log(ppm)) | (gfem’) |frittée (g/cm’)
Poudres 0.96-18.9| 0.4-12.5 | 0.2-3.9 1.4- 2-4.643 2.14-2.61 2.44-3.84
Bayer 21.1
Poudres 0.6-14.4 | 0.25-6.8 | 0.15-1.3 | 6.5-26 |1.613-2.963| 1.41-2.26 2.47-3.86
précipitées

Tableau 1: gamme des caractéristiques des 31 poudres d'alumine.

Ces caracteéristiques étant utilisées pour I’apprentissage du réseau de neurones, elles

délimitent le domaine de validité de ce réseau, hors duquel ce dernier devient instable.

Sur ces 31 poudres, 3 sont désignées aléatoirement comme poudres-test pour I’évaluation

de la performance du réseau de neurones et ne sont donc pas utilisées lors de la phase
d'apprentissage: les poudres test 1&3 sont de type Bayer et la poudre test 2 est une poudre

précipitée d’alumine. Leurs caractéristiques sont les suivantes :

doo dso d1o BET | Log[SiO;] | Densité verte | Densité frittée
(um) | (um) | (um) | (m*g) | (log(ppm)) (g/cm?) (g/cm?)
Test1| 1.8 0.7 0.3 8.9 2.3424 2.33+0.1 3.77+0.1
Test2 | 3.7 1.6 0.6 14 2.6902 1.85+0.1 3.65+0.1
Test3 | 9.7 3 0.8 1.21 3.0414 2.37+0.1 2.8+0.1

Tableau 2 : caractéristiques des 3 poudres utilisées comme poudre test.

4.1.2. Création de poudres artificielles

Le réseau de neurones éduqué est ensuite utilisé comme aide a la compréhension du
comportement a la densification des poudres céramiques lors du compactage et du frittage. Il
procure, en effet, un outil efficace pour I’évaluation de I’influence de certains parameétres
d'entrées sur la valeur sortie densités crue et frittée. L’étude de cette influence nécessite la
création de poudres artificielles, basées sur les poudres commerciales réelles. Elle permet la
génération de poudres avec une ou deux caractéristiques fixes, les autres restant variables : ce
type de poudres, inexistantes dans la base de données commerciales, nécessiterait une
fabrication specifique pas forcément évidente.

Toutes les poudres commerciales utilisées pour I’apprentissage du réseau de neurones
possédent une distribution en taille des particules quasi log-normale. Comme la plupart des
modeles existant dans la littérature sont également basés sur des poudres ayant une

distribution en taille des particules log-normal, il est apparu plus judicieux de créer des
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poudres artificielles log-normales. Voici la méthode suivie pour générer ces poudres
artificielles.

1. Lataille moyenne dso des particules est fixée : dsp=0.75, 1.6 ou 3.75um.

2. Lataille dgo est choisie variable entre 1.2 et 13.70um.

3. La valeur du paramétre dio est alors déduite de ces 2 tailles dgy et dso par la

relation suivante : d,; =exp(2Indy, —Ind,, )

4. La concentration en silice est fixée et donnée sous format logarithmique, ce qui
évite d’avoir une valeur d’entrée d’un ordre de grandeur trop différent des autres.
Sa valeur sera donc : log [SiO2]=2, 2.699, 3, 3.699, 4,301 et 4.602 (en log [ppm]).
Donner une valeur au paramétre BET s’est avéré plus délicat. La relation classique entre
BET et dso ne convient pas aux poudres irréguliéres et non monodisperses et donne une valeur
moyenne dgo biaisée par rapport a la valeur réelle. Une méthode graphique, développée par
Patrice BEAUD [BEA99] a donc été utilisée.
Descriptif de la méthode graphique :
e Tracage des courbes de niveau de surface BET des poudres commerciales sur un
papier transparent
e Report de ces courbes dans le plan (dso, A= dgo-d10) (Figure 5)

Courbes de niveau de BET dans le plan (dsq, A)
16

14 1
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dsp(um)

Figure 5: projection des courbes de niveau de la surface spécifique BET (en m?g) pour les poudres Bayer
dans le plan (ds, A) [BEA98]

Dans le cas des poudres Bayer, cette méthode est relativement facile a utiliser. Par contre,

dans le cas des alumines précipitées, les tendances sont tres difficiles a dégager. La valeur
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BET de ces poudres est alors choisie constante et égale a la moyenne des valeurs BET des 13
poudres précipitées d’alumines : BET=14.1mz2/g.

L’influence de ce parametre sur la densification des poudres précipitées lors du
compactage et du frittage ne pourra donc évidemment pas étre étudiée par le réseau de
neurones.

La totalité des caractéristiques des poudres artificielles Bayer et précipitées est regroupée
en annexe.

4.1.3. Poudres de fer

40 poudres de fer et d’alliages de fer provenant de divers fournisseurs (OMG, QMP
Powders, Fluka, Alfa Aesar) sont également utilisées. Le procédé de fabrication de ces
poudres est I’atomisation a I’eau. Cette méthode consiste a soumettre un flux de métal liquide
a un jet d'eau permettant un refroidissement rapide des gouttes de métal. La méthode de
fabrication étant identique pour toutes les poudres, elles possédent donc toutes le méme type
de forme, présenté sur la micrographie MEB Figure 6.

AccV  Spot Miign Det WD Exp
5.00 k¥ 3.0 500x SE 100 2

Figure 6: Micrographie MEB d’une poudre de fer (ATOMET 4401, QMP Powder)
Leur distribution en taille des particules est soit bimodale, soit monomodale mais dans les

deux cas, chaque pic de la distribution est quasi-log-normale (cf.: Figure 7).



PARTIE EXPERIMENTALE 92

Cum. Vol.%

Volume total V;

100 - L T 7
90 - ’
6
80 4
70 - Volume du l5
grand picVy 4
60 1 ___---' L4 ‘Z"
50 - g
3
40 IRE:
30 2
20
1
10
O e T T 0
0.1 1 10 100 1000
Log size (um)
Figure 7 : Allure d'une poudre ayant une distribution en taille bimodale d'une poudre.
Ces poudres sont caractérisées selon leur distribution en taille :
e mesure des valeurs des tailles moyennes dso des deux pics
e . : : dg,
e calcul de la déviation standard géométrique du pic le plus important : o, =
d15.87
) ) vV, V-V,
e calcul du rapport Ry des volumes cumulés des deux pics: R, :V— = v
g g

permettant une évaluation de la fraction volumique des particules du petit pic par

rapport a celles du grand pic (cf.: Figure 7).

Leur composition chimique est évaluée a travers le pourcentage en équivalent-carbone

%CE, selon la formule établie pour les aciers pauvres en carbone [BAR97]
%CE=%C+%Si/25 +(%Mn+%Cr)/16 + (%Cr+%Ni+%Mo0)/20 +%V/15
Ce parameétre peut s'avérer important lors du compactage des poudres de fer, et

notamment lors de la déformation plastique de ce type de poudres. Il interfere également

fortement dans la dureté de ces métaux.

La mesure des densités vertes est effectuée a partir d’échantillons de 2cm de diamétre et

de 1cm environ de hauteur. Ces échantillons sont obtenues par une compaction uniaxiale

réalisée a différentes pressions (de 90 a 540Mpa par pas de 50Mpa). Il est a noter que les

poudres ont été préalablement mélangées avec du stéarate de zinc (1% poids) pour faciliter le

compactage.
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Une courbe de densification durant le compactage est ainsi obtenue.

La mesure des densités frittées est realisée sur ces mémes échantillons aprés un traitement

thermique de 30min a 1150°C sous atmosphére réductrice de gaz Formier (vitesse de

chauffage=4°C/min). Des mesures de la dureté Brinell HB,; ,. sont effectuées sur ces corps

frittés.

Le tableau ci-dessous récapitule le domaine couvert par les caractéristiques des poudres

de fer utilisées (la totalité des caractéristiques des poudres commerciales est fournie en

annexe).

Domaine de validité : minima & maxima.

d., d., densité | densité | densité | densité | densité | dureté | dureté
9%CE grand | petit o R tassée crue crue frittée frittée | frittée | frittée
pic pic 9 " |relative | relative | relative | relative | relative | HB,s,s | HB\s s
(um) | (um) (%) | 75kN(%) | 1T35kN(%) | 75kN(%) | 135kN(%) | 7509 (135
0 172 | 7,5 |1,34/0,038| 35,6 66,4 74,6 67,7 76,0 26,1 37,6
0,258 | 96,5 |457,7 | 2,36 1 48,3 78,8 86,1 78,8 85,6 78,0 | 87,0

Tableau 3 : gamme des caractéristiques des 40 poudres métalliques.

La encore, 3 poudres-test sont écartées aléatoirement de I’apprentissage du réseau de

neurones et servent a évaluer sa performance.

Le Tableau 4 rassemble les caractéristiques de ces 3 poudres.

d, d,, densité | densité | densité | densité | densité | dureté | dureté

Poudres 9%CE grand | petit - R tassée crue crue frittée frittée | frittée | frittée
test pic pic 9 " |relative | relative | relative | relative | relative | HB,,., | HB, ¢
(um) | (um) (%) | 75kN(%) | T35kN(%) | 7S5kN(%) | 135kN(%) | 5w (135

A 0,017| 82,9 | 82,9 | 2,23 1 44,7 76,6 85,1 76,5 84,6 26,2 39,6
B 0 39,5 |268,7| 1,51 |0,038| 48,3 74,8 84,2 76,3 84,5 27,0 40,0

C 0,258 | 59,4 | 59,4 | 2,08 1 48,2 78,7 85,5 77,7 84,9 53,6 73,4

Tableau 4 : caractéristiques des 3 poudres utilisées comme poudre test.

4.2. Le réseau de neurones (NN)

4.2.1. Outil utilisé

Pour construire ce réseau de neurones, le programme commercial, développé par le

logiciel Matlab (version 6.5, édité par MathWorks), et appelé « Neural Network Toolbox for

the Use of Matlab», est utilisé.

Dans ce paragraphe sont exposées les différentes problématiques soumises a I'approche

neuronale artificielle.

4.2.2. Les alumines

4.2.2.1. Simulation de la densité verte

5 neurones d’entrée (=caractéristiques) sont choisis pour cette simulation :
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e la méthode de fabrication des poudres (valeurs arbitraires 1 et 10 relatives a,
respectivement, la méthode chimique ou la méthode Bayer)
e les 3 valeurs dgo, dsp et dio de la distribution en taille des particules
e lavaleur BET de la surface spécifique.
La valeur de la densité verte aprés compactage est désignée comme la valeur du neurone

de sortie.

4.2.2.2. Simulation de la densité frittée
Pour cette prédiction, les 6 neurones choisis pour la couche d’entrée sont :
e Les 3 valeurs dg, dsg et dip de la distribution en taille
e Lavaleur BET de la surface spécifique
e Le logarithme de la concentration en silice SiO,
e Lavaleur de la densité verte.
La valeur de la densité frittée est la valeur de sortie.
La méthode de fabrication n'est pas choisie comme neurone de la couche d'entrée puisque
ce parametre est déja présent via la valeur de la densité verte. Son utilisation aurait donc été
redondante dans cette problematique.

4.2.3. Les poudres métalliques

4.2.3.1. Simulation de la densité tassee
4 entrées sont utilisées :
e La déviation standard géométrique et la valeur dso du grand pic de la distribution
en taille des particules (cf.:Figure 7).
e Le rapport de volumes cumulés du petit pic sur le grand pic
e La valeur dso du second pic de la distribution en taille des particules (si la
distribution est monomodale, alors cette valeur est identique pour les 2 entrées)
La valeur de la densité tassée est la valeur de sortie.
Pour cette problématique, la composition chimique n'est pas utilisée: elle n'a, en effet,

aucun impact sur la densification de la poudre lors de son empilement.

4.2.3.2. Simulation de la densité verte
5 entrées sont utilisees :
e La déviation standard géométrique et la valeur dso du grand pic de la distribution

en taille des particules (cf.:Figure 7).
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e La valeur dsg du second pic de la distribution en taille des particules (si la
distribution est monomodale, alors les 2 entrées ont une valeur identique)
e Le rapport de volumes cumulés du petit pic sur le grand pic
e La valeur inverse d’équivalent carbone %CE dans la composition de la poudre de
fer : 1-%CE, pour refléter I'impact de la déformation plastique des métaux lors du
compactage. Cette valeur est choisie préférentiellement a la valeur directe %CE
pour éviter des neurones d'entrée nuls dans le cas de poudre de fer pur, qui
pourrait perturber I'apprentissage du réseau de neurones artificiel.
La valeur de la porosité verte est la valeur de sortie.
Deux réseaux de neurones artificiels sont créés pour cette simulation:
e Un réseau de neurones pour la prédiction de la densité verte obtenue sous une
force de 75kN
e Un réseau de neurones pour la prédiction de la densité verte obtenue sous une
force de 135kN

4.2.3.3. Simulation de la dureté Brinell des corps frittés
Les corps frittés obtenues apres traitement thermique possedent tous a peu prés la méme
densité : I'utilisation du NN artificiel s’avere donc impossible pour simuler cette valeur. La
mesure de la dureté Brinell de ces corps frittés offre une plus large gamme de valeurs : c’est
pourquoi la simulation de cette dureté sera réalisée préférentiellement a la simulation de la
densité frittée.
5 entrées sont utilisees :
e La déviation standard géométrique et la valeur dso du grand pic de la distribution
en taille des particules (cf.:Figure 7).
e La valeur dsp du second pic de la distribution en taille des particules (si la
distribution est monomodale, alors les 2 entrées ont une valeur identique)
e Le rapport de volumes cumulés du petit pic sur le grand pic
e La valeur inverse d’équivalent carbone %CE dans la composition de la poudre de
fer : 1-%CE, pour refléeter I'impact de la composition chimique sur la dureté des
metaux.

La valeur de la dureté Brinell HB,; , est la valeur de sortie.

Deux réseaux de neurones artificiels sont créés pour cette simulation:

e Un reéseau de neurones pour la prédiction de la durete Brinell HB,; ., obtenue

pour les corps frittés, préalablement compactés sous une force de 75kN



PARTIE EXPERIMENTALE 96

e Un réseau de neurones pour la prédiction de la dureté Brinell HB,, ,,. obtenue
pour les corps frittés, préalablement compactés sous une force de 135kN
4.2.3.4. Simulation de la courbe de densification lors du compactage

Pour une poudre métallique, la courbe de densification lors du compactage est similaire a

celle présentee sur les Figure 8 et Figure 9.

fractional porosity

0.80 T T T

0.40 -
stainless steel

0.20 |- —

0.10 - —
copper

0.05 L L L

0 200 400 600 800 1000
compaction pressure, MPa

Figure 8 : courbes de densification de poudres métalliques [GER94B]
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Figure 9 : courbes de densification pour 2 des poudres commerciales utilisées pour I’apprentissage du NN

Pour simuler cette courbe, plusieurs approches ont été réalisées :
e Simulation de la pente et de I’ordonnée a I’origine de chacune des droites (avant et

apres le point d’inflexion)
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e Simulation des coordonnées du point d’inflexion de la courbe combinées a la
valeur de la densité crue obtenue en deux points caractéristiques de la poudre
(densité obtenue sous 75kN et 135kN).

Pour chacune de ces simulations, 5 entrées sont utilisées :

e La déviation standard géométrique et la valeur dso du grand pic de la distribution
en taille des particules (cf.:Figure 7).

e La valeur dsp du second pic de la distribution en taille des particules (si la
distribution est monomodale, alors les 2 entrées ont une valeur identique)

e Le rapport de volumes cumulés du petit pic sur le grand pic

e La valeur inverse d’équivalent carbone %CE dans la composition de la poudre de

fer : 1-%CE, pour refléter I'impact de la déformation plastique.

Le détail des parameétres de fonctionnement et des configurations de chaque réseau de
neurones ainsi créé est fourni dans la section suivante concernant la validation de la fiabilité
du NN. Les procédures expérimentales sont décrites en annexe. Par la suite, l'appellation
"meilleur réseau” désignera le réseau de neurones le mieux adapté a la problématique (i.e. le
réseau pour lequel les valeurs des poudres test sont les plus proches des valeurs

expérimentales et lI'apprentissage est correct).
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5. VALIDATION DE LA FIABILITE DU NN

Utiliser le réseau de neurones pour prédire des densités nécessite une validation préalable
de cette approche.

C'est dans ce but que les 3 poudres test sont restées hors apprentissage du réseau.

L'évaluation de la fiabilité du réseau de neurones suit la procédure suivante:

e Dans un premier temps, les paramétres de fonctionnement du réseau sont
optimiseés de fagon a minimiser I'écart quadratique entre les valeurs de sorties et
les valeurs cibles. L'apprentissage est estimé correct lorsque cet écart est
acceptable.

e Puis le réseau est testé sur les valeurs d'entrées des 3 poudres test afin de tester la
fiabilité de I'apprentissage.

Dans cette partie sont présentés les résultats de la simulation des valeurs de sortie pour
ces poudres test, ainsi que les parametres optimaux de fonctionnement du réseau de neurones,
utilisé pour chacune des simulations. Les procédures expérimentales permettant I'obtention de

ces réseaux de neurones adaptés sont décrites en annexe.
5.1. Optimisation des paramétres de fonctionnement des réseaux de neurones.

Une fois la configuration optimale définie et I'apprentissage effectué, le réseau de
neurones est testé sur les poudres test, réservées a cette usage.

Cette procédure est réitérée jusqu'a lI'obtention du "meilleur réseau de neurones™ pour la
problématique étudiée, i.e. le réseau pour lequel les valeurs des simulations des poudres test
sont les plus proches des valeurs expérimentales, et I'apprentissage est correct.

Il est & noter que lorsque le réseau devient trop instable (augmentation brutale de I'écart
quadratique entre valeurs simulées et valeurs cibles), une ré-initialisation des poids et biais est
effectuée. Cette étape est indispensable: si elle n'intervient pas, le réseau sera de plus en plus
instable et il sera alors impossible d'obtenir des résultats cohérents.

Ce paragraphe regroupe tous les parametres de fonctionnement du meilleur réseau obtenu

pour chacune des problématiques étudiées.

5.2. Les alumines

Pour ce type de poudres, le paramétre permettant la classification des poudres selon leur

méthode de fabrication s'est révélé indispensable (cf.: annexe).
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5.2.1. Prédiction de la densité verte
La couche cachée du réseau de neurones posseédent 10 neurones, valeur pour laquelle le
réseau s’avere étre le plus performant pour cette étude.
La configuration finale du réseau de neurones utilisée pour la prédiction de la densité
verte des poudres d’alumine est donc 5-10-1. Elle est schématisée sur la Figure 1.
e Propriétés de la couche 1 (=couche cachée): 10 neurones, fonction de transfert :
tansig

e Propriétés de la couche 2 (=couche de sortie): 1 neurone, fonction de transfert :

purelin
COUCHE CACHEE
ENTREE (5 neurones) (10 neurones) SORTIE (1 neurone)
IW{1,1} >
D™ D—

jC

74

Figure 1: configuration du réseau de neurones utilisé pour prédire la densité crue des poudres d'alumine

Les poids et biais correspondants de cette configuration sont les matrices et vecteurs

suivants:

|W{ 1, 1}: -/0.10062 -0.046263 -1.1295 0.11704 -0.32758
0.76492 0.62479 1.1342 1.3076 -0.24098
-0.52304 -0.50445 -0.38948 -0.42351 -0.4256
0.10435 0.48704 -0.61366 0.32427 0.22395
0.21242 0.4224 0.18639 -0.71611 0.54753
0.03519 0.28913 -1.6085 -0.18166 -0.017174
0.61872 -0.17836 0.46908 -0.055492 -0.7382
-0.28375 0.13763 -0.15396 0.31238 -0.096029
-0.43448 0.28572 -0.28759 -0.40275 -0.039785

Q29748 -0.017128 -0.30643 0.97071 —0.0800@

LW{Z,]_}: [ -0.74346  1.2094 0.48485  -0.22935  0.6708 0.24555  0.49923  -0.11142 -0.30291  -0.4153 ]

b{1}= (38726 )
1.6784
6.3495
-3.3678
1.3911
1.3591
0.19768
-0.066893
0.65572

-1.7166
- _/
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b{2}=(0.034023)

La performance obtenue pour I'apprentissage de ce réseau de neurones est 6,84596.10e-6.

Les valeurs de sortie obtenues pour les valeurs cibles sont:

Valeurs cibles .
Valeurs de sortie
Poudres - . Erreurs absolues
. simulées
commerciales

2,35 2.3487 0.0013072
2,5 2.4984 0.0016117
2,41 2.41 5.4373e-006
2,33 2.3289 0.0010735
1,41 1.4092 0.00075278
2,61 2.6081 0.0019167
1,47 1.4707 -0.0007497
2,57 2.5718 -0.0017684
2,5 2.4982 0.0018388
2,33 2.334 -0.0039861
2,39 2.3902 -0.00023081
2,39 2.3906 -0.00056412
2,33 2.3291 0.0008506
2,14 2.1401 -6.6915e-005
2,42 2.4198 0.00020428
2,37 2.3629 0.0071275
2,3 2.3093 -0.0093156
2,26 2.2589 0.001092
1,87 1.8704 -0.00039853
1,84 1.8383 0.0016741
1,99 1.9892 0.00079057
1,85 1.8478 0.0021642
2,2 2.1995 0.00046663
2,18 2.1796 0.00038148
2,02 2.0186 0.001442
2,18 2.1799 0.000123
2,37 2.3719 -0.0018863
1,96 1.9578 0.0021971

L'erreur relative n'excéde pas 0.5%. Les écarts quadratiques entre les valeurs simulées et

les valeurs cibles s’averent donc suffisamment faibles: I'apprentissage est alors jugé correct.

Les simulations de la densité verte des 3 poudres-test d'alumines, présentées dans le
tableau ci-dessous, semblent concluantes, les erreurs relatives entre les valeurs expérimentales

et simulées étant d'un ordre correct (<8%).
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. Erreur relative
Densité C. . , C,
. Densité simulée entre densité
expérimentale 3 o
(glem?) (g/cm?) 15|_mulee et
expérimentale (%)
Poudre test 1 2.3310.1 2.33 <0.01
Poudre test 2 1.85+0.1 1.99 7.6
Poudre test 3 2.37+0.1 2.50 55

Tableau 1: valeurs expérimentales et simulées des densités vertes des poudres-test d'alumines.

Le premier test d'évaluation de la performance du réseau de neurones pour prédire la

densité verte de poudre d'alumines semble donc étre positif.

5.2.2. Prediction de la densité frittée
La couche cachée utilise 12 neurones et la configuration finale du réseau permettant la
prédiction de la densité frittée des alumines est donc 6-12-1.
Elle est schématisée sur la Figure 2.
e Propriétés de la couche 1 (=couche cachée): 12 neurones, fonction de transfert :
tansig
e Propriétés de la couche 2 (=couche de sortie): 1 neurone, fonction de transfert :
purelin
ENTREE (6 neurones)
o —HIWLLIF
o Do

COUCHE CACHEE
(12 neurones)

SORTIE (1 neurone)
—>

P—>

74

BET
Log [SiO,] b{1} b{2}
Oc

Figure 2: configuration du réseau de neurones utilisé pour prédire la densité frittée des poudres d‘alumine

Les poids et biais correspondants a cette configuration sont:

|W{1, 1}:: -0.21464 -0.14925 0.14921 -0.11203 0.90711 -0.55184
-0.005968 -0.34531 -0.53707 0.23471 -0.15822 -0.68399
-0.070713 0.34142 0.71053 0.52308 0.27374 1.7009

-0.11408 0.1351 -0.70416 0.0060824 0.61696 0.39904
0.29045 -0.078896 -0.09185 0.46132 -0.53148 0.46428
-0.16348 -0.27371 0.66372 -0.35462 -1.0881 0.48818
-0.12171 -0.26076 -0.26935 0.84812 -0.61857 -1.7546
1.0398 0.17717 0.064515 -0.688 8.3107e-005 2.075
0.64442 -0.58621 0.1743 -0.35342 0.46547 -1.1924
-0.2404 -0.31248 -0.53606 0.4644 -1.2591 0.11359
-0.22179 0.37301 0.60325 0.18513 1.1811 -0.075717
\_ 0.19952 -0.06887 0.39142 -0.032688 -1.6927 1.2069/

LW{Z,]_}:[ -1.9118 0.91196 -0.18768  1.1969 1.1847  0.27332 -0.58731 -0.1512 -0.57887 -0.36104 0.58855  1.2581
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~ SN
b{1}= |[-59269
3.643
-9.5105
-0.70813
2.7105
-1.1971
6.9033
-1.0501
1.0609
6.0067
-3.192

\;0.62719 )

b{2}:[0.045229]

La performance obtenue pour l'apprentissage de ce réseau de neurones est inférieure a 10e-6.

Les valeurs de sortie obtenues pour les valeurs cibles sont:

Valeurs cibles
Poudres

Valeurs de sortie

Erreurs absolues

: simulées
commerciales
2.88 2.8801 0.0001
2.97 2.97 <10
2.8 2.8 <10°
3.5 3.5 <10°®
2.47 2.4701 0.0001
3.22 3.22 <10°®
2.66 2.66 <10®
2.97 2.97 <10®
3.24 3.2401 0.0001
3.73 3.73 <10®
3.41 3.41 <10®
3.58 3.58 <10°®
3.84 3.84 <10
3.8 3.8 <10®
2.44 2.44 <10®
3.73 3.73 <10°®
3.77 3.77 <10®
3.86 3.86 <10°®
3.66 3.66 <10®
3.65 3.6501 0.0001
3.24 3.24 <10°
3.66 3.66 <10®
3.66 3.66 <10°®
3.83 3.83 <10°®
3.82 3.82 <10®
3.78 3.78 <10°®
35 35 <10°®
3.52 3.52 <10®
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L'erreur relative n'excéde pas 5.10. Les écarts quadratiques entre les valeurs simulées et

expérimentales de la densité frittée sont donc trés faibles: l'apprentissage est alors jugé

correct.

Le Tableau 2 rassemble les résultats expérimentaux et simulés de ces densités frittées.

Densité expérimentale Densité Egziigtgeslﬁ:xleézn;{e
(g/cm®) simulée (g/cm®) -
expérimentale (%)
Poudre Bayer A 3.77+0. 1 3.75 0.5
Poudre Bayer B 2.80+£0.1 2.85 1.8
Eoudre précipitée 3.65+0.1 370 14

Tableau 2: valeurs expérimentales et simulées des densités frittées des poudres-test d'alumines.

L'erreur relative entre les valeurs expérimentales et simulées est relativement faible
(<2%).

Le réseau de neurones, ainsi éduqué, semble adéquat pour prédire la densité frittée des

poudres d'alumine.

5.3. Les poudres de fer

Pour ces poudres, la difficulté a obtenir des résultats acceptables a nécessité quelques
modifications (cf.: annexe). Entre autres, les densités absolues ont été remplacées par des
densités relatives: cela a permis d'avoir des ordres de grandeur entre neurones d'entrée et
neurones de sortie plus petits.

Les résultats présentés dans cette partie sont les "moins mauvais” obtenus dans cette

étude.

5.3.1. Prédiction de la densité tassée relative
La configuration optimale du réseau de neurones est 4-8-1.
Elle est schématisée sur la Figure 3.
Propriétés de la couche 1 (=couche cachée):
e 8 neurones
e fonction de transfert : tansig
Propriétés de la couche 2 (=couche de sortie):
e 1 neurone

e fonction de transfert : purelin
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ENTREE (4 neurones)

dso grand IW{1,1}
pic

Og

dso petit pic

R b{1}

COUCHE CACHEE
(8 neurones)

—P

’7[

SORTIE (1 neurone)

P—>

74

>

Figure 3: configuration du réseau de neurones utilisé pour prédire la densité tassée relative des poudres

métalliques

Les poids et biais de cette configuration sont:

|W{1’1}: /3.4899 34.8694 -1.403 -125.6903\
2.0734 -0.83926 -6.0424 -3.8154
-5.1995 -168.9964 1.6675 16.1156
0.80003 -4.0575 0.40573 -2.4051
8.4052 3.5655 -1.8439 0.20638
-2.78 11.0785 2.4567 12.3401
0.095433 -7.2208 0.035687 -1.5821
\_-13.2063 1.9469 6.9532 -0.55675_/
LW{Z’]_}: [-0.64143 6.8092 1.0028 10.5968 -4.9244 7.3805 3.1191 -9.7178
b{1}= [-120307]
0.34738
26.6542
2.8033
-6.6548
15.9736
-0.37044
| 3884 |

b{2}:[32.7115]

La performance obtenue pour I'apprentissage de ce réseau de neurones est 2.79607.

Les valeurs de sortie obtenues pour les valeurs cibles sont:

Valeurs cibles )
Valeurs de sortie
Poudres - X Erreurs absolues
. simulées

commerciales
37,2 37.5831 -0.36332
43,0 43.8494 -0.81387
44 4 44 4227 0.00042302
410 41.8436 -0.8411
43,9 43.9387 -0.0047553
47,6 45,1927 2.4439
45,1 43.9146 1.1756
45,2 45.1927 -0.024933
43,6 45.1927 -1.6285
43,9 43.9126 -0.037163
453 45.2666 0.012939
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44,8
41,2
37,1
44,8
36,1
38,1
45,9
45,9
42,4
48,3
46,0
44,4
44,6
35,6
46,3
41,8
42,8
46,0
45,9
47,9
48,1
46,0
43,3
43,6
41,2

45.1927
43.8994
35.686
43.9098
37.6123
37.622
45.1927
45.1927
45.1927
43.7427
45.1927
45.1929
45.1929
35.8055
45.1927
43.9115
42.7672
45.1927
45.193
45.1927
45.1927
45.193
45.193
45.1927
45.1927

-0.3553
-2.6766
1.4449
0.92626
-1.5056
0.48215
0.72983
0.73148
-2.7745
4.5073
0.8213
-0.77577
-0.66522
-0.22992
1.0627
-2.0733
-0.00049141
0.77684
0.71293
2.74
2.9153
0.80576
-1.9134
-1.5815
-4.025

Pour certaines poudres, la simulation donne des valeurs trop différentes des valeurs

expérimentales. De plus, plusieurs d’entre elles ont une valeur simulée identique, malgré des

caractéristiques (valeurs d’entrée) différentes: le réseau de neurones s'apparente plus a un

outil de classification plutét que d'approximation de fonction. Le Tableau 3 rassemble les

résultats expérimentaux et simulés des densités tassées des 3 poudres-test de fer.

Densité
expérimentale
relative (%)

Densité simulée
relative (%)

Erreur relative
entre densité
simulée et
expérimentale (%)

Poudre A 44.4+0.9 41.79 6.2
Poudre B 44.7+0.9 43.91 1.8
Poudre C 48.2+0.9 45.19 6.7

Tableau 3: valeurs expérimentales et simulées des densités tassées des poudres-test de fer

L'erreur relative entre les valeurs expérimentales et simulées est relativement coorecte

(<7%), mais vus les écarts quadratiques d'apprentissage entre les valeurs simulées et

expérimentales, ce réseau de neurones ne peut pas étre qualifié de viable.
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L'ordre de grandeur de cette erreur est certainement encore incorrect et par conséquent, le
réseau de neurones semble inadéquat pour prédire la densité tassée relative des poudres
métalliques utilisées ici.

D’autres configurations ont été tentées mais toutes se sont révélées infructueuses (cf.:
annexe).

La variation de I’échantillonnage des poudres commerciales utilisées pour I’apprentissage
(suppression de poudres trop « exotiques ») n’a également pas suffi a I’optimisation du réseau

de neurones pour cette problématique.

5.3.2. Prediction de la porosite verte relative (compactée sous une force 75kN)
La configuration optimale du réseau de neurones est 5-10-1. Elle est schématisée sur la
Figure 4.
Propriétés de la couche 1 (=couche cachée):
e 10 neurones
e fonction de transfert : tansig
Propriétés de la couche 2 (=couche de sortie):
e 1 neurone

e fonction de transfert : purelin

COUCHE CACHEE
ENTREE (5 neurones) (10 neurones) SORTIE (1 neurone)
1-%CE [ »Iw{1,1}] —>
dso grand pic —> _>

Gg - - jE
ot pic

74

Figure 4: configuration du réseau de neurones utilisé pour prédire la porosité verte relative des poudres
meétalliques compactées sous une force de 75kN

Les poids et biais de cette configuration sont:

|W{l, 1}: /-13.4876 0.11634 -10.2383 0.46438 -5.563\

-5.3659 -1.1579 -0.39435 0.91529 -0.48337
9.8353 -0.52404 -3.4439 0.1785 -0.38861
3.0631 -5.5846 2.0538 0.79288 -0.23683
-35.201 0.45303 -8.7544 -0.18334 9.661

7.9861 -0.25871 -6.8476 0.040072 20.9904
3.5828 0.35448 0.46714 -0.57481 -3.3344
-6.0772 0.9316 -1.7112 -1.2219 1.8947

9.5049 -1.0549 1.2277 0.56116 0.16816

\ 7.5124 -0.22068 -1.2345 0.66277 -2.8878/
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LW{2,1}= [ 1222

b{]_}: (" 1.751 )
10.2042
-2.8597
-7.4958
10.9515
0.62616
-1.0962
9.9652
-11.9815
0.058477

- /

b{2}:[29.2381]

-0.6245

-0.66849

1.9624 14.0608

1.5848

-2.1896

-4.5899

2.0287 3.559 J

La performance obtenue pour I'apprentissage de ce réseau de neurones est 0.683928.

Les valeurs de sortie obtenues pour les valeurs cibles sont:

Valeurs cibles
Poudres

Valeurs de sortie

Erreurs absolues

. simulées

commerciales
23,6 23.9348 -0.34284
22,9 23.9271 -1.0592
22,0 22.4642 -0.44034
26,1 26.2385 -0.18808
23,0 22.4554 0.57411
22,0 21.9301 0.089049
22,7 22.4571 0.19922
24,6 24.2633 0.3373
23,5 25.5923 -2.1449
28,8 28.7612 -0.0080093
22,8 22.7605 0.36315
23,9 22.7434 1.174
28,2 26.871 1.3374
29,9 29.6949 0.17629
23,3 22.4549 0.83908
33,6 31.0207 2.5811
28,9 31.0152 -2.1653
22,0 22.5654 -0.58255
22,6 22.4795 0.15104
23,2 23.2726 -0.032019
25,2 24.9241 0.25271
24,2 24.6114 -0.46128
24,1 24.2548 -0.13406
28,5 28.4888 0.010907
28,9 29.5328 -0.59224
23,1 22.7305 0.32912
23,3 23.3023 -0.00177
22,7 22.6971 5.0371e-008
23,7 23.3725 0.35829
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23,0
23,2
22,9
22,0
25,2
25,5
26,2

23.721
23.2662
22.9636
22.7268

24.79
25.2282
25.6018

-0.71218

-0.095704

-0.03655
-0.69834
0.39638
0.28219
0.56563

De nouveau, certaines poudres ont une porosité simulée trop différente de celle

expérimentale. Pour l'apprentissage, une erreur absolue supérieure a 2 n’est en effet pas

concevable pour des valeurs de porosites relatives proches de 20% (valeurs notées en rouge).

Cet apprentissage ne permet pas une adéquation suffisante entre valeurs simulées et réelles.

Le Tableau 4 rassemble les résultats expérimentaux et simulés des porosités vertes des 3

poudres-test de fer.

expérimentale

Porosité

relative (%)

Porosité simulée
relative (%)

Erreur relative entre
densité simulée et
expérimentale (%)

Poudre A 24.5+0.9 225 8.9
Poudre B 23.4+0.9 23.9 2.1
Poudre C 21.2+0.9 22.7 7

Tableau 4: valeurs expérimentales et simulées des porosités vertes des poudres-test de fer aprés
compactage sous 75kN.

L'erreur relative maximale entre les valeurs expérimentales et simulées est proche de 9%.

Mais vu I'écart quadratique de I'apprentissage, le réseau ne peut pas considéré comme viable.

La encore, le réseau de neurones utilisé montre ses limites et semble inadéquat pour

prédire la porosité crue relative de ces poudres, quelque soit la configuration et

I'échantillonnage choisis.

5.3.3. Prédiction de la porosité verte (compactée sous une force 135kN)

La configuration optimale du réseau de neurones est 5-10-1.

Elle est schématisée sur la Figure 5.

Propriétés de la couche 1 (=couche cachée):

e 10 neurones

e fonction de transfert : tansig

Propriétés de la couche 2 (=couche de sortie):

e 1 neurone

e fonction de transfert : purelin
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ENTREE (5 neurones)

1-%CE —»IW{1,1} |
dso grand pic

Og

dso petit pic

R b{1}

COUCHE CACHEE
(10 neurones)

—>

jf

SORTIE (1 neurone)
—>

P—>

74

Figure 5: configuration du réseau de neurones utilisé pour prédire la porosité verte relative des poudres
meétalliques compactées sous une force de 135kN

Les poidS}t biais de cette confi

IW{1,1}= 86.7456

43364

-9.8341

0.046328

3.7574

1.4249

-6.1326

2.8366

24722

o -6.85

LW{2,1}= [-2.652 -3.8056 54703

- 3
b{1}= | 30351
2.9059
6.2221
-2.7075
15.8963
-3.1441
5.918
3.5059
-1.1671
(_ 5.954 )

b{2}:[3.695]

guration sont:

-1.0554 1.7702 0.74774 -16.7777 \
-0.42514 -2.1982 -0.0572 -1.096
0.17113 0.99828 0.56119 2.7522
-0.14266 -2.3847 0.455 1.987
-0.43673 -6.8875 0.018233 -0.25728
0.62424 -0.031445 0.36854 4.594
-0.18801 16.046 -0.51746 3.5177
-0.12675 -0.9667 -0.23054 -3.9869
0.19299 1.1799 0.087083 -1.6118
-2.2602 1.4602 1.9218 3.4002 J
0.59614 3.7294 2.7633 -2.3448 -5.0148  -0.55558 1.19]

La performance obtenue pour I'apprentissage de ce réseau de neurones est 1.30496.

Les valeurs de sortie obtenues pour les valeurs cibles sont:

Valeurs cibles .
Valeurs de sortie
Poudres . ) Erreurs absolues
. simulées

commerciales
16,6 17.9429 -1.3893
15,1 17.9429 -2.08808
15,6 15.5629 0.006649
18,5 17.9429 0.53282
15,0 15.5629 -0.52551
14,3 14.303 -2.01646e-008
16,8 15.5629 1.2007



VALIDATION DE LA FIABILITE DU NN

110

16,9
15,6
18,8
13,9
15,7
18,2
21,0
15,0
25,4
20,6
15,2
14,9
16,1
15,8
16,1
16,2
20,9
20,6
16,6
22,5
15,0
16,2
14,1
15,8
14,9
14,2
16,8
15,6
16,3

15.5629
15.5629
18.8368
15.5629
15.5629
17.9429
17.9433
15.5629
25.358
20.61
15.5629
15.5629
16.0898
17.9573
15.5629
16.168
20.8605
17.967
15.5629
15.7112
14.9851
15.5629
15.5629
15.5629
15.5629
15.5629
15.5629
15.5629
15.5629

1.3117
0.0080539
-2.3903e-007
-1.6579
0.082334
0.22163
3.038
-0.51901
0.0039369
-0.020939
-0.34189
-0.64184
-3.9677e-007
-2.1508
0.5653
1.368e-007
5.1993e-006
2.6457
1.0723
2.6435e-006
5.7276e-005
0.6594
-1.4485
0.18351
-0.64409
-1.3961
1.274
0.076412
0.73442

Certaines poudres (dont les valeurs sont notées en rouge) ont une porosité simulée qui ne

coincide pas avec la valeur expérimentale. Cet apprentissage donne une erreur relative, entre

valeurs simulées et réelles, parfois proche de 15%! Il n'est pas jugé suffisamment correct pour

permettre l'utilisation du réseau de neurones ainsi éduqué.

Le Tableau 5 rassemble les résultats expérimentaux et simulés des porosités vertes des 3

poudres-test de fer.

Porosité
expérimentale
relative (%)

Porosité simulée
relative (%)

Erreur relative
entre densité
simulée et
expérimentale (%)

Poudre A 16.7+0.9 17.9 7.5
Poudre B 14.9+£0.9 15.6 4.3
Poudre C 14.5+0.9 15.6 7.4

Tableau 5: valeurs expérimentales et simulées des porosités vertes des poudres-test de fer aprés
compactage sous 135kN.
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L'erreur relative entre les valeurs expérimentales et simulées est relativement faible
(<7.5%). Son ordre de grandeur pourrait étre accepté. Mais aux vues des résultats de
I'apprentissage sur les erreurs absolues entre densités simulées et densité réelles de certaines

poudres, le réseau de neurones ne peut pas étre utilisé pour prédire cette porosité crue relative.

Le réseau de neurones semble donc inadéquat pour prédire la porosité crue relative des

poudres métalliques, obtenue apres compactage sous une force de 75kN ou de 135kN.

5.3.4. Prediction de la dureté Brinell des corps frittés

Aucune des configurations du réseau de neurones, et aucun échantillonnage des poudres
commerciales utilisées pour la phase d’apprentissage, n'‘ont permis son optimisation. L'erreur
relative la plus faible obtenue pour les poudres test avoisinait les 20%! Le réseau de neurones
s'est donc avéré inutilisable pour la prédiction d'une telle caractéristique a partir des facteurs

influents choisis.

5.3.5. Prediction de la courbe de densification lors du compactage des poudres de fer
La encore, aucune des configurations du réseau de neurones, ni aucun echantillonnage
n‘ont rendu possible son optimisation. Les poudres test ont donné des résultats simulés trop
différents de ceux expérimentaux (erreur relative la plus faible > 13%!). Le réseau de
neurones s'est donc avéré, une fois encore, inutilisable pour la prédiction de la courbe de

densification lors du compactage des poudres de fer a partir des facteurs influents choisis.
54. Conclusions

Les résultats obtenus pour la validation de la fiabilité du réseau de neurones dans la
prédiction des densités des poudres d'alumine et de fer sont mitigés:

e Les poudres d'alumine: la prédiction de la densité verte et frittée de ces poudres
semble correcte et l'ordre de grandeur de l'erreur relative acceptable. Les
parametres choisis comme facteurs influents (valeurs d’entrée) semblent
appropriés et I'optimisation de la phase d'apprentissage du réseau de neurones
semble permettre I'obtention un outil relativement fiable pour chacune de ces
problématiques.

e Les poudres de fer: le réseau de neurones utilisé montre ses limites sur ce type de
poudres. Plusieurs explications peuvent étre soumises:

= Les parameétres choisis comme facteurs influents (valeurs d’entrée)

sur la valeur de la caractéristique a prédire (valeur de sortie) sont
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insuffisants et/ou inadéquats. Il est a noter que ces parametres ont
des valeurs s'étalant parfois sur 3 ou 4 ordres de grandeur
différents. Les valeurs les plus grandes masquent probablement
I’effet des plus petites lors de I'utilisation du réseau de neurones
artificiel.

= Un échantillonnage sans poudre trop «exotique » est parfois
possible, mais la quantité de poudres doit étre suffisante pour
permettre I’utilisation de réseau de neurones. Cela constitue une
limite & cet outil.

= La gamme des valeurs des propriétés physiques choisies (valeurs
d’entrée et de sortie) est trop étroite pour le réseau de neurones.

= L'absence de paramétre d'entrée permettant la classification des
poudres commerciales (selon la composition chimique ou la
distribution monomodale ou bimodale, ou autre) pourrait

également étre dommageable.

Le réseau de neurones semble finalement étre un outil fiable pour certaines
problématiques, mais a utiliser avec discernement. Les résultats obtenus sont a analyser et
interpréter précautionneusement, et en corrélation avec ceux des modeles issus de la

littérature.



RESULTATS & DISCUSSIONS 113

6. RESULTATS & DISCUSSIONS

Dans cette partie, I'influence des parameétres d'entrées sur les valeurs de sortie, obtenues
par l'utilisation du réseau de neurones sur les poudres artificielles créées d'alumine, est
évaluée et analysée. Pour les poudres de fer, la base de données artificielle n'a pas été utilisée

vus les résultats médiocres obtenus par I'outil neuronal pour cette problématique.

6.1. Alumines

Grace aux poudres artificielles d’alumine créées et au réseau de neurones, eduqué pour
prédire la densité crue et la densité frittée des poudres d’alumines, I'influence des paramétres
tels que la distribution en taille des particules, la surface spécifique BET, sur la densification

lors du compactage et du frittage peut étre évaluée.

6.1.1. Comparaison des densités simulées par le réseau de neurones et les valeurs de
la littérature

Il est & noter que cette comparaison s'effectue sur des densités différentes: les modéles de
la littérature simulent la densité d'un empilement tandis que le réseau de neurones prédit la
densité verte de poudres. Cette comparaison est pourtant permise aux vues du procédé de
fabrication des poudres d'alumine expérimentales: I'explication présentée ci-dessous justifie
cette approche.

Les poudres expérimentales sont séchées par atomisation et forment des granules de

articules primaires comme illustré sur la Figure 6.
g
(@) Particule primaire

Agglomeérat primaire
(Présent surtout dans les poudres
submicroniques)

Figure 6: obtention des granules par séchage par atomisation
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Durant leur compactage, 3 phases, illustrées sur la Figure 7 et la Figure 8, se succedent :

Le réarrangement des granules: cette étape ne dépend que de la distribution en
taille et de la forme de granules (la pression appliquée est inférieure a 1MPa). Elle
permet de passer d’un état d’empilement non tassé vers un état tassé des granules.
La déformation plastique des granules: la plus grande partie de la porosité
intergranulaire est éliminée. Elle dépend de I'empilement dans les granules
(densité de granules), lequel est étroitement lié au facteur d'agglomération et a la
distribution en taille des particules primaires dans les granules. La porosité
restante est due a la présence de pores entre les granules non parfaitement
déformées, ainsi qu’a la dureté des agglomérats apres le séchage, entravant leur
déformation.

La densification des granules: le remplissage de la petite porosité intragranulaire a
lieu lors de cette étape. La densification est due au réarrangement des particules

dans les granules (la pression appliquée est supérieure a 200MPa).

0,70 5

A i i
0,65 ! '
_Réarrangement: Déformation , Densification
0,60 - i )
1 1
[ 1 ! 1
= ! |
5 055+ 1 i
o ] | i
@ 050 i i
- | |
@ 0,45 4 ' !
‘@ 1 i ,
S 0404 8 |
a | ' i
0,35 ,
0,30 : !
1 i i
0,25 — e ——
0,1 1 10 100 1000

Pression de compactage (MPa)

Figure 7: densité relative d'une poudre d'alumine séchée par atomisation en fonction de la pression de

compactage appliquée [REE94].

Réarrangement des Déformation des granules Densification des granules

granules

Figure 8: Schémas des 3 étapes de densification lors du compactage d'une poudre granulée [REE94]




RESULTATS & DISCUSSIONS 115

La derniere étape, la densification des granules, est rarement atteinte lors de la
compaction a sec de particules atomisées, dans des conditions techniques normales (200MPa),
utilisées durant la fabrication de céramique [ZHA99]. Dans cette étude, les poudres d'alumine
utilisées sont compactées sous une pression de 100MPa, ce qui ne devrait pas permettre a la
densification des granules, de se produire.

En ce qui concerne I'étape de déformation des granules, les poudres d'alumine (Bayer et
précipitées) suivent la méme methode de préparation, le séchage par atomisation. Ce procédé
est supposé permettre I’obtention de granules sans macroporosité interne. La déformation
plastique de ces granules ne dépend que des adjuvants (liants et plastifiants) et des paramétres
de compactage. Ces parametres et la quantité d'adjuvants étant constants, la déformation
plastique devrait ne dépendre que de I'empilement des particules primaires dans les granules.

Par conséquent, I'hypothése émise est que la variation de la densité du corps vert des
poudres d'alumine granulée dépend fortement de I'empilement dans les granules et des
granules : la comparaison de la densité verte prédite par le réseau de neurones avec la densité

de I'empilement des modeles de la littérature est donc possible.

6.1.2. Facteurs influents sur la densité verte des poudres d'alumine

Le cas des poudres Bayer et celui des poudres précipitées sont traités séparément.

6.1.2.1. Comportement a la densification verte des poudres artificielles de type Bayer

3 gammes de poudres artificielles Bayer sont créées: des poudres dont dso=0.75um et des
poudres dont dsp=1.6um, et enfin dont dsp=3.75um.

Ces poudres artificielles correspondent aux poudres typiques illustrées sur la Figure 9.

Il est & noter le caractere particulier de chacune de ces gammes:

e Les poudres dont dsp=0.75um, sont des poudres relativement agglomérées. Cette

Avant atomisation

Poudres dont dsp=0.68um Poudres dont dsp=0.75um

Figure 9: photographies MEB (grandissement: x10000) de poudres commerciales correspondant a la
gamme ds,=0.75um des poudres artificielles Bayer.
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e Les poudres dont dsp=1.6um, sont quasiment exemptes d'agglomérats et semblent
relativement homogénes. Malgré leur forme plutot arrondies, les particules ne sont

pas sphériques: en effet, leur facteur de forme semble toujours supérieur a 1.

Avant atomisation

Poudres dont dsp=1.2um

Figure 10: photographie MEB d’une des poudres commerciales & la gamme dsy=1.6um des poudres
artificielles Bayer.

Elles correspondent a la plupart des poudres obtenues par le procédé Bayer.
e Les poudres dont dsp=3.75um, ont une sphéricité faible. Leur forme est trés

variable et trés anisotropique.

Avant atomisation

Poudres dont dsp=3.6um

Figure 11: photographie MEB d'une poudre commerciale correspondant a la gamme ds,=3.75um des
poudres artificielles Bayer.

Certaines poudres de cette gamme peuvent étre plutot allongées, sous forme de

batonnets comme la poudre illustrée sur la Figure 12.
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Figure 12 : photographie MEB d’une des poudres commerciales correspondant a la gamme dsp=3.75um
des poudres artificielles Bayer.

Comme relaté dans les articles de Philipse [PHI96, PHI97], les densités de ce type
de poudres peuvent atteindre de fortes valeurs pour des empilements orientés (non
aléatoire), tandis que les empilements aléatoires sont tres peu denses. Dans le cas
particulier de cette poudre illustré sur la Figure 12 avant atomisation, ses particules
semblent avoir une direction préférentielle. Pourtant, la densité crue relative obtenue
reste relativement faible (p, relative=0.61). Le procédé d’atomisation par air a tres

probablement cassé cette orientation préférentielle et établi un empilement aléatoire.

Le graphe 3D ci-dessous permet de visualiser I'effet de la taille des particules combiné a
celui de la largeur de la distribution en taille.

Densité crue relative

Figure 13: Influence de la taille moyenne des particules ds, et de la deviation standard géometricque o4 sur
la densité verte relative simulée des poudres artificielles de type Bayer.

Par des projections dans les différents plans 2D, les influences de la taille dsq et de la
largeur de la distribution en taille des particules sont évaluées.



RESULTATS & DISCUSSIONS 118

Influence de la largeur de la distribution en taille des particules

Dans le modéle [NOL94], la largeur de la distribution en taille n’est pas exprimée selon
0y mais par la déviation standard absolue .

La transformation suivante permet de relier ces deux valeurs [BEA98] :

0, =050, +1

ou dso représente la taille moyenne égale a 5um des particules utilisées dans ce modeéle.

Les modéles de la littérature
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Figure 14: Densité relative d'empilement en fonction de la largeur de la distribution en taille des
particules pour différents modéles de la littérature.

Pour tous les modeles de la littérature présentés ici, une densité d’empilement plus élevée
est obtenue avec des poudres ayant une distribution en taille des particules plus large. Les
densités RCP de sables grossiers [SOH68] et de spheres [NOL93] sont tres proches.

Quant aux empilements RLP, leurs densités sont également proches pour des déviations
standards géométriques élevées. Une différence est observable pour des distributions en taille
plus étroites. Elle provient de I’effet de pontage plus important lors de I’empilement de
sphéres monodisperses, comme Nolan & Kavanagh I’expliquent dans leur article [NOL93]

(cf. : 8§ Les modeles de la littérature p.23).

Comparaison modeles de la littérature et poudres artificielles de type Bayer
La densitée d'empilement (ou densitée verte) des poudres artificielles est analysée en
fonction de la déviation geométrique standard de leur distribution en taille obtenue par la

relation

d d .
o, =—2-=-81 o0 d,,,, =exp

d15.87 90

0.8413-0.1
09-0.1

(Indg, —Ind,,)+1In dm}
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Elle est comparée aux valeurs issues de la littérature ([BEZ2002], [NOL93], [NOL94],

[DEX72], [SOH68]).
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Figure 15: Influence de la déviation standard sur la densité d'empilement des poudres artificielles Bayer.
RCP N&K: densité d’empilement RCP, calculée par Nolan et Kavanagh [NOL93]
RLP N&K: densité d’empilement RLP, calculée par Nolan et Kavanagh [NOL93]

RCP S&M: densité d’empilement expérimentale RCP avec des particules grossiéres (sable), Sohn et
Moreland [SOH68]

RLP D&T: densité d’empilement expérimentale RLP avec des billes métalliques, Dexter et Tanner
[DEX72]

dso=0.75um: densité crue prédite par le réseau de neurones pour des poudres Bayer artificielles dont
d50=0.75p.m

dse=1.6um: densité crue prédite par le réseau de neurones pour des poudres Bayer artificielles dont
d50=1.6p.m

dse=3.75um: densité crue prédite par le réseau de neurones pour des poudres Bayer artificielles dont
d50:3.75um.

D'apres la Figure 15, les résultats de la densité verte prédits par le réseau de neurones
s'averent intéressants. Comme dans les modéles issus de la littérature, la tendance générale est
une augmentation de la densité verte lors d'un accroissement de la largeur de la distribution en
taille des particules.

Cette augmentation est valable pour des empilements RCP et RLP de particules.

Concernant les poudres artificielles dont dsp=1.6um, la courbe de densité en fonction de
la déviation standard géométrique suit globalement celle de Nolan & Kavanagh, simulant la
densité d'un empilement RCP, ou encore celle expérimentale de Sohn & Moreland, simulant

la densité d'empilement RCP de particules grossiéres de sable (cf.: Figure 16).
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Figure 16: comparaison de la densité relative pour les modeles et la simulation des poudres artificielles
Bayer dont dsp=1.6pum.

Il semble que les valeurs des densités predites par le réseau de neurones soient légérement

inférieures a celles simulées par les modeles.

Plusieurs hypothéses explicatives peuvent étre données.

1% hypothése: le modéle de Nolan et Kavanagh [NOL93] simule la densité d'un
empilement de spheres et néglige les interactions interparticulaires, de méme que le modele
de Sohn & Moreland (empilement de particules irréguliéres trés grossieres sur lequel seule la
gravité a un effet).

Le réseau de neurones prédit la densité verte de poudres de forme irréguliere dans
lesquelles des forces attractives agissent entre les particules (Van Der Waals, forces
capillaires durant I'atomisation, la friction). De plus, le procédé de fabrication de ces poudres
forme des agglomérats durs, ce qui limite leur déformation pendant le pressage et diminue la
densité crue.

La différence entre les 2 densités, simulée par les modeéles et prédite par le réseau de
neurones, pourrait étre due a I'effet négatif de ces 2 facteurs, la forme et les forces attractives,
qui empéche un empilement compact. En effet, d'aprés les travaux de Yu, Standish et Zou
[YU92A], il semblerait que la diminution de la densité d'un empilement due a la forme des

particules nécessite une anisotropie forte (y<0.8).

2°™ hypotheése: le séchage par atomisation des poudres utilisées par le réseau de neurones

ne permet pas datteindre une densité RCP. En effet, durant ce procéde, seules les forces
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capillaires agissent: la densité des granules ainsi formées n'est donc pas trés élevée comme le
montre le Schéma 1.

Particules Bayer.
Densité théorique
(Densité relative =1).

Granule séchée par atomisation.
Densité RLP (densité relative=0.6)

Schéma 1 : Granule d'alumine type Bayer séchée par atomisation
pgranu|e5 = pparticu|es primaires*facteur dlempilement :1*0.6 = 0.6 [KNIZOOl]

(Facteur d'empilement=valeur maximale pour RCP et RLP, respectivement 100% et 60%)

Sur cette micrographie (Figure 17), des sous-empilements plus ou moins ordonnés
apparaissent. L'empilement intragranules semble donc étre plus complexe que celui proposé
précédemment. Malgré cela, la tendance générale, obtenue pour la densification simulée des

poudres Bayer artificielles, semble correcte.

3*™ hypothése: il existe des défauts dans les granules non-éliminés par le pressage

comme le montre la photographie de la Figure 17.
Ainsi, la densité des granules de poudre Bayer artificielles, dont dsp=1.6um, donnerait une

densité legerement inférieure aux densités RCP obtenue dans les modeles de Nolan &

Kavanagh et de Sohn & Moreland.
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Le comportement des poudres Bayer artificielles dont dso=0.75um et dso=3.75um, illustré

sur la Figure 18, est différent.
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Figure 18: Comparaison de la densité relative pour les modeles et la simulation des poudres artificielles
Bayer dont dsy=0.75um et ds,=3.75um.

Pour les poudres dont dso=0.75um, le probléme d'agglomération, plus présent pour des
poudres submicroniques, pourrait étre a l'origine de cette différence et engendrer une densité
plus proche de celle d’un empilement RLP que d’un empilement RCP.

Pour les poudres dont dso=3.75um, leur sphéricité est trop différente des spheres utilisées
dans les modeéles de la littérature: ce facteur de forme a un effet négatif, prépondérant sur
I'empilement, par rapport a I'effet positif de la taille. L'empilement de telles particules offre
donc une densité plus proche de celle d'un empilement RLP de sphéres.

Ainsi, les poudres artificielles dont dso=0.75um et dsp=3.75um montrent une densification

plus proche de celle d'un empilement RLP de sphéres que d'un empilement RCP.

Influence de la taille moyenne ds, des particules

Les auteurs des modeles [SUZ2001], [WAKT75], [YU97] et [YAN2000] se sont intéressés
a cet effet. De leurs études, il ressort que lorsque la taille des particules augmente, 2 effets se
produisent:

e Pour une quantité d'adjuvants similaire, la quantité de charges surfaciques reste
similaire. Les forces électrostatiques sont donc plus faibles par rapport aux autres
forces.

e Le rapport des forces Van Der Waals / gravité diminue.

Les particules s'empilent donc plus facilement lorsque leur taille moyenne augmente : les

poudres sont donc plus denses.
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Les valeurs quantitatives des modele de la littérature et celles prédites par le réseau de
neurones ne sont malheureusement pas comparables. En effet, les caractéristiques des poudres
utilisées par les modeéles sont trop différentes de celles utilisées dans cette étude:

e La taille moyenne et/ou les largeurs des distributions en taille des particules de
poudres des modeles sont plus élevées que celles des poudres d'alumine Bayer et
précipitées utilisées pour I’apprentissage du réseau de neurones artificiel.

e Les poudres utilisées dans ces modéles sont empilées sans traitement préalable
(pas d’atomisation a I’air)

La comparaison sera donc uniquement qualitative.

La tendance observée dans ces modeles se discerne également sur la Figure 19, issue des
résultats simulés par le réseau de neurones des poudres artificielles Bayer dont dso=0.75um et
dso=1.6um: une augmentation de la densification lors de I'empilement de particules de plus

grande taille, pour une largeur fixe de la distribution en taille des particules.
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Figure 19 : Influence de la taille moyenne ds, des particules sur la densité verte des poudres Bayer
Pour les poudres dont dsq=3.75um, I'effet bénéfique de la taille sur la densification semble

trop faible face a I'effet néfaste de la forme irréguliere de ces poudres.

Influence de la surface spécifique BET
Le graphe 3D permet une premiére visualisation de I'influence de cette surface spécifique

sur la densité crue (Figure 20).
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Figure 20: Influence de la surface spécifique BET et de la déviation standard géométrique o, sur la densité
verte relative simulée des poudres artificielles de type Bayer.

Ce graphe montre que les parameétres BET et dso sont indépendants. Donner une valeur
fixe a I'un de ces deux paramétres rend impossible I'évaluation de I'influence de l'autre.

En effet, la surface spécifique BET est directement reliée a la distribution en taille des
particules. Une valeur de cette caractéristique peut étre obtenue a partir de la taille moyenne

des particules dso et la déviation standard géometrique de la distribution en taille des
particules.

La poudre Bayer étant peu agglomérée : plus la taille moyenne des particules est grande
plus la surface spécifique de la poudre diminue, pour un oy fixe.

Les discussions sur I’influence de la taille moyenne des particules, vues dans le

paragraphe précédent, sont donc également probablement valables pour I’étude de I’influence
de la surface spécifique sur la densité crue relative.

La projection du graphe de la Figure 20 selon le plan (og, pc) facilite I’observation de
cette influence (Figure 21).
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Figure 21 : influence de la surface spécifique BET sur la densité crue relative simulée par le réseau de

neurones pour les poudres artificielles Bayer.

D’apres cette projection, la densité verte d’une poudre Bayer semble relativement

sensible & la variation de la surface spécifique BET (et donc a la variation de la taille moyenne

dso): lorsque la surface BET diminue, la densité crue diminue.

Par contre, pour les poudres dont dsp=3.75um, la densité crue relative semble quasi

insensible a la variation de la surface spécifique BET : la non-sphéricité de cette gamme de

poudre est probablement le facteur limitant de la densification.

6.1.2.2. Comportement a la densification verte des poudres artificielles précipitées

Dans le cas des poudres artificielles précipitées, la valeur de la surface spécifique BET est

choisie constante (14.1 m#/g). Lorsque la valeur dso mesurée augmente, cela correspond en

fait, a une proportion d'agglomérats primaires plus importante que celle des particules
primaires comme illustré sur la Figure 22.

- Particules primaires non agglomérées

- Agglomérats primaires

Cum. Vol.%

dso (wm)

A

Cum. Vol.%

dso (um)

Cum. Vol.%

dso (wm)

Figure 22: schéma de la proportion de particules primaires et d'agglomérats primaires dans les poudres

artificielles ayant une méme surface spécifigue BET=14.1 m#{g.
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Ainsi, pour une valeur fixe de la surface spécifique BET, plus la taille moyenne dso
mesurée serait élevée, plus la poudre serait agglomérée.
D’apres German [GER96], I’agglomération de ces particules primaires en agglomerats

primaires est évaluée par un facteur d'agglomération tel que :

d
%0 00 dggr __ 6 avec Sger=surface spécifique BET

BET e Pnm

facteur d 'agglomération =

et dger=taille moyenne théorique des particules primaires si ces dernieres sont monodisperses
et sphériques.

Dans le cas présent d’une surface spécifique BET fixe, le facteur d'agglomération serait
donc directement proportionnel a la taille moyenne dso mesurée.

3 gammes de poudres artificielles précipitées sont créées: des poudres dont dse=0.75um,
dont dsp=1.6um, et dont dsp=3um. Une photographie d'une poudre issue de chacune de ces

gammes, avant atomisation, est présentée sur la Figure 23.

Avant atomisation

Poudres dont dsp=0.75um Poudres dont dsp=1.6um Poudres dont dsp=3um

Figure 23: photographies MEB (grandissement: x10000) de poudres correspondantes aux 3 gammes des
poudres artificielles précipitées avant atomisation.

D'aprés la Figure 23, I’hypothése d’agglomération soumise semble étre correcte. En effet,

plus la taille des particules dso augmente, plus la poudre semble agglomérée.

Le graphe 3D ci-dessous permet de visualiser l'effet de la taille des particules combiné

avec celui de la largeur de la distribution en taille.
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Figure 24: Influence de la taille moyenne des particules ds et de la déviation standard géometricque o4 sur
la densité verte relative simulée des poudres artificielles précipitées.

Influence de la largeur de la distribution en taille des particules

Le comportement de la densité verte des poudres artificielles précipitées est en totale
opposition avec celui des poudres artificielles Bayer et des modéles de la littérature : une
diminution de la densité est observée lors de l'accroissement de la déviation standard
géométrique de la distribution en taille (Figure 25).

La projection 2D dans le plan (o4, pc) permet de confirmer cette tendance. Ceci peut
s'expliquer par les propriétés intrinseques de ce type de poudres, et notamment par le facteur
d'agglomération. En effet, les poudres précipitées sont fortement agglomérées (cf.: 6.1.2.2
Comportement a la densification verte des poudres artificielles précipitées) et plus la

déviation standard de la distribution en taille augmente, plus cette agglomération est forte, ce

qui conduit inéluctablement a une diminution de la densité totale (présence de pores intra et
intergranulaires).
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Figure 25: Influence de la déviation standard géométrique sur la densité verte relative des poudres
artificielles précipitées

Il est & noter que pour les poudres dont dsp=3um, la tendance est différente: la densité
diminue lors de l'accroissement de la largeur de la distribution, passe par un minimum (vers
04=2.75, pc=37%) puis augmente.

La densiteé relative verte minimale atteinte est proche de 37%. Elle pourrait s'expliquer par
le procédé de séchage par atomisation appliqué aux poudres tres fines de céramique élaborée
par précipitation. Comme pour les poudres de type Bayer, cette atomisation forme des
granules ayant une densité RLP. Mais les poudres précipitées sont des agglomérats primaires
(formés de particules primaires d’empilement non tassé RLP) et non des particules denses

comme le montre la Figure 26.

Granules Agglomérats primaires
Densité RLP O Densité RLP
(densité relative=0.6) (densité relative =0.6)

Figure 26: Granule d'alumine précipitée, séchée par atomisation

Le taux d’empilement minimal ainsi obtenu serait proche de 36%, ce qui correspondrait
simplement au produit suivant

Pgranules = Pagglomérats *facteur d'empilement [KN12001]
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Pgranules =0.6*0.6 = 0.36 pour un empilement RLP de granules a partir de
particules monodisperses agglomérées. Cette valeur semble en accord avec la valeur 0.37

prédite par le réseau de neurones (Figure 25).

Influence de la taille moyenne ds, des particules

Il est a noter que plus la taille moyenne de grain dso est grande, plus la poudre est
agglomeérée pour ce type de particules. L'observation de la Figure 25 corrobore ce
phénomeéne: la densité verte des poudres artificielles diminue avec l'augmentation de dso, pour
oy fixe.

Conclusion: Le comportement des poudres artificielles précipitées d’alumine est opposé a
ceux observés dans les modeéles de la littérature. Ce qui est d0 a la présence d’agglomérats :
plus la taille des particules augmente, plus la poudre est agglomérée, et moins elle se densifie
lors de I’empilement et du compactage (cf. :paragraphe Comportement a la densification verte
des poudres artificielles précipitéees).

6.1.2.3. Conclusions sur les facteurs influant la densification verte des poudres d'alumine

Pour chaque gamme de poudres artificielles créées, le comportement de la densité verte
prédite par le réseau de neurones peut étre expliqué par les caractéristiques réelles des poudres
auxquelles elles se rapportent:

e la poudre Bayer, non agglomérée et de forme plutdt arrondie (i.e. poudres
artificielles dont dsp=1.6um), suit le comportement des modeles de la littérature en
augmentant sa densité verte lors d'un accroissement de la largeur de la distribution
en taille des particules et de la taille dso des particules. Pourtant, il est a noter que
la forme des particules primaires semble rester fortement influente sur la
densification de ce type de poudre. Et ce paramétre n'est pas pris en compte dans
I'approche par réseau de neurones artificiels. Malgré cela, la tendance générale de
la densification semble respectée.

e La poudre précipitée a un comportement inverse a cause de la forte agglomération
présente dans ce type de poudres.

L'utilisation dans le réseau de neurones, de poudres artificielles créées a partir de la base
de données de poudres réelles, semble relativement bien adaptée pour évaluer les influences
des parametres d'entrées du réseau de neurones sur les parameétres de sortie. En effet, cet outil

semble permettre la mise en évidence de phénomenes connus (expérimentaux et/ou issus de la
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littérature) sur chaque type de poudre d’alumine. Cela permet une utilisation plus poussee

(toujours dans les limites du domaine de validité) comme par exemples :
[ ]

La mise en place d’équations semi-empiriques permettant de relier les valeurs
d’entrée aux valeurs de sortie.

L’évaluation des parameétres optimaux permettant I’obtention d’une poudre d’une
densité donnée

6.1.3. Facteurs influents sur la densite frittée (T=1500°C) des poudres d'alumine

La densité frittée des poudres artificielles est simulée par le réseau de neurones
préalablement éduqué. En fixant certains des parametres d’entrée, I’influence des autres
parameétres sur la densité frittée des poudres d’alumine peut étre mise en évidence.

6.1.3.1. Comportement a la densification frittée des poudres artificielles Bayer

Les graphes 3D ci-dessous permettent de visualiser I'effet de la taille des particules, de la
surface specifique BET, de la largeur de la distribution en taille des particules, de la

concentration en silice et de la densité verte sur la densité frittée des poudres d'alumine Bayer.
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Figure 27: influence de la concentration en silice et de la densité verte sur la densité frittée des poudres
artificielles Bayer.
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Figure 28: influence de la surface spécifique BET et de la largeur de la distribution en taille des particules
sur la densité frittée des poudres artificielles Bayer.

Toutes les tendances ne sont pas clairement visualisées sur ces graphes 3D. Parfois, des
projections dans les différents plans 2D permettent une lecture plus aisée. Par contre, elles
doivent étre utilisées avec précaution car souvent les paramétres sont trop dépendants les uns
des autres pour étre traités séparément.

Les influences de la taille des particules, de la largeur de la distribution en taille des
particules, de la concentration en silice, de la surface spécifique BET et de la densité verte sur

la densité frittée des poudres d'alumine Bayer seront donc discutées a partir des graphes 3D
ou 2D.

Influence de la taille moyenne des particules dsg

Pour des poudres ayant des particules aussi fines, le frittage est dominé par la diffusion et
donc par les réactions aux interfaces [HE2001].

Il est connu que la taille moyenne des particules influence considérablement le frittage et
notamment la frittabilité. En effet, pour un traitement thermique identique, plus les particules
sont fines, plus les mécanismes diffusionnels sont rapides et plus la frittabilité augmente. Ce

qui conduit a une densification plus forte (cf. : § Densification lors du frittage d’un corps vert,
p.68).

Une tendance générale similaire est observable lors de la simulation de la densité frittée
des poudres artificielles Bayer (cf.: Figure 27 et Figure 28).

e Les poudres les plus fines (dso=0.75um) auraient une densité frittée relative
comprise entre 0.9 et 1.
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e Les poudres dont dsp=1.6um auraient une densité frittée relative légerement plus
faible (comprise entre 0.8 et 0.9). Par contre, 3 de ces poudres artificielles offrent
les densités frittees les plus élevées.

e Quant aux poudres dont dsp=3.75um, elles semblent offrir les densifications les
plus faibles (certaines densités relatives sont inférieures a 0.5).

Les tendances simulées par I’approche neuronale semblent donc en accord avec les

tendances issues de la littérature : les particules les plus fines frittent mieux.

Influence de largeur de la distribution en taille des particules oy

D’aprés les auteurs de [SHI98], une distribution en taille des particules fine et étroite
prolonge I’étape intermédiaire du frittage: la croissance des grains est donc retardée et la
densification est plus importante.

Les isodensités ci-dessous donnent une visualisation de l'effet de la largeur de la
distribution en taille combiné avec celui de la concentration en silice, pour chaque gamme de
taille dso des poudres artificielles.
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Figure 29: influence de la largeur de la distribution en taille des particules et de la concentration en silice
sur la densité frittée des poudres artificielles Bayer dont dso=0.75um.

Pour cette gamme de poudre, la meilleure frittabilité est obtenue pour de faibles
déviations standards (cf.: Figure 29). Cette tendance peut s'expliquer par I'obtention d'un
frittage alors plus homogene. En effet, pour ces poudres submicroniques soumises a
I'agglomération, une distribution en taille des particules plus étroite comporte moins
d'agglomérats: le corps cru est donc plus homogéne. Pour des distributions en taille des
particules plus larges, le frittage deviendrait moins homogéne, ce qui semble favoriser une

croissance abnormale des grains.
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Il faut néanmoins rester prudent sur cette interprétation, compte-tenu du faible écart

(<10%) entre les densité frittées les plus faibles et les plus fortes obtenues.
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Figure 30: influence de la largeur de la distribution en taille des particules et de la concentration en silice

sur la densité frittée des poudres artificielles Bayer dont dsp=1.6um.

Pour les poudres artificielles dont dsp=1.6um, la densité frittée semble relativement

insensible a la largeur de la distribution en taille des particules (cf. : Figure 30).
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Figure 31: influence de la largeur de la distribution en taille des particules et de la concentration en silice

sur la densité frittée des poudres artificielles Bayer dont dso=3.75um.

Quant a cette gamme de poudre, l'effet de la largeur de la distribution en taille des

particules semble relativement chaotique (cf. : Figure 31). Il est a noter la faible frittabilité de

ce type de poudre, la densité frittée relative maximale n'excédant pas 0.8. Cette faible

frittabilité est probablement due & une densité crue déja faible ainsi qu'a la relativement

grande taille des particules.
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Influence de la pureté de la poudre : influence de la concentration en silice

La concentration en impuretés dans I’alumine peut engendrer des variations importantes
sur le frittage de la poudre. Plus particulierement, certaines impuretés ont une influence
directe sur la frittabilité de la poudre d’alumine, ce qui est notamment le cas pour la silice. En
effet, sa présence est supposee provoquer I’apparition d’une phase liquide qui augmente la
vitesse de densification lors du frittage, la silice liquide remplissant les interstices et pores de
la poudre.

Les courbes d'isodensités présentées en trois graphes distincts, selon la taille moyenne dsg
des particules (Figure 29, Figure 30, Figure 31) permettent une meilleure visualisation.

e Poudres dont dsp=0.75um: la valeur optimale de la concentration en silice semble
étre proche de 5000ppm (log [SiO;]=3.699), et ce, quelle que soit la déviation
standard géometrique de la distribution en taille des particules. La encore, 1l faut
néanmoins rester prudent sur cette interprétation compte-tenu du faible écart
(<10%) entre les densité frittées les plus faibles et les plus fortes obtenues.

e Poudres dont dsp=1.6um: pour cette gamme de poudre, la frittabilité est la
meilleure lorsque la présence de silice est la plus faible, ce qui est en contradiction
avec I'hypothése énoncée.

e Poudres dont ds=3.75um: les densités frittées les plus fortes sont obtenues avec
des poudres dont la concentration en silice est soit faible (100ppm) soit forte
(50000ppm). Malgre cela, leurs valeurs restent largement inférieures a celles

obtenues pour les autres gammes de poudres.

Influence de la surface spécifique BET
L'impact de ce parametre sur la densité frittée est impossible a évaluer si d'autres
paramétres comme la taille et la distribution en taille des particules de la poudre sont fixés.
Son influence sur la densité frittée est donc évaluée en fixant la valeur de la concentration

en silice. La Figure 32 illustre cette influence.
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Figure 32: influence de la surface spécifique BET et de la concentration en silice sur la densité frittée des
poudres artificielles Bayer.

La Figure 32 montre une augmentation de la densité frittée pour des poudres de surface
spécifique plus grande.
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Figure 33: influence de la surface spécifique BET sur la densité frittée des poudres artificielles Bayer.
Ce résultat, mieux visualisé sur la Figure 33, projection du graphe 3D dans le plan (BET,
ps), est attendu vu la dépendance entre la surface BET et la taille des particules dso. En effet,
une surface BET élevée correspond a une taille des particules dsy plus petite donc a une

frittabilité meilleure. Ce qui engendre une densification plus importante.
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Influence de la densité crue sur le frittage

La encore, evaluer l'influence de ce parametre unique sur la densité frittée s'avere
difficile: la densité crue est en effet liée a la distribution en taille des particules et la surface
spécifique BET.

Les courbes d'isodensités (Figure 34, Figure 35, Figure 36), présentées en trois graphes
distincts selon la taille moyenne dso des particules, permettent une observation plus aisée de

I'influence de ce parametre.
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Figure 34: influence de la densité crue et de la concentration en silice sur la densité frittée des poudres
artificielles Bayer dont ds,=0.75um.

D'apres la Figure 34, la frittabilité semble meilleure pour les poudres dont la densité crue
est la plus faible. Pour cette poudre submicronique, les densités crues les plus faibles
correspondent aux distributions en taille des particules les plus étroites et donc les moins
agglomeérées: les corps crus les moins denses sont donc les plus homogenes et par conséquent

leur frittabilité en est améliorée.
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Figure 35: influence de la densité crue et de la concentration en silice sur la densité frittée des poudres
artificielles Bayer dont dsp=1.6um.

Associé a une concentration en silice faible, les poudres dont la densité aprés compactage
est la plus forte semblent fritter le mieux.
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Figure 36: influence de la densité crue et de la concentration en silice sur la densité frittée des poudres
artificielles Bayer dont ds,=3.75um.

Il semble difficile de dégager une tendance sur cette Figure 36. La taille des particules
ainsi que leur forme semblent complétement annihiler I'effet de la densité de la poudre aprés
compactage. De plus, I'écart entre les valeurs des densités crues est beaucoup trop faible pour
permettre I'évaluation de I'influence de la densité du corps cru sur la densité frittée pour cette

gamme de poudres.
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6.1.3.2. Comportement a la densification des poudres artificielles précipitées

Le graphe 3D ci-dessous permet de visualiser I'effet de la taille des particules combiné a
celui de la concentration en silice et la densité verte.
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Figure 37: Influence de la taille des particules, de la concentration en silice et de la densité verte sur la
densité frittée simulée des poudres d'alumine artificielles précipitées.

Influence de la taille moyenne ds, des particules

Dans le cas des poudres artificielles précipitées, I'hypothése des modéles [HE2001] et

[GER96] issus de la littérature est vérifiée, comme le montre la Figure 37 : la densité frittée
augmente lorsque les particules sont plus fines.

Influence de largeur de la distribution en taille des particules o

La Figure 38 permet une bonne visualisation de I'influence de ce parametre sur la densité
frittée des poudres précipitées.
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Figure 38: Influence de la déviation standard géométrique, de la concentration en silice sur la densité
frittée simulée des poudres d'alumine artificielles précipitées.

2 tendances sont a dégager :

e pour dsp<lum, la densité frittée semble rester constante lorsque la largeur de la

distribution en taille des particules augmente.
[}

pour dsp>1um, la densité frittée diminue lorsque la largeur de la distribution en
taille des particules augmente. Ceci peut étre attribué a I’agglomération des
particules : en effet, plus la distribution en taille des particules est large, plus
I’agglomération est forte, ce qui freine la densification lors du frittage.

Ces résultats sont en parfait accord avec la frittabilité des agglomérats. En effet, les
particules primaires, formant les agglomérats, frittent entre elles pour donner des régions

denses, laissant de larges pores interagglomérats, difficiles a fritter comme le montre le
schéma ci-dessous.
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Schéma 2 : effet de I’agglomération sur le développement d’une taille de pore bimodale, conduisant au
retrait des petits pores et a la croissance des plus grands pores interagglomérats [GER96].

Les pores intra-agglomeérats tendent alors a disparaitre pendant le frittage tandis que les
pores interagglomérats croissent.

Influence de la pureté de la poudre : influence de la concentration en silice

La présence d’impureté et notamment celle de la silice favorise la frittabilité (cf.: §
Influence de la pureté de la poudre : influence de la concentration en silice p.131).

Le graphe presenté sur la Figure 39 évalue I’influence de ce paramétre sur la densité
frittée prédite par le réseau de neurones pour des poudres artificielles précipitées.
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Figure 39 : Influence de la déviation standard géométrique, de la concentration en silice sur la densité
frittée simulée des poudres d'alumine artificielles précipitées.

Une légere augmentation de la densité frittée, lors d’une concentration plus élevée en

silice, est constatée sur la Figure 39. Cette tendance est donc en accord avec la théorie
exposeée ci-dessus.

Influence de la densité crue apres compactage

D’aprés [GER96], plus la pression appliquée lors du compactage est forte, plus la densité
verte augmente ainsi que le nombre de coordination et la taille des contacts entre les
particules, tandis que le taux de croissance des cous et le retrait diminuent. Dans la plupart des

cas, le compactage augmente la densification lors du frittage, la porosité verte étant réduite et
la surface de contact entre les particules plus grande.
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Figure 40: Influence de la concentration en silice, de la densité crue relative sur la densité frittée simulée
des poudres d'alumine artificielles précipitées
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D'apres la Figure 40, les résultats prédits par le réseau de neurones semblent corréler les
hypothéses précédentes : pour une taille de particule fixe, la densité frittée est améliorée par
un corps cru plus dense, et ce quelle que soit la concentration en silice.

Cette amélioration semble plus flagrante lorsque la taille moyenne dso des particules
augmente. Ce phénoméne est probablement di & une porosité verte tres forte dans le cas des
poudres trés agglomérées (dsp=3.75um) : le taux de densification lors du frittage y serait donc
beaucoup plus important, mais la densité frittée finale de ces poudres resterait faible.

L’adage « Un bon corps cru donne un bon corps fritté » semble donc vérifié.

6.1.3.3. Conclusions sur les facteurs influant la densification frittée des poudres d'alumine

Poudres Bayer

L'influence de chacun des paramétres testés (valeurs d'entrée du réseau de neurones
artificiels) sur la densité frittée des poudres de type Bayer est loin d'étre simple a évaluer.
Cependant, il ressort de cette étude plusieurs tendances:

e La taille médiane des particules semble jouer un réle important: plus la poudre est
fine, meilleures semblent les diffusions aux joints de grains et donc meilleure
semble la densification. Cette tendance semble pouvoir se généraliser au trois
gammes de poudres étudiées.

e La tendance observée pour l'influence de la surface spécifique semble similaire:
elle découle directement de I'influence de la taille médiane des particules, ces deux
parameétres étant en totale dépendance. L'augmentation de la surface spécifique
semble donc conduire a une meilleure frittabilité de la poudre.

Les autres tendances sont plus difficiles & mettre en évidence et dépendent de la gamme
de taille médiane des particules.

e Pour la gamme dsp=0.75um, les corps les plus denses semblent étre obtenus pour
de faibles largeurs de PSD, de faible densité crue (ces deux paramétres sont
dépendants I'un de l'autre) et une forte concentration en silice.

e Pour la gamme dsp=1.6um, la densité frittée semble insensible a la largeur de PSD
et la meilleure frittabilité est obtenue pour les poudres ayant une forte densité crue
couplée a une faible concentration en silice.

e Pour la gamme dsp=3.75um, les résultats sont trop chaotiques pour pouvoir

dégager des tendances caractéristiques.
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Poudres précipitées
Les tendances des parameétres testés semblent plus évidentes que pour les poudres type
Bayer. Ainsi, I'étude de ces poudres précipitées conduit aux conclusions suivantes:

e La taille médiane semble influencer fortement la frittabilité: plus la poudre est
fine, plus la densité frittée semble améliorée.

e La présence de silice semble lIégérement favoriser la frittabilité.

e Un corps cru plus dense semble fritter plus densément.

e La sensibilité de la frittabilité a la largeur de la PSD semble différente selon la
gamme de particules a laquelle le frittage est appliqué. Pour les poudres aux
agglomeérats primaires submicroniques (dsp<lum), la densité frittée semble
insensible a la variation de la déviation standard géometrique de la PSD. En
revanche, pour les poudres dont dso>1um, une PSD plus étroite semble favoriser

une meilleure frittabilité.
6.2. Poudres de fer

Dans la partie précédente (8Validation du NN), les limites de l'utilisation du réseau de
neurones ont été atteintes: ce dernier s'est avéré inefficace pour prédire les densités tassées,
vertes et frittées, ainsi que la courbe de densification verte et les duretés Brinell des corps
frittés. L'apprentissage du réseau de neurones n'a pu étre optimisé. Les simulations des
densités de poudres artificielles, créées a partir des poudres réelles donnent donc des résultats

aberrants, dont la présentation dans ce travail n'offre aucun intérét.
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7. CONCLUSION GENERALE

Le but de cette étude est de développer une meilleure compréhension des influences des
caractéristiques d’une poudre séche sur sa densification, lors de son empilement, son
compactage et son frittage. Et ce, grace a I’approche par réseaux de neurones artificiels et en
s’appuyant sur les modeles de densification issus de la littérature.

Le travail, présenté ici, s’est appuyé sur une analyse des caractéristiques de poudres
commerciales : une série de poudres d’alumine granulée (élaborées soit par procédé Bayer
soit par voie chimique) et une serie de poudres metalliques (fer pur et faiblement allié). A
partir de cette base de données, des réseaux de neurones artificiels ont été éduqués et
optimisés lors d’une phase d’apprentissage, puis utilisés pour prédire les densités tassée, crue
et frittée de poudres d’alumine et de fer. Leur viabilité a été évaluée via la simulation de
poudres-test.

L’utilisation de I’approche par réseaux de neurones a donné des résultats divergents, selon
s’il était appliqué aux poudres céramiques ou aux poudres metalliques.

e Poudre d’alumine granulée: pour ce systeme spécifique, I’outil réseaux de
neurones offre des résultats de prédiction de densités vertes et frittées acceptables.
Les caractéristiques des poudres, choisies comme facteurs influents dans cette
approche, se sont révélées suffisamment appropriées pour cette problématique.
Cette approche permet alors de prédire correctement les densités verte et frittée de
poudres sans autre experience, a partir de caracteristiques facilement accessibles.

e Poudre de fer: pour ce type de poudres, par contre, le réseau de neurones
artificiels s’est avére non viable quelque soit la problématique étudiée, de la
prédiction des densités vertes et frittées a celle de la dureté Brinell aprés frittage,
en passant par celle de la courbe de densification verte. Plusieurs hypothéses sont
soumises pour expliquer cet échec :

o L’échantillonnage des poudres commerciales n’est pas optimal.

o0 Les caractéristiques des poudres, choisies comme facteurs influents pour
ce systeme spécifique, sont inadéquates et/ou insuffisantes.

o Ces caractéristiques ont des valeurs trop proches les unes des autres (par
exemple, les densités tassées relatives minimale et maximale sont
respectivement 35.6% et 48.3%) : le domaine de valeurs n’est pas

suffisamment large pour permettre I’optimisation du réseau de neurones.
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La combinaison de ces hypothéses semble donc étre néfaste a I’outil réseaux de
neurones artificiels. Ces problématiques ont ainsi permis de mettre en évidence les

limites d’un tel outil et les précautions a prendre lors de son utilisation.

L approche par réseaux de neurones artificiels étant qualifiée de "viable" pour les
systemes spécifiques des poudres d'alumine granulée, elle a été combinée avec les modeéles
issus de la litterature, pour essayer de dégager les principales tendances et influences des
caractéristiques d’une poudre séche, agissant sur les mécanismes de densification verte et
frittée. 1l est a noter que cette approche ne peut étre utilisée qu'au sein du domaine de validité
défini par la gamme des caractéristiques des poudres d'apprentissage. Les conditions
d'élaboration spécifiques utilisées dans cette étude ont permis une comparaison entre les
modeles d'empilement de la littérature et les simulations de la densité verte des poudres
d'alumine granulée. Les analyses ont été scindées en deux, l'une portant sur les poudres
d'alumine de type Bayer, l'autre sur les poudres précipitées.

e Poudre de type Bayer: les tendances générales dégagées par l'approche neuronale
ont corroboré les comportements lors des densifications verte et frittée de poudre,
mis en évidence dans les modéles de la littérature.

o Un accroissement de la largeur de la distribution en taille améliore la
densité verte de la poudre. Il en va de méme pour une augmentation de la
taille moyenne dso de la poudre.

o0 Une surface spécifique BET plus grande (donc une taille moyenne dsq plus
petite pour ce type de poudre peu agglomérée) améliore la frittabilité et
donne des corps frittés plus denses. Les autres influences, comme par
exemple celle de la concentration en silice, la densité verte ou la largeur de
la distribution en taille, sont plus délicates a mettre en évidence via
I'approche neuronale.

e Poudre précipitée: le comportement des poudres lors de leur densification verte et
frittée a semblé en accord avec leurs caractéristiques intrinseques.

o La forte sensibilité a I'agglomération de ce type de poudre donne lieu a des
tendances inverses a celle des poudres Bayer lors de la densification verte,
et donc a celles des modeles de la littérature. Ainsi, plus la taille des
particules augmente, plus la poudre est agglomérée, et moins elle se
densifie lors du compactage spécifique appliqué dans cette étude. La

densification verte a également semblé sensible a la déviation standard
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géometrique: une distribution en taille des particules plus large subit plus
fortement le probléme de I'agglomération plus forte, ce qui conduit a un
corps moins dense. Il est a noter que cette agglomération est a I'origine des
densités vertes plus faibles pour les poudres précipitées que pour les
poudres Bayer.

0 Concernant la densification frittée, les influences des différentes
caractéristiques de la poudre initiale sont en accord avec les modéles de la
littérature. Ainsi, la taille moyenne s'avére étre un facteur prépondérant:
plus la poudre est fine, plus la frittabilité est améliorée. La présence de
silice, de méme qu'une forte densité verte favorisent également des corps
frittés plus denses. Par contre, la sensibilité de la densité frittée a la largeur
de la distribution en taille des particules n'a pas pu étre mise en évidence.

Appliquee au systeme spécifique de l'alumine granulée, I'approche neuronale a donc
permis de dégager et de mieux comprendre les influences de certaines caractéristiques de cette
poudre sur leur densification verte et frittée. Ces influences sont en accord avec celles
connues, issues de la littérature et les propriétés intrinseques de ce type de poudre. De plus,
cette approche offre un avantage non négligeable: il permet d'évaluer I'influence directe d'un
parametre unique, ce qui est rarement possible via les modeles de la littérature. Par exemple,
I'influence directe de la concentration en silice sur la densité frittée peut étre évaluée tres
facilement, sans autre expérience, en fixant les autres caractéristiques (valeurs d'entrée du

réseau de neurones artificiel).

L'outil "réseaux de neurones artificiels" semble donc viable pour certaines problématiques
et offre une contribution non négligeable a la compréhension de certains phénomenes
physiques, et notamment celui de la densification des poudres d'alumine granulée. Bien
entendu, cet outil nécessite un apprentissage et une utilisation rigoureux et ne peut étre
appliqué qu'a un systeme spécifique. Mais pour des entreprises spécialisées dans la
technologie des poudres, il apporterait une aide précieuse au choix des poudres pour une
application et un cahier des charges fixés: par une simple analyse de certaines caractéristiques
physiques, une densité verte ou frittée pourrait, par exemple, étre prédite, sans autre
experience nécessaire.

De nouvelles investigations pourraient étre réalisées afin de permettre I'obtention d'un

outil neuronal viable pour le systéeme spécifique des poudres de fer.
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8. ANNEXES

8.1. Les modeéles de la littérature sur ['empi[ement, le compactage et le

ﬁittage de poudres multimodales

8.1.1. Densification lors de I'empilement des particules

8.1.1.1. Modeles expérimentaux, empiriques et semi-empiriques

Dans les articles [Z0U2001, YU92A, AYE72, YU97, ZOK91], les modeles reposent sur
I'étude expérimentale d'empilements de mélanges de grosses particules. Le rapport en taille
des particules de chaque poudre monotaillée est optimisé afin d'obtenir la meilleure densité ou
une densité définie. Ces modeles se limitent donc a I'empilement de mélange de grosses

particules, sphériques ou non.

Dans I’article [ZOU2001], les particules sont des billes sphériques monotaillées de verre
plombé, dont le diamétre est 250 ou 600um.

Protocole expérimental: un mélange bimodal de ces deux sortes de particules est fabriqué
et versé simultanément a un liquide dans un contenant. Ce dernier est soumis & une rotation
permettant une distribution uniforme de liquide autour des particules. Le mélange est ensuite
versé dans un récipient calibré, qui est ensuite pesé aprés que l'excés en particules ait été
nivelé. Une pesée est également effectuée aprées séchage de la poudre.

Remarque: Ce protocole ne tient pas compte des effets de segrégation selon la quantité de
liquide utilisée.

La densité est étudiée en fonction du rapport des petites particules sur les grosses
particules.

Les résultats observes sont similaires a ceux basés sur des empilements secs. Cette
similitude permet I'application des modéles d'empilement secs sur les empilements humides.

Par exemple, I'équation empirique de Westman, énoncée ci-dessous, peut étre utilisée
pour un empilement binaire de particules sphériques ou non. Elle utilise la notion de volume
spécifique. Ce volume spécifique dépend du rapport en volume, diametre des petites
particules sur les grosses et est inhérent au volume spécifique des petites et grosses (=volume
specifique pour des empilements de particules monotaillées).

2 2
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ou V est l'inverse de la densité d'empilement, Xs et X, sont les fractions volumiques
respectives des petites et grosses particules, ds et d_ leur taille respective, Vs et V. leur
volume spécifique inhérent. Pour un empilement sec, G ne dépend que du rapport en taille r
des particules, tandis que pour un empilement humide, il dépend également du taux
d'’humidité M et de ds et d.. Cette valeur de G est obtenue en ajustant I'équation de Westman

aux résultats expérimentaux d'un empilement binaire pour une valeur M donnée.
= une bonne description d'un empilement binaire de particules humides et
notamment de I'influence du rapport en taille des particules sur leur densité

d'empilement.

Limites: ce modéle n'est applicable que pour des grosses sphéres. Le rapport dpetit/grosse
ne doit pas étre trop large (<0.824) sinon I'empilement binaire est traité comme un

empilement de particules monotaillées.

Des empilements RLP binaire et ternaire de particules non-sphériques (billes de verre
commerciales, spheriques et cylindriques) sont observés dans [Iarticle [YU92A].
L’expérience est quasi similaire a celle de [ZOU2001] decrite précédemment, mais cette fois,
I'empilement n'est pas effectué par voie humide. Ici, les auteurs mesurent la hauteur occupée
par des particules dont le diamétre varie de 1 a 12mm.

La gravité et les effets de bord sont supposés étre négligeables par les auteurs.

Les résultats sont les suivants:

e Empilement binaire :
o la densité du mélange, cylindres + spheres de diametre différent, augmente
lorsque le diamétre des sphéres diminue.
o le comportement d'un mélange binaire de particules sphériques est
similaire a celui d'un mélange binaire de particules non-sphériques
(cylindres + spheéres).
o densité initiale (non sphérique) < densité initiale (sphériques) pour des
sphéricités <0.8
o dapres Yu & Standish [ ]: 2 empilements sont observables lors du mélange
= Etats non-mixes: des couches se forment
= Etats mixés: une similarité existe entre les systemes d'empilement
de particules sphériques et non sphériques
e Empilement ternaire (combinaisons diverses de particules sphériques et non

sphériques). Il existe la aussi une similarité entre les systémes d'empilement de



ANNEXES 149

particules sphériques et non sphériques. La densité maximale d'un empilement
ternaire est supérieure a celle de I'empilement de chacun des composants. Cette
densité est obtenue par une optimisation du mélange ternaire et du rapport en taille

des composants.
Conclusions : un ajustement du rapport en taille des composants permet d’accéder a une
densification plus importante de I’empilement, les petites particules s’insérant au sein des

pores créés par les grosses.

Les auteurs de [AYE72] s’intéressent a un empilement RCP de sphéres métalliques en
terme de rapport de diametres.

Le principe expérimental est simple: de gros composants monotaillés (6.35mm, 3.18mm)
sont verses dans un tube de compactage, lequel est soumis a une vibration (10min, 80coups,
79 =68.2m.s?). La mesure de la hauteur et du poids stables permet I’accés aux densités
d’empilement de la poudre. L’étude d'une poudre binaire est également effectuée: pour cela,
la seconde partie est ajoutée durant la vibration (15min, 80cps, 7g). L'efficacité d'empilement
est mesurée grace au parameétre P, représentant la fraction volumique de vide disponible,
occupée par de la matiere solide.

Reésultats:

e Pour un empilement de sphéres de diametre d dans un cylindre de diamétre D,

_0313°
P, =0.635-0.216e B (2). La valeur 0.635 est la densité limite pour laquelle les

sphéres remplissent I'espace vide. Elle correspond a la valeur de la densité RCP.

e Pour un empilement de spheres de diamétre d; dans une matrice de spheres de

—0.201i
diamétre d, (d,<d;), P, =0.635-0.737e % (3)

L'efficacité d'empilement P, peut étre optimisée et atteindre une valeur maximale pour un
certain rapport D/d ou d;/d,. Ces équations sont valables pour un systeme spécifique : elles

voient leur parametre modifié lorsque les formes des composants et du vide changent.

Le modéle semi-empirique linéaire d'empilement de particules fines Yu & Bridgewater
[YU97] relie la porosité d’empilement au rapport volumique de gros composants d’un
mélange binaire et bimodal de particules. Sa validité est prouvée par comparaison avec
différents mélanges binaires expérimentaux de poudre d'alumine. Il décrit le volume

spécifique V par I'équation ci-dessous:
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V=max{V]" V..V }=1-¢(4)
i-1

avec Vi = [V, =(V; 1) g() [X; +V X, + SV, [1- 1 (7)]X; )

j=1 j=i+l

ou V; peut étre détermine grace a la porosite initiale g;, X; est le volume solide fractionnel
de la poudre j, rij le rapport petit sur gros du diametre d'empilement équivalent entre les
composants i et j et f(rj) et g(rj) des fonctions d'interactions utilisées pour des particules
sphériques.

_ 3.33 2.77 _ 1.97 3.67

f(rij) - (l_rij) +2'81rij (l_ rij) et g(rij) - (1_ rij) +O'36rij (1_ rij) (6)

Le rapport rij des diametres d'empilement équivalent entre les composants i et j, est
dépendant du rapport correspondant aux diameétres de volume équivalent selon la relation:
r, = f(R;), qui peut étre développé empiriquement pour un type de melange de poudres
donné. La Figure 1 montre la détermination expérimentale de cette relation pour un mélange

de poudres donné.

01 T T T T T T T T T T
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

i

Figure 1: Relation entre le rapport en taille de I'empilement r;; et le rapport en taille mesuré R;;
d'empilements RCP et RLP [YU97].

Pour un empilement RLP, cette relation est r, = R}**(7). Pour un empilement RCP, elle
: _ p0593
est la suivante r; = R;>(8).
La porosité d’empilement binaire, RCP et RLP, est calculée de 2 fagons a partir de (11) et
comparée aux valeurs mesurées expérimentalement :
e en utilisant le rapport des diamétres d’empilement équivalent rj

e en utilisant le rapport des diamétres de volume équivalent R; (représentant le

rapport médian des petits composants sur les gros)



ANNEXES

151

La porosité expérimentale du mélange est prédite avec précision par le modele linéaire

modifié d'empilement, comme I’illustrent la Figure 2 et la Figure 3.

Porosité fractionnelle

0.8

e
3
1

o
(o2}
|

0.5 1

A Porosité RLP mesurée
--——-- Porosité RLP calculée avec RU.

—— Porosité RLP calculée avec n

m  Porosité RCP mesurée
Porosité RCP calculée avec L

------ Porosité RCP calculée avec Rij

r I r I r I r I r
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
Fraction volumique de gros composants

Figure 2: Empilement d'un mélange binaire avec R;;=0.308 [YU97]

Porosité fractionnelle

A Porosité RLP mesurée
- Porosité RLP calculée avec Rij

—— Porosité RLP calculée avec "

= Porosité RCP mesurée
Porosité RCP calculée avec "

0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

Fraction volumique des gros composants

Figure 3: empilement d'un mélange binaire R;=0.057 [YU97]

- Porosité RCP calculée avec Rij

Une valeur minimale de la porosité fractionnelle est obtenue pour une fraction volumique

donnée des gros composants. Il est a noter que si la relation r=R;; est utilisée, il existe une

grande différence entre les porosités calculée et mesurée. Ce qui est attendu vu le type de

poudre expérimentale (poudre d’alumine de ): les particules peuvent en effet facilement

s'agglomérer, donc leur taille d'empilement differe de celle mesurée a partir de particules

individuelles. D'ou l'intérét de I'utilisation de rjj, obtenu en minimisant I'erreur d'ajustement en

terme de porosité.
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Selon les auteurs, lorsque 2 composants sont mélangés et empilés, les petites particules
non seulement remplissent le vide entre les grosses particules, mais collent aussi a la surface
des grosses particules ou forment des agglomerats. Cela a pour conséquence d’augmenter
I'espace entre les particules et induire une grande porosité. Plus la différence entre les tailles
des particules est grande, plus ce comportement prédomine.

Par contre, la détermination de la porosité initiale en fonction de la sphéricité et du
diametre d'empilement équivalent reste difficile et limite le domaine d'applicabilité de ce

modeéle.

Les auteurs Zok & Lange [ZOK91] cherchent & modéliser la densité d’empilements de
poudres composites a larges inclusions sphériques monotaillées, dans des particules
matricielles de plus petite taille.

La densité du composite est donnée par la relation suivante :

yox __ VitV (9) ou Vi, Vi, et V, sont les volumes respectifs des inclusions, de la

V,+V, +V,
matrice et du vide.

L’efficacité d’empilement est obtenue en comparant cette densité a celle de I’empilement
idéal de Furnas présenté ci-apres.

L’empilement idéal de Furnas est basé sur I’hypothese de particules matricielles trés
petites par rapport aux inclusions. Il définit une fraction d’inclusion critique f;° pour laquelle

les inclusions atteignent une densité p. maximale.

0
f 0 pi (10)

- /Oio +(1- pio)pr(r)l

Deux cas se présentent alors :

o fi<fi®:ladensité d’empilement de Furnas est alors

0

F 1%
Sy— S—T
-y,

e fi>fi°: ladensité d’empilement de Furnas est alors

0
pf =t (12)

L’empilement maximal est obtenu pour fi= f;°=0.735 et posséde une densité o =0.87

(avec 0 =p°=0.64).
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La modélisation de la densité d’empilement du composite doit tenir compte de 2 effets :
celui de la surface d’inclusion et celui des contacts d’inclusions. Comme le montre les deux
schémas ci-dessous, il existe une interruption d’empilement a la surface d’une inclusion et au

point de contact entre les inclusions.

+
+
+
4
4+

*
+
‘
<+
<
<+
*
<+
*
<+
*
+
+

Schéma 1 : interruption dans I’empilement des Schéma 2 : interruption dans I’empilement des
particules autour des inclusions sphériques isolées particules au point de contact des inclusions

Figure 4: schémas de I'effet des surfaces d'inclusion et des contacts d'inclusions [ZOK91]

e le volume de vide correspondant a I’effet de la surface des inclusions est
v, = NJVN. (13) ou Vs, Ns et N; sont respectivement le vide associé a un site, le
nombre de ces sites par inclusion et le nombre d’inclusions par unité de volume.

e le volume de vide correspondant & I’effet des contacts des inclusions est

v, = NV,N, (14) ou Ve, N et N; sont respectivement le vide exclus par le point de

contact, le nombre de ces contacts par inclusion et le nombre d’inclusions par
unité de volume.

La densité d’empilement du composite est donc :
P, = P; —V, V. (15)
Ce modele est valide pour les hypothéses suivantes :
e <074

R . . . .
e O<r :?ms 0.1 ou Ry, et R; sont les rayons respectifs des sphéres matricielles et

i
des inclusions.
Dans ces conditions, il existe une bonne corrélation entre les valeurs théoriques et celles
obtenues expérimentalement. Ce modele est applicable aux inclusions de forme différente par
une simple modification des contacts des inclusions. Il existe une valeur f; pour laquelle la

densité d'empilement est maximale.
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Conclusion: pour tous ces modeles d'empilement multimodal, le rapport en taille et en
volume des composants joue un rdle important sur la densité finale du mélange. Cette

derniére peut étre optimisée grace a un ajustement de ce rapport.

8.1.1.2. Modeles numériques et analytiques (assistés par ordinateur)

Les arrangements collectifs

Les auteurs de [DIN2000] s’intéressent au calcul de la fraction occupée en ligne directe L,

égale a la fraction volumique de sphéres Vy dans le volume initial.

QO

O

Figure 5: empilement de monospheéres sur une ligne d‘empilement [DIN2000].

L. est définie comme : L =longueur totale de la ligne occupée par les spheres — longueur
totale exposee entre les sphéres.

Certaines caractéristiques peuvent étre ajoutées, telles que l'effet du diametre du
contenant, la possibilité pour les billes de rouler, la perturbation du modele d'empilement
aléatoire initial. Cela conduit a une prédiction de porosités pour des distributions en taille
continues, larges.

Les mélanges binaires, fines + grossieres, sont également étudiés. Lorsque les fines sont
ajoutées, les grosses particules définissent le volume apparent: les petites n'ont pas de

contribution (elles s'infiltrent dans les pores) comme l'illustre le Schéma 3.

A
Volume apparent d'un empilement Volume apparent d'un empilement
de grosses particules binaire de grosses et fines
particules

Schéma 3: Volume apparent d'un empilement monomodal de grosses particules et celui d'un empilement
binaire et bimodal.
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Le volume minimal apparent est atteint lorsque les petites remplissent totalement les
pores des grosses.
L’equation de Westman et Hugill permet I'évaluation du volume apparent V,c des grosses
particules ( Var pour les petites particules):
V.. =
V: = iz)jrcaF Xe (16)
ou ac (ar): volume apparent des grosses (petites) particules dans un empilement de poudre
monodispersée, Xc (Xg): fraction massique des grosses (petites) particules.
Le plus grand volume apparent calculé délimite le volume apparent V, escompté pour un
systeme bimodal.
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Figure 6: Solution graphique de Westmann et Hugill
montrant le volume apparent versus la composition
pour une série de mélange petites/ grosses [DIN2000].
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Figure 7: Résultats du modéle d'empilement 1D de
particules pour des mélanges petites / grosses ayant
des rapports de diamétre allant de 200:1 a des
valeurs proches de 1:1 [DIN2000].

e la Figure 7 montre que lorsque le rapport des diamétres sapproche de 1,

I'empilement ne devient pas plus dense, et ce pour aucune des compositions du

melange: ces mélanges deviennent donc bien monodisperses.

e les résultats obtenus par le modéle 1D sont proches de ceux obtenus par Westman

& Hugill (cf.: Figure 6). Ce modele semble donc satisfaisant pour prédire la

densité d'empilement monomodal et bimodal.

Le systtme SPACE introduit dans [STR99] permet la génération d’empilement par
ordinateur. L’hypothése de départ est I’utilisation de particules sphériques afin d’annihiler
I'effet de la forme.
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Des particules grossieres de sable et de graviers (dont la taille varie de 1 a 32mm)

procurent une comparaison expérimentale.

Le principe du systeme SPACE est le suivant:

1. génération d'une distribution en taille des particules diluée aléatoire ou structuré

3D. Randomisation : vélocité linéaire et rotationelle assignée a chaque élément.

2. modeéle du mouvement Newtonien.

3. arrét de I'itération lorsque certaines conditions sont atteintes.

Une modélisation fine de la distribution de densité proche de l'interface rigide est ainsi

générée : la densité globale croit en fleche loin de I'interface et s'approche de la valeur a une

distance de l'interface de I'ordre du diamétre de la particule.

Une optimisation de la densité d'empilement du mélange sable /graviers est obtenue en

ajustant le rapport (module de finesse): SPACE est capable de prédire la densité maximale

atteignable pour un matériau granulaire défini avec différentes distribution en taille des

particules.

0.8
133
04t

02

] 2 4 & 16 32
Diameétre des particules en mm

Densité fractionnelle cumulative par volume

Figure 8: fonction cumulative de la distribution
en taille des particules pour des particules de 1 a
32mm sur une échelle semilogarithmique. Les
meélanges définis par les courbes sont simulés
par le systtme SPACE [STR99].

0.78 4
= Densité expérimentale maximum

o Densité numérique maximum

Do

0.77

A
}

Densité volumique
o o
~ ~
N ul
1 1
—ae
ow

°

3

w
1

0.72

o>

ol 4+———7—-+—r—+—-7—+—7"—"T"-""T""T""T"—"—"7"
58 60 62 64 66 68 70 72 74 76 78

Module de finesse

Figure 9: valeurs expérimentales et simulées de la
densité maximale des mélanges indiqués sur la Figure
8, tracées en fonction du module de finesse; la gamme

de taille des particules est de 1 & 32mm. [STR99]

La Figure 9 montre que les résultats expérimentaux et simulés sont en bonne adéquation.

Ainsi, la densité volumique maximale augmente avec la diminution du module de finesse (du

mélange A au mélange E). La densité optimale est obtenue pour le mélange E puis elle chute

pour le mélange F.
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Cette modélisation semble donc performante pour simuler la densité volumique d'un
empilement de matériau avec des distributions en taille différentes. Par contre, les particules

sont supposées sphériques et I'effet de la forme n'est donc pas pris en compte dans ce modeéle.

La simulation Monte-Carlo de la densité RCP de sphéres est etudiée dans [SMI97C].

La génération de cet empilement est obtenue grace au "Random Build Algorithm™: une
particule aléatoire (= placement et mouvement consécutifs de particules indépendantes) est
placée, puis est soumise a un mouvement dans une direction aléatoire.

Pour un empilement de 2 tailles de sphéres, le rapport de la taille des particules est donné
par I'équation:

Rapport de taille de particules = 126(p)*-133(p)+35.5 (17) ou p: densité fractionnelle.

Une densité désirée est choisie : la simulation donne les rapports en taille des particules
correspondants.

Cette modélisation permet donc d'optimiser le rapport des particules afin d'obtenir une

densité d'empilement désirée.

Les auteurs de [DODB85] s’intéressent a la densité d'empilements structurés (cc, bcc, cfc
par exemple) de spheres monotaillées.

La fonction de distribution radiale et le nombre de coordination sont étudiés.

L'optimisation de la densité d'empilement est obtenue a l'aide du rapport en petites
sphéres dans un mélange binaire.

Cette étude reste trop éloignée de celle d'un empilement aléatoire pour la détailler plus

précisément.

Les algorithmes mathématigues

L’effet de la distribution en taille des particules sur I'efficacité d'empilement est observé
dans [BIE74].

D’aprés le modéle de Lee, I'efficacité de I'empilement est donnée par la formule:

H:ngvj (18) ou ¢: coefficient d'empilement binaire et v;: la fraction volumique des
j=1

particules de taille j.
En ajustant le rapport, la densité de I'empilement est optimisée.
Ce résultat est en accord avec ceux obtenus dans le paragraphe 8.1.1.1 Modeles

expérimentaux, empiriques et semi-empiriques.
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8.1.1.3. Conclusion

Le rapport en taille semble jouer un réle important dans la densification d’empilement
d’une poudre multimodale: la densité d'un mélange multimodal est supérieure a celle d'un
empilement monomodal: les petites particules s'infiltrant au sein de la porosité des plus
grosses particules. Il existe un rapport en taille et en volume optimal permettant I'obtention

d'une densité d'empilement maximale.

8.1.2. Densification lors du frittage d'un corps vert

8.1.2.1. 1" étape du frittage

L’auteur de [DOR2001] offre un comparatif de modéles décrivant les étapes initiales du
frittage avec un systéme bimodal expérimental. Il utilise pour cela, une mesure in situ dans un
dilatométre d'un échantillon d'alumine.

Expérience: une poudre d'alumine précipitée possede une distribution en taille des
particules bimodale : dso(fines)=0.8um et dso(grosses)=5um. Une poudre de fine est obtenue
par centrifugation.

Des lits de poudres sont faits a partir de différents rapports 3:1, 1:1 et 1:3. De I'eau y est
ajoutée en rapport massique 2:1 et les mélanges sont broyés dans un broyeur a billes. Puis ces
mélanges sont sechées et broyés a sec pour casser les agglomérats. Une compression uniaxiale
a 25MPa d'un cylindre de diameétre 25mm suit. La densité crue est déterminée a partir du
poids et des dimensions de la piece.

Cette piéce subit ensuite un cycle thermique complet: chauffage a 1560°C pendant
160min, puis refroidie. Les variations dimensionnelles de la piéce sont suivies in situ.

Pour confirmer la validité des résultats obtenus par ces observations in situ, 4 corps verts,
issus des poudres initiales grossiéres et fines, subissent un cycle thermique identique (vitesses
de chauffe et de refroidissement identiques) mais avec des paliers plus ou moins longs a
1560°C (0, 40, 80 et 120min). Leur densité frittée est déterminée a partir de la masse et des
dimensions des corps.

Résultats:

e Densite verte:

0 Les poudres les plus grossiéres offrent les densités vertes les plus fortes, ce
qui est d0 a une diminution de la friction au sein du systéeme de grosses
particules.

o En combinant des poudres fines et des poudres grosses, la densité

augmente : les plus petites rentrent dans les interstices des plus grosses.
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Une augmentation de la densité est observée lorsque la proportion de

grosses particules augmente.
e Densité frittée: la densité finale augmente lorsque la proportion de petites
particules s'accroit, ce qui provient de la meilleure frittabilité des petites

particules.

Description de la courbe de frittage
1. la densité diminue doucement comme attendu lors de I'expansion thermique.
2. elle s'abaisse brusquement d'une petite quantité vers 600°C, puis continue a
décroitre avec la méme vitesse que celle de I'étape 1.
entre 1300 et 1400°C, la densité augmente rapidement.
Pour une température proche de I'isotherme, le taux de densification augmente.

pendant l'isotherme, le taux de densification décroit graduellement avec le temps.

o v > w

lors du refroidissement, la densité augmente plus que I'expansion thermique ne le
prédit.

Notes: lorsque la proportion de grosses particules est augmentée, une densification plus
faible et une initiation plus tardive deviennent plus fréquentes.

2 explications des différences, entre la théorie conventionnelle de frittage et les
expériences lors des étapes 2 et 6, sont possibles.

e FEtape 2: la différence résulte du relachement des contraintes résiduelles
introduites lors du pressage.

Etape 6: la différence résulte de la poursuite du frittage lorsque les échantillons
sont refroidis, ce qui engendre des divergences entre la densité des échantillons ayant
subi le cycle thermique complet, et celle des échantillons dont le test a été interrompu.
e Phénoméne de rayonnement: les échantillons irradient de la lumiére, ils

apparaissent donc plus grands qu'ils ne le sont, ce qui induit des erreurs dans les

mesures de leur dimension.
Les modeles de prédictions utilisés a titre comparatif dans cet article sont les suivants:

e Coble [COBT73]: les effets de la taille des particules sur le comportement durant le
frittage sont étudiés. Une solution analytique basée sur une hypothése simple
concernant la géométrie des cous est utilisée.

e German: la connaissance de la densification des particules fines et grossiéres

permet d'accéder a la prédiction de la densité frittée d'une poudre bimodale.
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1
AL A(%T (19)
RL RL

ou AL: retrait linéaire, R.: taille des grosses particules, t: temps, A: constante dépendante
de T et n: exposant temporel dépendant des mécanismes actuels du transport de matiere.

e Pour Bouvard & Mc Keeting [BOU96], 3<n<4 pour les frittages contrdlés par la
diffusion aux joints de grains, et la diffusion en surface. Les résultats numériques
de Pan et al [PAN98] pour des particules de taille différente sont en accord avec
ce reésultat.

e Pan et al.[PAN98] modélisent le frittage de 2 particules de taille différente en
utilisant une technique de différence finie. Leurs résultats numériques suggérent
que l'équation de frittage entre 2 particules identiques peut étre utilisée pour des
particules de taille différente. La densification des poudres bimodales est obtenue
par I'équation suivante:

% b0
(5] et a(z)

ou A, est une fonction de la température et des propriétés du matériau et

;((Rr,VfRS )est une constante dépendant du rapport en taille petites sur grosses

particules R=Rs/R_ et de la fraction volumique des petites particules Vf, . Ce

modele décrit I'étape initiale du frittage avant celle de I'interaction des cous des
particules voisines. Une fois l'interaction des cous initiee, la réduction du taux de
densification provient de la réduction des forces motrices. Hypothese du modele
de Pan et al.: le comportement net du retrait est modélisé par une chaine de
particules => cette technique ne peut pas prendre en compte l'occupation des
interstices par de petites particules, lorsque la concentration en grosses particules

est forte.

8.1.2.2. Conclusion
La densité frittée augmente lorsque la proportion de petites particules augmente (car la

frittabilité des petites particules est meilleure).
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8.2. Tableaux récapitulatifs des modéles de la littérature

8.2.1. Modéles d'empilement

Facteurs |Article Forme Distribution | Taille Résultats et Applicabilités
influents
GER89 Non- Monotaillée La déviation de la forme
sphérique sphérique tend a augmenter la
porosité  de  I'empilement
aléatoire
BRO50 Non- Monotaillée 8(1/,) _ 851.785w1-5“4—0.785w4-897
sphérique
YU93 Non- Monotaillée
sphérique
YU92B Non- Monotaillée e(y) = 8;5.521#-853—14.5211//““
sphérique
ZOU96 g_ylindres et | Monotaillée IN & inger =¥°"* €xp[ 8(1-1) ]I
isques
| In &4 =" exp[0.64(1-y) I
@ pour RCP
g In Ecylinder = l//5-58 eXpl:589(1_ 4
D
§. Ineg, =w°*° exp[0.23(l— w)
pour RLP
PHI96 batonnets monotaillée _ 2<cCc>
PHI97 T
KNI2001 Irrégqliére et | Monotaillée 0, = 0. (1—gb)(1—ga)
spherique irréguliére: €,=0.5, sphérique:
Sb:0.4
€,<0.2 pour compactage a sec
€,=0.05-0.2 granulation par
voie humide
SMI97A | Irréguliére aléatoire fd=0.00141%-0.042711+0.696,
avec o=-
0.08191%+0.28n+1.04.
Z0U2001 |sphérique Bimodale Empilement humide. Grosses
spheéres, rapport
3 petit/dgros<0.824.
3 Résultats similaires a ceux
t obtenus pour empilements
= SEecs.
3 Z0OK91 composite: inclusions et | inclusions 0. =P =V, —V,
IS sphéres matrice larges,
oy matricielles +| monotaillées | matrice fine
& larges
inclusions
sphériques
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YU97 bimodale gros
composants
YU92A Sphéres + | Trimodale d>1mm Comportement particules
cylindres sphériques similaire a celui
particules non-sphériques.
Densité augmente lorsque le
diamétre des spheres diminue.
AYET72 Spheéres Monotaillée | 6.35mm, RCP sphéres métalliques
et bimodale |3.18mm
DIN2000 | Spheres Binaire Simulation empilement binaire
Equation de Hugill &
Westmann: Vae = 86X
Ve =X +apXe
STR99 Sphéres 1a32mm Densité optimale pour un
module de finesse proche de
6.4
SMI97C | Spheres Rapport de  taille  des
particules=126(fd)*-
133(fd)+35.5 ou fd: densité
fractionnelle
DOD85 Spheéres Monotaillées optimisation de la densité
Structurés d'empilement a [laide du
(non rapport des petites sphéeres
aléatoires) dans mélange binaire
Binaire
SUZ2001 |sphérique Large <70um Porositt de RCP et RLP
(silice) et diminue avec augmentation de
irréguliére dso
(cendres Porositt de RCP et RLP
volantes) diminue avec distribution en
= taille plus large
& WAKT75 | Sphérique Porositt de RCP et RLP
§ (billes de diminue avec augmentation de
o verre) la taille
@ YU97 Alumines Fonction  de|dy<250um |Porosité de RCP et RLP
f—u blanches distribution | d5o<80um diminue avec augmentation de
= fondues de Johnson dso
i-1
Vi = Z[V,- -(v, _1)9(%)])(1 H
j=1
YAN2000 |spheres monotaillee | 1-100um DEM.  Porosit¢e  diminue
lorsque la taille augmente
Cocwo DEX72 (prnérique Log-normale |0.238 al p=p,+mo ol pe=0.591 et
Q25 o= illes 1.746cm -
05cf d'acier) m=0.074
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SUZ2001 | Irréguliere Log.normale | <50um Porosité diminue avec
(silice et augmentation de la largeur de
cendres la distribution en taille
volantes) m
8j=,3jZSak8j,k ot
k=1
m
=D SWKe o
k=1
multicomposants
SER2002 CPFT D"-D¢{ .
= - équation
100% D" -Dg
correcte seulement si m<0.37
SOHG68 Non- Log-normale |0.3, 0.5, 1 et|Porosit¢ RCP diminue avec
sphérique 2mm distribution en taille plus large
(sables)
NOL94 Spheéres large remplissage des interstices par
une sphére
NOL93 Spheres Lognormale, Porositts RCP et RLP
aléatoire diminuent avec distribution en
taille plus large
BEZ2002 |Sphéres Log-normale Porosité diminue avec
distribution en taille plus large
ZAA2001 |Non Densité d'empilement
sphérique(=as augmente avec le nb de coord
5 semblage de
S sphéres)
S IWA74 spheres monotaillée empilement aléatoire obtenu en
S Otant des  sphéres  d'un
ot empilement ordonné. étude de
- la distribution du nombre de
S coordination.
5 ZHA2001 | Sphéres Monotaillée | 10mm <o 1
< 0.183—659.248 > '
valeur max de p=0.626
CES Disques et 3 modes d'empilement:
sphéres mode d'adhésion:Densité
relative(disques 2D)=51%
rotation  simple: Densité
» relative(disques 2D)=75.7%
"é_ rotation  multiple:  Densité
5 relative(disques 2D)=80.2%
g LOH95 Pores But: obtenir la distribution en
cylindriques taille  des particules des
matériaux poreux
MET99 Spheéres monotaillée Influence des dynamiques
lentes: RLP -> RCP aprés
vibration
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BIE74 Binaire efficacité d'empilement
) § 12:1:¢J j
E.g AGI84 Spheres distribution en taille des
% g particules plus large donne une
S 2 distribution en taille des pores
I plus étroite
= GUP79 multicompos | Grosses (terre |2  possibilités  pour  une
ants naturelle) particule: étre un donneur ou
un accepteur
8.2.2. Modéles de compactage
Facteurs | Article | Forme et | Distribution | Taille Résultats et Applicabilités
influents mise en
forme
BRI97 Spray-drying dso<3um | Procéde humide
puis Granules
compactage de 53 a
uniaxial 212um
FRE Compactage dso<3um | Procéde humide
uniaxial Granules
de 53 a
212um
LUK78 | Compactage |Log-normale Poudres plus fines => densités
uniaxial Alumine massiques plus faibles
massique Agglomération => retard de la
monomodale réponse de compactage (dd aux
Alumine agrégats de  cristallites a
@ agglomérée I'intérieur des agglomérats)
= bimodale
S SHU2002 | Spray-drying alumine |Pressage uniaxial: forte
< puis allongée |augmentation de la densité.
compactage alumine |Gradient de densité différent
uniaxial ou sphérique |pour chaque poudre
CIP CIP:  Gradient de densité
similaire pour chaque poudre.
densité spheres plus élevée
TAR96 |spheres bimodale grosses: |CIP: taille des pores=0.1 a
CIP ou | (rapport dso=4.6u |0.5um
coulage  en | grosses/fines |m coulage: taille des pores<0.2um
barbotine =713) fines: et distribution + étroite
etroite  pour | ds;=0.51p
grosses etm
large  pour
fines
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PAG96 |HIP Fer: 75-|Densité relative de la phase
composite 150um matricielle dans le composite:
TiC: 5.6- -
22.5um | Pn :%pc: la densité
relative du composite et f: le
pourcentage  volumique  des
particules de renfort.
POQ2002 | Sphérique et S:agglom | Densification en 3 étapes:
irréguliére érats Déformation élastique:
Compactage (15um) | e=e’-xlog,(P,) ol k=0.2
uniaxial de |Reéarrangement des particules:
crlstalllte\ P, =12+¢°
s (05 a p
% Tum) e=¢(R,)—4log,, (P_CJ
N E: i0
= agglomeér e —3.5
ats " 1.48—log,,(P,)
(30um) . o Tne .
de déformation plastique:
cristallite | £ =, +(P-P)" ol Py et pa:
s (1 a|pression et densité a la fin de
2um) I'étape 2, o:capacité du matériau
a se déformer et n: coefficient de
durcissement =0.55 pour le fer).
KIM2001 | Compactage 100nm Modele de plasticitt  des
uniaxial et 2.3mm | matériaux poreux
SMI98 Compactage Modeéle de plasticité des métaux
uniaxial poreux (ABAQUS)
Systéeme KBS
BOU2001 | Compactage |Bimodale Fécule :|Modeles quasi-chimiques
uniaxial 20um C.l=V,Cl +(1-v,)Cilval
ASPITIN: | fraction volumique de A, Cp et
180um I co: densité d'empilement de,
respectivement, A et B
& (déterminée expérimentalement
S via aa et Kra).
3 K1M2002 | Compactage
& a froid
= FOU2002 | Granulation Poudre granulée: forte
< ou séchage augmentation de la densification
par au-dela d'une pression seuil 8=
atomisation réarrangement macro)
Compactage Poudre atomisée: densification
uniaxial lente et progressive
ZAH2001
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Modeéles théoriques et numériques

PAN2001

Balshin: %: AInP+B ou
A:module de pression

Heckel: In[LJ:AP+B ou
1-D

A représente la capacité d'un
corps a se densifier par
déformation plastique, et B le
degré d'empilement atteint a
basses  pressions, dd  au
réarrangement des particules,
avant qu'une quantitt non

négligeable de ponts

interparticulaires ne se forme.

Kawakita & Lidde:
D = é+ B

D-D, P

1
Ge: log| In—— |=AlogP +B
g[ HJ g
Ambrozio Filho & Panelli:
1
In—:Ax/B+B ou A
L—D}

représente la capacité de la
déformation plastique et B, la
densité en I'absence de pression.
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COC2001 Modele de plasticité
et SUN99 incrémentale:

Shima:

2 2
{i} +249(1-D)"* [i} -

O-m O-m

ou p: pression hydrostatique, q:
contrainte équivalente de Mises,
D: densité  relative, o
contrainte flexible de la matrice.
Fleck:

2
\/5
_p + 5_q_|_g —-1=0 ou

3p, 18p, 3
D-D,
p =2.97D2u0m et
’ (1_ Do)
Do=densité relative initiale
Cam-Clay:

2
Tl e
t=& _ 2K :

9 r
1+K+(1-K)| =
q
= pc
(1+5)
Le modele micromécanique: lui
et al., Akisanya et al., Cocks.
Le modele des états de
contraintes hydrostatiques: Helle
etal.
Le modele quasi-chimique
KEN96 | matériaux réarrangement:
granulaires =)
f, =cste| 1—-exp(—)
¥
remplissage du vide:
f, :csteexp(—%) dou la
densité
o= o
1- ['0““ mﬂo]{ [l exp[%}ﬂﬂl—c)exp( )}
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SWE RCP de | monotaillée Observation de [I'évolution de
sphéres deux types de pores pendant le
DEM compactage. Taille moyenne des
(voxelisation) pores de chambre=1.33 taille
moyenne des pores de gorge.
Ecart augmente lorsque pression
appliquée augmente.
8.2.3. Modeéles de frittage
Facteurs | Article Forme et | Distribution | Taille Résultats et Applicabilités
influents mise en
forme
DOR2001 | Compactage |Bimodale dso(fines)=0.8um | Densité frittée augmente
uniaxial dso(grosses)=5um | quand proportion de fines
Dilatométrie augmente.
Descriptif de la courbe de
frittage
FOU2002 | Poudres Large d(aggrégats  de| Simulation de la
granulee A et A)<80um déformation des pilules:
spray-dried B d(aggrégats  de |€évaluation du retrait radial
o Compactage B)<400um et du diametre final
= uniaxial
D Frittage a
;%H +95%
HE2001 |Compactage dso(fines)=0.9um | Energie d’activation de la
uniaxial densification
2 frittages -
] & =€y exp( R?dJ
Energie d’activation de la
croissance des
. -Q,
Lo = Loo eXp( o j
SHI98 Distribution en taille des
particules fine et uniforme
L prolonge I'étape
§ intermédiaire
2 COC2001 Distribution
« aléatoire de
particules
sphériques
. HAR dinp _ | 1070
§ dt o G°RT
L
fg;) dInG:cst' D, J, }/ng4
dt RTG' (1-p)*
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SHI98

Compactage
uniaxial
Différents
frittages

TPS: étroite
et fine
(pv=65%)
TPL: large
(pv=58%)

d50:32um

Distribution  plus  large
=>apparition plus facile des
pores aux joints =>prise au
piege plus facile =>
croissance  des  grains
fortement améliorée

Liu & Patterson:

TPS: pas de pore aux joints
TPL: pg<92%: aucun pore
aux joints mais micro non
uniforme

P1<92%: pores cote a cOte et
piégés dans les grains

COC2001

Distribution
réguliére de
pores
monotaillées

DU2001

Fil en
alumine par
procédé CFF

bimodale

0.1um

Elimination des agglomérats
et grands pores avec un nb
de coord elévé.

Lange: élimination  des
pores possible uniquement
si nb de coord des pores
inférieur a valeur critique
déterminé par le relation de
Young

CI1S96

agglomerats
irréguliers
CIP
coulage
barbotine
frittage

ou
en

large

d50:O.25um
dmaxzo. 7me

et

agglomérats:10 a

20um

densité verte:

CIP: distribution des pores
monomodale

coulage: distribution des
pores plus  étroite et
bimodale

influence de la densité verte
sur frittage:
augmentation de
verte  augmente
frittée et diminue
final.

densification  plus
pour  poudres
(fissures)

densité
densité
retrait

faible
coulées

Frittage de
composites

BOU2001

Frittage par
voie liquide

Plus la taille des particules
diminue, plus le taux de
densification augmente.

PAG96

HIP

bimodale

TiC: 5.6-22.5um

Fe:
60wt%<75um
+40wt%:75-
150um

La présence des renforts
géne la densification
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GAS2000 | CIP puis Simulation par FE
frittage (ABAQUS) de la forme et

des variations de contraintes
pendant le frittage de corps
crus. Basé sur théorie
thermique
élastoviscoplastique
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8.3. Poudres commerciales utilisées pour [ ’apprentissacqe du réseau de

neuromnes

8.3.1. Poudres d’alumine
méthode| dgo dso dio BET |dgo-dio| 05 |[SiOz] | Pcrue | Prritee

10 10,8 4,7 1,6 0,7 9,2 | 1,997 | 790 2,35 | 2,88
10 10,8 | 4,36 | 0,87 2,5 9,93 | 2,059 | 2400 2,5 2,97
10 18,9 | 125 3,9 0,4 15 1,347 | 620 2,41 2,8
10 2,6 0,9 0,4 574 2,2 | 2518 | 140 2,33 3,5
1 14,4 6,8 13 155 | 131 | 1,775 | 100 1,41 | 2,47
10 114 2,8 0,6 2,1 10,8 | 3,280 | 540 2,61 | 3,22
1 9,8 3,3 0,8 16,5 9 2,471 | 120 1,47 | 2,66
10 7,7 3,6 0,9 2,07 6,8 | 1,827 | 150 2,57 | 2,97
10 8,7 2,7 0,5 7,3 8,2 | 2613 | 170 2,5 3,24
10 1,6 0,7 0,3 6,29 1,3 | 2,022 | 400 2,33 | 3,73

10 114 3,3 0,95 1,2 | 10,45 | 2,879 | 20000 | 2,39 | 3,41
10 9,9 3,25 0,9 1,83 9 2,555 | 44000 | 2,39 | 3,58
10 0,96 | 0,46 0,2 7,5 0,76 | 1,860 | 150 2,33 | 3,84
10 1,6 0,75 0,3 211 1,3 | 1,887 | 260 2,14 3,8
10 8,31 3,5 1,07 4,4 7,24 | 2,043 | 620 2,42 | 2,44
10 2,13 0,8 0,36 8,2 1,77 | 2,337 | 100 2,37 | 3,73
10 223 | 0,76 | 0,36 | 825 | 1,87 | 2,567 | 7400 2,3 3,77

3 11 0,4 8,9 26 | 2,352 45 2,26 | 3,86
4,6 1,62 0,6 20 4 2,445 41 1,87 | 3,66
13,3 | 2,33 0,6 26 12,7 | 4547 | 117 1,84 | 3,65
4,48 | 1,62 | 0,52 6,5 3,96 | 2,361 | 880 1,99 | 3,24

4,55 2 0,68 24 0,87 |1,9788| 410 1,85 | 3,66
15 0,55 | 0,15 7,4 1,35 | 2,303 90 2,2 3,66
0,6 0,25 | 0,15 | 104 | 0,45 | 2,168 | 103 2,18 | 3,83
0,6 0,25 | 0,15 | 11,7 | 0,45 | 2,168 | 220 2,02 | 3,82
14 0,6 0,4 13,4 1 2,128 83 2,18 | 3,78

10 4,9 2,5 0,8 1,49 4,1 | 1,716 | 21000 | 2,37 3,5

1 43 | 1,7 | 055 | 87 | 3,75 | 2175 | 920 | 1,96 | 3,52
Le parameétre "méthode de fabrication" vaut 1 pour la voie chimique et 10 pour la

méthode Bayer.

Domaine de validité : Minima & Maxima
dgo | dso | dio | BET |dgo-dio| Oy [[SIO2]] Pcrue | Prrittce
Bayer 096|046 | 0,2 | 0,4 | 0,76 |1,347| 100 | 2,14 | 2,44
189|12,5| 3,9 |21,1| 15 |3,280/44000| 2,61 | 3,84
Précipitées 0,6 |0,25/0,15| 6,5 | 0,45 |1.775 41 1,41 | 2,47
144|1 6,8 | 1,3 | 26 13,1 4,547 920 2,26 | 3,86




ANNEXES

172

grandeur entre les valeurs d'entrée (inputs).

Ainsi, un seul ordre de grandeur existe entres les neurones d'entrée et de sortie.

8.3.2. Poudres métalliques

La concentration en silice sera exprimée en log (ppm) pour éviter trop d'ordres de

d., d,, densité | densité | densité | densité | densité | dureté | dureté

9%CE grand | petit - R tassée crue crue frittée frittée | frittée | frittée
pic pic 9 Y |relative | relative | relative | relative | relative | HB, s | HBs¢ys

(um) | (um) (%) | 75kN(%) | 135kN(%) | 75kN(%) | 135kN(%) | 5 a3

0 46,6 | 303,6|2,09|0,126| 37,2 | 76,41 83,45 75,78 83,60 | 32,57 | 48,55
0,015\ 73,8 | 457,7|2,09|0,114| 43,0 | 77,13 84,94 77,87 85,58 | 2827 | 41,60
0,008 | 83,2 | 83,2 |2,08| 1 44,4 77,98 84,43 78,79 84,99 26,70 | 40,60
0,025| 61,0 | 344,3|1,73|0,283| 41,0 | 7395 81,52 73,95 82,70 | 30,30 | 41,80
0,081 | 80,6 | 80,6 |2,28| 1 43,9 76,97 84,96 76,63 82,84 | 46,07 | 61,13
0,02 | 64,8 | 365,7|1223|0211| 444 | 7550 83,30 76,49 81,98 | 4559 | 60,76
0,034| 59,3 | 59,3 |2,36| 1 47,6 77,98 85,70 77,42 82,81 34,60 | 43,07
0,017| 82,9 | 82,9 |2,23| 1 44,7 76,64 85,09 76,50 84,58 26,25 | 39,57
0,039| 93,5 | 93,5 |1,92| 1 45,1 77,34 83,24 76,90 83,73 28,38 | 39,88
0,071| 69,4 | 69,4 |2,00| 1 45,2 75,40 83,13 75,45 84,11 30,17 | 42,61
0,055| 67,3 | 67,3 |1,77| 1 43,6 76,55 84,43 76,22 85,02 27,52 | 41,60
0,179| 90,0 | 90,0 |1,90| 1 43,9 71,25 81,16 73,24 82,15 34,60 | 46,30
0 96,5 | 96,5 1,57 | 1 45,3 77,20 86,10 76,76 82,98 30,70 | 41,20
0,04 | 72,2 | 72,2 |2,14| 1 44,8 76,08 84,35 72,90 83,50 33,15 | 45,36
0,05 )| 56,8 |333,7|1,34|\0,173| 41,2 | 71,79 81,84 73,16 81,05 | 31,28 | 43,54
0,04 | 352 |2752|203|0,185| 37,1 70,13 79,02 71,10 79,63 | 34,60 | 44,67
0,023 | 95,2 | 95,2 | 2,31 1 44,8 76,71 84,96 76,42 83,07 34,12 | 45,36
0,13 | 17,2 290,9|2,06|0,694| 36,1 66,40 74,64 67,68 7598 | 37,05 | 49,06
0,047 | 252 |260,8| 1,95/ 02710 38,7 71,15 79,41 70,25 78,53 | 34,12 | 44,90
0,017| 76,7 | 76,7 |2,10| 1 45,9 78,02 84,78 77,93 81,83 30,30 | 45,13
0,124 | 77,2 | 77,2 |2,07| 1 45,9 77,37 85,08 76,70 83,90 | 42,23 | 56,96
0,245| 67,3 | 67,3 |1,96| 1 42,4 76,76 83,91 76,06 80,47 49,71 | 71,20
0 39,5 |268,7|1,570038| 483 | 7482 84,19 76,33 84,47 | 27,05 | 40,00
0,094 | 71,3 | 71,3 |1,88| 1 46,0 75,85 83,87 75,21 83,49 29,36 | 40,79
0,225| 72,1 | 72,1 |1,75] 1 44,4 75,88 83,83 72,70 81,83 36,88 | 48,44
0,245| 81,7 | 81,7 | 1,91 1 44,6 71,50 79,14 71,91 79,52 51,35 | 78,80
0,004\ 32,3 |1272,4|1,94|0,104| 356 | 71,06 79,39 72,98 80,27 | 30,10 | 43,30
0,132| 71,4 | 71,4 |2,06| 1 46,3 76,94 83,36 76,02 83,11 42,56 | 61,55
0,258 | 59,4 | 59,4 |2,08| 1 48,2 78,75 85,48 77,72 84,95 53,59 | 73,38
0,138| 95,9 | 95,9 |2,04| 1 41,8 76,70 77,47 75,38 83,98 50,10 | 63,40
0,250| 71,7 | 7,5 |1,75|0,049| 42,8 77,30 85,01 74,94 83,51 78,02 | 87,00
0,01 | 73,2 | 73,2 |2,04| 1 46,0 76,27 83,78 76,10 85,18 38,70 | 57,65
0,01 | 78,7 | 78,7 |1,83| 1 45,9 76,99 85,89 78,00 85,43 37,32 | 57,02
0,01 | 59,5 | 59,5 [1,86| 1 47,9 76,83 84,25 77,18 84,75 48,20 | 72,81
0,039 | 74,7 | 74,7 | 2,01 1 48,1 77,07 85,08 77,37 84,79 52,25 | 71,49
0,01 | 81,2 | 81,2 |1,89| 1 46,0 77,97 85,83 78,04 85,14 26,12 | 37,60
0,01 | 76,3 | 76,3 |1,80| 1 43,3 74,81 83,16 75,67 82,76 26,40 | 38,88
0,01 | 69,9 | 69,9 [1,94| 1 43,6 74,49 84,36 76,14 83,66 50,23 | 66,63
0,01 | 67,0 | 67,0 |1,80| 1 41,2 73,83 83,70 75,62 82,71 36,80 | 48,06

Les poudres,

dont les caracteéristiques sont grisées, correspondent aux trois poudres-test

utilisées pour I'évaluation de la viabilité du réseau de neurones a prédire les problématiques.
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Domaine de validité: Minima & Maxima

dg, dg, densité | densité | densité | densité | densité | dureté | dureté

%CE grand | petit s R tassée crue crue frittée frittée | frittée | frittée

pic pic ¢ " |relative | relative | relative | relative | relative | HB, s | HBseus

(um) | (um) (%) | 75kN(%) | 135kN(%) | 75kN(%) | 135kN(%) | 509 (13500

0 (17,20|7,481|1,34|0,038| 35,58 | 66,40 74,64 67,68 75,98 | 26,12 | 37,60
0,258 96,45 |457,7 12,36 | 1 78,26 | 78,75 86,10 78,79 85,56 | 78,02 87
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8.4. Création de poucfres artificie[[es

8.4.1. Poudres d’alumine

8.4.1.1. Poudre type Bayer

Détermination de la valeur de la surface spécifigue BET par Patrice Beaud [BEA98].

A partir des valeurs expérimentales mesurees pour les poudres commerciales, une carte de

la surface spécifique BET en fonction du couple (dsg, dgo-ds0) st obtenue.

dso(um) | 0,5 1 1,5 2 3 4 5 6 7 8
0,5 0 9 8 8 6 6 55 55 5 5
1 0 9 8 8 6 6 55 55 5 5
1,5 o 8 8 6 6 6 55 55 5 35
2 9 8 8 6 6 55 55 5 35 2
3 8 8 6 6 6 55 5 35 35 2
4 8 6 6 6 55 55 5 2 2 2

= 5 6 6 6 6 55 5 2 2 2 1

=

= 6 6 6 6 55 55 35 2 2 1 1

T 7 6 6 6 55 5 2 2 1 1 1

I s 6 6 55 55 5 2 2 1 1 1
9 6 55 55 55 35 2 1 1 1 1
10 6 55 55 55 2 2 1 1 1 1
11 6 55 55 5 2 2 1 1 1 1
12 6 55 55 5 2 1 1 1 1 1
13 6 55 55 35 2 1 1 1 1 1
14 6 55 5 35 2 1 1 1 1 1

Création des poudres artificielles et simulation de leurs densités crue et frittée

Pour créer des poudres artificielles de type Bayer, la valeur dsy est choisie constante et
égale a 0.75, 1.6 et 3.75um. Pour chaque valeur de dso, une valeur de dgo est choisie dans les
limitess du domaine de validitt et la valeur de dyo est obtenue par la
relationd,, =exp(2Ind,, —Ind,,) pour répondre & la restriction distribution en taille log-

normale. La surface BET est obtenue a partir de la carte BET présentée ci-dessus et la valeur
de [SiO;] est choisie dans les limites du domaine de validité.
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Les poudres artificielles ainsi créées sont utilisées dans le réseau de neurones éduqué afin

de prédire leur densité crue et frittée.

Tableau de valeurs des caractéristiques des poudres artificielles Bayer :

do | deo | Ao | o BET | log [SiO,] | PENSHE CTU€ | honits frittée

9 simulée . , 3

(wm) | (um) | (wm) (m?g) | (log (ppm)) (g/em?) simulée (g/cm®)
120 | 0,75 | 047 1,4937 9,0 2 2,19 3,8543
1,40 | 0,75 | 0,40 1,7027 9,0 2 2,20 3,8477
1,65 | 0,75 | 0,34 1,9592 8,0 2 2,43 3,7962
1,95 | 0,75 | 0,29 22607 8,0 2 2,42 3,7461
230 | 0,75 | 0,24 25981 8,0 2 2,40 3,6916
275 | 0,75 | 0,20 3,0252 8,0 2 2,36 3,6247
1,20 | 0,75 | 047 1,4937 9,0 2,69897 2,19 3,9079
1,40 | 0,75 | 0,40 1,7027 9,0 2,69897 2,20 3,908
1,65 | 0,75 | 0,34 1,9592 8,0 2,69897 2,43 3,7743
1,95 | 0,75 | 0,29 22607 8,0 2,69897 2,42 3,7415
230 | 0,75 | 0,24 25981 8,0 2,69897 2,40 3,7103
275 | 0,75 | 0,20 3,0252 8,0 2,69897 2,36 3,6736
1,20 | 0,75 | 0,47 1,4937 9,0 3 2,19 3,9294
1,40 | 0,75 | 0,40 1,7027 9,0 3 2,20 3,9299
1,65 | 0,75 | 0,34 1,9592 8,0 3 2,43 3,7922
1,95 | 0,75 | 0,29 22607 8,0 3 2,42 3,7639
230 | 0,75 | 0,24 25981 8,0 3 2,40 3,7393
275 | 0,75 | 0,20 3,0252 8,0 3 2,36 3,7115
1,20 | 0,75 | 0,47 1,4937 9,0 3,69897 2,19 3,9441
1,40 | 0,75 | 0,40 1,7027 9,0 3,69897 2,20 3,428
1,65 | 0,75 | 0,34 1,9592 8,0 3,69897 2,43 3,7984
1,95 | 0,75 | 0,29 22607 8,0 3,69897 2,42 3,7721
230 | 0,75 | 0,24 25981 8,0 3,69897 2,40 3,7499
275 | 0,75 | 0,20 3,0252 8,0 3,69897 2,36 3,7233
1,20 | 0,75 | 0,47 1,4937 9,0 4,30103 2,19 3,9337
1,40 | 0,75 | 0,40 1,7027 9,0 4,30103 2,20 3,9296
1,65 | 0,75 | 0,34 1,9592 8,0 4,30103 2,43 3,7766
1,95 | 0,75 | 0,29 22607 8,0 4,30103 242 3,7462
230 | 0,75 | 0,24 25981 8,0 4,30103 2,40 3,7171
275 | 0,75 | 0,20 3,0252 8,0 4,30103 2,36 3,676
1,20 | 0,75 | 0,47 1,4937 9,0 | 4,60205999 2,19 3,9244
1,40 | 0,75 | 0,40 1,7027 9,0 | 4,60205999 2,20 3,0186
1,65 | 0,75 | 0,34 1,9592 8,0 | 4,60205999 2,43 3,7605
1,95 | 0,75 | 0,29 22607 80 | 4,60205999 2,42 3,7266
230 | 0,75 | 0,24 25981 80 | 4,60205999 2,40 3,6915
2,75 | 0,75 | 0,20 3,0252 80 | 4,60205999 2,36 3,6388
220 | 1,60 | 1,16 13119 8,0 2 2,3837 3,7085
265 | 1,60 | 0,97 1,5385 8,0 2 2,3917 3,7595
320 | 1,60 | 08 1,8066 6,0 2 2,5513 4,0391
3,90 | 1,60 | 0,66 2,1396 6,0 2 2,5792 4,059
4,70 | 1,60 | 0,54 25063 6,0 2 2,6066 4,0371
220 | 1,60 | 1,16 1,3119 8,0 2,69897 2,3837 3,4983
265 | 1,60 | 0,97 1,5385 8,0 2,69897 2,3917 3,5272
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3,20 | 1,60 0,8 1,8066 6,0 2,69897 2,5513 3,6474
3,90 | 1,60 | 0,66 2,1396 6,0 2,69897 2,5792 3,6097
4,70 | 1,60 | 0,54 2,5063 6,0 2,69897 2,6066 3,4842
220 | 1,60 | 1,16 1,3119 8,0 3 2,3837 3,5195
2,65 | 1,60 | 0,97 1,5385 8,0 3 2,3917 3,539
3,20 | 1,60 0,8 1,8066f 6,0 3 2,5513 3,6287
3,90 | 1,60 | 0,66 2,1396 6,0 3 2,5792 3,5761
4,70 | 1,60 | 0,54 2,5063 6,0 3 2,6066 3,4268
2,20 | 1,60 | 1,16 1,3119 8,0 3,69897 2,3837 3,5684
265 | 1,60 | 0,97 1,5385 8,0 3,69897 2,3917 3,5695
3,20 | 1,60 0,8 1,8066 6,0 3,69897 2,5513 3,5915
3,90 | 1,60 | 0,66 2,1396 6,0 3,69897 2,5792 3,5062
4,70 | 1,60 | 0,54 2,5063 6,0 3,69897 2,6066 3,3109
220 | 1,60 | 1,16 1,3119 8,0 4,30103 2,3837 3,5794
2,65 | 1,60 | 0,97 1,5385 8,0 4,30103 2,3917 3,5669
3,20 | 1,60 0,8 1,8066f 6,0 4,30103 2,5513 3,518
3,90 | 1,60 | 0,66 2,1396 6,0 4,30103 2,5792 3,3915
4,70 | 1,60 | 0,54 2,5063 6,0 4,30103 2,6066 3,615
2,20 | 1,60 | 1,16 1,3119 8,0 4,60205999 2,3837 3,5768
265 | 1,60 | 0,97 1,5385 8,0 4,60205999 2,3917 3,5575
3,20 | 1,60 0,8 1,8066 6,0 4,60205999 2,5513 3,4719
390 | 1,60 | 0,66 2,1396 6,0 4,60205999 2,5792 3,3256
4,70 | 1,60 | 0,54 2,5063 6,0 4,60205999 2,6066 3,0957
6,85 | 3,75 | 2,05 1,6719 5 2 2,35 3,094
7,4 3,75 1,9 1,7860 5 2 2,33 2,9334
8 3,75 | 1,76 1,9090 3,5 2 2,34 2,5013
8,65 | 3,75 | 1,63 2,0408 3,5 2 2,32 2,4623
6,85 | 3,75 | 2,05 1,6719 5 2,68897 2,35 2,0461
7,4 3,75 1,9 1,7860 5 2,68897 2,33 2,0421
8 3,75 | 1,76 1,9090 3,5 2,68897 2,34 2,0148
8,65 | 3,75 | 1,63 2,0408 3,5 2,68897 2,32 2,112
6,85 | 3,75 | 2,05 1,6719 5 3 2,35 1,8612
7,4 3,75 1,9 1,7860 5 3 2,33 1,878
8 3,75 | 1,76 1,9090 35 3 2,34 1,9435
8,65 | 3,75 | 1,63 2,0408 3,5 3 2,32 2,0517
6,85 | 3,75 | 2,05 1,6719 5 3,69897 2,35 2,0184
7,4 3,75 1,9 1,7860 5 3,69897 2,33 2,0798
8 3,75 | 1,76 1,9090 35 3,69897 2,34 2,2463
8,65 | 3,75 | 1,63 2,0408 3,5 3,69897 2,32 2,3479
6,85 | 3,75 | 2,05 1,6719 5 4,30103 2,35 2,243
7,4 3,75 1,9 1,7860 5 4,30103 2,33 2,3193
8 3,75 | 1,76 1,9090 3,5 4,30103 2,34 2,4819
8,65 | 3,75 | 1,63 2,0408 3,5 4,30103 2,32 2,58
6,85 | 3,75 | 2,05 1,6719 5 4,60205999 2,35 2,2918
7,4 3,75 1,9 1,7860 5 4,60205999 2,33 2,3711
8 3,75 | 1,76 1,9090 3,5 4,60205999 2,34 2,5705
8,65 | 3,75 | 1,63 2,0408 3,5 4,60205999 2,32 2,6694

8.4.1.2. Poudre précipitée

Pour ce type de poudre, les valeurs de la distribution en taille log-normale des particules

(dgo, dso, d1g) et la valeur de [SiO;] sont obtenues similairement a celles des poudres
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artificielles de type Bayer. Par contre, la valeur de la surface spécifique BET est fixée a

14.1m2/g. Ces poudres sont ensuite utilisées dans le réseau de neurones pour en prédire leur

densité crue et frittée.

Tableau de valeurs des caractéristigues des poudres artificielles précipitées :

doo dso dio Oy log [SiO;] | Densité crue simulée |Densité frittée simulée
(um) | (um) | (um) (log (ppm)) (g/cm?’) (g/cm’)
1,6 0,75 |0,3516 | 1,90884 2 2,1208 3,7613
1,8 0,75 |0,3125| 2,11065 2 2,1096 3,7595
2 0,75 |0,2813 | 2,30918 2 2,0988 3,7561
2,2 0,75 |0,2557 | 2,50482 2 2,0878 3,7514
2,4 0,75 |0,2344 | 2,69786 2 2,0763 3,7452
2,6 0,75 |0,2163 | 2,88855 2 2,0643 3,7378
2,8 0,75 |0,2009 | 3,0771 2 2,0519 3,7292
3 0,75 |0,1875 | 3,26368 2 2,0393 3,7195
3,2 0,75 |0,1758 | 3,44844 2 2,0267 3,7088
3,4 0,75 |0,1654 | 3,63152 2 2,0142 3,6972
3,6 0,75 |0,1563 | 3,81302 2 2,002 3,6846
1,6 0,75 |0,3516 | 1,90884 2,69897 2,1208 3,8071
1,8 0,75 |0,3125| 2,11065 2,69897 2,1096 3,8067
2 0,75 |0,2813 | 2,30918| 2,69897 2,0988 3,8052
2,2 0,75 |0,2557 | 2,50482 2,69897 2,0878 3,8029
2,4 0,75 |0,2344 | 2,69786| 2,69897 2,0763 3,7999
2,6 0,75 |0,2163 | 2,88855 2,69897 2,0643 3,7962
2,8 0,75 |0,2009 | 3,0771 2,69897 2,0519 3,7918
3 0,75 |0,1875| 3,26368| 2,69897 2,0393 3,7869
3,2 0,75 |0,1758 | 3,44844| 2,69897 2,0267 3,7814
3,4 0,75 |0,1654 | 3,63152 2,69897 2,0142 3,7752
3,6 0,75 |0,1563 | 3,81302| 2,69897 2,002 3,7684
1,6 0,75 |0,3516 | 1,90884 3 2,1208 3,8333
1,8 0,75 |0,3125| 2,11065 3 2,1096 3,8331
2 0,75 |0,2813 | 2,30918 3 2,0988 3,8321
2,2 0,75 |0,2557 | 2,50482 3 2,0878 3,8306
2,4 0,75 |0,2344 | 2,69786 3 2,0763 3,8285
2,6 0,75 |0,2163 | 2,88855 3 2,0643 3,8259
2,8 0,75 |0,2009 | 3,0771 3 2,0519 3,8229
3 0,75 |0,1875| 3,26368 3 2,0393 3,8193
3,2 0,75 |0,1758 | 3,44844 3 2,0267 3,8154
3,4 0,75 |0,1654 | 3,63152 3 2,0142 3,8108
3,6 0,75 |0,1563 | 3,81302 3 2,002 3,8057
3,2 1,6 0,8 | 1,80657 2 1,9523 3,573
3,4 1,6 |0,7529 | 1,90248 2 1,9303 3,5647
3,6 1,6 |0,7111 | 1,99756 2 1,9104 3,5587
3,8 1,6 |0,6737| 2,09187 2 1,8921 3,5519
4 1,6 0,64 | 2,18546 2 1,8757 3,5321
4,5 1,6 |0,5689 | 2,41651 2 1,8436 3,5062
5 1,6 | 0,512 | 2,64381 2 1,8234 3,3997
6 1,6 |0,4267 | 3,08882 2 1,8106 3,2023
7 1,6 |0,3657 | 3,52302 2 1,8174 3,7273
9 1,6 |0,2844 | 4,36558 2 1,8333 3,6434
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3,2 1,6 0,8 1,80657| 2,69897 1,9523 3,6805
3,4 1,6 0,7529 | 1,90248| 2,69897 1,9303 3,6788
3,6 1,6 0,7111 | 1,99756| 2,69897 1,9104 3,676
3,8 1,6 0,6737 | 2,09187| 2,69897 1,8921 3,672
4 1,6 0,64 | 2,18546| 2,69897 1,8757 3,6572
4,5 1,6 0,5689 | 2,41651| 2,69897 1,8436 3,6323
5 1,6 0,512 | 2,64381| 2,69897 1,8234 3,5102

6 1,6 0,4267 | 3,08882| 2,69897 1,8106 3,2614

7 1,6 0,3657 | 3,52302| 2,69897 1,8174 2,5685
9 1,6 0,2844 | 4,36558| 2,69897 1,8333 3,7093
3,2 1,6 0,8 1,80657 3 1,9523 3,7385
3,4 1,6 0,7529 | 1,90248 3 1,9303 3,7383
3,6 1,6 0,7111 | 1,99756 3 1,9104 3,7371
3,8 1,6 0,6737 | 2,09187 3 1,8921 3,7348
4 1,6 0,64 | 2,18546 3 1,8757 3,7315
4,5 1,6 0,5689 | 2,41651 3 1,8436 3,7186
5 1,6 0,512 | 2,64381 3 1,8234 3,6955

6 1,6 0,4267 | 3,08882 3 1,8106 3,5736

7 1,6 0,3657 | 3,52302 3 1,8174 3,314
9 1,6 0,2844 | 4,36558 3 1,8333 2,5904
7,2 3 1,25 | 2,11065 2 1,599 2,872
7,8 3 1,1538 | 2,25983 2 1,547 2,6638
8,4 3 1,0714 | 2,40734 2 1,5086 2,5527
9 3 1 2,55331 2 1,4834 2,4018
9,6 3 0,9375 | 2,69786 2 1,4702 2,2077
10,2 3 0,8824 | 2,84109 2 1,468 2,0108
10,8 3 0,8333 | 2,98308 2 1,4758 1,8659
11,4 3 0,7895 | 3,12392 2 1,4926 1,7957
12 3 0,75 | 3,26368 2 1,517 1,7885
12,6 3 0,7143 | 3,40242 2 1,5473 1,821
13,2 3 0,6818 | 3,54019 2 1,5806 1,8692
13,8 3 0,6522 | 3,67704 2 1,6141 1,9148
14,4 3 0,625 | 3,81302 2 1,645 1,9456
7,2 3 1,25 | 2,11065| 2,69897 1,599 2,8871
7,8 3 1,1538 | 2,25983| 2,69897 1,547 2,7579
8,4 3 1,0714 | 2,40734| 2,69897 1,5086 2,5856
9 3 1 2,55331 2,69897 1,4834 2,3568
9,6 3 0,9375 | 2,69786| 2,69897 1,4702 2,1035
10,2 3 0,8824 | 2,84109| 2,69897 1,468 1,884
10,8 3 0,8333 | 2,98308| 2,69897 1,4758 1,7287
11,4 3 0,7895 | 3,12392| 2,69897 1,4926 1,6312
12 3 0,75 | 3,26368| 2,69897 1,517 1,5735
12,6 3 0,7143 | 3,40242| 2,69897 1,5473 1,5417
13,2 3 0,6818 | 3,54019, 2,69897 1,5806 1,527
13,8 3 0,6522 | 3,67704| 2,69897 1,6141 1,5246
14,4 3 0,625 | 3,81302| 2,69897 1,645 1,5301
7,2 3 1,25 | 2,11065 3 1,599 3,0215
7,8 3 1,1538 | 2,25983 3 1,547 2,8755
8,4 3 1,0714 | 2,40734 3 1,5086 2,6831
9 3 1 2,55331 3 1,4834 2,4376
9,6 3 0,9375 | 2,69786 3 1,4702 2,1878
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8.4.2. Poudres métalliques

Pour créer des poudres artificielles a partir de la base de données des poudres

commerciales métalliques, la valeur dso, du pic le plus grand de la distribution en taille des

particules est choisie constante et égale a 45, 60, 75 et 90um. la valeur d;sg; de ce méme pic

est choisie en fonction du domaine de validité et permet d’accéder a une valeur 4. Une valeur

Ry, une valeur %CE ainsi qu’une valeur dso, pour le second pic de la distribution en taille des

particules sont également choisies dans les limites du domaine de validité.

Ces poudres sont ensuite utilisées dans le réseau de neurones pour en prédire leur densité

tassée, crue et frittée.

Tableau de valeurs des caractéristiques des poudres artificielles métalliques :

1-%CE | dso grand pic Oy g_rand dso petit R, porosité crue porosité crue 135kN
pic pic 75KkN relative relative

1 45 1,8 45 1

1 45/1,73076923 45 1

1 45/1,66666667 45 1

1 45/1,60714286 45 1

1 45/1,55172414 45 1
0,9 45 1,8 45 1
0,9 45/1,73076923 45 1
0,9 45/1,66666667 45 1
0,9 45/1,60714286 45 1
0,9 45/1,55172414 45 1
0,8 45 1,8 45 1
0,8 45/1,73076923 45 1
0,8 45/1,66666667 45 1
0,8 45/1,60714286 45 1
0,8 45/1,55172414 45/ 1
0,7 45 1,8 45 1
0,7 45/1,73076923 45 1
0,7 45/1,66666667 45 1
0,7 45/1,60714286 45 1
0,7 45/1,55172414 45 1
0,75 45 1,8 45 1
0,75 45/1,73076923 45 1
0,75 45|1,66666667 45 1
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8.5. Optimisation de [apprentissage des réseaux de neurones artificiels.

Dans cette annexe sont présentées les directions expérimentales chronologiques, suivies
au fur et a mesure de I'avancée de cette étude. Un tableau récapitulatif permettra de visualiser
les différentes étapes d'optimisation du réseau de neurones pour chacune des problématiques
étudiées.

Rappelons que l'un des objectifs de I'approche neuronale est l'utilisation d'un minimum de
neurones d'entrées pour prédire correctement la problématique, prédiction qui doit pouvoir
étre genéralisée.

Un apprentissage sera donc jugé correct lorsque les 2 conditions suivantes seront
remplies:

e les valeurs simulées des poudres d'apprentissage sont quasiment identiques
aux valeurs réelles. Le NN est alors en bonne adéquation avec la
problématique pour laquelle il est éduque.

e les valeurs simulées pour les poudres test sont suffisamment proches de celles
experimentales (erreur relative inférieure a 10%). La géneralisation des

predictions est alors possible.

8.5.1. Les alumines

8.5.1.1. Preédiction de la densité verte

1. Dans un premier temps, vu que cette densité verte pouvait s'apparenter a la densité
tassée (cf.: chapitre 6.1.1 comparaison des densités simulées par le réseau de
neurones et les valeurs de la littérature), nous avons cherché a la prédire
uniquement a partir de la PSD (dgo, dso €t di1g). Mais ces 3 parametres n'étaient pas
suffisants. L'introduction de la largeur de la PSD n'a rien amélioré.

2. Le parametre permettant I'affectation de la méthode de préparation a donc été
introduit (1 pour les poudres précipitées et 10 pour les poudres Bayer, I'affectation
du chiffre O pour une des catégories ayant un effet néfaste sur I'apprentissage). Les
résultats des poudres test étaient corrects mais ceux obtenus pour les poudres
artificielles étaient totalement incohérents.

3. La surface specifique BET a donc été introduite pour refléter I'impact de
I'agglomération des particules primaires. Cette fois, I'apprentissage du NN semble
correct.

Le réseau de neurones artificiel pour cette problématique est donc le suivant :
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ENTREE (5 neurones)

COUCHE CACHEE
(10 neurones)

jC

8.5.1.2. Prédiction de la densité frittée

SORTIE (1 neurone)
—>

P—>

74

1. Le premier essai de prédiction par I’approche neuronale a été effectué avec les 5

inputs utilisés pour la densité verte, a savoir :

= Les paramétres de la PSD dgo, dsg et dig

= Lasurface spécifique BET

» La méthode de fabrication de la poudre d’alumine

Le NN ainsi créé s’est révélé inefficace pour prédire la densité frittée des poudres

d’alumine.

2. La présence de silice semblait relativement importante et a donc été rajoutée dans

les neurones inputs. De méme pour la densité verte. Le deuxieme NN contenait

donc 7 inputs dans la couche d’entrée. Mais il y avait redondance entre la méthode

de fabrication et la densité verte dans laquelle I’information de la méthode de

fabrication était déja contenue. Le NN créé possédait donc trop de neurones dans

la couche d’entrée.

3. Le paramétre méthode de fabrication a donc été retiré des neurones d’entrée.

Malgré cela, I'apprentissage du NN demeurait incorrect.

4. Le paramétre concentration en silice a été introduit sous forme logarithmique pour

obtenir des inputs et output du méme ordre de grandeur. Le NN ainsi élaboré

s’avere étre un outil relativement fiable pour prédire la densité frittée.

La configuration optimale de ce NN est la suivante :

ENTREE (6 neurones)

dio

Pc

doo 4"%\
dso

BET
log [SiO;]

COUCHE CACHEE
(12 neurones)

—P

jf

>

SORTIE (1 neurone)

P—>

74

Pour les alumines, la séparation en famille distincte selon le procédé de fabrication

semble indispensable.
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8.5.2. Les poudres de fer
Pour ces poudres métalliques, I’utilisation de I’approche neuronale s’est avérée tres
complexe, voire impossible. Voici le cheminement des tentatives pour rendre viable cette

approche.

8.5.2.1. Prédiction de la densité tassée

Les poudres etant toutes fabriquées de la méme maniére (atomisation a I’eau) et par
quasiment le méme fournisseur, leur forme était relativement similaire. La sphéricité des
particules n’a donc pas été prise en compte dans les paramétres influents I’empilement de ces
poudres.

1. Dans un premier temps, pour limiter le plus le nombre de neurones dans la couche
d’entrée, seule la distribution en taille a été utilisée, via les paramétres dg, dso €t
dio. Pour toutes les configurations du NN tentées, les prédictions n’étaient pas
suffisamment proches des valeurs réelles. Les inputs choisis étaient donc
insuffisants ou inadéquats.

2. Pour avoir des neurones d'entrée et de sortie d'ordre de grandeur équivalent, nous
avons modifié le neurone de sortie de la densité tassée absolue en la densité tassée
relative exprimée en %.

3. Les poudres commerciales utilisées ayant une PSD soit monomodale, soit
bimodale, une modélisation plus réaliste de cette PSD a été tentée avec
I'introduction des parametres dso et oy pour le pic le plus important et dso pour le
2" pic. Lorsque la poudre est monomodale, les deux valeurs ds sont donc égales.

4. Le rapport volumique des grosses particules par rapport aux petites est introduit
pour tenter une modélisation encore plus réaliste de cette PSD. Mais la encore, le
NN n’a pu étre correctement optimisé pour permettre une prédiction cohérente de
la densité tassée des poudres de fer.

5. Un parametre permettant de classer les poudres en différentes catégories a été
introduit. Le premier essai a €té de séparer les poudres selon leur PSD (1 pour les
poudres monomodales et 10 pour les bimodales, puis inversement). Cette tentative
a essuyé un échec. La deuxiéme idée a été de trier les poudres selon leur
composition chimique (1 pour les poudres en fer pur et 10 pour les poudres alliées,
puis inversement). Mais la encore, le NN n'a pu étre optimisé.

6. La base de données des poudres commerciales a été ré-échantillonnée: les poudres

en acier inoxydable ont été Otées, puis les poudres les plus exotiques, mais
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toujours sans succes. L'utilisation restreinte aux poudres de fer pur n'a pas été
possible, leur nombre étant trop faible (<25, nombre requis pour permettre
I'apprentissage du NN. Cf.: § 3.4.3).
La meilleure optimisation pour cette problématique est la suivante:
COUCHE CACHEE

ENTREE (4 neurones) (8 neurones) SORTIE (1 neurone)
d§0 grand IW{1,1} LW{2,1 —»
pic P—> PH—>

Gg . . ‘75
gsvo petit pic

74

Mais elle ne permet pas I'utilisation du NN comme outil de prédiction viable.

8.5.2.2. Prédiction de la densité verte (compactée sous 75 kN et sous 135kN)

Pour avoir un ordre de grandeur le plus équivalent possible entre les neurones des
couches d'entrée et de sortie, la porosité verte relative est choisie préférentiellement a la
densité verte absolue.

1. Les premieres tentatives ont été effectuées avec un minimum de neurones
d'entrée, a savoir les parameétres de la PSD, dg, dso et dio. Des résultats plutét
médiocres étaient attendus mais nous ne voulions pas commettre I'erreur de
négliger certaines configurations.

Lors du compactage des poudres métalliques, une déformation plastique a lieu. La
composition chimique de ces poudres joue un rdle prépondérant pour cette plasticité et est
donc utilisée comme paramétre d'entrée.

2. La composition chimique est introduite dans les neurones de la couche
d'entrée pour simuler I'impact de la déformation plastique. Cette composition
chimique est représentée par le pourcentage d'équivalent-carbone, %CE. Elle
est associee aux parametres de la PSD, dsq et oy pour le pic le plus important
et dso pour le 2" pic. Ce NN, doté de 4 neurones d'entrée, n'a pu étre optimisé,
méme apres le changement %CE en (1-%CE), permettant d'éviter des valeurs
nulles pour les neurones.

3. Le rapport volumique des grosses particules par rapport aux petites est
introduit. Les valeurs simulées sont non seulement trés éloignées des valeurs
expérimentales, mais sont également incohérentes (elles ne respectent pas la

hiérarchie des valeurs expérimentales).
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4. De nouveau, les paramétres permettant de classer les poudres d'apprentissage
en différentes catégories ont été introduits, sans succes.

5. Les poudres les plus exotiques ont été retirées, mais la encore, le NN n'a pu
étre éduque correctement.

Le meilleur de tous ces NN reste le suivant:

COUCHE CACHEE
ENTREE (5 neurones) (10 neurones) SORTIE (1 neurone)
1-%CE  [»IW{L,1}}] —>
dso grand pic P—> P—>

Og -
d tit pi
R5V0 pett pic b{l} b{2}

74

Mais il n'est pas viable pour prédire correctement cette problématique de densité verte des

poudres métalliques.

8.5.2.3. Prédiction de la courbe de densification lors du compactage

Prédiction du point d'inflexion

1. Le premier essai a consisté en une prédiction des coordonnées du point d'inflexion
(pression appliquée, porosité relative) de la courbe de densification, a partir de 4
neurones d'entrée (%CE, dso et o, pour le pic le plus important et dso pour le 2™
pic). Le NN ainsi créé n'a pu étre éduqué correctement. Et le changement de %CE
en (1-%CE) n'a rien amélioré.

2. La proportion de petites particules par rapport aux grosses est introduite via le
rapport volumique R,. Mais l'apprentissage du NN reste impossible.

3. Nous avons ensuite essayé de prédire ces coordonnées en 2 fois, grace a 2 NN
différents, l'un pour l'abscisse (pression appliquee), l'autre pour I'ordonnee
(porosité relative). Mais de nouveau, I'optimisation des NN n'a pu étre possible,
méme apres ré-échantillonnage des poudres d'apprentissage.

Prédiction des pentes de la courbe de densification

Il y a deux pentes a prédire: celles avant et apres le point d'inflexion de la courbe.
L'utilisation d'un seul NN pour prédire 2 valeurs de sortie ne semble guére possible, vu les
résultats précédents sur la prédiction des coordonnées du point d'inflexion. Nous avons donc
choisi d'utiliser un NN pour chacune des pentes a prédire.

1. 4 neurones d'entrée (%CE, dso et o4 pour le pic le plus important et dso pour le 2"

pic) sont utilisées pour prédire deux neurones de sortie (pente 1 et pente 2). Le NN
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ne peut étre optimisé pour devenir un outil fiable de prédiction des pentes de la
courbe de densification, méme lorsque le parametre %CE est modifié en (1-%CE).
2. L'introduction du rapport volumique Ry n'y change rien.

Il est a noter que les valeurs de ces pentes sont tres faibles (voisines de -0.07): elles
possédent donc pres de 5 ordres de grandeurs de différence avec les valeurs dso de certaines
poudres, ce qui peut expliquer ces echecs.

3. Oter les poudres en acier inoxydables et "les plus fortement alliés" ne résout pas

les problémes.

8.5.2.4. Prédiction de la dureté Brinell des corps frittés

Les mesures de dureté HB1s 625 sont effectuées sur les corps crus, apres frittage, obtenus
sous une force de 75 et 135kN. L'importance de la composition chimique semble évidente
pour ces mesures et ce parametre est donc intégré a la couche d'entrée.

1. 4 neurones sont d'abord utilises: (%CE), dso et o4 pour le pic le plus important et
dso pour le 2™ pic. Les duretés simulées ne correspondent pas suffisamment aux
duretés expérimentales, méme apres l'utilisation de (1-%CE) a la place de (%CE).

2. Le paramétre R,, et ceux permettant la classification en catégories n'ont rien
donné de concluant.

3. Le ré-échantillonnage n'a pu permettre un apprentissage correct du NN.

8.5.3. Tableau récapitulatif des procédures expérimentales

8.5.3.1. Les alumines

Les réseaux de neurones optimisés, utilisables pour prédire les problématiques pour
lesquelles il sont éduqués, sont notés en rouge.

Il est a noter que le nombre de neurones dans la couche cachée a été varié pour chaque

NN afin de ne négliger aucune configuration.

Couche de Neurones Configuration ) )
) . Echantillonnage | Apprentissage
sortie d'entrée du NN
< @ | Densité crue 3-6-1, 3-7-1, 28 poudres + 3
© @ doo, dso, dio Non correct
o kS absolue 3-8-1, 3-10-1 poudres test
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(100MPa) Méthode de
fabrication (0 | 4-7-1, 4-8-1,
Non correct
oul) 4-10-1, 4-12-1
d901 d50! le
Méthode de
fabrication 4-7-1, 4-8-1,
Non correct
(1 ou 10) 4-10-1, 4-12-1
d901 d50, le
Méthode de
fabrication 5-8-1, 5-9-1, Non correct
(1 ou 10) 5-12-1, 5-15-1
dgo, dsg, d10 5-10-1 Correct
BET
Méthode de
fabrication 5-8-1, 5-9-1,
(1 ou 10) 5-12-1, 5-15-1 Non correct
d901 d50, le 5'10'1
BET
Méthode de
fabrication
§ 7-12-1, 7-13-1,
b= (1 ou 10)
= - 7-14-1, 7-15-1,
P Densite doo, dsg, d1g Non correct
e L, 7-16-1, 7-18-1,
K frittée BET 7211 28 poudres + 3
f absolue Densité crue poudres test
©
5 (1500°C, 1h) [SiO;]
S
= dgo, dso, d
3 0780 0 61041, 6-11-1,
o BET
- 6-12-1, 6-13-1, Non correct
Densité crue
) 6-14-1, 6-16-1
[SiO;]
dgo, dso, d1g 6-10-1, 6-11-1, Non correct
BET 6-13-1, 6-14-1,
Densité crue 6-16-1
log [SiO;] 6-12-1 Correct
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8.5.3.2. Les poudres de fer

Aucun des apprentissages n'est suffisamment correct pour permettre l'utilisation du NN

artificiel comme outil de prédiction viable. Cependant, les meilleures configurations (ou

plutét les moins médiocres) sont notées en rouge.

PSD)

Couche de Neurones Configuratio ) )
) ) Echantillonnage | Apprentissage
sortie d'entrée n du NN
Densité tassée
Non correct
absolue 3-6-1, 3-7-1, | 44 poudres + 3
I dgo, dso, d1o
Densité tassee 3-8-1, 3-10-1 poudres test
relative (en %)
44 poudres + 3
dso et oy du pic
Densité tassée > _ o 1P 3-6-1, 3-7-1, poudres test
. le plus important
< relative (en %) . 3-8-1, 3-10-1
% deo du 27 pic 40 poudres + 3
2 _ poudres test
g Jso €t 0 du pic 4-7-1, 4-8-1, (retrait des
o le plus important .
P ) 4-10-1, poudres inox)
dso du 2™ pic
5 » P 4-12-1
% Ry 39 poudres + 3
o ) poudres test
dso et oy du pic )
) (retrait d'1 poudre
le plus important | 5-8-1, 5-9-1, o
i mal caractérisée)
dso du 2™ pic 5-12-1,
Ry 5-15-1,
Tri (1 ou 10 pour 5-10-1
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dso et og4 du pic

le plus important

chimique)

i du 2 o 5-8-1, 5-9-1,
u ic
” P 5-12-1,
Rv
) 5-15-1,
Tri (1 ou 10 pour
- 5-10-1
composition
chimique)
%CE 44 poudres + 3
Porosite crue | dsp et o4 du pic poudres test
) Non correct
relative (en %) | le plus important
dso du 2™ pi T A, 40 poudres + 3
u ic
» P 4-10-1,
(1-%CE) poudres test
= 4-12-1 _
o dso et o4 du pic (retrait des
™ .
- le plus important poudres inox)
(D)
< dso du 2™ pic
x 1-%CE 39 poudres + 3
3 5-8-1, 5-9-1,
3 dso et o du pic poudres test
5-12-1, -
= le plus important (retrait d'1 poudre
o 5-15-1 -y
@ . 1
e dea du 2" pic mal caractérisée)
2 ” P 5-10-1
S Ry
<
@ (1-%CE)
S dso et 65 dupic | 6-10-1,
O
S le plus important 6-11-1,
~ dso du 2™ pic 6-13-1,
Ry 6-14-1,
Tri (1 ou 10 pour 6-16-1,
composition 6-12-1
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(1-%CE)
dso et o4 du pic
le plus important
dso du 2" pic
Ry
Tri (1 ou 10 pour
PSD)
%CE 4-7-2,4-8-2, | 44 poudres + 3
dso et 6, du pic 4-10-2, oudres test
R P Non correct
le plus important 4-12-2,
dso du 2" pic 4-16-2 40 poudres + 3
(1-%CE) poudres test
) 4-7-1, 4-8-1, _
Coordonnées | ds et 54 du pic , (retrait des
4-12-1, .
du point le plus important 161 poudres inox)
d'inflexion dso du 2" pic
1-%CE 39 poudres + 3
c
o 5-8-2, 5-9-2,
‘§ dso et og du pic c 101 poudres test
:E le plus important ’ (retrait d'1
S dso du 2™ pic o152, poudre mal
[<B] - -
E E R, 5-20-2 caractérisée)
— o
3 £ %CE
s 2 .
© dso et og du pic
s le plus important
B dp ) 2f|‘od | 471, 481,
5 u ic
&5 ” P 4-10-1,
a (1-%CE)
_ 4-12-1
Abscisse du dso et 64 du pic
point le plus important
d'inflexion dso du 2™ pic
1-%CE
i et o du bi 5-8-1, 5-9-1,
et 64 du pic
0 & 0o LR 5-12-1,
le plus important
i du 2™ o 5-15-1,
u ic
» P 5-10-1

Ry
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%CE
dso et o4 du pic

le plus important

Ry

caractérisee)

L 471,480,
dso du 2™ pic
4-10-1,
(1-%CE)
4-12-1
Ordonnée du dso et oy du pic
point le plus important
d'inflexion dso du 2™ pic
1-%CE
; o 5-8-1, 5-9-1,
et o, du pic
50 gdaup 5121,
le plus important
. 5-15-1,
u ic
» P 5-10-1
Ry
9 _7-2 4-8-
#WCE 4-71-2,4-8-2, 44 poudres + 3
dso et og du pic 4-10-2, poudres test
= le plus important 4-12-2,
= nd .
é dso du 2™ pic 4-16-2 40 poudres + 3
% (1-%CE) 4-7-1 4-8-1 poudres test
© . ’ ’
2« | Pentesavantet | Gso €t Og dupic 4-12-1 (retrait des
(b (B} . 1
= E aprés le point | & plus important 4-16-1 poudres inox) | Non correct
= d -
8 8 | (inflexion | Gsodu2"pic
3 1-%CE 39 poudres + 3
= | 5-8-2,5-9-2,
= dso et 5 du pic poudres test
S . 5-10-1, .
© le plus important c 150 (retrait d'1
o -15-
dso du 2" pic ’ poudre mal
5-20-2
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44 poudres + 3

4-7-1, 4-8-1, poudres test
4-10-1,
4-12-1 40 poudres + 3

%CE
dso et oy du pic
le plus important

dso du 2™ pic
poudres test

(retrait des

1-%CE

Prédiction de la dureté Brinell HB1s5 6,5 des corps frittés

Dureté Brinell oudres inox
de et . du bic 4-7-1,4-8-1, | P ) Non correct
HB15 625 50 g aup 4-10-1,
le plus important
p E: . 4-12-1 39 poudres + 3
dso du 2™ pic poudres test
1-%CE it
d o 5.8-1 5-9-1, (retraitd'l
et 64 du pic
| sol -g Y 5121, poudre mal
e plus important risé
dIO d 2:: . 5-15-1, caractérisée)
u ic
> P 5-10-1

Ry
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8.6. Méthode statistique développée par Dr. Jacques Lemaitre pour simuler

les paramétres d’une distribution gmnu[ométrique

But

Calculer les paramétres d’une distribution granulométrique, dont on connait le diameétre
médian et I’étalement.

Hypothéses

La distribution granulométrique est supposée log-normale. On connait son diamétre
médian, dsg, ainsi que son étalement S (Span), défini conventionnellement comme :

[1] S _ O =y ou dyp et dgo sont respectivement les premier et neuvieme déciles de la

50

distribution granulométrique.

Méthode de calcul

Si o est défini comme la probabilité de trouver une particule de diameétre inférieur a do, la

définition de la distribution log-normale donne :

[2] log(d,)=1log(ds)+ 2, Iog(O'g) ou z,, est la valeur de la variable normale standard

pour une probabilité de o. De la, comme z,=-2;.4
[3a] log (dg, ) =log (ds,)+ 24, log (o, )

[3b] log(d,, ) = log (ds, ) — 2y log (o, )
Ainsi,

dSO . Zg0
[4] le :_1d90 = dsoo-g

O-g

Et par définition de S,
[5] S =W—% avec w=0,”

En résolvant I’équation [5] par rapport a w, on trouve :

_ S++S%+4

2

Compte-tenu de la définition de w (équation [5]), on trouve enfin :

{SJFWJ

[6] w

[7] log(o,) :ilog

90

2
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Cette approche permet notamment d’évaluer la surface spécifique BET d’une poudre dont

on ne connait que le diamétre médian dsy et I’étalement oy L’indice d’agglomération de la

poudre peut également étre fixé.

Un exemple type est donné a titre informel : le diametre médian dso est fixé a 1.6um,

I’étalement o4 est soit 1 (poudre monodisperse) soit 3 (poudre log-normale) et I’indice

d’agglomération est fixé a 1 (pas d’agglomérat).

og=1

64=3

Variation des observables en fonction de <Dg>

Variation des observables en fonction de <Dg>

Variation des observables en fonction de I’étalement o,
D(x) (um)

Sg[um

Seer (M?Q)

D(x) (um)

1004

Sg[pml

&
>
2 Sg=1;1A°=1 Sg=3;1A°=1
= 30 - ’ — 10 120 - ' + 100
g —o—D(10) —o—D(10
D
% —&— D(50) —m— D(50)
8 25 100
= —A—D(90) —4—D(%0)
) L 10
S Stet Shet
c
S 201 % [
=
[8)
c
= S
L 5
B = b ¢
S A ® 2 g £
[=2] —
ol E E |3 &
LV | 32 R &
g 2| 210 & |5 w1 L1
o 2 [a] 1o
B [<]
2 >
o 5
% [«5)
[«
© S
2 |
[ e-—
S
= o 0 T T T T 0 ¥ T T T 0
g E 0 5 10 15 20 P 0 5 10 15 20
o
S8 <Dg> [um] <Dg> [
Variation des observables en fonction de Sg Variation des observables en fonction de Sg
40 - <Dg>=16;IA°=1 _ 10 140 - <Dg>=16;1A°=1 10
—o—D(10 ——D(19
—8-D e
201 0 2o DE)
—— D(®) —— D(%0)
Shet

(m?/g)

t
[
SBET

Pour les poudres Bayer (peu agglomérées), une comparaison est effectuée entre les

valeurs de la surface spécifique BET expérimentales, celles calculées par la méthode

graphique [BEA98], et celles calculées par la méthode statistique.
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L’indice d’agglomération IA est fixé a 1 pour la méthode statistique, ce qui signifie que

les poudres sont supposées étre exemptes d’agglomérats et avec une distribution

granulométrique log-normale.

La méthode graphique s’appuie sur les poudres commerciales, qui ne sont ni exemptes

d’agglomérats, ni ne suivent une distribution log-normale parfaite.

Surface spécifique BET (m“/g) Méthode | Méthode Valeur
statistique | graphique |expérimentale
Déviation standard de la distribution en taille des 0.4 1 0.7

particules 64,=2 (A=dgo-010=11)

Diametre médian dsp=4.7um

Commentaires : Avec IA=1.7, la surface spécifique calculée par la méthode statistique est

égale a la valeur expérimentale.

Déviation standard de la distribution en taille des 1.1 2 2.1
particules 64=3.3 (A=dgo-010=10.8)

Diameétre médian dsp=2.8um

Commentaires : Avec IA=2, la surface spécifique calculée par la méthode statistique est égale

a la valeur expérimentale.

Déviation standard de la distribution en taille des 2.1 6<BET<8 5.74

particules 64=2 (A=dgo-010=2.2)

Diametre médian dsp=0.9um

Commentaires : Avec 1A=2.7, la surface spécifique calculée par la méthode statistique est

égale a la valeur expérimentale.

Déviation standard de la distribution en taille des 2.7 8<BET<9 8.25

particules 64=2.2 (A=0dgo-010=1.9)

Diametre médian dsp=0.76um

Commentaires : Avec IA=3.1, la surface spécifique calculée par la méthode statistique est

égale a la valeur expérimentale.

Il est a noter que plus la taille médiane diminue, plus I’indice d’agglomération, nécessaire
a I’obtention d’une valeur similaire a la valeur expérimentale, est élevé. Cela semble induire
une agglomération plus forte pour les poudres Bayer de petite taille.

Les poudres Bayer commerciales n’ont pas une distribution log-normale parfaite : cela
pourrait également expliquer les différences entre les valeurs expérimentales et issues de la

méthode statistique.
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