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Introduction générale

INTRODUCTION GENERALE

La mise en forme de poudres par compression est un procédé largement utilisé dans de
nombreux secteurs industriels comme la métallurgie des poudres (poudres metalliques et
céramiques), I’agroalimentaire, le cosmétique, la pharmacie et réecemment dans la réduction
des poussiéres et des emballages. En pharmacie, ce procédé présente un excellent rendement
pour un investissement initial important, mais pour un co(t d’entretien faible compte tenu du
prix des poingons et leur durée de vie. Les comprimeuses ont actuellement une capacité de
production allant jusqu’a trois cents mille comprimés par heure. Cependant, compte tenu des
propriétés des poudres (ou mélange de poudres) qui sont trés sensibles a la manutention, a la
provenance ou a la manipulation, la réussite du procédé de compaction et la formation d’un
comprimé conforme demande une compréhension des propriétés fondamentales des poudres.
Ces propriétés, qui peuvent étre d’ordre physico-chimique et/ou mecanique, permettent
d’expliquer comment une formulation pourrait se comporter en compaction.

Par ailleurs, la formation d’un comprimé non conforme ou I’arrét de production suite a une
mauvaise production de comprimés ne remet pas forcément en cause la formulation. Les
parametres du procédé tels que la vitesse de compaction, la forme du comprimé, I’état de la
lubrification, les changements de température et d’humidité ou I’état de maintenance des
outils de compression (matrices, poingons) sont souvent responsables de perturbation de la
production.

Contrairement aux poudres métalliques, la compression de poudres pharmaceutiques ne
présente pas de difficultés liées a la complexité de la forme du comprimé. On trouve
généralement des formes relativement simples (comprimé plat, bombé, batonnet, ...etc). Par
conséquent, la difficulté de I’écoulement de matiére pour les formes complexes ne se retrouve
pas (ou tres peu) dans les comprimés pharmaceutiques. Par contre, d’autres difficultés
surviennent :

- le comportement mécanique lié a la taille granulométrique des poudres pharmaceutiques

(poudres fines) et a la nature des matériaux,

- le mélange de poudres (homogénéité) et le caractére cohésif des poudres,
- la lubrification par des poudres et non directement de I’outil,
- I’expansion du comprimé relativement importante lors de I’éjection (trés faible pour les

poudres métalliques).

13



Introduction générale

Dans cette contribution a I’étude de la compression des poudres pharmaceutiques, nous
proposons une démarche expérimentale et de modélisation. Cette démarche permettra de
caracteriser le comportement des poudres pharmaceutiques de I’état poudre a I’état comprimé
durant le processus de compression et d’étudier les relations entre les propriétés de base des
poudres et les propriétés finales du comprimé.

Ce rapport est organisé en cing chapitres.

Le premier chapitre présente une étude bibliographique qui met l'accent sur les
mécanismes et les parametres importants intervenant au cours des étapes de la compression en

matrice, ainsi que les aspects industriels et technologiques propres au procédé.

Le dispositif expérimental et les matériaux utilisés pour caractériser le comportement
mécanique des poudres pendant la compression en matrice, sont présentés dans le deuxieme

chapitre.

Le troisieme chapitre est consacré a la caractérisation des propriétés mécaniques de I'état
poudre a I'état comprimé durant le processus de compaction. Ces propriétés mécaniques sont
le module d'Young, le coefficient de Poisson, le frottement poudre/matrice, la cohésion et
I'angle de frottement interne de la poudre des comprimés pour différentes densités. Par
ailleurs, une procédure expérimentale a été mise en place pour estimer la distribution axiale

de la densité dans le comprimé.

Dans le quatriéme chapitre, on introduit la loi de comportement choisie pour la description
de la compression de poudres en définissant les conditions aux limites, les conditions de
contact ainsi que la loi de frottement utilisée. Ensuite, on définira le cadre mathématique pour
la formulation variationnelle du probléeme de la compression en prenant en compte les
conditions de contact et de frottement. Par ailleurs, pour identifier le modéle de
comportement, deux méthodologies d'identification des parametres de comportement sont

proposeées.

Le cinquieme chapitre concerne la simulation numérique de la compression en matrice.
Nous étudions la réponse du modeéle de comportement en contraintes et en déformations dans
le lit de poudre, pour un chargement de type "compression - décompression™. Les résultats des
simulations numériques sont illustrés dans le cas de la poudre de cellulose microcristalline

Vivapur 102 et sont confrontés aux mesures expérimentales. Enfin, dans le but de déterminer

14



Introduction générale

les parametres du modele les plus influents, une étude de sensibilité des résultats du modele
de comportement aux variations des propriétés des poudres est proposeée.

Enfin, nous terminons ce rapport par une conclusion, qui rassemble les points importants

de cette étude et des perspectives.
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Chapitre | Généralités & étude bibliographique

I.1. Compression de poudres pharmaceutiques
1.1.  Généralités

Dans l'industrie pharmaceutique, la compression est une opération qui permet la mise en
forme de poudres en comprimés. Le comprimé est l'une des formes galéniques les plus
utilisées : environ la moitié des médicaments est fabriquée sous cette forme. Le comprimé est
facile a consommer, se présente sous plusieurs formes avec différentes couleurs et présente
une dose constante du principe actif. Cependant, plusieurs phénoménes peuvent entrainer la
non-conformité des comprimés.

Le frottement de la poudre avec l'outillage (matrice et poingons) durant le processus de
compression méne a une hétérogénéité de la distribution de densité dans le comprimé. Cette
hétérogénéité entraine une dispersion des caractéristiques mécaniques, une tenue mécanique
médiocre et parfois une non-homogénéité du principe actif pour les comprimés sécables. Par
ailleurs, I'nétérogénéité continue de se développer pendant les phases du retrait du poingon et
de I'éjection du comprimé. En effet, I'expansion du comprimé due aux propriétés de la poudre
et aux parameétres du procédé de compaction est bien connue dans le milieu pharmaceutique
comme étant un phénomeéne redoutable pour la production. L'intérét de maitriser les
parametres du procédé de compression et d'analyser les propriétés fondamentales des poudres
est donc important. Par ailleurs, la qualité de I'outillage, poincons et matrice, ainsi que leur
entretien régulier est un facteur déterminant pour la continuité de la production. En effet, les
poincons subissent des contraintes répétées qui limitent leur durée de vie (fatigue mécanique).
Cette durée de vie est fortement réduite par le collage de poudres sur les tétes de poingons qui,

en plus d'accélérer la rupture, entraine des dommages a la production de comprimés. Une
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Chapitre | Généralités & étude bibliographique

optimisation de la durée de vie des poingons au niveau de la conception ainsi qu'un plan
d'entretien serait nécessaire afin de prévoir leur changement aprés un certain temps pour
assurer une qualité de production. L’enjeu industriel est important. Il s’agit d'une part de
maitriser le comportement de la poudre en compression et d'autre part de prendre en compte
I'optimisation de I'outillage en conception et en fonctionnement. Une collaboration étroite
entre outilleurs et producteurs de comprimés est fortement souhaitée.

En milieu de production, la qualité du comprimé est jugée au premier abord sur son
apparence et la présence ou non de fissures. Le comprimé doit avoir une solidité suffisante qui
assure d'une part des manipulations ultérieures (stockage, transport, ...) et d'autre part, des
propriétés d'usage comme la dissolution ou la sécabilité.

Dans ce chapitre introductif, on présente les étapes du procédé tout en mettant au clair les
parametres importants qui influent sur la compaction. Nous décrivons les approches
expérimentales et de modélisation dans les bureaux R&D du secteur industriel et dans le
milieu académique. L'aspect des problémes rencontrés dans I'industrie ainsi que les solutions
apportées seront décrits. Enfin, nous présentons les autres secteurs industriels qui utilisent le

procédé de compression.

1.2. Lacompaction de poudres

1.2.1 Etape du procédé

Les principales étapes du procédé de mise en forme par compression simple en matrice
peuvent étre décrites comme c'est schématisé dans la figure 1.1. 1l s'agit de quatre phases :

remplissage de la matrice, compression ou charge, décharge ou retrait du poingon puis

éjection.

Compact

P

Poingon
Matrice inférieur

Remplissage Compression Décharge Ejection Relaxation

Figure I.1. Présentation du procédé de compression en matrice.
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Ces étapes peuvent étre définies comme suit :

Le remplissage : Le remplissage de la matrice se fait généralement d'une maniére
automatique dans les comprimeuses. La poudre s'écoule dans la matrice et un sabot vient
araser la poudre. L'écoulement de la poudre est assuré par I'effet conjugué de la gravité et de
la vibration du sabot. Il faut toutefois éviter les poudres cohésives qui s‘écoulent mal (une
opération de granulation est souvent utilisée dans ce cas) et veiller a ce qu'en cas de mélange

de poudres, il n'y ait pas de ségrégation.

La compression : Cette étape permet de densifier la poudre et de la mettre en forme de
comprimé. Le poincon supérieur vient s’enfoncer dans la matrice. Cet enfoncement est
contr6lé par une charge ou un déplacement imposés. En début de compaction, les particules se
réarrangent par des glissements et des rotations pour former un empilement plus dense [1]. Le
lit de poudre est alors débarrassé de I’excés d’air et le nombre de points de contact entre
particules augmente. A la fin de cette étape du tassement, les particules ne peuvent plus
glisser les unes par rapport aux autres et I'on assiste a une réelle résistance de la poudre a
I'enfoncement du poingon. Les particules subissent des déformations selon leur comportement
mécanique. Des particules fragiles auront tendance a se fragmenter réalisant un nouveau
réarrangement et une densification locale plus importante. Au cours de la fragmentation, de
nouvelles particules se forment et le processus recommence : réarrangement, déformation
réversible et irréversible, enchevétrement et fragmentation jusqu’a une taille critique

minimale [2]. Tandis que des particules ductiles vont plutdt se déformer de maniére

irréversible.

60 :J
.50 Tassement Compression
g /
= 40 /
) A h
£ 30 Dech_arg(
= / <
'
£ 20
=]
0

10 J

0

0,2 0,4 ; . 0,6 0,8
Déformation

Figure 1.2. Courbe typique de compression.
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Ce comportement augmente la densité de la poudre. Au cours de cette étape, la poudre
gagne en cohésion et la pression augmente rapidement. Une illustration des phases de la
compression est représentée dans la figure 1.2.

La décharge : C'est la phase du retrait du poingon qui réalise la compression. Au cours de la
compression, le lit de poudre a gagné de I’énergie fournie par les différents mécanismes qui
ont contribué a la densification. Une partie de I’énergie est stockée sous forme élastique, qui
dépend du comportement de la poudre et des paramétres du processus de compaction, sera
restituée lors de I'étape de décharge [3]. Cette énergie emmagasinée est la source de
I'expansion du comprimé [4]. Au cours de la décharge, le comprimé pourrait subir un rebond
qui entrainerait son délaminage [2,5]. En effet, suite au retrait du poincon, le comprimé est
soumis a des contraintes en tension qui peuvent séparer les surfaces interparticulaires. Par
conséquent, une détente du comprimé plus ou moins importante, selon les propriétés de la
poudre et les conditions de la compression, peut entrainer le clivage du comprime [2,3]. La
figure 1.3 illustre ce phénomene sur une poudre du lactose.

Figure 1.3. Clivage d'un compact de lactose apres éjection.

L'éjection : Cette opération est réalisée en général par remontée du poincon inférieur ou
descente de la matrice. Pendant I'éjection, le comprimé continue a se dilater et des contraintes
de cisaillement s’exercent inégalement sur le comprimé [6,7]. Ces contraintes sont dues au
frottement du comprimé avec la matrice [7]. Au cours de I'éjection, des phénomenes de
collage a la paroi et de clivage de comprimé peuvent apparaitre. La figure 1.4 représente une
courbe typique de la phase d'é¢jection. Au début de I'éjection, la contrainte est relativement

importante pour initier le mouvement du comprimé puis décroit jusqu'a la fin de I'éjection.
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Figure 1.4. Courbe d'éjection d'un comprimé de poudre de cellulose microcristalline

Vivapur PH 102 : Contrainte appliquée en fonction du déplacement du poingon inférieur.

La relaxation : Une fois le comprimé éjecté, il continue a se dilater pour atteindre au bout
d'un certain temps un état d'equilibre stable, ou se fissurer quand la poudre est sensible a
I'hnumidité par exemple. Dans ce processus, et selon le comportement de la poudre et I'état de
contrainte géenéré en compression ainsi que les conditions de stockage, le comprimé pourrait
se fissurer.

La compréhension de la compaction de poudres est toujours limitée par le nombre et la
complexité des étapes et des paramétres contr6lant le procédé de compression. En effet, les
différents mecanismes, réarrangement des particules, fragmentation, déformations réversibles
et irréversibles, peuvent se produire en méme temps ou successivement. De plus, le comprimé
contient en plus du principe actif, des excipients, des liants, des lubrifiants et des colorants qui
ont des comportements différents et dont le comportement en cas de mélange est difficile a
prévoir [8].

1.2.2  Mécanismes intervenant dans la cohésion du comprimé

La compression crée un certain nombre de points de contact entre les particules. Par contre,
on ne formera un comprimé que si des liaisons s'établissent entre ces points. Ces mécanismes
de liaisons qui interviennent dans la cohésion du comprimé sont nombreux et leur importance
varie en fonction de la nature des particules. Ces mécanismes ont été classés selon qu'ils
induisent [9,10] :

Des ponts solides : En général, ce sont des ponts qui se construisent par des réactions
chimiques, des fusions partielles ou de cristallisation.
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Des forces d'attraction : La poudre est un assemblage de grains dispersés dans un gaz (I’air
en genéral) ou les particules restent en contact. Ce contact est di a la gravité et a des
attractions interparticulaires. Ces interactions dépendent de la nature des particules et de la
distance entre particules. Quand il s'agit d'une poudre simple, ces interactions sont appelées
forces de cohésion. Tandis que dans le cas de mélange, ces forces sont de nature adhésive. On

distingue essentiellement trois types d’interactions qui sont :

e Les interactions électrostatiques : Ces forces sont attractives entre deux particules
de charges g et g, distantes de r. Elles agissent a distance avec une force
F12 selon la loi de Coulomb [11] :

_ 4%

12 —
Are,r?

ol la constante universelle 1/(4neo) vaut 9.10° N.m?/(Coulomb)?.

e Les interactions moléculaires : Comme celles de Van Der Waals, ce sont des
forces qui agissent a des distances interatomiques jusqu’a 10 nm [12].

e Les forces capillaires: Dans le cas de poudres humides qui contiennent une
quantité d'eau, des forces capillaires sont généralement responsables de la création
des ponts liquides. Les forces capillaires peuvent étre importantes dans le cas de
poudres cosmétiques par exemple [10].

Enchevétrement : des liaisons interparticulaires peuvent étre créées par enchevétrement [2].
L'importance de ces mécanismes de liaisons dépend des conditions opératoires et des
propriétés de la poudre et est influencée par différents paramétres importants qui sont décrits

dans le paragraphe suivant.
1.2.3  Parametres importants

Les parametres qui influent sur le procédé et les propriétés des comprimeés sont nombreux.
Les particules possédent des caractéristiques telles que la taille, la forme et le comportement
mécanique (fragile ou ductile). Les interactions entre particules survenant au cours de la
compression dépendent de ces caractéristiques. Ces interactions dépendent aussi de la
présence éventuelle d'un liant ou dun lubrifiant. D'autres parametres sont également
importants tels que la rugosité de la surface de I'outillage, son comportement et les parameétres
du procédé comme la vitesse de compression, la forme des poingons, et le temps d'application
de la force.

Bien que le procédé de compression soit éeconomique et rapide, il présente des difficultés

liées a la poudre utilisée. La compressibilité et la compactabilité de la poudre sont deux
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propriétés essentielles pour ce procédé. Elles sont définies comme suit [9] :

La compressibilité : C’est I’aptitude de la poudre & diminuer de volume sous I’effet de la
pression. Elle a fait I’objet d’un trés grand nombre de travaux, c’est ainsi que plusieurs
équations ont été proposées reliant la pression a une mesure de consolidation telle que la
densité, la porosité ou le volume.

La compactabilité : C’est I’aptitude de la poudre a former un compact de cohésion suffisante
par densification. Si les particules sont tres proches, des liaisons entre particules vont pouvoir
s’établir donnant un compact dont la résistance est mesurable. Cette résistance peut étre reliée
a la densification, permettant de quantifier la compactabilité. On discutera des équations qui

décrivent la compressibilité et la compactabilité dans la deuxiéme partie de ce chapitre.

1.2.4  Problemes rencontrés dans I’industrie et solutions apportées

Comme nous l'avons precise précedemment, plusieurs problémes peuvent survenir lors du
processus de compaction entrainant la non-conformité du comprimé. On peut citer ci-dessous

quelques exemples qui sont les plus fréquents dans I'industrie pharmaceutique :

e Clivage des comprimés : Pendant I'étape de I'éjection, on peut observer des comprimés
brisés dans leur épaisseur. Ce phénoméne de clivage ou de délaminage initié par des
dommages localisés intervient ou non selon la poudre et la pression appliquée par le
poingon supeérieur pendant la compression. Ce phénomene peut s'initier lors de la
décharge ou le comprimé est soumis a des contraintes en tension qui peuvent séparer les
surfaces interparticulaires et initier la propagation de fissures. Il peut continuer dans la
phase de I'éjection. En effet, vers la fin de I'éjection, une partie du comprimé hors
confinement est libre de se dilater, et une autre partie est contrainte dans la matrice. Cet
état entraine des contraintes de cisaillement qui favorisent la création et la propagation de

fissures.

e Rupture des poingons : Au bout d'un certain nombre de cycle de compression, le bord des
poincons se rompt par fatigue. Ce constat est encore plus fréquent pour des poingons
concaves. Il est a noter que cet endommagement est I'effet combiné de la fatigue

mécanique et du collage de poudres dans les aspérités du poincon.

e Mauvaise dissolution: Selon leur forme et la pression appliquée, les comprimés obtenus
se dissolvent plus ou moins rapidement et ce pour le méme melange de poudres. Le temps
de dissolution est tres important dans l'industrie pharmaceutique car I'efficacité du
principe actif en dépend fortement. Ce probléme est souvent lié & la formulation, a la

27



Chapitre | Généralités & étude bibliographique

nature des particules (granulation, taux d'humidité) et aux conditions opératoires de la

compression.

e Collage : Le collage de la poudre a la paroi peut entrainer le clivage du comprimé et
I'encrassement de la machine qui bloque la production. Le collage entraine aussi la rupture
prématurée des poincons. En plus, la production de comprimés est souvent considéerée

comme défectueuse.

e Régulation de la température : La température peut augmenter par compression et selon
les saisons. Les usines de production sont rarement régulées en température. Ceci peut
entrainer des comportements différents de la poudre et affecte la qualité des constituants
du comprimé. En effet, il est communément admis que la tempeérature sur les lieux de
production s'éleve a 30° ou 40°C. Il est alors normal de se poser la question sur le

changement de phase de certains constituants.

e Mauvaise coulabilité : Un mauvais écoulement de la poudre peut entrainer une non-
uniformité des masses de comprimés obtenus et empéche I'homogénéité au sein du
comprimé [2]. La coulabilité de la poudre peut s'améliorer par granulation ou par mélange
avec d'autres excipients.

Il n’est pas toujours facile de réunir toutes les conditions favorables a la compaction des
poudres pharmaceutiques, et il s’avere fréguemment nécessaire de faire appel a des adjuvants
qui favoriseront la cohésion des particules de poudre par divers mécanismes. Ces adjuvants
doivent présenter certaines qualités comme une bonne coulabilité, un bon pouvoir liant et une
libération satisfaisante du principe actif [22]. Pour satisfaire les exigences qui dépendent de la
poudre utilisée, souvent une granulation préalable est préconisée. Ces exigences sont a revoir
a chaque étape de formulation de produit [23]. Par ailleurs, pour réduire le frottement a la
paroi et éviter le collage, les industriels utilisent généralement des lubrifiants. Cependant, ces
lubrifiants entrainent souvent une augmentation de la pression radiale a la paroi [24] qui peut
étre nefaste lors de la décharge.

1.2.5  Approches expérimentales et de modélisation

Les investigations expérimentales ont éte facilitées par le progrés de I'instrumentation.
L'utilisation des presses excentriques instrumentées, des presses alternatives, des machines
d'essais universelles et des simulateurs de compaction a permis de suivre I'évolution des
forces qui se développent au cours de la compression. Ces données ont permis de mettre au
point des tests d'évaluation et des approches expérimentales dans les bureaux de recherche et
de développement (R&D) de l'industrie pharmaceutique et dans les laboratoires de recherche
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du secteur académique.
Dans les bureaux de R&D de l'industrie pharmaceutique :

Seuls les grands groupes pharmaceutiques développent des moyens d'essais pour la mise
au point de comprimé en liaison avec la phase de formulation. Les données expérimentales
sont souvent obtenues a partir des mesures de la force en fonction de deplacement des
poingons, de la force d'éjection, et d'autres paramétres [12]. Ces données peuvent fournir des
indicateurs pour améliorer les formulations et aider a maintenir les presses dans des
conditions de fonctionnement idéales [13]. En effet, ces mesures peuvent fournir des

informations sur :

e e volume de mélange de poudres présent dans la matrice pour la régulation de la masse

des comprimes.

e | 'optimisation de la lubrification qui réduit les dispersions de propriétés dans le comprimé

et qui, par ailleurs, peut fragiliser le comprimé.

e | 'efficacité des operations technologiques telles que la granulation ou la fagon selon
laguelle le mélange a été effectué (les résultats peuvent étre influencés par le temps de
melange, le type de mélangeur, ainsi que l'ordre d'addition des différents composants)
[14].

e | es forces maximales nécessaires a la formulation du comprimé commercialisable.

De plus, des mesures concernant le compact final peuvent permettre de quantifier des
propriétés comme la dureté, la friabilité, la porosité, les caractéristiques de dissolution, et les
dimensions physiques. Ces propriéteés constituent des aspects importants de la qualité du
produit. A présent, il n'y a aucune méthode prédictive universelle pour la formulation de
comprimés. Mais, ces approches expérimentales peuvent avoir des applications pratiques dans

les laboratoires de formulation.

Dans larecherche académique :

Dans les laboratoires de recherche académique sur la compression de poudres
pharmaceutiques, les approches utilisées sont souvent basées sur des relations qui aident a
évaluer les mécanismes de compaction et a comparer la compressibilité ou la compactabilite
de poudres. Parmi les relations les plus populaires qui caractérisent la compressibilité celle de
Heckel qui relie la pression a la densité relative [15,16]. Les relations entre la pression et I'état
de densité sont généralement utilisées pour une description qualitative des mécanismes de

consolidation et une caractérisation de I'aptitude de la poudre & se déformer plastiquement
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[17]. Par ailleurs, la compactabilité est analysée par des relations entre la pression et une
mesure de la résistance du comprimé telle que la contrainte de rupture diamétrale ou la dureté
par indentation. D'autres approches s'intéressent & la relaxation élastique des comprimes
permettant de definir des indices a base de variations dimensionnelles. Ces indices sont censés
prévoir des phénomenes de clivage ou de délaminage [9].

C'est dans la derniere décennie qu'on a commencé a utiliser des approches de modélisation
de comportement meécanique de poudres pour étudier la compression de poudres
pharmaceutiques. Il est alors possible d'étudier le comportement de poudres a deux échelles :

e Echelle microscopique (échelle du grain) :

On se place au niveau des particules et I'on étudie leurs interactions et leurs comportements
individuels. Cette approche discontinue ou discréte est basée sur la prise en compte des
propriétés des particules et des conditions de contact entre particules [18] pour remonter au
comportement moyen a I'échelle du volume élémentaire représentatif. Cette échelle de

modélisation permet de formuler des lois de comportement macroscopiques.

e Echelle macroscopique (échelle du volume élémentaire représentatif) :

A cette échelle, le grain n'est pas considéré individuellement. Le lit de poudre est considéré
comme un milieu continu fortement compressible. Ses propriétés sont identifiables a l'aide
d'une série d'essais expérimentaux (essai triaxial, essai en matrice) et traduisent une réponse
macroscopique [19,20,21] nécessaire a la caractérisation du comportement de la poudre.

La combinaison des deux approches, discrete et continue, serait certainement un moyen
intéressant pour relier les propriétés microscopiques aux propriétés macroscopiques du solide
divisé et surtout de bénéficier des avantages des deux méthodes I'une a I'échelle de la particule
et l'autre & I'échelle de la mesure. On reviendra sur ces deux approches dans la deuxieme

partie de ce chapitre.
1.2.6  Autres domaines industriels utilisant la mise en forme par compression

La nécessité de densifier des solides divisés se révele importante dans de nombreux
domaines industriels. Les types de matériaux utilisés dans la compaction vont de la poudre

fine aux sols rocailleux. La mise en forme par compression concerne :

e Les poudres métalliques (la compaction a froid est une premiére étape avant le frittage)
pour la fabrication de piéces de précision, d'outillage...,
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e | es poudres céramiques pour la fabrication des pieces de l'art de la table...,
e | es produits cosmétiques destinés au maquillage,

e | 'agroalimentaire comme les comprimés de jus de fruit...,

e | 'agriculture comme les engrais,

e | e stockage des matériaux comme les déchets,

e La construction des routes dans le domaine du génie civil pour le drainage ou la stabilité
de I'humidité.

Dans tous les cas, l'objectif principal est d'obtenir, d'une maniere rapide et aussi
reproductible que possible des compacts avec des caractéristiques précises. Parmi les
applications recherchées, on note le gain de volume, la solidité suffisante pour une
manipulation ultérieure, la réduction de poussiére (poudres fines), pour des propriétés d'usage
amélioreées.

Par contre, dans la plupart des cas, la fonction finale du compact dépend fortement de
I'nistoire de la poudre, du procédé de compression et de l'outillage qui assure la mise en

forme.

l.2. Etude bibliographique sur la compaction des poudres
2.1.  Méthodes de caractérisation de la compression en matrice

L'instrumentation des presses de laboratoire a permis de recueillir des données sur le
processus de compression ainsi que des données sur les comprimés. Ces données sont
essentiellement obtenues a partir de mesures telles que I'évolution sur les poingons supérieur
et inférieur, des forces appliquées et des déplacements au cours du cycle de compression. De
plus, avec une instrumentation un peu moins standard que celle des poingons, on trouve des
montages de mesure de la force ou la pression normale appliquée sur la surface de contact
entre le compact et la matrice. Des mesures dimensionnelles sur le comprimé au cours de la
compression et apres éjection de celui-ci sont souvent exploitées pour caractériser le
comportement mécanique du compact.

L'exploitation et I'interprétation de ces mesures passe par l'utilisation de modéles destinés a
caractériser le comportement du comprimé. Le but de ce paragraphe est donc de rappeler ces
différentes approches destinées a caractériser des propriétés comme la compressibilité et la
compactabilité de la poudre ou les propriétés mécaniques comme le retour élastique des

compacts et le clivage.
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2.1.1  Relations pression - densité

La mesure de la force appliquée en fonction du déplacement du poingon de compression
est un moyen souvent utile pour établir des relations caractérisant la compressibilité des
poudres. En effet, plusieurs équations dont la plupart empiriques ont été développées. Ces
équations relient une mesure de consolidation comme la porosité, le volume relatif, la densite,
la densité relative ou le rapport de vide, a la pression de consolidation. Le premier objectif de
ces équations est d'exploiter les données expérimentales en analysant des propriétés
permettant de comparer des poudres. Le deuxieme objectif est de pouvoir prédire la pression
nécessaire pour atteindre une densité donnée. Ce dernier objectif est I'originalité d’une
relation pression — densité.

L'une des premieres équations est probablement celle proposée par Walker en 1923 qui
relie la pression appliquée et le volume relatif [25] :

V. =a-KkInP,
ou P, est la pression appliquée, V, est le volume relatif, a et k sont des constantes dépendantes
de la poudre.

Bal’shin en 1938 a repris la méme équation et a tenté de lui donner une justification
théorique par application de la mécanique des fluides [26]. L'équation de Balshin a quelque
peu éclairci le sujet, mais elle est peu utilisée. Une vingtaine d'équations ont été ensuite

développées comme celles de de Heckel, de Kawakita et de Cooper et Eaton [12].

En pharmacie, les modéles de Heckel [16] et de Kawakita [27] sont fréquemment utilisés.
Ces équations permettent de comparer la compressibilité des poudres. Par ailleurs, ces
équations sont critiquables [26,28]. Le principal inconvénient de ces equations réside dans le
fait qu'elles ne proviennent pas de considérations théoriques du processus de compaction. De
plus, elles ne prennent pas en compte les effets de la vitesse de compression, du temps de
contact, des dimensions de la matrice, de la forme du compact, du frottement de la poudre
avec la matrice. Néanmoins, ces équations représentent un outil privilégié pour comparer les
comportements de poudres en compression en matrice. On présente ci-dessous les équations
de Heckel et de Kawakita.

Equation de Heckel :

Heckel en 1961 a proposé de décomposer le compactage de poudres métalliques en trois
étapes [29] :
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e Le remplissage de la matrice qui permet d’obtenir une densité relative initiale oy
qui dépend de la poudre.
e Le réarrangement des particules par des glissements et des rotations réalisant un
empilement plus dense.
e La déformation plastique qui commence lorsque les particules ne peuvent plus
se déplacer les unes par rapport aux autres.
Durant le processus de compaction, I’équation d’Heckel [15,16] décrit une corrélation

entre la densité relative pr et la pression appliquée P, par le poingon sur la poudre. L'équation

In( L J:In[ 1 j+KPa
1-pr 1-po

ou oy est la densité relative initiale de la poudre et K est une constante du matériau.

s’écrit :

Différentes corrélations de la constante K aux propriétés mécaniques de poudre ont été
proposées. Heckel a proposé une relation entre la constante K et la contrainte d'écoulement

plastique de la poudre oy exprimée par :

K= L
3o,

Hersey et Rees ont relié la constante K a la pression moyenne d'écoulement Py (cité dans

[12])

L
P

y
ou Py est la pression a partir de laquelle le matériau commence a se déformer plastiquement.
En conséquence, la constante K est reliée a I’aptitude du matériau a se déformer
plastiqguement sous I’effet de la pression.
Comme la densité initiale pp est difficile a estimer, I'équation de Heckel est en général

présentée sous la forme :

In( L j:KPa+A (1-1)
1-pr

Cette équation est utilisée pour comparer des poudres et donner des informations sur la
compressibilité des poudres. Il est a noter que la droite associée a I'équation (1-1) ne représente
les données expérimentales que sur une zone de pressions importantes. Les prédictions aux

faibles pressions sont en général loin des faits observés pendant I'expérience.
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La figure 1.5 représente le schéma représentatif selon I'équation de Heckel décrivant le
comportement de la poudre en compression. Cette courbe typique de Heckel est en général
linéaire pour les pressions importantes. Mais, il peut y avoir un changement de pente a des

pressions importantes.

1)

Pa

Figure 1.5. Représentation de I'équation de Heckel.

Heckel a proposé que la premiére partie non linéaire de la courbe peut étre attribuée au
réarrangement des particules avant d'avoir des liaisons interparticulaires. La partie linéaire de
la courbe a éte attribuée aux déformations plastiques.

L'application des courbes de Heckel a la compaction des poudres pharmaceutiques permet
une interprétation des mécanismes de consolidations et une mesure de la pression moyenne
d'écoulement Py de la poudre. L'équation de Heckel peut parfois fournir une mesure utile de la
densité en fonction de la pression appliquée. Cependant, les courbes de Heckel dépendent de
la machine de compression utilisée, des conditions de la compression, des dimensions de la
matrice, de la forme du compact et du temps.

Du méme type d'équations que celle de Heckel, I'équation de Kawakita est souvent utilisee

pour caracteriser les poudres pharmaceutiques.
Equation de Kawakita :

Cette equation a éeté proposée par Kawakita et Ludde en 1970 [27] et s'écrit :
1

—
ab

0o
jab] Isu-U
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p

ouC-= , Vo est le volume initial apparent, V, est le volume sous la pression P,, a et b

0
sont des constantes déduites de la courbe P,/C en fonction de P, qui est en général une droite
affine (figure 1.6). 1l a été suggéré [27] que la constante a est égale a la porosité initiale.
Cependant, ce n'est pas toujours le cas dans la pratique. La constante a est considerée comme
une indication de la compressibilité de la poudre. Par ailleurs, la constante b a la dimension de
I’inverse d’une pression. Mais, elle n’a pas de corrélation avec aucune propriété mecanique de
la poudre [26].

P./C

Pa
Figure 1.6. Représentation de I'équation de Kawakita

Kawakita et ludde ont montré qu'une attention particuliere doit étre faite pendant la mesure
du volume initial Vo, et que des fluctuations dans la valeur mesurée de V, peuvent entrainer
parfois des déviations importantes. Il est généralement confirmé que I’équation de Kawakita
est la mieux adaptée pour les faibles pressions et les grandes porosités. En effet, la courbe
n'est plus linéaire a partir de certaines pressions. L'équation de Kawakita est appliquée
fréguemment au tassement et a la densification par vibration (porosité importante). Dans le
cas de tassement, la pression est remplacée par le nombre de coups. Dans le cas d’une
machine de vibration, la pression est remplacée pas le temps [27].

Il est certainement impossible qu’une seule équation de compaction prenne en compte tous
les mécanismes présents dans les phases de compression. Une "bonne" équation devrait
rendre compte des changements des mécanismes présents pendant la compaction. L’idéal est
qu'elle dérive d’un travail de modélisation raisonnable et s'applique a une classe de solides

divisés.
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2.1.2  Analyse quantitative de la courbe de compression

Au cours de la compression, le lit de poudre emmagasine de I’énergie fournie par les
différents mécanismes qui contribuent a la densification. 1l est utile parfois d'estimer le travail
de compaction [17]. La figure 1.7 représente les différents travaux mis en jeu pendant la
compression. Le travail total fourni pendant la compaction est représenté par la surface ABD.
La partie élastique de ce travail est restituée par l'outillage pendant la décharge. Cette
récupération est représentée par la surface DBC.

Force

Travail total : E;+E,=E3

Charge

Travail net de

; Décharge
compression

2§ Travail restitué pendant la décharge

A C D
Déplacement du poincon supérieur

Figure 1.7. Travail de compaction.

La surface ABC représente le travail net qui a contribué a la formation du compact. Ce
travail est une mesure de la résistance du compact bien que sa valeur inclue le travail fourni
pour surmonter le frottement a la paroi [30]. En effet, certains auteurs [13,17] ont établi une
corrélation entre le travail net et la contrainte de rupture du compact obtenu et ont déduit que
I'énergie absorbée est utilisee pour la déformation plastique et la formation de liaisons
interparticulaires. Par ailleurs, le travail nécessaire pour surmonter le frottement a la paroi
peut étre calculé a partir de la différence entre le travail fourni par le poincon supérieur et le
travail transmis au poincon inférieur [12].

Il est & noter que I’expansion du compact enregistrée a la décharge n’est pas compléte.
Pendant le retrait du poincon supérieur, la force s’annule quand il n’y a plus de contact entre
le poingon et le compact. Mais, I'expansion du compact pourrait continuer. Cependant, le
travail net mesuré a partir du cycle de compression pourrait ne pas représenter vraiment le
travail total fourni pendant la compression [12]. Par ailleurs, les erreurs de la déformation des
poingons et de la précision de déplacement rendent difficile une mesure exacte du travail de
compaction. Ces erreurs ont plus d'effet pour des pressions importantes ou le déplacement du
poincon est petit.
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Dans le cas idéal d'une déformation purement élastique, le travail nécessaire est
entierement récupéré pendant la décharge et par conséquent, le travail net n'a pas contribué a
la formation du compact. Alors que dans le cas d'une déformation purement plastique, la
deformation est irréversible. Le travail net est totalement conservé et I'expansion du
comprimé est nulle. En général, plus cette expansion est importante, plus le compact obtenu
est fragile. Par ailleurs, quand la déformation plastique est dominante, le compact obtenu a
une tenue mécanique dont la résistance est mesurable. Cette résistance peut étre reliée a la

densification permettant ainsi de quantifier la compactabilité.
2.1.3  Compactabilité

Les équations reliant la pression appliquée a I'état de densité telles que celles de Heckel et
de Kawakita sont utiles pour quantifier la compressibilité de la poudre. Cependant, ces
relations ne fournissent aucune information sur la compactabilité de la poudre. Une poudre
compactable est une poudre dont les particules se lient entre elles sous I'effet de la pression et
peuvent former un comprimé d'une solidité suffisante pour une manipulation ultérieure. La
compactabilité est clairement une propriété essentielle dans le processus de compression. La
mesure de la résistance d'un comprimé peut étre reliée a la densification permettant ainsi de
quantifier la compactabilité. Plusieurs auteurs cités dans [9] se sont intéressés a ce type de
relations entre la résistance du compact et son état de densité.

Leuenberger et ses collaborateurs ont proposé que la dureté Brinell d'un compact peut étre

corrélée a la pression de compaction, et la densité relative sous la forme [30] :
HB = HBmax(l_eXp(_MDapr))

ou Hg est la dureté de Brinell d’un comprimé formé a une pression P, Hamax €st la dureté
Brinell du comprimé extrapolée a porosité nulle, pr est la densité relative et le paramétre y en
MPa appelé susceptibilité & la compression est le taux avec lequel Hg augmente avec la
contrainte de compression P,. Les matériaux plastiques se caractérisent par des valeurs de
Hemax relativement faibles. Alors que les matériaux fragiles se caractérisent par des valeurs de
Hemax plus élevées. Le parameétre y prend une valeur élevée pour des matériaux plastiques et
une valeur plus faible pour des matériaux fragiles [9]. Leuenberger et al. ont montré que ce
parametre décrit indirectement la compressibilité des poudres : une poudre pour laquelle y est
élevée donne méme a de faibles pressions une valeur de résistance proche de la valeur
maximale théorique traduisant une compressibilité élevée. La question qui se pose est quelle
est la validité de la mesure de la dureté dans le cas d’un matériaux poreux ? Il est difficile

d’étre certain que I’indentation a été faite sur un grain ou un pore. Une telle mesure peut
37



Chapitre | Généralités & étude bibliographique

varier d’une partie du comprimé a une autre. Ridgway et al. (cité dans [31]) ont montré que la
mesure de la dureté Brinell atteint son maximum au centre de la face du compact. Par ailleurs,
la mesure de la dureté dépend des conditions expérimentales et de la méthode de mesure. La
pente de la courbe force— dureté a éteé utilisee comme un indice de cohésion pour classer des
matériaux. La plupart des travaux sur la compactabilité ont montré que I’augmentation de la
force de compaction entraine une augmentation de la résistance du compact. Cependant, en
pratique, ce n'est pas toujours le cas, I’application de pressions importantes sur certaines

poudres peut mener au clivage ou au délaminage du compact [13].
2.1.4  Expansion apres retrait du poingon supérieur

Pendant le retrait du poingon supérieur, le comprime subit une détente élastique plus ou
moins importante selon la poudre et les conditions opératoires. Une détente importante du
comprimé peut étre néfaste et peut fragiliser le comprimé. En effet, suite au retrait du
poingon, le comprimé est soumis a des contraintes en tension qui peuvent séparer les surfaces
interparticulaires.

Les courbes force-déplacement sont utilisées pour obtenir une information sur I'élasticité
de la poudre (figure 1.8). Le point D sur la figure 1.8 correspond au déplacement du poingon
supérieur a charge maximale et le point C correspond au déplacement quand la charge

s'annule. L'expansion du comprimé est la différence entre ces deux déplacements.

Force

Compression

Décharge

Déplacement du poingon

supérieur

Figure 1.8. Expansion apres retrait du poingon.
Une des techniques utilisées pour analyser la détente du comprimé est d'effectuer plusieurs
cycles de compression sur une poudre contenue dans une matrice pour une pression et une

vitesse données sans I'éjection. La courbe force-déplacement se stabilise apres un certain
nombre de cycles et le lit de poudre est supposé ne subir qu'une déformation réversible [30].
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Le travail fourni pendant le dernier cycle peut étre considéré comme un indicateur de
I'élasticité de la poudre.
L'expansion du comprimé apres retrait du poingon supérieur est définie par [9] :

ER:he_hc
h

c

ou he et he sont les épaisseurs du comprimé sous compression et aprés éjection
respectivement. Cet indice ER permet de quantifier la détente du comprimé et de comparer le
comportement des poudres pendant la décharge. Les poudres pharmaceutiques montrent
souvent une viscoélasticité qui peut étre influencée par le taux de compression, contrairement
aux poudres meétalliques qui semblent avoir une dépendance moindre a la vitesse. Les
caracteristiques des comprimés obtenus a l'aide de presses excentriques a des vitesses faibles
peuvent changer dans le cas de presses rotatives a vitesses élevées. Les poudres qui donnent
des comprimés solides avec des presses excentriques ne se comportent pas toujours bien dans
le cas de presses rotatives. La différence entre ces deux types de presses est principalement le
temps pendant lequel la pression est appliquée. La durée est plus importante dans le cas de la
presse excentrique. Par ailleurs, la durée du contact pendant laquelle la pression est appliquée
et le temps durant lequel le comprimé est sous pression maximale pourraient aussi avoir un

effet sur les caractéristiques du comprimé obtenu.

2.2.  Transmission de force a travers le lit de poudre

Pendant la compression en matrice, le lit de poudre montre une résistance a la pression
exercée par le poingon. Cependant, la pression n'est pas transmise uniformément a cause du
frottement a la paroi et au frottement interparticulaire. La transmission de force dépend des
propriétés de la poudre, des conditions de compaction et des conditions d'interface entre la
poudre et la matrice. La force transmise diminue en s'éloignant du poingcon qui effectue la
compression. La figure 1.9 représente les forces appliquées pendant la compression en

matrice.

Figure 1.9. Forces appliquées sur un lit de poudre en compression.
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Dans le cas d'un fluide parfait, on a :
Fa= FL=Fg
ou Fa est la force appliquée par le poingon supérieur, F_ est la force transmise au poingon
inférieur et Fg est la force radiale transmise a la matrice.

Dans le cas d’une poudre, une partie de la force appliquée est transmise a la matrice et
apparait comme une force de réaction a la paroi Fp. Le reste de la force appliquée est transmis
a travers la poudre au poincon inférieur. L'équilibre de force peut étre exprimé par :

Fa=F_+Fp

La force Fp étant la force de frottement poudre-matrice, alors que la force F est la force qui a
réellement contribué a la densification [31]. Avec l'augmentation de la pression, le
mouvement entre particules diminue et le frottement poudre/matrice devient le plus dominant
[31] dans la distribution de la densité. L'ajout d'un lubrifiant dans la formulation réduit
sensiblement le frottement a la paroi et améliore la transmission de la pression a travers le lit
de poudre [32,33]. Cependant, la lubrification peut réduire la résistance du comprimé,
augmenter le temps de désintégration et peut générer des contraintes de cisaillement qui,
pendant la décharge et I'éjection, peuvent étre néfastes [13,24]. Le rapport de transmission
FL/Fa est utilisé pour estimer I’efficacité du lubrifiant [12].

Le modele analytique baseé sur la méthode des tranches introduit par Janssen et amélioré
par Walker [34, 57] suppose que la pression axiale est constante sur un plan perpendiculaire a
I’axe de compression. Autrement dit, les gradients de contraintes et de densité dans le sens
radial sont négligeables. Cette hypothése n’est apparemment pas valable au voisinage de
I’interface poudre—poingon [35]. A Iaide de cette hypothése simplificatrice et par un bilan de
forces appliquées, on peut montrer dans le cas d'une matrice de rayon r que la contrainte

axiale moyenne a une distance z a partir du haut du comprimé s’écrit [3] :
2
o,(2)=P, exp(—Lra ZJ (1-2)

ou P, est la pression appliquée (=oa(z=0)), i est le coefficient de frottement de la loi de
Coulomb et « est le coefficient de proportionnalité entre la pression radiale et axiale
(a=ail o) appelé coefficient de transfert. Ce coefficient est suppose constant le long du
comprimé. Dans le cas d’un fluide, « est égal a 1. La relation (1-2) montre que la contrainte
axiale décroit exponentiellement le long de I’axe de compression.

Les mesures des forces axiales en haut et en bas du lit de poudre ne pose habituellement
pas de problémes particuliers : des capteurs de forces installés sur les poingons supérieur et

inférieur permettent de déterminer les forces axiales exercées sur les deux faces du lit de
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poudre. Par contre, il est un peu délicat de mesurer les contraintes radiales durant I'essai.
Le paragraphe suivant porte sur l'utilisation de la mesure de la pression radiale dans la

caractérisation de la compression en matrice.

2.3.  Transfert de force axial-radial

La mesure de la pression radiale a la paroi de la matrice se fait généralement en utilisant
des jauges de déformation, des capteurs piézoélectriques ou des barres de mesure liées a des
capteurs de force. La déformation de la jauge collée a la paroi de la matrice au cours de la
compression entraine une variation de sa résistance électrique qui est ensuite convertie en
force. Bien sdr, un étalonnage de la jauge ou des jauges de déformation est nécessaire.
L'étalonnage consiste a déterminer la relation entre les déformations extérieures de la matrice
et la contrainte radiale intérieure. Par ailleurs, les capteurs piézoélectriques contiennent des
cristaux en quartz qui, quand ils sont soumis & une force, développent une charge électrique
proportionnelle a la force appliquée. Cependant, les capteurs piézoélectriques ne donnent pas
une mesure stable en chargement statique, mais ils sont idéalement convenables pour un
chargement dynamique [36]. Une mesure directe de la pression radiale peut se faire a I'aide de
capteurs mesurant la force exercée sur des barres en contact avec la poudre. Ce type de
mesure de la pression radiale directement au contact de la poudre a été utilisé par Strijbos et
al. et Ernst et al. cités dans [37].

Nelson [24] est I'un des premiers a mesurer la force a la paroi en utilisant une matrice avec
un capteur de force inséré dans I'épaisseur de la matrice. La force exercée sur le capteur par le
lit de poudre au cours de la compression est mesurée. Cependant, cette mesure n'a pas été
étendue a la phase de décharge.

Long [6,7] a proposé une analyse mécanique des courbes de pression radiale en fonction de
la pression axiale. Il a mesuré la pression radiale pendant un cycle de compression complet en
supposant que la matrice est parfaitement rigide et aucun frottement entre la poudre et la
matrice. Long a considéré un lit de poudre cylindrique se comportant comme un solide non
poreux et que les déformations sont indépendantes du temps. 1l a décrit deux allures possibles
du cycle de pression radiale pour deux matériaux idéaux :

-(a) Un matériau dont la contrainte de cisaillement maximale est constante (figure 1.10 (a)).
-(b) Un matériau dont la contrainte de cisaillement maximale est fonction linéaire de la
contrainte normale (critere de Mohr) (figure 1.10 (b)).

Au début de la compression, les particules se réarrangent pour former un empilement dense

et commencent a subir une déformation élastique. Pendant cette étape, la contrainte axiale

appliquée o, génere une contrainte radiale oy transmise a la paroi de la matrice qui s'écrit :
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O,

. =Vo

a
ou vest le coefficient de Poisson du solide.

Avec l'augmentation de la contrainte axiale, la limite élastique est dépassée (points A et A’
sur la figure 1.10) et au dela de cette limite des déformations plastiques et des fragmentations
peuvent se produire. A ce stade, pour le cas (a), la contrainte radiale est égale & la contrainte
axiale et la pente de (AB) est donc égale a 1. Pour le cas (b), la pente de (A'B") peut changer.
La contrainte axiale maximale est atteinte aux points B et B' pour les cas (a) et (b)
respectivement. Pendant la décharge, la contrainte radiale commence a décroitre suivant (BC)
et (B'C') pour (a) et (b) respectivement. Par ailleurs, les pentes de (OA), (BC), (OA") et (B'C")

sont égales a v.

Oa

Figure. 1.10. Cycle de pression radiale

(a) avec cisaillement constant. (b) avec cisaillement selon le critére de Mohr.

Pendant la derniére étape de la décharge (CD) et (C’D’), la contrainte radiale o diminue
plus vite que la contrainte axiale o,. Cette étape est atteinte si oy était assez grande. Aux
points D et D' ou la contrainte axiale est nulle, il est possible que des contraintes radiales
résiduelles s'exercent encore sur le compact. Ces contraintes résiduelles sont 1égérement plus

importantes dans le cas d'un matériau de type (b).

Long a montré que si la matrice était élastique, les pentes de (OA), (BC), (OA") et (B'C")
seront réduites. Par ailleurs, les droites de (AB) et (A'B') restent inchangées en position et en

pente, le seul changement touchera le point A (et A") qui se déplacera un peu en bas. Dans le
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cas d'une matrice élastique, la poudre subit une pression supplémentaire exercée par la
matrice. Alors, la pression radiale devient plus importante que dans le cas d'une matrice
rigide.

Leigh et al. [38] ont utilisé des jauges de déformation de silicone pour mesurer la pression
a la paroi. La paroi de la matrice a été coupée a deux endroits opposés et une jauge de
déformation a été collée de chaque cO6té. La partie coupée est de 1,27 cm laissant une
épaisseur de la matrice de 0,31 cm. Leigh et al. ont travaillé sur I'étude du cycle de pression
radiale pour des poudres pharmaceutiques. Leurs résultats indiquent que les poudres qui
montrent un comportement proche du type Mohr (cas (b)) produisent des comprimés qui ont
une tendance au clivage. C'est le cas des granulés de I’acetaminophéne par exemple. Ces
granulés mélangés avec le liant polyvinylpyrrolidone se comportent comme un matériau a
cisaillement maximal constant (cas (a)) et ne présentent pas de défauts de clivage.
Contrairement a ces résultats, d'autres auteurs cités dans [12] ont trouvé qu’il y a des poudres
ayant un comportement de Mohr et qui ne présentent pas de clivage.

Les travaux sur le transfert axial - radial ont montré le réle de la pression radiale résiduelle
et de I'élasticité de la matrice dans la production des fissures. Par ailleurs, les deux cycles
idéaux proposés par Long peuvent permettre de classer les poudres et de faire des prédictions
du clivage. Cependant, ces modéles ont été formulés dans un cadre idéal sur des compacts
isotropes en compression en matrice rigide sans frottement. Ceci est loin d’étre vrai pour les
poudres qui présentent des comportements complexes. Néanmoins, ces études ne sont pas
négligeables et ont montré I'importance de l'analyse du transfert axial-radial dans la
caractérisation de la compression en matrice.

En paralléle de toutes ces méthodes de caractérisation de poudres en compression que nous
avions présentées ci-dessus, il existe aussi des approches de modélisation qui permettent de
simuler numériqguement la mise en forme par compression. En effet, la modélisation
numerique est souvent une alternative pour comprendre le comportement des poudres en
compression ainsi que l'influence des parametres du procédé sur la distribution de densité

dans le compact.
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I.3. Approches de modélisation du comportement mécanique de poudres en
compression
L'utilisation des approches de modélisation de comportement mécanique de poudres en
compression a commencé dans la derniere décennie. Deux approches sont utilisées, I'approche
micromécanique et l'approche macroscopique. Ces deux approches, qui peuvent étre

complémentaires, seront présentées dans ce qui suit :

3.1.  Modeles de type discret (micromécanique)

Les modeles discrets consistent a considerer le lit de poudre comme un assemblage de
grains. Chaque grain est considéré comme un corps rigide ou simplement déformable avec un
nombre fini de degré de liberté. Cette approche est basée sur la prise en compte des propriétés
des particules et des conditions de contact entre grains (ces conditions peuvent-étre de type
Hertz). Les grains sont donc capables d'interagir par des actions de contact, voire des actions a
distance [39]. Pour des raisons de limitation en taille de mémoire et en temps de calcul, les
échantillons de matériaux granulaires nécessitent un nombre limité de particules pour un
calcul numérigue. Ce nombre varie avec la taille mémoire et se situe en général entre 1000 a
300000 particules [39]. Cependant, de tels échantillons sont d'une taille bien petite par rapport
a celle des structures. A titre d'exemple, 1 cm® de sable fin de diamétre de 0,1 mm contient
environ 10° grains. Des hypothéses de périodicité sont souvent utilisées pour simuler un
échantillon raisonnable, mais l'influence des conditions aux limites réduit le champ de cette
hypothése. S'il semble plus adéquat de considérer un lit de poudre comme un assemblage de
particules entourées d'air ou d'eau, le calcul d'une grande structure par éléments discrets peut-
étre combiné avec la mécanique des milieux continus.

Le but de la modélisation micromécanique est de comprendre les meécanismes
intergranulaires et le comportement résultant d'un échantillon représentatif. L'intérét du calcul
par éléments discrets réside dans la possibilité d'accéder a certaines grandeurs comme le
réseau de forces intergranulaires qui sont difficilement mesurables par I'expérience. En
général, I'assemblage de grains est modélisé par des spheres ou des polyedres. Chaque grain
est supposeé en contact avec son voisinage et le nombre de contacts par grain dépend du mode
d'empilement étudié.

Dans le cas de la simulation de la compression & froid en matrice, il faut distinguer les
différentes étapes du procédé. En effet, les mécanismes a prendre en compte sont trés
différents lors des deux étapes, remplissage et densification. Pour le remplissage, un des

objectifs d'une telle modélisation est de prévoir une distribution de densités en fin de
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remplissage de la matrice. La distribution de densité initiale peut dépendre de la forme et la
taille des grains, le frottement entre particules, le frottement des particules avec la matrice, la
pesanteur, la forme et la vitesse du sabot. L'analyse de I'étape de compression par I'approche
discréte necessite la détermination des forces de contact et des surfaces de contact entre
grains. Lorsque la pression appliquée est encore faible les grains se rearrangent, et le
mécanisme de déformation est élastigue avec un frottement particule/particule et
particule/matrice. Avec l'augmentation de la pression, la déformation des grains devient
irréversible. Il faut donc tenir compte du comportement irréversible des grains et de la
variation de leur forme. Une modélisation de la compression a froid d'un assemblage aléatoire
de sphéres de taille unique a été proposée par Fleck [40,41]. La densité relative initiale de
I'assemblage est de 0,64. Ce modéle permet un passage micro-macro et utilise un parametre
de cohésion entre les grains. Cette modélisation a permis le calcul de la surface de charge
(surface des contraintes admissibles reliant les contraintes de cisaillement et de pression)
associée au comportement d'un assemblage de grains. Cette surface de charge pourrait servir a
une modélisation dans le cadre de la mécanique des milieux continus.

La modélisation par éléments discrets semble une approche intéressante pour la simulation
de la compression de poudres. Cependant, il faut développer des expériences spécifiques pour
valider les résultats simulés. Selon la littérature, cette approche discréte nécessite des
développements et peut représenter dans l'avenir un axe de recherche important pour la
simulation de la compression de poudres et surtout de la phase de remplissage.

Il a été choisi dans le cadre de cette these d'opter pour une approche macroscopique dans le
cadre des milieux continus pour simuler la compression des poudres. Cette modélisation par
éléments finis semble la mieux adaptée a I'heure actuelle pour simuler le procédé de

compression en liaison avec les conditions aux limites imposées par I'outillage.

3.2.  Modeles de type continu (macroscopique)

Dans cette approche, le grain n'est pas pris en compte individuellement. Le lit de poudre
est considéré comme un milieu continu fortement compressible. En effet, la poudre peut étre
considérée comme un milieu continu lorsque I'on s'intéresse au comportement macroscopique
d'un lit de poudre de plusieurs millimétres comprenant plusieurs millions de grains. Les
propriétés de ce milieu sont décrites par des quantités propres a un comportement moyen
macroscopique. On ne fait pas référence aux mécanismes intervenant a I'échelle de la
particule. Ce type d'approche a été souvent utilisé pour modéliser la mise en forme par
compression en matrice de poudres métalliques et céramiques [19,35,42,43] et récemment

dans le cas de poudres pharmaceutiques [20,21]. L’avantage de cette approche est qu'elle peut
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prendre en compte la géométrie, le chargement complexe de la mise en forme, les interactions
de contact entre la poudre et I'outillage, ainsi que la rhéologie du comportement mécanique de
la poudre. Par ailleurs, elle permet le changement d’échelle de laboratoire a celle du pilote.
Les propriéetés du lit de poudre sont identifiables a travers une serie d'essais expérimentaux.
La réponse moyenne macroscopique du lit de poudre aux certaines sollicitations spécifiques
permet d'identifier les propriétés de la poudre en fonction de I'état de densité. Une fois le
comportement de la poudre identifié, il peut étre intégré dans un code de calcul par éléments
finis pour simuler les phases du procédé de compression. Au cours des phases du procédé de
la compression que nous avions présentées précédemment, nous avons mis en évidence
différents mécanismes tels que la densification de la poudre, le frottement de la poudre avec
I'outillage, le retour élastique et le clivage du comprimé. Ces mécanismes sont identifiés a
travers des parameétres qu'on explicitera dans I'étude expérimentale qui fait I'objet du chapitre

suivant.

.4. Conclusion

Dans ce premier chapitre, nous avons présenté :

e |a compression de poudres pharmaceutiques qui est le cadre de ce travail de cette these.
L'accent est mis sur les mécanismes et les parametres importants intervenants au cours des
étapes du procédé de compaction a froid. Ainsi que les aspects industriels et

technologiques propres au procédé de compression.

e |es différentes approches destinées a caracteriser des propriétés comme la compressibilité
et la compactabilité de la poudre ou les propriétés mécaniques comme la détente des

comprimeés et le clivage.

e |es approches de modélisation du comportement de poudres en compression. Nous avons
choisi dans le cadre de cette these une approche macroscopique dans le cadre de la
meécanique des milieux continus pour modéliser la compression de poudres.

Le comportement de la poudre est un point crucial de la modélisation numérique, il est
donc nécessaire de mettre au point une étude expérimentale pour caractériser ce
comportement. On présentera dans le prochain chapitre le dispositif expérimental et les
matériaux choisis pour la caractérisation de la compression en matrice. Par ailleurs, le
comportement des poudres au cours de la compression sera analysé a l'aide des approches de
Heckel et de Kawakita et par I'estimation du retour élastique et du transfert axial-radial. Cette
étude expérimentale va nous aider a comprendre le comportement des poudres testées en

compression, décharge et éjection.
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Introduction

L'objectif de ce chapitre est de présenter le dispositif expérimental et les matériaux utilisés
pour caractériser le comportement mécanique des poudres pendant la compression en matrice.
Cette caractérisation permettra d'analyser les mécanismes mis en jeu au cours de la
compression en matrice et d'étudier l'influence des conditions de compression sur le
comportement de la poudre. Dans ce cadre, nous avons étudié le comportement de différentes
poudres durant le cycle de compression (charge, décharge et éjection). Les approches de
Heckel et de Kawakita ont été utilisees pour analyser le comportement des poudres au cours
de la compression. Par ailleurs, une caractérisation du retour élastique aprés charge a été
effectuée, de méme le transfert des contraintes axiale - radiale a été étudié en prenant en

compte l'effet de la lubrification, de la température et de la vitesse de compression.

I1.1. Matériels et matériaux

Les mesures consistent a suivre les pressions appliquées sur le lit de poudre et les
déplacements de sa hauteur. Pour notre étude, nous avons utilisé les moyens matériels qui
sont décrits ci-dessous pour caractériser les poudres étudiées. Certains de ces equipements

sont dans notre laboratoire, alors que d'autres ont été utilisés dans le cadre de collaborations.

1.1.  Matériels utilisés

Pour cette étude, nous avons utilisé trois presses, une cellule de cisaillement et un appareil
de rupture diamétrale. Dans ce qui suit, nous allons décrire ces matériels d'une maniére

succincte.
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Chapitre 11 Caractérisation de la compression en matrice

1.1.1 Presse Instron 5567

La presse Instron utilisée est présentée sur la figure I1.1. Le poingon supérieur est equipé
d'un capteur de force et de déplacement. La force maximale appliquée par la presse est de 30
KN. La vitesse de compression est variable de 0 a 500 mm/min. Les matrices utilisées ont une

section d'un cm? et leurs hauteurs sont de 2,2 et 9 centimétres.

Capteur de

force

Poingon supérieur

Matrice

Embase fixe recevant la

matrice

Figure I1.1. Presse Instron 5567.
1.1.2  Presse alternative (Frogerais OA)

Dans cette presse, les poingons sont équipés de capteurs de force et de déplacement. La
matrice est dotée d'une jauge de déformation radiale. La cadence de fabrication de comprimés
est d'environ 60 comprimés/min. La matrice a une section d'un cm?® et d'une hauteur pouvant
aller d'un centimétre jusqu'a 2,2 centimétres. Le principe de fonctionnement de cette presse

est schématisé sur la figure 11.2.

Poingon

supérieur

(RN RN

Matrice
Poingon
inférieur

Remplissage Arasement Compression Ejection Evacuation

Figure 11.2. Etapes de fonctionnement de la presse Frogerais.
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Chapitre 11 Caractérisation de la compression en matrice

1.1.3  Presse hydraulique

Une presse hydraulique a été utilisée dans le cadre d'une collaboration avec le laboratoire
de "Lehrstuhl fir maschinen und apparatekunde™ a Freising en Allemagne. Une illustration de
cette presse est présentée sur la figure 11.3. Cette presse est equipée d'une matrice dotée d'une
jauge de déformation radiale. Le poingon supérieur est fixe et la compression se fait a l'aide
du poingon inférieur. La matrice est installée a I'intérieur d'une chambre qui permet de varier
la température et de controler I'humidité. La vitesse de compression peut aller jusqu'a 60

mm/s.

Chambre pour varier la . .
—_ ) ¢ Poingon fixe

température et

contrdler I'humidité Re g 1-;_‘:?.-_. ]
’ el < ‘?au e
Poudre E-l—-n '-u;_i--.‘-"::i“_ 16 cm g
""_ 1] ".I:-‘-_ I
R

—Poingon mobile

Figure 11.3. schéma de la presse utilisée.
1.1.4  Cellule de cisaillement annulaire

La cellule de cisaillement annulaire est schématisée sur la figure 11.4. La cellule et le
couvercle sont munis de 12 ailettes de 4 mm. Le chargement normal de la cellule se fait en
accrochant au couvercle un pendule muni de masses allant de 100 g a 25 Kg. Le couvercle est
maintenu en sa position de départ a l'aide de deux capteurs de force situés a I'extrémité de
deux tiges paralléles de raideur k = 1+10° N/m. Ces deux tiges sont situées & une distance
L=12,5 cm de I'axe. La vitesse de rotation se regle a I’aide d’un potentiometre qui varie de 1 a
10. La vitesse angulaire ® correspondante varie de 1,5 10 rad/s a 4 10 rad/s, soit encore 2

tours/jour a 2 tours/heure.
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Chapitre 11 Caractérisation de la compression en matrice

M

Figure 11.4. Schéma de la cellule annulaire de cisaillement.
1.1.5  Appareil de rupture diamétrale Erweka

L'essai de traction étant difficile a réaliser sur des matériaux granulaires, I'essai de rupture
diamétrale est en général utilisé pour mesurer la résistance a la rupture en traction d'un
comprimé. L'appareil Erweka TBH 30 présentée sur la figure 11.5 a été utilisé pour réaliser cet
essai qui consiste a écraser un échantillon cylindrique entre deux mors d'une presse comme le
montre la figure 11.6.

Oy Or

F
Figure 11.6. Principe de I'essai de rupture diamétrale

Figure I11.5. Appareil Erweka TBH 30

La force maximale mesurée par cet appareil est de 500 N. Le comprimé testé doit avoir une
épaisseur de 1,5 a 12 mm et un diametre de 3 a 30 mm.

1.2. Matériaux testés

Dans nos essais, nous avons utilisé trois poudres de cellulose microcristalline et une poudre
du lactose. Le choix de ces poudres est lié a leur vaste utilisation et a leurs comportements
différents. Les celluloses ont un comportement plastique (i.e un comportement de
déformations irréversibles dominant) tandis que le lactose a un comportement fragmentaire.

Par ailleurs, le lubrifiant utilisé est la poudre de stéarate de magnéesium.
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Chapitre 11 Caractérisation de la compression en matrice

121 La cellulose microcristalline

La cellulose microcristalline est une poudre blanche, inodore, insipide et non toxique qui
s'écoule bien. Elle est largement utilisée dans l'industrie pharmaceutique comme diluant. Cet
excipient est aussi considéré comme lubrifiant et désintégrant pour les formes solides telles
que les comprimes. La cellulose microcristalline est aussi utilisee en cosmétique et en
alimentation. Dans l'industrie cosmétique, elle est utilisée car elle est capable d'absorber les
corps gras et les parfums [2].

La cellulose microcristalline est représentée par la formule (C¢H100s), avec n de I'ordre de
220 [45]. Elle est commercialisée sous différents grades et tailles de particules. Nous avons
testé trois celluloses microcristallines (MCC), Avicel PH 105 fournie par SEPPIC, Vivapur
101 et Vivapur 102 fournies par JRS. Le tableau 1.1 représente les caractéristiques
morphologiques, taille et densités vraie et apparente des poudres celluloses microcristallines

testées.

Detal———1"60jim

s sk W __ _ : T N TR A
MCC Avicel PH 105 MCC Vivapur 101 MCC Vivapur 102
Poudre Taille Densité vraie Densité apparente
Avicel PH 105 20 pm 1,514 g/em® 0,23 g/cm?
Vivapur 101 50 pm 1,503 g/cm® 0,29 g/cm?
Vivapur 102 90 pm 1,599 g/cm? 0,27 g/cm®

1.2.2 Le lactose

Le lactose est le principal constituant du lait et du lactosérum. Le lactose industriel est extrait
du lactosérum concentré. |l est utilisé dans l'industrie alimentaire pour ses propriétés
énergétiques et fonctionnelles [46]. Le lactose est aussi largement utilisé dans la fabrication

des comprimés et des gélules pharmaceutiques comme excipient ou diluant. Il aun
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Chapitre 11 Caractérisation de la compression en matrice

comportement fragmentaire en compression [47].

Nous avons choisi un lactose broyé fin (GranuLacl140) qui est de type a-lactose
monohydraté. Le a-lactose monohydraté se représente par la formule C;,H2,041,H,0 [45, 46].
Le GranuLac 140 a un comportement cohésif et donc ne s'écoule pas bien. Le tableau 1.2

représente les caractéristiques principales du lactose GranuLac 140.

Tableau I1.2. Caractéristiques du lactose GranuLac 140.

[ T P
g )

Lactose GranuLac 140

Poudre Taille (d50) Densité vraie Densité apparente

GranulLac 140 70 um 1,54 g/cm® 0,63 g/cm®

1.2.3  Le stéarate de magnésium

Le stéarate de magnésium est largement utilisé dans les formulations de produits
cosmeétiques, alimentaires et pharmaceutiques. Il est principalement utilisé comme lubrifiant
dans la fabrication de comprimés a un pourcentage de 0,25 a 5%. Le stéarate de magnésium
se représente par la formule C3sH7oMgO4 [45].

Le tableau I1.3. représente les caractéristiques du stéarate de magnésium.

Tableau 11.3. Caractéristiques du stéarate de magnésium (StMg).

Poudre Taille Densité vraie Densité apparente

StMg 6um 1,05 glem® 0,16 g/cm?
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Chapitre 11 Caractérisation de la compression en matrice

[I.2. Résultats et analyses de la compression en matrice

L'objectif de ce paragraphe est I'étude du comportement des poudres présentées
précédemment au cours de la compression en matrice. Aprés avoir présenté le profil des
cycles charge/décharge, nous analyserons les résultats par les approches de Heckel et de
Kawakita. Par ailleurs, la variation dimensionnelle des comprimés a la sortie de la matrice a
été estimée pour rendre compte du rebond élastique. Enfin, la transmission de la charge axiale
en force radiale (normale a la matrice) a été mesurée en prenant en compte l'influence de la

lubrification, la vitesse de compression ainsi que I'effet de la température.

2.1. Réponse de la poudre au cycle de compression

Les cycles de compression des poudres utilisées sont representés sur la figure 11.7. Ces
cycles sont obtenus a l'aide de la presse Instron par compression en matrice d'un centimétre
cube de poudre a une pression de 100 MPa. Les poudres MCC V. 101, V. 102 et le lactose
GranuLac 140 semblent avoir des comportements similaires en tassement. On constate

également que la poudre MCC Avicel PH 105 est plus compressible que les autres poudres.

100 —a=— Vivapur 102 X
—a— Vivapur 101 T
E 80 —— Avicel PH 105
r —e— GranuLac 140 f
=~ 60
w l
E
® 40 ? X
[
=l
5
e 20
0
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1
Déformation

Figure 11.7. Cycles de compression des poudres utilisées.

L'observation du cycle de compression montre que la phase de tassement de I'Avicel PH
105 est plus importante que celle des trois autres poudres. La contrainte maximale est atteinte
dans le cas du lactose GranuLac 140 a 66% de déformation. Elle est atteinte plus vite par
rapport aux autres poudres, la Vivapur 102 a 79%, la Vivapur 101 a 81% et I'Avicel PH 105 a
86%. Ce résultat montre que la poudre du lactose résiste plus a la compression. En effet, le
caractere fragmentaire du GranuLac 140 réduit sa compressibilité tandis que le comportement

plastique des celluloses entraine une réduction volumique importante.
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Chapitre 11 Caractérisation de la compression en matrice

2.2.  Analyse par le modele de Heckel

Les courbes de Heckel des poudres utilisées sont représentées sur la figure 11.8. On
remarque qu'aux faibles pressions le lactose GranuLac 140 a une réponse non linéaire plus
importante que celles des poudres celluloses. Selon I'analyse de Heckel [15,16], cette partie
non linéaire est attribuée au réarrangement particulaire. La partie non linéaire de la courbe du
lactose GranuLac 140 peut s'expliquer par son comportement fragmentaire. La nature fragile
des grains du lactose entraine une densification par des réarrangements suite aux
fragmentations successives.

L'équation de la partie linéaire de la courbe s'écrit selon Heckel sous la forme :

1
In( j = KP+A
1-pr

ou P est la contrainte appliquée, K et A sont des constantes dépendantes de la poudre.

25 —=— Vivapur 102
’ —— Avicel PH 105 />
2 —e— GranulLac 140 > |
"'lu'-. —a— Vivapur 101 4
115 ‘//'
< P
- 1 -1
S
=
0,5
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0 20 40 60 80 100
Contrainte appliquée (MPa)

Figure 11.8. Courbes de Heckel : InL J en fonction de la pression appliquée,

1- Pr

ou pr est la densité relative.

Les constantes K et A ainsi que la pression moyenne d'écoulement Py pour chaque poudre
sont représentées dans le tableau 11.4. Selon Heckel, La pente K peut donner une mesure du
caractere plastique de la poudre compactée. Par conséquent, une grande pente indique un
grand degré de plasticité. Les résultats obtenus montrent que I'Avicel PH 105 a la plus grande
pente et le GranuLac 140 a la plus petite pente. Le calcul de la pression moyenne
d'écoulement Py qui est égale a I'inverse de la pente K et qui a partir de laquelle le matériau
commence a se déformer plastiguement [12] montre que les celluloses ont un écoulement
plastique plus rapide que celui du lactose. La poudre Avicel PH 105 est la plus rapide a se

déformer plastiquement par rapport aux autres poudres. Le lactose GranuLac 140 a la plus
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Chapitre 11 Caractérisation de la compression en matrice

grande pression d'écoulement et donc son comportement fragmentaire est le plus dominant
pendant la densification. Une faible pression moyenne d'écoulement reflete une faible
résistance a la compression et une bonne densification [48], ce qui est le cas des celluloses et
surtout I'Avicel PH 105.

Tableau I1.4. Constantes de Heckel et pression d'écoulement pour les poudres utilisées.

K A P,(MPa)
Vivapur 101 0,014 0,519 70,42
Vivapur 102 0,013 0,501 78,74

Avicel PH 105 0,017 0,540 58,14

GranuLac 140 0,008 0,959 119,05

2.3.  Analyse par le modele de Kawakita

De méme que précédemment, les résultats en compression force-déplacement peuvent
aussi étre analysés par I'équation de Kawakita. Les courbes qui en résultent sont des droites
affines qui s'écrivent sous la forme :

ou P est la contrainte appliquée, C = (Vo-V)/V, est la variation volumique ou Vj est le volume

initial et V est le volume sous la pression P, a et b des constantes dépendantes de la poudre.

150 —a— Vivapur 102
—&— Vivapur 101

125 —»— Avicel PH 105 ;
—e— GranuLac 140 / /

100 / >

75 Y

50 s

25

P/C

0 20 40 60 80 100
Contrainte appliquée P (MPa)

Figure 11.9. Présentation des courbes de Kawakita.

Les courbes de Kawakita des différentes poudres sont représentées sur la figure 11.9. Les

constantes a et b ont été calculées pour chaque poudre et sont représentées sur le tableau I1.5.
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Chapitre 11 Caractérisation de la compression en matrice

La constante a fournit une indication sur la compressibilité de la poudre. Par conséquent, la
poudre Avicel PH 105 a la meilleure aptitude a se densifier sous la pression (a=0,849) par
rapport aux autres poudres et principalement le GranuLac 140 (a=0,645) qui est le moins

compressible.

Tableau I1.5. Constantes de I'équation de Kawakita

a b(MPa)™
Vivapur 101 0,797 1,291
Vivapur 102 0,772 0,787
Avicel PH 105 0,849 3,994
GranuLac 140 0,645 2,436

L'interprétation et le sens physique de la constante b ne sont pas clairement étudiés. Le
parametre b ou 1/b a été relié a la pression d'écoulement [49] ou a la contrainte de rupture des

particules par Adams et McKeown (cité dans [50]).

2.4.  Expansion du comprimé

On définit I’expansion du comprimé aprés éjection par :
hej —hc
he

EEgj =

et I’expansion apres 48 heures par :
hug —he
he

ou he est la hauteur du comprime en fin de compression, hgj est la hauteur apres éjection et hag

EE48h =

est la hauteur apres 48 heures.

Le tableau I1.6. représente les hauteurs et I'expansion apres €jection et apres 48 heures des
poudres utilisées.

La poudre Avicel PH 105 a une détente importante par rapport aux autres poudres. Cette
détente a été estimée a 7,9% apres éjection et continue apres 48 heures pour atteindre 9,3%.
Le lactose GranuLac 140 a une expansion plus faible par rapport aux autres poudres. Il est de
0,9% apres éjection pour atteindre 1,3% aprés 48 heures. L'expansion aprés 48 heures du
GranuLac 140 a augmenté de 30,6% tandis que I'expansion de I'Avicel PH 105 n'a augmenté
que de 17,3%. Par ailleurs, I'expansion de toutes les poudres testées est devenue négligeable

apres 48 heures.
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Tableau I1.6. Expansion du comprimé aprés éjection et apres 48 heures.

he(mm) hgi(mm) hag(mm) EE; EEs

Vivapur 101 1,87 1,90 1,92 0,016 0,025
Vivapur 102 2,14 2,26 2,28 0,058 0,068
Avicel PH 105 1,39 1,50 1,52 0,079 0,093
GranulLac 140 3,44 3,47 3,48 0,009 0,013

2.5. Caractérisation du transfert des contraintes axiale - radiale

Pour mesurer la pression radiale au cours de la compression, nous avons utilisé une presse
alternative (Frogerais OA) et une presse hydraulique (voir figures 11.2 et 11.3). Le rapport H/D
(H et D sont respectivement la hauteur et le diamétre du comprimé) est de 0,32 (H = 6,4 mm
et D = 20 mm) pour la presse hydraulique et de 0,22 (H = 2,5 mm et D = 11,28 mm) pour la
presse alternative. Durant les tests de compression, on s'arrange a ce que la jauge de
déformation soit approximativement a mi-hauteur du compact en fin de compression. Un
étalonnage prealable de la jauge permet de déterminer la pression radiale. La poudre Vivapur
102 a été choisie pour caractériser le transfert des contraintes axiale - radiale sous différentes
conditions. Cette étude porte sur lI'influence de la vitesse de compression (10 mm/s - 52 mm/s),
de la lubrification ainsi que la température (20, 36, 46, 53 et 57°C) sur le transfert de
contraintes axiale - radiale. L'illustration de I'influence sera sur le coefficient & = or/os OU oF

est la pression radiale et o est la pression axiale.
25.1 Influence de la vitesse sur le transfert axial - radial

Nous avons effectué a l'aide de la presse hydraulique des essais de compression a des
vitesses de compression (10 et 52mm/s). La masse de la poudre Vivapur 102 utilisée est de
2,59.

Sur la figure 11.10 sont représentées deux courbes de compression de la poudre Vivapur
102 a 10 et a 52 mm/s. Les essais ont éteé refaits trois pour chaque cas et les résultats sont

reproductibles (voir figures 11.14 et 11.15).
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Figure 11.10. Courbes de compression de la poudre Vivapur 102 a 10 et a 52 mm/s a l'aide de

la presse hydraulique (H/D=0,3) .

On constate sur la figure 11.10 un léger effet de la vitesse sur le comportement de la
poudre. Les deux vitesses testées rentrent dans la gamme de faibles vitesses. Pour des vitesses
plus élevées, on pourrait consulter [51]. De plus, on peut noter que, méme pour de faibles
vitesses, le caractére fragmentaire de certaines poudres peut entrainer la rupture des compacts.
C'est le cas de la poudre de Lactose qui pour des vitesses de 5 mm/min forme des comprimés
sans clivage, alors que pour une vitesse de compression de 52 mm/s, les comprimés

présentent un délaminage au centre du comprimé (voir figure 11.11).

Figure 11.11. Clivage d'un compact du lactose apres éjection.
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L'évolution du coefficient de transfert « en fonction de la densité relative a 10 et a 52 mm/s

est représentée sur la figure 11.12.

0,34
0,32
0,3

o 0,28 —
0,26 _../:;:/‘ Tormmie T
! — mm/s

0,24 — 52mm/s
0,22 A

0,2

0,4 0,5 0,6 0,7 0,8
Densité relative

Figure 11.12. Coefficient de transfert de la Vivapur 102 en fonction de la densité relative & 10 et a

52 mm/s a I'aide de la presse hydraulique (H/D = 0,3).

Le transfert axial-radial évolue peu avec la vitesse de compression dans le cadre des

vitesses testées.
25.2 Effet de la lubrification sur le transfert axial - radial

Dans les formulations de comprimés pharmaceutiques, il est usuel d'ajouter un pourcentage
de lubrifiant dans le mélange de poudres. Nous avons suivi la pression radiale au cours de la
compression de la poudre Vivapur 102 seule dans un premier temps et de la Vivapur 102
mélangée avec 0,5% en masse du stéarate de magnésium dans un deuxieme temps. La vitesse
de compression est de 10 mm/s et la masse de la poudre utilisée est de 2,5 g.

La figure 11.13 présente I'évolution du coefficient de transfert « en fonction de la densité
relative de la poudre Vivapur 102 avec et sans lubrification dans le cas des tests réalises par la
presse hydraulique (H/D =0,3: H=6,4 mmet D = 21,6 mm).

Le coefficient de transfert évolue tres peu avec I'ajout du lubrifiant dans le cas de la presse
hydraulique. Le coefficient de transfert obtenu est de I'ordre de 0,3 qui est une valeur faible
par rapport aux valeurs classiques. Il est a noter que tous les essais ont été refaits trois fois et

les résultats sont reproductibles (voir figures 11.14 et 11.15).

65



Chapitre 11 Caractérisation de la compression en matrice
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Figure 11.13. Coefficient du transfert axial-radial au cours de la compression de la poudre

Vivapur 102 avec et sans lubrification dans le cas de la presse hydraulique (H/D = 0,3).
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Figure 11.14. Reproductibité : Evolution du transfert axial-radial au cours de la compression de
la Vivapur 102 sans lubrification dans le cas de la presse hydraulique (H/D = 0,3).
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Figure 11.15 Reproductibité : Evolution du transfert axial-radial au cours de la compression de
la Vivapur 102 avec lubrification dans le cas de la presse hydraulique (H/D = 0,3).
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Dans le cas des tests réalisés a l'aide de la presse alternative Frogerais, le volume du lit de
poudre est plus petit que celui de la matrice de la presse hydraulique (1 cm® contre 7,32 cm®).
La vitesse de compression est de I'ordre de 31,25 mm/s. Sur la figure 11.16 est représentée la
courbe de la pression radiale o; en fonction de la pression axiale o,. Le rapport o/ oy est de
I'ordre de 0,4 dans le cas non lubrifié et de 0,45 dans le cas lubrifié. Les mesures effectuées

sont tres reproductibles comme le montrent les figures 11.17 et 11.18.

30 /—
T o5 @=0,45 ///
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z 20 Non lubrifié //,?/a{
= 15 //’

? =
[ =
.2 10
L]
L]
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o
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Pression axiale (MPa)

Figure 11.16. Evolution de la pression radiale en fonction de la pression axiale de la poudre
Vivapur 102 avec et sans lubrification (presse alternative : H/D=0,22, H=2,5 mm et
D=11,28mm).

Les essais ont été refaits cing fois pour les deux cas avec et sans lubrification. Les figures
11.17 et 11.18 représentent les cing essais effectués pour chaque cas et montrent la
reproductibilité des résultats de la presse alternative.
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Figure 11.17. Evolution de la pression radiale en fonction de la pression axiale pour cing essais de
compression de la poudre Vivapur 102 avec lubrification (presse alternative : H/D=0,22,
H=2,5mm et D=11,28mm).
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Figure 11.18. Evolution de la pression radiale en fonction de la pression axiale pour cing essais de
compression de la poudre Vivapur 102 sans lubrification (presse alternative : H/D=0,22,
H=2,5mm et D=11,28mm)

Les valeurs obtenues pour le coefficient du transfert « dans le cas de la presse alternative
semblent plus réalistes et seront utilisées dans la modélisation de la compression. La
différence entre les valeurs obtenues par les deux presses peut étre liées a I'effet du rapport
dimensionnel (H/D = 0,22 pour la presse alternative et H/D = 0,3 pour la presse hydraulique).
Un approfondissement sur I'origine de cette différence serait a faire parmi les perspectives de
ce travail.

2.5.3  Effet de la température sur le transfert axial - radial

La température peut augmenter par compression et peut entrainer des comportements
différents de la poudre et affecter la qualité des constituants du comprimé. En effet, il pourrait
y avoir des températures de 30° & 40°C sur les lieux de production. Afin d'expliciter I'effet de
la température, nous avons choisi d'étudier son influence sur le transfert axial-radial.

La matrice de la presse hydraulique est logée dans une chambre contrdlable en
température. L'échauffement de la chambre entraine I'échauffement de la matrice et une fois la
température voulue est atteinte, on la fixe pendant une minute avant de lancer l'essai de
compression afin que la matrice et la poudre aient la méme température. Le transfert axial-
radial a été mesuré pour cing tempeératures différentes : température ambiante (20°C), 36, 46,
53 et 57°C.
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La figure 11.19 représente I'évolution du coefficient de transfert « en fonction de la densité

relative aux différentes températures.

0,34
0,32
0,3

00,28
0,26
0,24
0,22

0,2

0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9
Densité relative

Figure 11.19. Effet de la température sur le transfert axial-radial au cours de la compression de

la poudre Vivapur 102 dans le cas de la presse hydraulique.

Comme on peut le constater sur la figure 11.19, la température influe sur le transfert axial-
radial pour les densités relatives inférieures a 0,70 (i.e 30% de porosité). En effet, le transfert
axial-radial & 0,45 de densité relative passe de 0,22 pour 20°C a 0,34 pour 57°C. Cependant,
pour des densités relatives supérieures a 0,70, I'effet de la température devient négligeable. On
constate aussi que le coefficient de transfert devient relativement constant pour 53°C et 57°C.
Ces essais ont éte refaits trois fois et les resultats sont reproductibles.

L'augmentation de la pression radiale sous I'effet de la température pourrait s'expliquer par
un échauffement de l'air interparticulaire qui se dilate entrainant une meilleure transmission
de la pression. La presse alternative (Frogerais) n'étant malheureusement pas munie d'une
cellule chauffante, nous n'avons pas pu faire des essais pour comparer les résultats tels que

cela était fait pour la température ambiante.

[1.3. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présente les moyens expérimentaux disponibles pour analyser
le comportement mécanique des poudres, ainsi que les matériaux utilisés. Les dispositifs mis
en ceuvre montrent une évolution des caractéristiques des poudres au cours de leur
densification.

Nous avons analysé la compression des celluloses microcristallines, Vivapur 101 et 102 et
Avicel PH 105, ainsi que le lactose GranuLac 140. Le caractére fragmentaire du GranuLac

140 réduit sa compressibilité tandis que le comportement plastique des celluloses entraine une
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réduction volumique importante. Une analyse par l'approche de Heckel a montré que le
lactose GranuLac 140 a une pression d'écoulement plus importante que celles des celluloses
et par conséquent son comportement fragmentaire est plus dominant au cours de la
compression. Par ailleurs, I'approche de Kawakita a montré que la poudre Avicel PH 105 a la
meilleure aptitude a se densifier sous la pression (a=0,849) par rapport aux autres poudres et
principalement le GranuLac 140 (a=0,645) qui est le moins compressible.

La poudre Avicel PH 105 a une expansion (apres éjection) importante par rapport aux
autres poudres. Son expansion apres éjection a été estimée a 7,9% et continue apres 48 heures
pour atteindre 9,3%. Le lactose GranuLac 140 a une détente plus faible par rapport aux autres
poudres. Il est de 0,9% apres éjection pour atteindre 1,3% apres 48 heures. L'expansion apres
48 heures du comprimé GranuLac 140 a augmenté de 30,6% tandis que celle du comprimé
Avicel PH 105 n'a augmenté que de 17,3%. Par ailleurs, la détente de toutes les poudres
testées est devenue négligeable aprés 48 heures.

La vitesse de déformation influe peu sur la forme de la courbe de compression de la poudre
Vivapur 102. Nous n'avons pas noté d'influence importante de la vitesse sur le coefficient de
transfert « dans la gamme de vitesses testées (faibles vitesses 10 mm/s - 52 mm/s). Par
ailleurs, les essais de compression avec et sans lubrification de la poudre montrent une légére
influence sur le coefficient de transfert « pour les deux rapports H/D du comprimés testeés.
Les essais ont éeté refaits trois fois dans le cas de la presse hydraulique et cing fois dans le cas
de la presse alternative avec une reproductibilité des résultats. Par ailleurs, l'augmentation de
la température améliore le transfert axial-radial pour les densités relatives inférieures a 0,70
(i.e 30% de porosité). Cependant, pour des densités relatives supérieures a 0,70, I'effet de la
température devient négligeable.

Les analyses précédentes ont mis en évidence des mécanismes de déformations
relativement complexes. Pour la description du comportement de la poudre, la densité semble
étre un bon parametre interne qui pourrait décrie la structure du compact. La pression en
compression , le frottement poudre-matrice sont deux parameétres influents en compression.
Par ailleurs, les contraintes de cisaillement semblent dominer le comportement pendant la
phase finale de la décharge et pendant I'éjection. L'analyse de la compression jusqu'a I'éjection
requiert ainsi la prise en compte des phénomenes d'élasticité, de plasticité et de mécanismes
de rupture.

Suite a I'ensemble des éléments mis en relief dans ce chapitre et qui a permis de classer des
poudres et de les analyser, nous allons caractériser les propriétés mécaniques des comprimeés

et du frottement poudre-matrice.
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Introduction

Dans le but de caractériser les propriétés mécaniques de la poudre au comprimé durant le
processus de compaction, nous avons réalisé un certain nombre d'essais dans ce sens. Les
propriétés mecaniques que nous souhaitons suivre sont le module d'Young, le coefficient de
Poisson, le frottement poudre/matrice, la cohésion et I'angle de frottement interne de la poudre
des compacts pour différentes densités. Pour la cohésion et I'angle de frottement, nous avons
utilisé une cellule annulaire de cisaillement de poudre tant que la contrainte normale de
compaction est en dessous de 10 KPa. Pour ce qui concerne les comprimés, ces propriétés ont
été caractérisées par des mesures de contraintes a la rupture diamétrale et uniaxiale sous
I'nypothese que le comportement a la rupture des comprimés est decrit par le modele de
Drucker-Prager (linéarité entre la pression hydrostatique appliquee et le cisaillement
maximal). Par ailleurs, une procédure expérimentale simple a été mise en place pour estimer
la distribution axiale de la densité dans le comprimé. Elle sera utilisée pour une comparaison
ultérieure avec les calculs numériques.

Dans ce qui suit, nous décrivons les essais ainsi que les résultats pour les poudres tests

considérées.

V.1. Propriétés mécaniques des comprimés

1.1.  Résistance mécanique par rupture diamétrale

1.1.1  Principe de I'essai

L'essai de rupture diamétrale (appelé aussi test brésilien) est utilisé pour estimer la force F

nécessaire pour rompre le comprimé diamétralement. Cette force peut dépendre de la forme
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du comprimé selon qu'il est plat ou bombe. L'appareil utilisé pour réaliser cet essai a été
présenté précédemment (voir figures 1.5 et 1.6 au chapitre I1). En supposant que les
contraintes de traction et de compression sont équivalentes, la contrainte de rupture

diamétrale pour un comprimé cylindrique plat est calculée par :

2F
o= (11-1)

ou F est la force de rupture, D est le diametre et h est I'épaisseur du comprime.
L'équation (111-1) est appliquée dans le cas d'une rupture diamétrale nette d'un compact plat

comme le montre la figure 111.1.

Figure I111.1. Rupture diamétrale d'un compact plat de cellulose microcristalline Vivapur 102.

Dans le cas d'un comprimé bombé (figure 111.2), la contrainte de rupture diamétrale ne peut
pas étre déduit par la formule (111-1). Elle peut étre calculée numériquement par éléments finis.
Cependant, la contrainte de rupture dans le comprimé est a calculer pour chaque forme
donnée. Une équation permettant de calculer la contrainte de rupture en fonction de la force
de rupture et de la forme a été établie par Pitt et al. [51,52]. Cette équation a été validée pour

les auteurs pour des échantillons du gypse et s'écrit sous la forme :

a
o = 105(2,84£—0,126D+3, 151+o,01) (1-2)
D D t D

ou F est la force de rupture, D est le diameétre, h est I'épaisseur totale du comprimé et t est
I'épaisseur de la partie cylindrique plate du comprimé.

Une illustration d'un comprimeé bombé est représentée sur la figure 111.2.

~ IR
h It
N

D
Figure 111.2. Dimensions utilisées pour un comprimé bombé.
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Les comprimés ont été préparés a l'aide de la presse Instron avec des poingons plats ou
présentant une courbure avec différentes profondeurs. Les résultats sont présentés ci-dessous.

1.1.2  Calcul de densités relatives

Dans le but de décrire les propriétés mécaniques des comprimés plats et bombés en
fonction de la densité relative, nous avons évalué la densité apparente (rapport entre la masse
de la poudre et le volume du comprime) pour les comprimeés plats et bombés. Par ailleurs, la
densité vraie (la masse de la poudre sur le volume du solide) est mesurée par pycnomeétrie a

Helium . Pour un comprimé plat, la densité apparente s'écrit :
m

m
Papp =v=(T)zh
=
2

ou m est la masse du comprimé, D et h sont respectivement le diametre et I'épaisseur du
comprimeé.

Pour calculer la densité apparente d'un comprimé bombé, il va falloir estimer le volume
d'un tel comprimé représenté sur la figure 111.2. Ce volume est la somme de la partie

cylindrique :
2

D
V,=r—1
4

et des deux parties bombées équivalentes au volume d'un ellipsoide :
4 (D)?
V, = —n(—} R
2 37\2/) "
ou Ry est la profondeur du poingon.
Par conséquent, le volume total apparent s'écrit :
D’ ( 4
V=r— [— R, + tj
4 \3

D'ou I'expression de la densité apparente :

o = m
app 2
ERKER +tj
4\3 °

Dans le cas d’un comprimé bombé, nous avons utilisé deux poingons concaves :
- Poingon R20 avec une profondeur R,=0,08 cm

- Poingon R10 avec une profondeur R,=0,174 cm
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1.1.3 Résultats

La figure 111.3 représente I'évolution de la contrainte de rupture en fonction de la densité
relative pour la Vivapur 102 mélangée avec 1% en masse de stéarate de magnésium
compactée avec différentes formes de poingons. Le mélange est effectué a l'aide d'un
mélangeur Turbula pendant 2 minutes.

Les forces choisies pour la préparation des comprimés sont de 5 a 20 kN. Nous avons
constaté que plus le comprimé est bombé, plus sa densité relative est faible a une force de
compression donnée.

La figure 111.3 montre que la contrainte de rupture croit avec la densité relative. Par
ailleurs, pour une densité relative donnée, on constate que la contrainte de rupture est plus
grande pour les comprimés bombés (i.e. les comprimés obtenus avec un poingon R10 (le plus
profond) sont les plus résistants, suivis par ceux qui sont obtenus par le poincon R20 et

ensuite les comprimés plats).

L1 7 -
L 5 —%— Plat X
'
5 s R A /?
a7, —a—R10 I's )/
-
=B /A/‘
£E .
= / /57
m 2 ——
] A
=
= 1
]
“ 0
0,5 0,6 0,7 0,8 0,9
Densité relative

Figure 111.3. Contrainte a la rupture diamétrale en fonction de la densité relative pour la

Vivapur 102 mélangée avec 1% du stéarate de magnésium.

1.2. Module d"Young

1.2.1  Module d"Young par compression simple

L'essai de compression simple (sans confinement) est généralement utilisé pour estimer la
contrainte a la rupture uniaxiale et les propriétés élastiques du compact. Celui-ci est soumis a
une déformation a vitesse constante. La réponse macroscopique du compact est donnée par
une courbe contrainte-déformation. Nous avons utilisé cet essai pour déterminer I'évolution du
module d"Young E et de la contrainte a la rupture uniaxiale or, en fonction de la densité du

compact de la Vivapur 102.

78



Chapitre 111 Caractérisation des propriétés mécaniques et du frottement

L’essai a eté effectue a I’aide d’une presse Instron. Le compact de Vivapur 102 sollicité est
de géométrie cylindrique et placé entre deux poingons. Une illustration est présentee sur la
figure 111.4. Afin de limiter la déformation en tonneau du compact qui conduit généralement a
un état de contrainte non-uniforme, nous avons lubrifié le contact entre le compact et les

poingons.

Poingon mobile

%5 compact
Poincon fixe

Figure 111.4. Test de compression simple.

La préparation des compacts est faite a I’aide d’une matrice cylindrique d’une hauteur de

. . s H
90 mm et d’une section de 1 cm? permettant d’obtenir des compacts qui vérifient ) >2.La

matrice est lubrifiée avec du stéarate du magnésium avant la réalisation de chaque compact.
Ces compacts ont été préformés par I’application d’une force F allant de 1 a 11 kN sur un lit
de poudre de 2,5 g de Vivapur 102, ce qui correspond a des pressions de 10 a 110 MPa. Les
compacts sont stockés 48 heures a humidité constante. La relaxation des compacts apres 48
heures devient négligeable. Les dimensions sont ensuite mesurées a I’aide d’un pied a
coulisse. Deux cycles charge-décharge ont été effectués pour chaque essai (voir figure 111.5).

Pour chaque niveau de force (correspondant a une densité relative), nous évaluons le
module d"Young par :

oc=E¢

ou o est la contrainte appliquée et & est la déformation axiale du compact. Le module
d’Young E est la pente de la courbe contrainte appliquée - déformation. Nous avons choisi de
prendre le module d"Young égal a la pente de la partie linéaire ou les courbes de charge et de
décharge coincident (partie entourée dans la figure 111.5). La déformation axiale est égale a
d/H ou d est le déplacement du poincon supérieur et H est la hauteur initiale du compact.
L'élasticité du bati a été mesurée et a eté prise en compte dans le calcul de la déformation du
compact. Le module d'Young obtenu est une réponse macroscopique Vis-a-vis du

comportement réel du compact.
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Figure I11.5. Cycles charge-décharge par compression simple d'un comprimé de Vivapur 102,

La figure 111.6 présente I'évolution du module d"Young E obtenu par compression simple
en fonction de la densité relative. On observe une évolution croissante du module d"Young en
fonction de la densité relative des compacts que I'on peut lisser en utilisant la fonction
exponentielle :

E=E,exp(Axp,)

avec Ep = 4,3643 MPa et A = 7,3953.

RS
E 1800 /x"
2 y =4,3643e %% >
= 1500 5 y
= 1200 R™ =10,9829
) /
>~ 900 %
i /7
& 600 y
-§ 300 %
E x—’_/
0
0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9
Densité relative

Figure 111.6. Evolution du module d*Young de la Vivapur 102 en fonction de la densité

relative (par compression simple)..
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1.2.2  Module d'Young par flexion trois points

Nous avons preparé des compacts parallélépipédiques de poudre cellulose microcristalline
Vivapur 102 de dimensions 40x6xh avec h varie avec la densité. La matrice a été lubrifiée
avec du stéarate du magnésium avant la réalisation de chacune des barrettes pour avoir une
homogénéité de la distribution de la densité. Les barrettes sont produites par I’application
d’une force F allant de 5 & 40 kN, correspondant a des pressions de 21 a 170 MPa. La masse
de poudre pour chaque barrette est de 2 g. Les barrettes sont stockées 48 heures dans une
cloche & humidité contrblée, maintenue a 48% RH. Les dimensions des barrettes ont été
ensuite mesurées a I’aide d’un pied a coulisse.

Nous pouvons suivre la force appliquée sur la barrette par lI'indenteur en fonction de la
fleche. Le module d’Young est la pente de la courbe contrainte-déformation, ou la contrainte
est égale & 3Fp/2lh? et la déformation est égale & 6hd/p? ou d est la fleche, F est la force
appliquée, p la distance entre les deux supports, | la largeur de la barrette et h I’épaisseur qui
varie avec la densiteé.

La figure 111.7 présente I'évolution du module d"Young E obtenu par flexion trois points en
fonction de la densite relative. Le module d"Young croit en fonction de la densite relative des
barrettes et les valeurs obtenues peuvent étre lisser en utilisant la fonction exponentielle :

E=E,exp(Axp,)

avec Eq = 6,7372 MPa et A = 7,4062.

4500
“m 4000
/5

3500
3000 y = 6,7372e [#95% Ve

2 j
2500 R® = (09825 /

/
2000 %
x/

1500

1000
/

500 —

Module d"*Young E (MP

0,5 0,6 0,7 0,8 0,9
Densité relative

Figure 111.7. Evolution du module d"Young de la Vivapur 102 en fonction de la densité relative

(par flexion trois points).
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\

Le module d'Young obtenu par flexion trois points est supérieur a celui obtenu par
compression simple (voir figure 111.8). Ceci est di probablement a la distribution de la
porosité des compacts obtenus par compression en matrice cylindrique et dans les barrettes.
En effet, le module d"Young obtenu est une mesure macroscopique et les compacts sollicités
dans les deux méthodes de mesures n'ont pas la méme géométrie. De plus, la distribution de
densité n'est pas tout a fait homogéne méme avec lubrification. Par consequent, la réponse
d'un compact cylindrique a une compression simple et d'une barrette a une flexion trois points
n'est pas la méme. Cela dit, le module d"Young utilisé dans la simulation numérique pour une

géométrie cylindrique ou parallélépipédique doit-étre celui correspondant a I'essai.

#4000 7
& 3500 Y. A
':' 3000 A Flexion 3 points /&
E‘l 2500 X Compression simple
2 2000 /| (x
2 1500 /A/ S
-
& 1000 - x//
'E 500 /x;/
) | A
L 0 x
0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9
Densité relative

Figure 111.8. Evolutions du module d"Young de la Vivapur 102 obtenu par flexion 3 points et par

compression simple en fonction de la densité relative.

1.3. Coefficient de Poisson

Le coefficient de Poisson traduit le rapport entre la déformation élastique radiale et la
déformation élastique axiale. Dans le cas d’une compression simple, la relation qui intervient
entre la direction de sollicitation (z) et la direction transverse (r) est telle que :

g =—VE

r z

Ce coefficient est particulierement difficile a mesurer directement dans le cas des poudres
pharmaceutiques. Nous avons adopté une démarche indirecte basée sur la mesure de la pente
de décharge élastique du cycle de compression en matrice et l'utilisation des relations

d'élasticité.
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131 Méthode d'estimation du coefficient de Poisson

La figure 111.9 représente la courbe de compression en matrice de la poudre (MCC)
Vivapur 102. Cette courbe représente I’évolution de la contrainte axiale o; appliquée sur le lit
de poudre dans une matrice fermée en fonction de la déformation axiale &,.

Comme nous l'avions déja décrit dans le premier chapitre, lors du chargement ((AB) sur la
figure 111.9) la poudre subit des déformations élastiques et plastiques. Pendant la décharge
(BD) ou du retrait du poincon, le compact se dilate suite a la restitution d'une partie de
I'énergie stockée sous forme élastique et qui dépend du comportement de la poudre et du
processus de compaction. On suppose dans ce qui suit que le début de la décharge (partie
(BC)) est purement élastique et que c’est seulement a la fin de la décharge que des contraintes

de cisaillement pouvant entrainer la rupture peuvent avoir lieu.

60

50

40

30 % /
20 E /
10 E /

E A —-—ij

0,3 0,4 0,5 0,6 0,7 0,8
Déformation

Contrainte (MPa)

Figure 111.9. Courbe de compression en matrice de la poudre Vivapur 102 a 60 MPa.

Pendant la compression en matrice cylindrique, le tenseur des contraintes s’écrit sous la
forme :

(o, \

-

ou oy est la pression radiale et o; est la pression axiale.

La matrice est supposée rigide et par conséquent la déformation radiale est nulle. La loi de
Hooke implique :
o —-vo,+0,)=0 (1-3)

ou v est le coefficient de Poisson.
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Dans le domaine de déformation élastique &, s'écrit sous la forme :

avec E le module d"Young.
En introduisant (111-3) dans I'expression de la déformation axiale on trouve :

1 2v v
& =—0,—— z
E El-v 111-4
1( y ) (111-4)
== \l_ 2v—|o,
E 1-v
On définit :
N E
Le module de compressibilité : K=——— (111-5)
3(1-2v)
. E
et le module de cisaillement : G = (111-6)
21+ v)
En utilisant (111.5-6), la déformation axiale élastique s’écrit alors :
, {(“ V)(l_ZV)JaZ = 14 o, (11-7)
1-vE K+=G
3
Par conséquent, la pente de la courbe de décharge est eégale a :
S:K+£G
3
On a donc le systéme suivant :
S=K +£G
£
K=z———
3(1-2v)
G= E
2(1+v)

La combinaison des équations de ce systeme permet de montrer que le coefficient de
poisson vest solution de I’équation suivante :

V' —av+a=0 (11-8)

, avec E le module d"Young et S la pente décharge qui sont indexés a la densité

ou a=

relative de la poudre.
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1.3.2 Résultats

Pour calculer le coefficient de Poisson de la poudre Vivapur 102 en utilisant I'équation
(11-8), nous avons donc besoin de I'évolution des pentes de décharge et du module d"Young en
fonction de la densité relative. Pour calculer les pentes de décharge, nous avons effectué des
cycles charge-décharge pendant la compression dans une matrice d'une hauteur de 9 cm et
d'une section d'un cm?.

La figure 111.10 présente les cycles charge-décharge obtenus par compression en matrice de
la poudre Vivapur 102. La masse de la poudre utilisee est de 2,5 g. Nous avons effectué un
arrét de 2 minutes a pression maximale apres chaque chargement avant de passer a la
décharge. Cet arrét de 2 minutes a limité I'aspect "visqueux" de la courbe de décharge et nous

a donné des courbes de décharge linéaires dont la pente est facile a calculer.

120

100

40 /{l
. A

Cantrainte (MPa)
()]
o

_.-v-""'-ﬂ-ﬂrv
o /
0
0,4 0,5 0,6 0,7 0,8
Déformation

Figure 111.10. Cycles charge - décharge pendant la compression en matrice de la poudre
Vivapur 102.

L'évolution des pentes de décharge en fonction de la densité relative est présentée sur la
figure 111.11. On observe une évolution croissante des pentes de decharge pour des densités
relatives inferieures a 0,75. Cette évolution devient moins rapide pour les densités relatives
supérieures a 0,75.

Nous avons utilise le module dYoung E obtenu par compression simple présenté sur la
figure 111.6. Ce module d'Young a été estimé dans les mémes conditions (matrice, masse de

poudre,...) que celles dans lesquelles les cycles de charge-décharge ont été effectués.
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Figure 111.11. Evolution des pentes de décharge de la poudre Vivapur 102 en fonction de la

densité relative.

Le coefficient de Poisson obtenu a I'aide des pentes de décharge et du module d"Young est
présenté sur la figure 111.12. Le coefficient de Poisson décroit en fonction de la densité
relative.

Ce résultat nous semble aberrant. Par ailleurs, les résultats de la littérature ne sont pas en
accords. Roberts [54] a utilisé un module d'Young obtenu par flexion quatre points et un
module de cisaillement obtenu par torsion pour calculer indirectement le coefficient de
Poisson d'une poudre de cellulose microcristalline. Le coefficient de Poisson obtenu par
Roberts est de 0,20 pour une densité relative de 0,72, puis diminue jusqu'a des valeurs tres
faibles autour de 0,03, pour augmenter ensuite jusqu'a 0,16 pour une densité relative de 0,95.
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Figure 111.12. Evolution du coefficient de Poisson de la poudre Vivapur 102 en fonction de la

densité relative.
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Ketolainen [55] a mesuré le coefficient de Poisson d'une cellulose microcristalline par
photoacoustique. Le coefficient de Poisson obtenu est de 0,34 a 0,58 de densité relative, il
décroit ensuite jusqu'a 0,135, pour augmenter jusqu'a 0,23 a 0,82 de densité relative.

Compte tenu de la dispersion des résultats deu coefficient de Poisson, il serait préférable de
fixer un coefficient de Poisson "raisonnable” et de déduire le module d'Young E a partir des
pentes de décharge de la compression en matrice.

1.4.  Rupture par compression simple

1.4.1  Essai de rupture uniaxiale

Si on augmente la pression appliquée en continu sur le compact pendant une compression

simple, le compact s'effondre (voir figure 111.13) et la contrainte chute comme le montre la
figure 111.14.

Figure 111.13. Compact de Vivapur 102 au cours d'une compression simple.

La contrainte a la rupture en compression simple est identifiee a la contrainte maximale
atteinte avant adoucissement au cours de la sollicitation.
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Figure 111.14. Contrainte appliquée sur un compact cylindrigue de Vivapur 102 jusqu'a la
rupture en fonction de la déformation axiale.
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1.4.2 Résultats

La figure 111.15 représente I'évolution de la contrainte a la rupture en fonction de la densité
relative des compacts cylindriques de Vivapur 102 sollicités en compression simple.
Les résultats obtenus montrent que la contrainte a la rupture uniaxiale croit en fonction de
la densité relative.
Les mesures obtenues peuvent étre lissées par la fonction exponentielle :
o, = Aexp(Bx p,)
avec A =0,0705 MPa et B = 8,9589.
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Figure 111.15. Evolution de la contrainte & la rupture uniaxiale de compacts en Vivapur 102 en

fonction de la densité relative.

L'objectif de ces essais est d'estimer la cohesion et I'angle de frottement interne de la
poudre en fonction de la densité relative. L'approche utilisée pour I'estimation de ces deux
parameétres, cohésion et angle de frottement interne, est basé sur un croisement des contraintes
de rupture diamétrale et uniaxiale avec la droite de rupture de Drucker-Prager. Cette partie
sera décrite au quatrieme chapitre et les résultats seront présentés par la suite.

La cohésion et I'angle de frottement interne ont été estimés aussi a l'aide de la cellule
annulaire de cisaillement. La méthode et les résultats obtenus sont présentés au paragraphe
suivant.

1.5.  Cohésion et angle de frottement interne

Un assemblage de particules soumis a une sollicitation extérieure se réarrange pour assurer
I'équilibre. L'état de contrainte en un point de l'assemblage peut se décomposer en une

contrainte tangentielle. Lorsque la contrainte tangentielle atteint un maximum, indépendant de
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toute facette choisie, le critere de Coulomb suggere que cette contrainte de rupture est

proportionnelle a la contrainte normale au point considéré. Ce qui se traduit par :
T..x =C+o,tang

avec 7max est la contrainte de cisaillement maximale, oy est la contrainte normale, C est la
cohésion et ¢ est I'angle de frottement interne. On utilisera ce critére dans le cas d’une cellule

annulaire de cisaillement.
1.5.1  Principe de I'essai

A partir de I’évolution de la contrainte de cisaillement zen fonction du temps, on déduit la
courbe de la contrainte de cisaillement en fonction de la contrainte normale comme le montre
la figure 111.16. Chaque contrainte normale donne un état de densité et une droite de rupture
(lieu d’écoulement). Le critére de Mohr Coulomb nous permet de calculer la tangente de
I’angle de frottement interne ¢ qui est la pente de la droite de rupture et la cohésion C comme
étant son intersection avec I’axe z. Chaque droite de rupture correspond a un état de densité

donné.

] ) d'écoulement
stationnaire |

Dﬁ - C¢ P

Temps—> o1 oy O3 G >

Lieu
TT Ecoulement T T Cercles de Mohr

Précisaillement  Cisaillement
(Contrainte (Gni<Gn)
normale c,)

Figure 111.16. Test de cisaillement et lieu d'écoulement.

ou o1, o, et o3 sont les contraintes principales. La contrainte o1 est la contrainte minimale a
appliquer sur une vodte pour la rompre. Le cercle de Mohr représentatif de I’état des
contraintes doit passer par I’origine. En effet, il est possible qu'une arche qui s’est formée lors
de I’écoulement ne soit soumise a aucune contrainte. Pour étre a la limite de rupture, il faut
d’autre part que ce cercle soit tangent a la droite de rupture. La contrainte maximale qui peut
s’appliquer sur une voQte est donnée par la contrainte principale majeure de ce cercle oz.

Les résultats obtenus pour la poudre de cellulose microcrisyalline Vivapur 102 sont

présentés dans le paragraphe suivant.
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152  Résultats

Les figures I11.17 et 111.18 présentent respectivement I'évolution de la cohésion et de I'angle
de frottement interne en fonction de la densité relative. Les résultats montrent une évolution
croissante de la cohésion et une lente décroissance de I’angle de frottement interne en
fonction de la densité relative.

D’une maniére intuitive, nous avons tendance a dire que plus on comprime plus la
cohésion entre les particules augmente et le mouvement des particules diminue. Par
conséquent, le frottement interparticulaire diminue.

Nous étions limités par rapport aux forces normales appliquées (quelques dizaines de kPa).
Par conséquent, les densités relatives obtenues sont faibles et inférieures a 0,3. La cellule de
cisaillement nous a permis d’avoir un ordre de grandeur de la cohésion et de I’angle de
frottement interne aux faibles densités. Mais, la transposition de ces résultats a la compression
en matrice est a prendre avec précaution car les conditions aux limites ont peu d'influence en
cellule de cisaillement contrairement a la compression en matrice. Le fait que le diametre de
la matrice utilisée pour la compression est petit pourrait avoir une influence sur le frottement

interne et sur la cohésion de la poudre pendant la compression.

4 /
: e

&_,_,——

Cohészion C (KPa)

0,24 0,25 0,26 0,27 0,28
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Figure 111.17. Cohésion C de la Vivapur 102 en fonction de la densité relative.
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Figure 111.18. Angle de frottement interne ¢ de la Vivapur 102 en fonction de la densité relative.

Les résultats de I’angle de frottement interne sont rares et parfois contradictoires dans la
littérature. Stanley [56] a estimé I’angle de frottement de la poudre Dioxide de Titane a l'aide
d'une cellule de cisaillement. Ses résultats montrent une évolution décroissante de I'angle de
frottement interne en fonction de la pression de consolidation. Toutefois, un autre résultat
récent de Sinka [21] montre plutdt une croissance de I’angle de frottement interne et une
évolution exponentielle de la cohésion.

Nous reviendrons sur ces deux parameétres, cohésion et angle de frottement, dans le
chapitre de modélisation.

On présente dans ce qui suit un autre parametre important dans la compression en matrice.
Ce paramétre est le frottement poudre/matrice qui est présent tout au long des étapes du

processus de compaction.

1.6.  Frottement poudre/matrice

1.6.1  Meéthode d'estimation du frottement poudre/matrice

Le frottement de la poudre avec la matrice méne a une hétérogénéité de la distribution de
densité dans le comprimé. Cette hétérogénéité entraine une dispersion des caractéristiques
mécaniques, une tenue mécanique médiocre et parfois une non-homogénéité du principe actif
pour les comprimés secables. Par ailleurs, I'hétérogénéité continue de se développer pendant
les phases du retrait du poingon et de I'éjection du comprimé. Le frottement peut dépendre de
plusieurs facteurs : pressions de contact, densité de la poudre, vitesse de compression,
rugosité de la paroi et de I’état de lubrification. L’interaction entre la poudre et les outils est
présente tout au long des étapes du procédé, compression, décharge et éjection.
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Figure 111.19. Présence du frottement tout au long des étapes du procédé de compaction.

Cette interaction se caractérise par une contrainte tangentielle fonction entre autres de la
contrainte normale, de la densité courante du compact et de I’état de surface de I’outillage.
Cette interaction est représentée par un coefficient de frottement défini par :

_ Oiic
u=—"=

Oy

oU oric est la contrainte nécessaire pour surmonter le frottement a la paroi et o est la
contrainte radiale exercée sur la matrice par la poudre.

Il est possible de mesurer o; par plusieurs méthodes (Long [6]; Leigh [38]; Es-Saheb [51]),
mais il est difficile d’accéder a oic par des mesures directes. Pour déterminer le coefficient de
frottement, nous avons utilisé le modele analytique de Janssen-Walker basé sur la méthode
des tranches [57]. Ce modele nous permet de calculer la contrainte axiale moyenne o,(z) a
une profondeur z du haut du compact (voir figure 111.20) en fonction de la contrainte

appliquée o, :
0,(2) =0, eXpL—4,uaéJ (IN-9)

avec « peut étre interprété comme le rapport entre la contrainte radiale et la contrainte axiale

moyenne (a=aov/0a(z)), D est le diamétre et H est la hauteur du lit de poudre.

Matrice

Figure 111.20. Contrainte axiale moyenne a une profondeur z du haut du compact pour une

pression axiale appliquée o.
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Le coefficient du frottement peut étre alors déduit a partir de la relation 111-9 :

Ga
U= - (111-10)

Aa—
D

Les parametres de I’expression (111-10) sont accessibles en compression en matrice. Le

coefficient du frottement est obtenu par la mesure du rapport de transmission (oi/ow), le
rapport du transfert ¢, la hauteur H et le diamétre D du lit de poudre. Le coefficient du
transfert a été détermine a l'aide de la presse alternative Frogerais. Les mesures obtenues sont
dans le méme ordre de grandeur des résultats publiés par Es-Saheb [51]. Cependant, ces
mesures ont été evaluées pour oi/o, au lieu de oi/ ox(z) parce que oa(z) est difficile a mesurer.
Les données obtenues montrent un coefficient de transfert qui peut étre pris constant. Pour les
poudres de cellulose microcrystalline, le coefficient de transfert estimé est en moyenne de

I'ordre de 0,4 dans le cas non lubrifié et de 0,45 dans le cas lubrifié.

Trois états de lubrification sont testés :
% état non lubrifié,
& Matrice lubrifiée avec du stéarate de magnésium,
& Poudre lubrifiée avec 1% du stéarate de magnésium.

Le frottement a été estimé pour les poudres celluloses microcristalline Vivapur 101, 102 et
Avicel PH 105 a l'aide de la presse alternative Frogerais dont la matrice est instrumentée en
jauge radiale. La matrice utilisée a un diamétre de 11,28 mm et une hauteur d'un cm®. La
vitesse moyenne de compression est de 31,25 mm/s.

Pour éviter les problémes de remplissage au début de I'essai, on ne garde que les six
derniers comprimés pour lesquels il y a une uniformité des masses.

Les contraintes axiales aux poingons supérieur et inférieur, ainsi que la hauteur du

comprimé ont été mesurées pour chaque expeérience.
1.6.2  Résultats dans le cas non lubrifié

La figure 111.21 représente le coefficient de frottement des poudres de cellulose
microcristalline Avicel PH 105 (notée 105), Vivapur 101 (notée 101) et Vivapur 102 (notée
102) dans le cas d'une compression sans lubrification. Les valeurs trés élevées du coefficient
de frottement au début de la compression sont dues aux perturbations incohérentes des
pressions appliquée et transmise qui sont consequentes probablement de collage de poudre a

la paroi. Des perturbations similaires sont présentées dans les travaux récents de Sinka [21].
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Pour I'Avicel PH 105 et la Vivapur 102, le coefficient de frottement diminue pour des densités
relatives inférieures a 0,7 pour se stabiliser ensuite autour de 0,4 pour la Vivapur 102 et de 0,3
pour I'Avicel PH 105.

o 101 sans lub
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Figure 111.21. Coefficient de frottement des poudres de cellulose microcristalline Avicel PH
105 (105), Vivapur 101 (101) et Vivapur 102 (102) en fonction de la densité relative dans le cas

d'une matrice non lubrifiée.

Cependant, le comportement de la Vivapur 101 semble étre un peu différent, le coefficient
de frottement décroit jusqu’a 0,27 pour augmenter ensuite jusqu’a 0,4 en fin de compression.
Ce comportement est di au fait que la hauteur du compact continue a diminuer, tandis que le
rapport de transmission (o o) dans le cas du Vivapur 101 est approximativement constant
(0,85) comme le montre la figure 111.22. De I’équation (111-8), on déduit que le coefficient de
frottement augmente puisque «, D sont constants, H diminue et In(ci/o,) est constant. Par

contre, dans le cas de la Vivapur 102 le rapport de transmission croit avec la diminution de la

hauteur.
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Figure 111.22. Rapport de transmission en fonction de la hauteur du compact (cas non
lubrifié).
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1.6.3 Résultats dans le cas d'une matrice lubrifiée

La figure 111.23 représente le coefficient du frottement en fonction de la densité relative
dans le cas d'une matrice lubrifiée. Le coefficient de frottement est de 0,18 pour la Vivapur

101 et de 0,16 pour la Vivapur 102 en fin de compression.

o 101 matrice lubrifiée

0,6 T—x
% x;( A 102 matrice lubrifiée

05 T —2

X 105 matrice lubrifiée

Coefficient de frottement

0,3 0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9
Densité relative

Figure 111.23. Coefficient de frottement des poudres de cellulose microcristalline Avicel PH
105 (105), Vivapur 101 (101) et Vivapur 102 (102) en fonction de la densité relative (cas de

matrice lubrifiée).

Pour I'Avicel PH 105, le coefficient du frottement diminue jusqu'a 0,16 pour augmenter
jusgu'a 0,25 en fin de compression. On remarque que la lubrification de la matrice a pour effet

de réduire le coefficient du frottement.
1.6.4  Résultats dans le cas de poudre lubrifiée

La figure 111.24 présente I'évolution du coefficient du frottement en fonction de la densité

relative dans le cas de poudre lubrifiée avec 1% en masse du stéarate de magnésium.

Dans ce cas, le comportement est différent d'une poudre a une autre. Le coefficient du
frottement de la Vivapur 101 diminue, puis augmente un peu autour d'une valeur moyenne de
0,2. Pour la Vivapur 102, le coefficient du frottement augmente en continu jusqu'a 0,2. Le
coefficient du frottement de I'Avicel PH 105 diminue jusqu'a 0,15 sans convergence vers une

valeur constante.
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o 101 poudre lubrifiée

A 102 poudre lubrifiée
0.5 Tomak x 105 poudre lubrifiée
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Figure 111.24. Coefficient du frottement des poudre de cellulose microcristalline Avicel PH
105 (105), Vivapur 101 (101) et Vivapur 102 (102) en fonction de la densité relative (cas poudre
lubrifiée).

Ces résultats montrent un comportement complexe du frottement quand la lubrification est
effectuée par mélange poudre/lubrifiant. Les mécanismes par lesquels le lubrifiant s’expulse
vers la paroi de la matrice dépendent de plusieurs paramétres comme la taille des particules, le
niveau de pression appliquée, la cohésion entre la poudre et le lubrifiant et le comportement
du lubrifiant en contact avec la paroi de la matrice. Mais, il est clair que le mélange

poudre/lubrifiant contribue a la réduction du coefficient de frottement.

V.2. Distribution axiale de densité
2.1.  Objectif

La distribution de la densité dans les comprimés pharmaceutiques affecte souvent les
propriétés mécaniques et les caractéristiques de dissolution. Pendant la compaction, la
transmission de force se fait de maniére non homogene et non uniforme. La distribution de
densité qui en résulte dans le compact dépend alors du frottement interparticulaire ainsi que
des conditions aux limites comme le contact poudre/matrice et I’état de lubrification.
L’hétérogénéité de la densité peut-étre source de problemes comme le clivage ou le

délaminage du comprimé pendant la décharge et I’éjection.

Dans cette étude, nous cherchons a mesurer la distribution axiale de densité en utilisant une
procédure expérimentale. Le but étant de disposer d’un moyen rapide d’évaluation de la
distribution de densité. Plusieurs auteurs ont travaillé sur la mesure expérimentale de la
distribution de densité dans les compacts. Parmi les méthodes utilisées, on trouve la
microindentation [21,59], la tomographie par rayons X [60], la radioscopie par NMR
(Résonance Magnétique Nucléaire) [61], et la radiographie [19]. Souvent les techniques de
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mesure de la densité sont colteuses, difficiles a mettre au point et parfois donnent des
résultats qualitatifs [62]. Nous avons utilisé [58] une procédure simple pour mesurer la
distribution axiale de densité dans des comprimeés de cellulose microcristalline Vivapur 102.
Une tentative de mesure par tomographie aux rayons X sur des comprimés de Vivapur 102 a

échoue dans le sens ou aucun contraste n'était possible.

2.2. Méthode et essai

Il nous a été difficile de couper un comprimé de cellulose microcristalline Vivapur 102 en
plusieurs tranches sans I’endommager. Cette procédure est souvent utilisée pour les poudres
métalliques. Pour contourner cette difficulté, nous avons procédé de la maniére suivante. Des
compacts de faible épaisseur, et de méme masse (0,55 g en poudre Vivapur 102) ont été pré-
compactés a une pression maximale de 10 MPa dans une matrice cylindrique de diameétre
11,28 mm, lubrifiée avec du stéarate du magnésium. Ce niveau de charge donne une certaine
cohésion aux compacts. La lubrification permet une certaine homogénéité de la densité.
Ensuite, ces compacts ont été empilés par groupe de cing dans une autre matrice non lubrifiée
de diametre 11,29 mm. Chaque groupe de cing compacts est comprimé a une charge
maximale de 30, 40, 50 ou 60 MPa. Le compact ainsi formé est ensuite éjecté et les tranches
séparées. Aucun endommagement n’a été constaté sur les faces de contact entre tranches. La
densité apparente de chaque tranche a été mesurée pour estimer la distribution axiale de la
densité. Compte tenu de la faible épaisseur des tranches, nous avons supposé que la densité
est homogeéne au niveau de chaque tranche.

L'empilement des cing pastilles est illustré dans la figure 111.25. La densité relative initiale
moyenne des cing tranches empilées est de 0,46.

Poingon
supérieur

T

37,17 mm

Matrice

11,29
Figure 111.25. Compaction de cing tranches préformées a 10 MPa.

La figure 111.26 présente la courbe de compression (contrainte — déformation) des cing
tranches compactées a une pression de 60 MPa. Pour s’assurer de la reproductibilité des
résultats, les essais ont été refaits trois fois.
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Figure 111.26. Courbe de compression des cing tranches a 60 MPa.

2.3. Résultats

Le tableau I11.1 représente les mesures de densité relative des cing tranches aprées éjection
et séparation des tranches dans le cas d’une compression a 60 MPa.

Tableau I11.1. Cas 60 MPa : Densités relatives des tranches apres éjection.

h(mm)* Essai 1 Essai 2 Essai 3 Moyenne Ecart type
21,37 0,7315 0,7446 0,7312 0,7358 0,00625403
16,74 0,7242 0,7302 0,7272 0,7271 0,00245332
12,02 0,7194 0,7113 0,7176 0,7162 0,00346503
7,245 0,7107 0,7082 0,7097 0,7096 0,00102694
2,422 0,7037 0,7006 0,7032 0,7025 0,00133682

(*) h est la distance du bas du compact (Origine) au centre de la tranche.

La figure 111.27 présente I'évolution de la densité relative en fonction de la hauteur pour les
différents niveaux de compaction.

Les résultats obtenus montrent que la densité relative décroit du haut vers le bas du
compact. Ceci s'explique par le fait que plus on s'éloigne du poingon supérieur plus la
transmission de force se réduit a cause du frottement de la poudre avec la matrice et du

frottement interpaticulaire.
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Figure 111.27. Evolution de la densité relative en fonction de la hauteur du compact de cellulose

microcristalline Vivapur 102.

La densité relative de chaque tranche dépend de I'état de pression au niveau de cette
tranche. Effectivement, les tranches supérieures subissent plus de pression par rapport aux
tranches inférieures et sont par conséquent plus denses.

Les mesures de la densité relative obtenues a l'aide de cette procédure expérimentale
simple serviront a la comparaison avec les résultats de la simulation numérique présentés au

cinguiéme chapitre.
V.3. Conclusion

L'étude expérimentale que nous avons menee dans ce chapitre a permis de rassembler une
base d'informations notamment sur les propriétés mécaniques des poudres, le frottement
poudre/matrice et la distribution axiale de densité.

L'essai de rupture diamétrale est étudié dans le cas de poudre lubrifiée (Vivapur 102 + 1%
du stéarate de magnésium). L'essai a été effectué pour des comprimés plats et bombés (R10 et
R20). La contrainte de rupture croit avec la densité relative. Par ailleurs, pour une densité
relative donnée, on constate que la contrainte de rupture est plus grande pour les comprimés
bombeés (i.e. les comprimés obtenus avec un poingcon R10 (le plus profond) sont les plus
résistants, suivis par ceux obtenus par le poingon R20 et ensuite les comprimés plats).

L'essai de compression simple est généralement utilisé pour décrire le comportement
mécanique des poudres. Nous avons utilisé cet essai pour déterminer le module d"Young et la
contrainte a la rupture uniaxiale de la Vivapur 102. Le module d"Young et la contrainte a la

rupture augmentent en fonction de la densité relative.
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Le module d"Young a également été déterminé par flexion trois points. Le module d"Young

obtenu par flexion trois points est supérieur a celui obtenu par compression simple. Ceci est
dd probablement au caractére poreux des compacts. 1l vaut mieux utiliser un module d"Young
obtenu par compression simple dans le cas de la simulation de la compression en matrice,
pour rester dans le méme type de géométrie.

Nous avons estimé la cohésion et I'angle de frottement interne de la Vivapur 102 selon le
modéle de Mohr Coulomb a l'aide d'une cellule annulaire de cisaillement. Cet essai nous a
permis d'avoir un ordre de grandeur de la cohésion et de I'angle de frottement interne.

Une méthode indirecte de mesure a été utilisée pour estimer le coefficient de Poisson.
Cette démarche est basée sur les pentes de décharge et des relations d'élasticité.

Le frottement poudre/matrice a estimé pour trois poudres avec trois états de lubrification.
Le coefficient de frottement diminue dans un premier temps, pour se stabiliser ou augmenter
dans un deuxieme temps. On constate également que la lubrification réduit le coefficient de
frottement.

Nous avons utilisé une procédure expérimentale simple pour mesurer la distribution axiale
de densité dans des comprimés de cellulose microcrystalline Vivapur 102. Les résultats
obtenus montrent que la densité relative décroit du haut vers le bas du compact. Ces mesures
de la densité relative serviront a la comparaison avec les résultats de la simulation numérique.

Ces données expérimentales vont également étre utilisées pour ajuster les parameétres du
modele retenu pour réaliser la simulation numérique de la compression de la poudre Vivapur
102.
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CHAPITRE IV : Modélisation du comportement
mécanique des poudres en compression
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Introduction

Comme nous l'avons présenté dans le premier chapitre, les techniques communément
utilisées pour analyser le comportement mécanique de poudres pharmaceutiques sont basées
sur les équations de Heckel [15,16] et de Kawakita [27] pour I'étude de la compressibilité et
I'équation de dureté pour I'étude de la compactabilité [30]. De plus, des indices caractérisant
le caractere élastique ou plastiqgue d'une poudre sont estimés a partir des variations
dimensionnelles du compact durant le cycle de compression. Ces indices sont souvent utilisés
pour définir des critéres de clivage de compact [9,12]. Cependant, peu d'informations sont
obtenues sur I'hétérogéneite des distributions de densité, de déformations ou de contraintes
durant le processus de compression. Plusieurs travaux [19,20,21,35,72,78] montrent le
caractere hétérogene de la répartition de densité dans le compact. Dans ce sens, les outils de
modelisations développés pour les milieux continus compressibles associés a la méthode des
éléments finis, présentent un cadre thermodynamiquement cohérent et numériquement bien
étudié. L'avantage de cette approche est qu'elle permet de rendre compte du comportement
mécanique de la poudre en tant que milieu poreux, de prendre en compte le chargement et
I'outillage qui met en forme la poudre a travers les conditions de contact et de frottement.

Dans un premier paragraphe, on introduira la loi de comportement choisie pour la
description de la compression de poudres. Ensuite, nous définissons les conditions aux
limites, les conditions de contact entre le lit de poudre et l'outillage ainsi que la loi de
frottement utilisée.

Dans un deuxiéme paragraphe, on définit le cadre mathématique pour la formulation
variationnelle du probléme de la compression. En particulier, comment prendre en compte les
conditions de contact et de frottement dans la formulation variationnelle ainsi que la

résolution par éléments finis.
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Enfin, nous présentons dans le dernier paragraphe les méthodologies d'identification des

parametres du modeéle de comportement.

IV.1. L'approche "milieu continu”

Dans I’approche continue, le lit de poudre est considéré a I'échelle macroscopique comme
un milieu continu fortement compressible. Les caractéristiques de ce milieu sont décrites par
des propriétés mécaniques correspondant a un comportement moyen. On ne fait pas référence
a des grandeurs de la particule comme la taille ou la forme. L'avantage de cette approche est
qu'elle permet de prendre en compte la géométrie, le chargement complexe de la mise en
forme, les interactions de contact entre le comprimé et I'outillage, ainsi que le comportement

mécanique de la poudre.

IV.2. Modélisation du probleme de la compression

2.1.  Equilibre quasi-statique

Plusieurs modeles décrivant le comportement mécanique en compression de poudres ont
été développés [29,37,63]. La plupart d'entre eux, basés sur la théorie de I'élastoplasticité, ont
relativement les mémes formulations, mais différents par leurs surfaces de charge et leurs
criteres d'écoulement. Compte tenu du fait que les poudres présentent une variation
volumique (enchevétrement par exemple) sous I'effet de I'application de contrainte déviatoire
(ce n'est pas le cas des métaux par exemple), les criteres d'écoulement sont adaptés pour
prendre en compte ce caractére spécifique (plasticité non-standard ou non-associée).

Dans ce travail, nous nous intéresserons a l'utilisation du modele de Drucker-Prager/Cap
[66-69] (qui sera décrit dans le paragraphe suivant). Le choix de ce modele est

essentiellement motivé par :
e La prise en compte de la cohésion et I'angle de frottement interne de la poudre,
e La prise en compte de I'enchevétrement éventuel de poudres,

e L'intégration dans sa fonction de charge du critere de rupture de Drucker-Prager pour
les poudres cohésives.
Ce modele :

e possede un certain degré de facilité pour I'identification,

e est disponible dans le code déléments finis Abaqus/Standard (ce qui n'est pas
négligeable compte tenu de I'effort de programmation des modules d'éléments finis).
Le comportement de poudres en compression est souvent dépendant de la vitesse de

chargement et les mécanismes mis en jeu ne sont pas de méme nature. Cela a été montré a
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travers les essais réalisés a différentes vitesses de compression (Chap. 1. Parag. 2.5).

Dans ce travail de modélisation, nous avons choisi de s'intéresser au comportement quasi-
statique de poudres pharmaceutiques durant le cycle de compression. Le but étant de tester les
capacités du modele a rendre compte du comportement du compact en termes de distribution
de densite, de résistance mécanique ou a terme de critéres de clivage lors de la relaxation des
contraintes.

Le chargement considéré est quasi-statique. Dans ce cas, les forces appliquées évoluent
suffisamment lentement de maniére & considérer les effets dynamiques négligeables. Le
parametre "temps" considéré est un paramétre de chargement. En compression en matrice, le
lit de poudre est considéré en équilibre a chaque niveau de chargement. Le comportement
mécanique de la poudre en compression est modélisé par une suite d'états d'équilibre et un état
initial donné (figure 1V.1). Pour chaque incrément de charge Af correspond un incrément de
déformation Aeg, de contraintes Ao, et de densité Ap solution de systeme d’équations non

linéaires.

Poingon supérieur

Matrice

Poudre

Figure IV.1. Suite d'états d'équilibre.

Dans le concept des modéles de type élastoplastique, I'incrément de déformation totale
As=(As;) se décompose en un incrément de déformation élastique A¢™ et un incrément de
déformation irréversible A" [19,20] :

Ae= A+ A" (IV-1)

Le comportement élastique étant supposé linéaire et dépendant de I’état de densité actuelle
du milieu (discrétisation explicite des propriétés mécaniques) :

Aoy = ukl )Agkl (1V-2)

ol Djest le tenseur élastique défini par :

. |
Dijlld =%L (5|k51|+5||51k)+ - 2 )5|j5kIJ

Le lit de poudre occupe un domaine (2 de frontiere S. L’équilibre incrémental s’écrit :
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Ao
+A4f =0 sur 2 (IV-3)
X.

]

ou Ao=(Aay) est I’incrément du tenseur des contraintes de Cauchy et Af; est I’incrément du
vecteur de forces volumiques (gravité).

Comme la déformation d’un lit de poudre peut atteindre 80%, on se placera dans le cadre
des grandes déformations. L'incrément de déformation (Ag;) est alors relié aux incréments de

déplacements (Au;) par [76] :

1[&Aui oA, Ay, oA, v

7\ A T &

La non-linéarité du comportement de la compression réside dans I’incrément de
déformation irréversible A£". Cet incrément est décrit d’une part par la fonction de charge qui
distingue le comportement élastique du comportement irréversible et d’autre part, par le

critére d’écoulement qui donne la direction et le module de A"

2.2.  Loi de comportement de Drucker-Prager/Cap

Le modele de Drucker-Prager/Cap a été décrit dans plusieurs travaux [19,20,35,72]. Ce
modele est fréquemment utilisé pour décrire le comportement en compression de poudres
céramiques [19,42,43], métalliques [35] et récemment en compression de poudres
pharmaceutiques [20,21]. Contrairement aux métaux, le comportement de poudre est sensible
aux effets combinés de la pression hydrostatique p et la contrainte équivalente g. Le critére de
charge de Drucker-Prager/Cap est une fonction de ces deux invariants de I’état de contrainte.

Rappelons qu’un tenseur de contrainte o se décompose comme suit :

o= pl + S
parties?ﬁérique partiemmaue
oup-= %tr(a) est la pression hydrostatique et s est le déviateur. On note :
q=+v3J;

la contrainte équivalente de Von Mises, ou J, = Etr(s :s) est le module du déviateur s.

Le critere de charge F est une fonction convexe de p et de q qui vérifie F(p,q)<0. Son

enveloppe (F=0) est la surface de charge.
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2.2.1 Surface de charge

La surface de charge F du modéle de Drucker-Prager/Cap se compose de trois surfaces
(figure 1V.2). La surface de rupture Fs, la surface de Cap F. et une troisieme surface de
transition F; est introduite de maniere a assurer une régularité de raccordement entre les deux

surfaces F; et F;.

v

T m— p
R(d+p,tanp)

Figure IV.2. Le modéle de Drucker Prager/Cap présenté dans le plan (p,q).

La surface de rupture Fs de Drucker-Prager a pour équation :
F=q-ptang-d=0
ou d et B sont respectivement la cohésion et I’angle de frottement interne de la poudre.
Cette surface de charge caractérise I’état de contrainte critique pour la rupture du compact de
cohésion d et d’angle de frottement £.

La surface de charge du Cap est décrite par I’équation d’une ellipse :

@+n—nlcosp

ou R est I’excentricité et p, est le centre de I’ellipse (voir figure 1V.2). La pression p, est

R =J(p -p.)’ +( R J - R(d +p,tanB)=0 (IV-5)

déterminée par :
P, — Rd

=t V-6
Pa =11 Rtan S (1v-0)

ou py est la fonction de durcissement.

L'équation de la surface de transition s'écrit :

F = y(p—p.)} +(@—(@-n/cosp)d+ p,tanB)) —n(d+ p, tanB) =0 (V-7)

ou 7 =0,03 est un coefficient de raccordement régulier des surfaces F. et Fe.
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2.2.2 Critere d'écoulement

L'évolution de la deformation irréversible qui résulte des mecanismes de la densification
des particules est définie par des potentiels d'écoulement. Pour la surface de rupture et de

transition, I'écoulement est non associé et le potentiel d'‘écoulement est donne par [19,20,72] :

_ _ 2 q i :
Gq _J((pa p)tan ) +(1+77— n/cosﬁ] (IV-8)

L'incrément de déformation irréversible est défini par (voir figure 1V.3) :
ir G jZ¢! :
A" = M(ES (p,q),ﬁ(p,q)J si Fs(p,0) = 0 ou Fy(p,q) =0

ou le multiplicateur plastique A4 est un scalaire positif.
Pour la surface de charges du Cap, I'écoulement est associé et le potentiel G, est égal a F :
G, =F.

L'incrément de déformation irréversible est défini par :

A& = AL (%(m)%(p,q)j Si Fo(p.g) =0

Figure I1V.3. Incrément de déformation irréversible sur la surface de charge associée F et

non associées F.et F..

En compression en matrice, la déformation volumique augmente avec la charge et la
position du Cap progresse alors. Cette progression est decrite par la fonction de durcissement
pp qui est fonction de la variation volumique.

Pour tenir compte des outils de mise en forme et des conditions de contact entre le lit de

poudre, la matrice et les poingons, les conditions aux limites doivent étre précisées.

2.3.  Conditions aux limites (Cas de la compression en matrice)

Pour simplifier I'écriture, nous définissons les conditions du contact et du frottement en

omettant le symbole 4.
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Dans nos simulations numériques, nous analyserons les résultats du modéle dans la
géométrie cylindrique. Nous supposons donc que la compression de poudres se fait dans une
matrice cylindrique a l'aide d'un poingon supérieur mobile et d’un poincon inférieur fixe. Par
ailleurs, pour des raisons de symétrie axiale nous travaillons dans le plan (r,z) avec r=0.

Le lit de poudre occupe le domaine (2 de frontiere S=3, 3, v X, v 2y, ou ces symboles
sont indiqués dans la figure 1V.4.

Le chargement est imposé par un déplacement ug sur le poingon supérieur ;. Le poingon
inférieur et la matrice sont maintenus fixes. La condition de symétrie axiale se traduit par

(ur = 0) sur l'axe 2.

z
>h(poingon supérieur)
U, = Ug
(Axe de Zm(Paroi
symétrie) 3 Poudre rigide)
(r=0)™x u=
u=0 pe
>
S
i=0 r
>p(poincon inférieur)

Figure IV.4. Conditions aux limites pendant la compression en matrice.

Les conditions aux limites (C.L.) s'écrivent alors :
u, = U, sur X,
(C.L) u =0 sur 2
U=0 sur etz
2.4.  Conditions de contact et de frottement avec I'outillage (poingons et matrice)

2.4.1 Condition du contact

Lors de la compaction, la poudre est en contact avec la matrice et avec les poingons. Nous
supposons que la matrice et les poingons sont rigides. La condition de contact (C.C.) s'écrit
alors [83,84,85] :

u =Un<o0 (C.C)

n

NI ;- N > z
ou nest la normale extérieure sortante a la surface de contact et uest le déplacement aux

points du lit de poudre en contact avec l'outil.
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2.4.2 Condition du frottement

Comme il a été montré expérimentalement, il existe un frottement au niveau des surfaces

de contact. Nous considérons un frottement de type Coulomb avec un coefficient constant.
Soient respectivement oy, et or les composantes normale et tangentielle & la surface de

. > P .
contact du vecteur contrainte on définis comme suit :
> >
o, =onh.n

et G, = ofi— o, fi

n

Soit ur le déplacement tangentiel défini par :

Uy =U-u,n
Nous avons les conditions suivantes (C.F.) le long de la surface de contact /7¢=2nC2h 02 :

Siu, <0= 0, =[6;|=0 surT,

C.F. i|G U, =0
(C.F) Siu, =0=0, < O(pression)et{sqaT| < Hoy| =0 =0

Si|&T| = ,u|an| = U; =—ko; etk 20

Pour un incrément de charge Af donné, les incréments Ao, Ae et A¢" sont solution du

systeme d'équations (S) ci-dessous. Nous allons omettre le symbole A pour simplifier
I'écriture :

50'”-

—=0 sur

X;

e _1(dji+djj+djkmk}
i Al = T T L L

2\ &, &K K X
el ir
S) & =& +&
Oy = Dljklgﬁl

. z[%pm%(p, q)} avec G = F, si F.(p,a) = 0

G=Gssi F(pg)=00uG=GsiF(pqg)=0
+(CL) +(C.C) +(CF)

La forme "forte" du systeme d'équations (S) n'est pas adéquate a la résolution du systéme.

On lui préfere la formulation faible, appelée aussi formulation variationnelle [37,64].
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IV.3. Formulation variationnelle et approximation par éléments finis

3.1. Formulation variationnelle du probleme

La formulation variationnelle définit un cadre de travail prenant en compte les conditions
aux limites et les conditions de contact et de frottement. Par ailleurs, I'approximation par
éléments finis est adaptée a la formulation variationnelle [76,77,82].

Soit Uag I'espace des déplacements cinématiquement admissibles défini par :

U,, = {v e C'(£2)/v vérifie les conditions (C.L)}
avec C'(£) est I'ensemble des fonctions dérivables et & dérivée continue.
Kaq st le convexe des fonctions cinématiquement admissibles défini par :
Ko =1{veU,/ v, <0}
Soit
a(u,v) = '[Qa(u).g(v)dv U,V € Uag

le travail des contraintes o dans la déformation &.
Soit

jwv) = [, o, Wl lds

le travail des forces de frottement, ou oy, (a3nin;) est la composante normale de o a /¢ et vy est
la composante tangentielle de v a 7.
La formulation variationnelle du probleme (S) s'écrit alors :
Trouver u e K, tel que
{a(u,v —u)+ j(u,v)—ju,u) =20, W eK,

Compte tenu du fait que lI'opérateur a(.,.) est symétrique, le probléme (P) est un probléme
de minimisation avec contrainte (la contrainte est dans la définition du convexe K,g). Les
méthodes naturellement adaptées a la résolution de (P) sont le Lagrangien ou la méthode de
Penalisation. Les références [85,86] donnent des détails mathématiques sur ces méthodes.

Comme nous avons utilisé le logiciel Abaqus pour les simulations numériques de la
compression, le choix de lI'une ou l'autre de ces méthodes se fait a lI'aide d'un mot clé faisant

référence a la technique utilisée.

3.2.  Approximation par éléments finis

Une fois la contrainte (v,<'0 dans K,g) est prise en compte a I'aide du Lagrangien ou par la
méthode de pénalisation, on se retrouve avec un probléme de minimisation sans contraintes.
Ce probléme est résolu de maniere classique par eléments finis. Les éléments finis choisis

pour la simulation numérique sont des éléments axisymétriqgues a 4 nceuds avec une
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interpolation linéaire. Dans le langage d'Abaqus, ces éléments portent la référence "CAX4R".
Il en résulte de I'approximation par éléments finis un systeme discret non linéaire dont les
inconnues sont les déplacements nodaux. Le calcul des grandeurs déformation irréversible et
contrainte se fait élément par élément a l'aide de la loi de comportement comme dans un
calcul élastoplastique classique.
Par ailleurs, la densité se déduit sur chaque élément par I'expression :
P = PoexP(&, (IV-9)

est la déformation volumique irréversible.

ou g\i/(r)l

IV.4. Méthodologies d’identification des parameétres du modele de

comportement

La loi constitutive [20,42] décrivant le comportement d'un lit de poudre en compression
fait intervenir un certain nombre de propriétés mecaniques propres a la poudre. Ces propriétés
caracterisant la poudre sont a identifier par des essais. Ces parametres correspondent a la
cohésion d de la poudre, a I'angle de frottement £, au module de rigidité E et au coefficient de
poisson v, a I'évolution de la densification de la poudre py ainsi que la courbure du Cap
reliant le cisaillement a la pression hydrostatique en phase de compression.

Pour identifier le modele sur une poudre donnée, nous avons considéré deux
méthodologies :

1) La poudre est caractérisée par des propriétés mécaniques moyennes (d, 5, v) constantes.
Par contre, la propriété de densification p, évolue avec la variation volumique en
compression. Cette approche est basée sur les mesures du cycle de compression en matrice
(charge/décharge) et sur la définition du chemin de chargement dans I'espace des contraintes
(p.0).

2) La poudre est caractérisée par des propriétés mécaniques (d, g, E) qui évoluent avec la
densité relative de la poudre, un coefficient de Poisson constant et une évolution de la
fonction de durcissement avec la variation volumique en compression. Cette approche utilise,
en plus de l'approche précédente, des mesures supplémentaires a l'aide de la cellule de
cisaillement et des tests de rupture diametrale et uniaxiale.

Rappelons que notre modélisation s'inscrit dans le cadre des milieux continus
compressibles.

Pour un compact cylindrique et homogéne (état d'un lit de poudre en compression dans une
matrice cylindrique bien lubrifiée par exemple), I'état de contrainte s'écrit :
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ou o; est la contrainte axiale et oy est la contrainte radiale qui est égale a la contrainte
transversale oy Nous définissons les deux invariants de ce tenseur de contraintes qui sont la

pression hydrostatique p et la contrainte déviatoire q :
_ (o +20y)
- 3 (IV-10)
q= |‘72 _Grl
Les deux méthodologies d'identification de la loi consitutive sont présentées ci-dessous
dans le cas de la poudre de la cellulose microcristalline Vivapur 102. Ces données sont

nécessaires a la simulation numérique du chapitre V.

4.1. ldentification de la cohésion d et de I’angle de frottement interne g

411 Casde parametres d, Bet v constants

Oz B q
K+4G/3 S—
C D B
..... F
____________________ b [ F
D
A E s A C P

Figure 1V.5. Courbe de compression en matrice. Figure 1V.6. Chemin des contraintes dans (p,q)

pour une compression uniaxiale en matrice.

Sur la figure 1V.5 qui représente le cycle de compression typique des poudres
pharmaceutiques, le chargement est décrit par la courbe AB et la décharge par BE. Durant la
phase de compression, nous avons :

o, =Qo,

avec o une constante. Par ailleurs, dans la phase de décharge, on distingue (voir figure
IV.5) une phase de rebond élastique linéaire décrite par la courbe BD et une expansion non-
linéaire décrite par DE. Dans I’objectif de simplifier la schématisation du comportement de la
poudre, les portions BD et DE seront assimilées a des segments rectilignes. Dans I’espace des

contraintes (p,q), le trajet des contraintes en compression en matrice (cas o constant)
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correspond au chemin ABCDE de la figure 1V.6. Lors de la formulation de modéles a Cap
DiMaggio [66] a défini le trajet de chargement dans le cas le plus générale de la compression
en matrice, en particulier quand « dépend de I’état de densité. Par ailleurs, pour modéliser le
comportement de poudres céramiques en compression en matrice, Aydin [19] a proposé un
trajet de chargement similaire a celui de la figure 1V.6. Les deux points D et E définissent (par
construction) la droite de rupture Fs. De plus, I’auteur a supposé le trajet de chargement AB
parallele a la surface de rupture Fs ce qui permet de définir I’angle de frottement interne en
fonction de «. Cette hypothése que nous admettons dans notre étude n’a pas éte justifiee. Pour
la poudre étudiée, a=0,4. Il s’en suit :

G(B) _ 31-a)
p(B) 1+2a

tan f =

Ce qui donne un angle de frottement interne de 45°.
Le point C de la figure IV.6 est caractérisé par :
q(C)=0

La pression p(C) s’exprime alors par :
2G
P(C) = 7,(C) = &,(C) = p(B) - (B)/ >

Quant a la cohésion d, elle est estimée par I’equation :
d = q(D) - p(D)tan g (IV-14)

Pour le calcul de la cohésion, nous avons donc besoin de déterminer la contrainte radiale
au point D. Pour cela, on suppose qu’il existe une relation linéaire entre la contrainte axiale et
la contrainte radiale pendant la décharge. Cette hypothése est communément admise pour la
compression en matrice [20] :

o,=ao,+b

ou a et b deux constantes sont reliées aux mesures de la compression par :

. _[e.6)-0.0)]
[0.(8)- 5,(C)]
b= 0,(C)1- )

Le calcul de a et b passe par I’estimation de p(C) = p(B) — q(B)/(2G/K) et donc du module

de compressibilité K et du module du cisaillement G. Ces deux propriétés sont reliées aux

données de la compression en matrice (pentes BC sur Figures IV.5 et 1V.6) par :
4, _0,(B)-0,(D)

37 &(B)-&(D)
2G q(B)

K~ p(B)- p(C)

K+
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avec
L 3K - 2G
6K +2G

Ainsi, a partir des équations précédentes, I’estimation de p(C) et par consequent des
constantes a et b passe par la donnée d’un coefficient de Poisson v. Compte tenu de
I’incohérence des résultats expérimentaux présentés au chapitre Il sur v, nous faisons le
choix arbitraire de v=0.29. Néanmoins, cette valeur est inspirrée de la relation obtenue par
Long [ 6,7] :

o

lta
ou « est le transfert axial-radial. Pour =0,4, le coefficient de Poisson est de 0,29.

Comme le point D (figure 1V.6) est sur la droite BC, la contrainte radiale oy(D) se déduit
par :

o(D) = (c2(D)-b)/a
et la cohésion d est calculée a partir de I’équation (1Vv-14).

Il est important de noter que le choix du point D est délicat car difficilement identifiable
sur le graphe de la figure 1V.5. De plus, le calcul de la cohésion d en dépend. Néanmoins,
dans le tableau IV.1, plusieurs choix du point D ont été effectués et les cohésions
correspondantes ont été calculées. On peut remarquer que la cohésion varie peu avec la valeur
de o; (D) dans la plage 0,5 — 5 MPa. Par conséquent, nous avons fixé la valeur de o;(D) a 3,5
MPa. 1l en résulte une cohésion de I’ordre de 0,65 MPa.

Tableau IV.1. Différents choix du point D et cohésions correspondantes

(D) (MPa) 05 2 35 5

d (MPa) 0,697 0,671 0,650 0,633

4.1.2  Cas de parametres d et gvariables

Nous avons utilisé deux approches expérimentales pour déterminer I'évolution de la
cohésion et de lI'angle de frottement interne en fonction de la densité. La premiére approche
est basée sur le critere de Mohr (essais en cellule de cisaillement annulaire). Les résultats
expérimentaux de I'approche sont présentes dans le troisiéme chapitre (parag. 1.5. p. 88).

La deuxiéme procédure expérimentale consiste a utiliser les résultats de la rupture
uniaxiale et diamétrale pour déterminer les parametres de la droite de rupture. Les deux essais
de rupture, uniaxiale et diamétrale, ont été effectués sur des compacts de Vivapur 102

préformés dans une matrice cylindrique de section d'un cm?. Nous présentons ici les résultats

117




Chapitre IV Modélisation

de l'essai de rupture diamétrale obtenus dans les mémes conditions de l'essai de rupture
uniaxiale présenté dans le troisieme chapitre (méme matrice, masse, forme, vitesse de
compression et lubrification).

La figure V.7 représente I'évolution de la contrainte de rupture diamétrale de la cellulose

microcristalline Vivapur 102 en fonction de la densite relative.

@ 4 .
b

.E_ 35 +-y=29,286x 2 -22,628x+4,407 X
2 3 R =0,9977

m 2 K
=72 /

o % 2 /x/“

U

15 X

'E 05

S 0 M

0,6 0,7 0,8
Densité relative

o
~
o
()]

Figure IV.7. Contrainte de rupture diamétrale de la Vivapur 102 en fonction de la densité
relative.

La contrainte & la rupture diamétrale augmente en fonction de la densité relative et les

valeurs obtenues peuvent étre lissées a l'aide de la fonction polynomiale de second degré :
oy = Ap’ —Bp+C

avec A=29,286, B=22,628 et C=4,407.

La figure I1V.8 représente I'évolution des deux contraintes & la rupture diamétrale et
uniaxiale. Pour un méme état de densité, on constate que la contrainte a la rupture uniaxiale

augmente beaucoup plus vite que la contrainte a la rupture diamétrale.

E 30 /A
=
= 25
: /.
A
20 /
m
': % 15 / A unijaxiale 1
=™ 10 A 2 X diamétrale ||
H _—
- 5  —
X

E r// . H_*_*F—*—’
& 0 v e T

0,4 0,5 0,6 0,7

Densité relative

Figure 1V.8. Evolution des contraintes & la rupture uniaxiale et diamétrale des compacts de

Vivapur 102 en fonction de la densité relative.

118



Chapitre IV Modélisation

Pour utiliser ces résultats avec le modéle de Drucker-Prager/Cap, nous allons les
représenter dans le plan des contraintes hydrostatique et déviatoire (p,q). En utilisant les
expressions (1v-1) et (1v-2), les résultats des essais de rupture s'expriment dans le plan (p,q)
comme suit :

Pour I'essai de compression simple :

O
p —_ Ru
3
g =0y,
ou ory est la contrainte de rupture uniaxiale.
Pour I'essai de compression diamétrale [70] :
_ 20,
3
q = Jﬁgrd

oU oy est la contrainte de rupture diamétrale.

Les contraintes a la rupture diamétrale et simple se situent sur des droites dont les pentes
. . . 3V13
avec l'axe des contraintes hydrostatiques p sont respectivement de > et 3.

La figure 1V.9 présente un schéma situant les essais de compression simple, diamétrale et

en matrice dans le modéle de Drucker-Prager/Cap [35].

A q
Compression < Compression
simple " [, diamétrale
B C(p.a) Compression
\ en matrice
~p

Figure 1V.9. Représentation des essais expérimentaux dans le modéle de Drucker-Prager/Cap.

On constate sur la figure 1V.9 que les deux paramétres d et S peuvent étre complétement
identifiés a partir des essais de rupture uniaxiale et diamétrale. En effet, on peut déterminer
les deux points A et B correspondant respectivement aux contraintes a la rupture uniaxiale et
diamétrale. Pour chaque état de densité, on a une droite de rupture unique qui passe par les
deux points A et B. L'angle de frottement interne est déduit de la pente de la droite et la
cohésion correspond a l'intersection de cette droite avec I'axe des contraintes déviatoires g.

Les figures 1V.10 et IV.11 représentent respectivement les évolutions de la cohésion d et de

I'angle de frottement interne g.
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18 | | | |
- 15 y=59,60x ° -46,902x + 9,2886  |——"
& 2

RP=1 X
£ 12 =
= X
g ° x
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] X
= 3 X
0 X 3 T
0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9
Densité relative

Figure 1V.10. Evolution de la cohésion d en fonction de la densité relative de la cellulose
microcristalline Vivapur 102.

On observe une évolution croissante de la cohésion d en fonction de la densité relative des
compacts que I'on peut lisser en utilisant un polynéme de second degré :

d=Ap -Bp, +C

avec A = 59,69 MPa, B = 46,90 MPa et C = 9,29 MPa.

L'angle de frottement S decroit en fonction de la densité relative. Cependant, les valeurs
obtenues sont largement supérieures aux mesures obtenues par la cellule de cisaillement. Les
mesures par la cellule annulaire sont présentées au troisieme chapitre.

En ce qui concerne les résultats de la cellule de cisaillement, les mesures sont obtenues aux
faibles densités relatives (<0,3). Par contre, pour les résultats obtenus par rupture, les densités
relatives étalées sont supérieures a 0,4. Les comparaisons entre les deux résultats ne sont pas
possibles. En effet, les conditions aux limites dans le cas de la cellule de cisaillement sont

plus éloignées que dans le cas de la compression en matrice.

L 705 " y=16,465x 2 -27,522x + 79,153 [T
s 70 R® =0,9882 .
E ~
28,605 ¢
BB g
Ew
=
@ L68,5
-2 X
&g 68 X
g 675 ——
£ ,
67
0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9
Densité relative

Figure 1V.11. Evolution de I'angle de frottement interne en fonction de la densité relative de la

cellulose microcristalline Vivapur 102.
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Chapitre IV Modélisation

Dans le cas de la cellule, les parametres d et £ de la droite de rupture de Drucker-Prager
sont calculés a partir des parametres C et ¢ du critere de Mohr-Coulomb en utilisant les

relations suivantes :
3tang
T (3+4tan? g)!/?
do 3C
(3+ 4tan?¢)t'?

tan g

Comme nous l'avions déja mentionné au troisieme chapitre, les résultats de I’angle de
frottement interne sont rares et parfois contradictoires dans la littérature. Stanley et al. [56]
montrent une évolution décroissante de I'angle de frottement interne en fonction de la densité.

Récemment, Sinka et al. [21] montrent plutdt une croissance de I’angle de frottement
interne et une évolution exponentielle de la cohésion. Pour étudier l'effet de l'erreur de
I'identification de ces deux parametres sur les résultats numériques, une étude de sensibilité

est effectuée a la fin du chapitre V.

4.2. Identification de I'excentricité R et de la fonction de durcissement Py

La position et la forme de la surface du Cap F. sont déterminés par les deux parametres R
et pp. Le parametre R est I'excentricité de I'ellipse qui définit le Cap. Le paramétre py est
appelé fonction de durcissement et permet de déterminer la position du Cap F-..

Sur la figure 1V.9, le point C(p,q) correspond au point de la fin de compression. Ce point se

trouve sur la surface F. et vérifie I'équation suivante :

_ a2 Rq 2_ B
E—J(p P.) +£(1+77_77/COS[J R(d + p,tan ) =0

ou le parameétre n=0,03 définit un raccordement régulier des surfaces de charge Fs et F.. Pour
simplifier les calculs, nous avons pris (1+7— n/cosf ~1). L'équation de la surface F.
devient :

(p-p.)° +(Ra)’ = R*(d +p,tan 5)* = 0 (IV-15)

Tout d'abord, nous allons identifier les deux parametres R et p,. Pour cela, en plus de
I'équation (1v-15), il est nécessaire d’introduire une deuxieme équation qui sera déduite de la
maniére suivante [35].

La loi d'écoulement étant associée sur la surface du Cap F¢, le vecteur incrément de

P—
déformation irréversible de" est perpendiculaire a la surface F..
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F. de”

Figure 1V.12. Décomposition du vecteur incrément de déformation.

P—
Dans le plan (&, &,), on peut déecomposer le vecteur incrément de déformation de" en une
composante volumique (E; =de,, etune composante déviatoire (Eq' (figure 1V.12) [35,71] :
—_ —_— —_ —
de, =dg, =2d¢, +de,

— 2 5

de, = 3 (de, —deg,)

. > . , , . . - . , p . .
ou de, est I'incrément de déformation radiale et de, est I'incrément de déformation axiale.

En négligeant la déformation radiale devant la déformation axiale dans le cas d’une

compression en matrice, on peut écrire :

|5
winN

(IV-16)

|

de

p
L'équation (1v-16) montre que la pente de la normale a la surface du Cap au point B(p,q) est
égale a 2/3.

Par conséquent, la pente de la tangente au Cap au point B est égale a —3/2 soit :

o

9__ PP _ _g (IV-17)

o
pe
)
o]

En combinant les équations (Iv-15) et (1v-17), on obtient le polynéme suivant :

2 2
{Zta_”ﬁJp;{‘““_WﬂJpﬁ{&_Zq_szo va8)
3q 3q 3 3
. (o, +20,) . : .
ou p:T et q:|az—ar|, avec o; est la contrainte axiale et oy est la contrainte
radiale.

La résolution de I’équation (1v-18) permet de déterminer le paramétre p,. L'excentricité R
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est déduite de la relation (Iv-17) et par suite la fonction de durcissement p, est calculée de la
relation (1v-6). En général, la fonction de durcissement py et I'excentricité R augmentent avec
la densité relative. Les évolutions obtenues de py et de R sont présentées au chapitre V (parag.
2.1 p.125).

Il est aussi possible de déterminer les parametres R et pp par lI'intermédiaire des mesures
issues d'un dispositif de compression triaxiale utilisé généralement dans le cas de poudres
metalliques [37,72].

IV.5. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons introduit la modélisation du comportement mécanique de
poudre dans le cadre de la mécanique des milieux continus, ainsi que le probleme aux limites
et sa résolution par éléments finis. L'avantage de cette approche est qu'elle permet de prendre
en compte la géométrie, le chargement complexe de la mise en forme, les interactions de
contact entre la poudre et I'outillage, ainsi que le comportement mécanique de la poudre.

Le comportement des poudres en cours de densification a été schématisé par un modéle de
comportement de type élastoplastique. La fonction de charge de Drucker-Prager/Cap a été
retenue pour décrire le comportement de la poudre pendant la compression et la
décompression. Ce modéle est déja existant dans le code éléments finis Abaqus, il prend en
compte le frottement entre particules, la cohésion de la poudre ainsi que la variation des
propriétés mécaniques du compact en fonction de la densité. Deux methodologies
d'identification ont été proposées afin d'ajuster les paramétres du modele.

Les résultats obtenus montrent une évolution croissante de la cohésion et une décroissance
de l'angle de frottement interne en fonction de la densité relative. Les valeurs obtenues sont
supérieures a celles qui ont été obtenues par la cellule de cisaillement. Cependant, il est
important de noter que les conditions aux limites dans le cas de la matrice (1 cm? de section)
sont différentes du cas de la cellule de cisaillement (85 cm?).

La fonction de durcissement py et I'excentricité R ont été identifiées a partir de I'essai de
compression en matrice et de I'hypothése de l'associativité de la loi d'écoulement sur la
surface du Cap.

Suite a l'identification des parametres du modele, la simulation numérique constitue une
suite logique dans la démarche de travail. Nous allons aborder au chapitre suivant la
simulation numérique de la compression en matrice dans le cas de la poudre de cellulose

microcristalline Vivapur 102.
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Introduction

Dans le cadre de la compaction de poudres, la simulation numeérique propose un outil
permettant d'étudier les relations entre les propriétés des poudres, les paramétres du processus
et les propriétés mécaniques finales du comprimé. Un des objectifs de la simulation
numérique est d'aller vers l'optimisation des propriétés d'usage du compact vis-a-vis des
propriétés initiales de la poudre et des conditions opératoires du processus. Ceci permet un
gain de temps appreciable.

La pertinence d'une simulation numérique dépend des modeles mis en jeu et des
mécanismes physiques que ces modeles prennent en compte. Cela dépend aussi des données
expérimentales disponibles qui sont nécessaires pour calibrer les modéles.

Par ailleurs, le choix d'une méthode numérique adaptée pour la résolution du probléme
nécessite un investissement souvent consommateur du temps. Dans cette étude, nous avons
choisi d'utiliser un code commercial Abaqus présentant les modules de base pour toute
simulation numérique par éléments finis. De plus, on s'est placé dans le cadre "quasi-statique"
de la compression ou le temps ne correspond qu'a un parametre de chargement et non a un
temps "réel". Ainsi, I'effet de la vitesse de déformation du lit de poudre n'est pas considéré.

Dans ce chapitre, nous étudions la réponse du modele de comportement de poudre, pour un
chargement "compression - décompression” en contraintes et en deformation dans le lit de
poudre.

Compte tenu du fait qu'environ 70% des comprimés pharmaceutiques sont bombés, nous
nous sommes penchés sur l'effet de forme du poingon sur les propriétés mécaniques du
comprime.

Les résultats des simulations numériques sont illustrés dans le cas de la poudre de cellulose
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microcristalline Vivapur 102 et sont comparés aux mesures expérimentales.
Enfin, une étude de sensibilité des résultats du modéle de comportement aux variations des

propriétés des poudres est proposee.

V.1. Les caractéristiques de la poudre

Comme nous l'avions présenté dans le quatrieme chapitre, le comportement de la poudre
est de type élastoplastique dans lequel le comportement élastique est considéré linéaire
isotrope dépendant de I’état de densité. Le comportement irréversible est représenté par le
modele de Drucker-Prager/Cap. Par ailleurs, le frottement de la poudre avec l'outillage est
décrit par le modéle de Coulomb dont le coefficient est pris constant tout au long du calcul.

Dans ce qui suit, les différents parametres utilisés dans la simulation numérique seront

présentés.

1.1.  Les propriétés élastiques

Le comportement élastique de la poudre est caractérisé par deux propriétés mécaniques, le
module d"Young E et le coefficient de Poisson v. Le module d"Young E de la poudre Vivapur
102 a été obtenu par compression simple. L'évolution du module d"Young en fonction de la
densite relative est représentée sur la figure 111.6.

Les valeurs du module d"Young ont été lissées a l'aide de la fonction exponentielle :

E=E,exp(Axp,)
avec Eo = 4,3643 MPa et A = 7,3953.
La méthodologie d'identification présentée au quatrieme chapitre (parag. 4.1 p. 115) a

permis d'identifier un coefficient de Poisson végal a 0,29.

1.2.  Les parametres du modéle de Drucker-Prager/Cap

Le modele de Drucker-Prager/Cap se caractérise par quatre paramétres. Ces paramétres
sont la cohésion d, l'angle de frottement interne g, I'excentricité du cap R et la fonction de
durcissement pp. Les parameétres d et g definissent la droite de rupture et les parametres py, et
R décrivent I'évolution de la surface du Cap (voir figure 1V.2).

Les parametres de la droite de rupture d et g caractéristiques de la poudre ont été
déterminés a l'aide de la cellule de cisaillement annulaire pour des faibles densités relatives
(0r=<0,3) et a partir des essais de rupture diamétrale et axiale pour des densités relatives plus

élevées (0,3<0,<0,8).
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Les mesures de d et ga I'aide de la cellule de cisaillement ont été présentées au chapitre 111
(paragraphe 1.5 p. 89). Ces mesures sont valables dans la plage de densité relative or <0,3.
Ces résultats ont été lissés par des fonctions d'interpolation (polyndme de 2™ degré pour d et
de 1% degré pour f). Par extension de ces fonctions a l'intervalle de densité relative [0,3-0,8],
nous obtenons le graphe V.1. Cette extrapolation a l'intervalle [0,3-0,8] ne correspond a
aucune mesure physique, mais elle servira dans I'étude de sensibilité présentée a la fin de ce

chapitre.

2 T 50
T [~ beta V4 T 40
=
= \ * + 30 —
o L
k= L/ +20 =
L]
Z05
S ] T 10

0 0

0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7 0,8
Densité relative

Figure V.1. Evolution de la cohésion d et de I'angle de frottement gen fonction de la densité

relative : extrapolation des résultats de la cellule de cisaillement.

La cohésion d augmente et I'angle de frottement interne £ décroit avec la densité relative.
Les valeurs de la cohésion d sont extrapolées a I'aide du polynéme :
d =6113x p’ —3,001x p. +0,369
Pour les valeurs de I'angle de frottement interne £
S =-45519x% p, +56,443

Ces allures sont en accord avec les résultats obtenus dans les theses de Toussaint [35] et de

Frachon [72] pour des poudres metalligques.

Dans I'espace (p,q), les droites de rupture (surfaces Fs) obtenues a partir des paramétres d

et Asuivent I'évolution présentée sur la figure V.2 dans le plan (p,q).
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Figure V.2. Evolution de la surface de rupture dans le plan (p,q) pour plusieurs valeurs de

densité relative : (q+tangp + d=0, d et #du graphe V.1)

La fonction de durcissement py et I'excentricité du Cap R sont obtenues a partir de la
courbe contrainte - déformation lors de la compression de la poudre et de la resolution de
I'équation (1v-18). La figure V.3 représente I'évolution des parametres py, et R en fonction de la
densité relative. On observe une évolution exponentielle du parameétre py et une évolution

croissante de I'excentricité R en fonction de la densité relative.

— X Pb(MPa) 0,7
i X
50 1 .
L 2 Excentricité R X T 0,6
= 40 rees (e 05 %
& o X 1 =
= 30 o " 0,4 E
-
) « T03 =
o 20 X H
. T02 %
X [N}
10 X - O,l
X
0 X 0
0,3 0,4 0,5 0,6 0,7 0,8
Densité relative

Figure V.3. Fonction de durcissement en fonction de la densité relative.

La surface de charge évolue en fonction de la densité relative dans le plan (p,q). La figure

V.4 représente les surfaces de charge de quatre états de densité.
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Figure V.4. Surface de charge dans le plan (p,q) pour quatre états de densité.

V.2. Résultats numérigues

Les simulations numériques présentées dans ce paragraphe correspondent a trois
géomeétries différentes. Un premier cas de compression avec des poingons plats et deux autres
cas avec des poingons concaves notés R10 et R20 ayant une certaine courbure. Seules les
étapes de charge et de décharge sont simulées. Pour des raisons de symétrie, seule la moitié
du lit de poudre est maillée avec des eléments de type "CAX4R" axisymétriques de 4 nceuds a
intégration réduite [69] et utilisant une interpolation linéaire (figure V.1). Ces simulations ont
été conduites en imposant un déplacement au poingon supérieur comme dans l'essai
expérimental. Les poingons et la matrice sont supposés rigides. Suites aux mesures
expérimentales présentées au troisieme chapitre (parag. 1.6 p. 91), le frottement imposé aux
interfaces communes des surfaces rigides des outils et du lit de poudre est considéré constant.
Le coefficient de frottement est pris égal a 0,16 dans le cas lubrifié et égal a 0,4 dans le cas

non lubrifié.

2.1.  Compression avec poingons plats

Pour les simulations de la compression avec des poingons plats, deux cas ont été étudiés.
Dans le premier cas, les paramétres du modeéle de Drucker-Prager/Cap sont considérés
constants et identifiés a l'aide de la méthodologie présentée dans le quatrieme chapitre (parag.
4.1 p. 115). Dans le deuxieme cas, les parametres évoluent en fonction de la densité relative.
L'évolution des propriétés mécaniques avec la densité a été présentée dans les paragraphes
précédents.
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2.1.1  Cas de parametres constants

Les dimensions du lit de poudre sont illustrées sur la figure V.5. Le volume de la matrice
est de 1 cm®. La densité apparente initiale de la poudre Vivapur 102 est de 0,27 g/cm®. Par
consequent, la densité relative initiale est de 0,171. Il convient de noter que la distribution
initiale de la densité est supposée homogéene. Cependant, il est possible d'avoir en pratique
une hétérogénéité de la répartition initiale de la densité. Cette situation n'est pas prise en

compte ici. Le déplacement imposé au poingon supérieur est de 7,65 mm.

Poincon
supérieur

1lcm ~=— Matrice

Poincon

/ inférieur

= 0,564 cm

Figure V.5. Maillage de la moitié du lit de poudre dans le cas plat.

Le tableau V.1 représente les mesures et les calculs de la densité relative et des efforts sur
les poincons en fin de compression dans le cas ou les parametres du modéle sont constants.
Les écarts relatifs calculés par rapport aux mesures de la densité relative et des efforts sont
assez faibles. On constate également que la pression transmise calculée s'améliore dans le cas

lubrifié.

Tableau V.1. Comparaison entre les mesures et les calculs de la densité et des pressions en
fin de compression dans le cas de paramétres constants.

Densité relative Pression appliquée Pression transmise
Poudre Lubrifiée | Nonlub. | Lubrifiée | Nonlub. | Lubrifiée | Non lub.
Mesure 0,731+0,4% | 0,725+0,4% | 50 MPa 50 MPa 455 MPa | 42,5 MPa
Simulation 0,721 0,716 49,53 50,83 45,92 42,24
Erreur (%) 1,36 1,24 0,94 1,66 0,92 0,65
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Les figures V.6 et V.7 représentent respectivement les distributions de la densité en fin de

compression avec et sans lubrification.

Dans les deux cas, la simulation numérique produit un gradient de densité tout au long de
la hauteur du comprimé. Cette hétérogénéité de la distribution de densité est due
essentiellement au frottement imposé entre les outils et la poudre. Ainsi, la charge de
compression imposée par le poingon supérieur n'est pas intégralement transmise au sein du

comprime.

La densité la plus importante se trouve sur les bords supérieurs du comprimé avec une
densité relative de 0,758 dans le cas lubrifié et de 0,807 dans le cas non lubrifié. Les bords
inférieurs sont les moins denses avec une densité relative de 0,682 dans le cas lubrifié et de
0,621 dans le cas non lubrifié. L'écart entre les densités maximale et minimale dans le cas non

lubrifié est plus important.

Densité relative  Valeur
+6.,82E-01
= +6,80E-01
+6, 93E-01
= +6.39%E-01
~ +7.03E-01
+7.11E-01 Axe de symétrie
— +7.17E-01 Poincon
+7.23E-01
+7.2%E-01
+7.35E-01
B Matrice
+7.47E-01
+7.53E-01
+7.58E-01

Figure V.6. Distribution de la densité relative dans la moitié du comprimé dans le cas lubrifié

(u = 0,16) avec parametres constants.
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Densité relative ~ Valeur
+6,.21E-01

=46, 35E-01
+6.49E-01
- +6.64E-01
- 46, THE-01
+6. 22E-01 Axe de symétrie
— +7.06E-01 Poincon
+7.21E-01
+7.35E-01
+7 . 49E-01
+7. B4E-D1
+7.78E-D1
+7. 92E-01
+&. 07E-01

Figure V.7. Distribution de la densité relative dans la moitié du comprimé dans le cas non

lubrifié (u = 0,4) avec parametres constants.

Ces résultats sont similaires a ceux qui sont obtenus par Aydin et al. [19] et Michrafy et al.
[20] dans le sens ou les bords supérieurs sont les plus denses et les bords inférieurs sont les
moins denses. L'utilisation d'un frottement important empéche la poudre de glisser le long des
interfaces des poincons et de la matrice [21]. Par conséquent, des régions trés denses se

développent sur les bords supérieurs du comprime.
2.1.2  Cas de parametres variables

Tous les paramétres du modele sont fonctions de la densité relative et ont été présentés
dans le premier paragraphe. Seul le coefficient du Poisson est pris constant et est égal a 0,29.

On présente dans ce qui suit les résultats numériques en fin de compression dans le cas non
lubrifié (= 0,4).

Le tableau V.2 présente les mesures et les calculs de la densité et des pressions en fin de

compression.
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Tableau V.2. Comparaison entre les mesures les calculs de la densité et des pressions en

fin de compression dans le cas de paramétres variables.

Densité relative Pression appliquée Pression transmise
Mesure 0,725+ 0,4% 50 MPa 42,5 MPa
Simulation 0,713 51,31 42,54
Erreur (%) 1,655 2,62 0,04

L'écart entre la mesure et le calcul des efforts et de la densité relative moyenne en fin de
compression est faible. On constate que la sous-estimation de la pression transmise entraine la
sous-estimation de la densité en bas du comprimé. La figure V.8 représente les courbes de
compression expéerimentale et simulée. La courbe simulée coincide parfaitement avec la
courbe expérimentale car la fonction du durcissement p, est calculée a partir de la courbe

expérimentale. Ceci constitue un premier moyen de confrontation du calcul a la mesure.

6000
5000 X
, ; P

= 4000 Simulation
= —¥— Expérience . 4
= 3000 !
o X
£ X
1 2000 xx

1000 K

KK
0 K XKXIHIKKIIEK I KINN AKX
0 2 4 6 8

Déplacement (mm)

Figure V.8. Courbes de compression simulée et expérimentale de la Vivapur 102 dans le cas

de paramétres variables sans lubrification.

La distribution de la densité relative en fin de compression dans le cas de paramétres
variables sans lubrification est illustrée dans la figure V.9. La densité la plus importante se
trouve sur les bords supérieurs du comprimé avec une densité relative de 0,792. Les bords

inférieurs sont les moins denses avec une densité relative de 0,635.
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Densité relative  Valeur
+6,35E-01

- +6,48E-01
+6.60E-01
= +6.72E-01
- +6, 84E-01
+6, 96E-01 Axe de symétrie
— +7.08E-01
+7.20E-01
+7.32E-01
+7.44E-01
+7T.EBEBE-D1

+T.BHE-01
+7.80E-01
+7.92E-01

Figure V.9. Distribution de la densité relative en fin de compression dans le cas de

parameétres variables de la Vivapur 102 sans lubrification.

Le déplacement axial en fin de compression est illustré sur la figure V.10. On constate que
le déplacement axial décroit du haut vers le bas du comprimé montrant que I'effort axial se

transmet des couches supérieures vers les couches inférieures comme I'a observé Train [78].

Dépl axial Valeur
. BIE-03

. 014E-03
LABE-D3
L87E-D3
L28E-023
. TIE-023
.11E-D03

Axe de symétrie

Poingon
LB2E-03
L D3E-03
. 35E-03
LTBE-D3 Matrice
L17E-03
LH7E-04
L 0BE-1%

Figure V.10. Déplacement axial en fin de compression dans le cas de paramétres variables de

la Vivapur 102 sans lubrification.

La figure V.11 représente le déplacement radial en fin de compression. On distingue deux
écoulements différents : un écoulement radial vers I'extérieur en bas et un écoulement vers
I'intérieur en haut du comprimé comme le montre la figure V.12. Les valeurs du déplacement

radial sont inférieures a celles du déplacement axial. Des résultats similaires ont été obtenus
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dans [20] et [79].

Dépl radial Valeur

—-2.34E-04

= =-1.24E-04
[ -1.E4E-D4
= -1.13E-04

AR Axe de symétrie
-3.28E-05

l +T.40E-06

Poincon
+4,.T76E-0E
+%, T9E-05

/ 1
+1,28E-04 -

+1.B8E-04 Matrice

+2.09E-04
.: +2,49E-04

+Z.8%E-04

Figure V.11. Déplacement radial en fin de compression avec des parametres variables de la

Vivapur 102 sans lubrification.

‘)\ /(7 Poudre

Matrice

7N\

J \é

Figure V.12. Ecoulement radial de la poudre au cours de la compression.

Les résultats obtenus dans le cas de poingons plats semblent acceptables. En effet, dans les
deux cas étudiés (parameétres constants ou variables), I'écart entre la simulation et I'expérience
est faible. Cependant, dans l'industrie pharmaceutique plus de la moitié des comprimés sont
de forme bombée. Nous nous sommes donc penchés sur I'étude de I'effet de la forme sur le

comportement de la poudre en utilisant deux poincons concaves de profondeurs différentes.

2.2.  Compression avec poingons concaves

La compression de la poudre de cellulose microcristalline Vivapur 102 a été effectuée a
l'aide de deux poingons concaves R10 et R20 (R10 de profondeur R, = 1,74 mm et R20 de
profondeur R, = 0,8 mm) et avec la méme matrice (de diametre D = 11,28 mm) utilisée dans le
cas de poingons plats. Les maillages et les dimensions sont présentés dans le paragraphe

suivant.

139



Chapitre V Simulation numérique

2.2.1  Maillages et dimensions dans le cas de poingons concaves

Comme dans le cas de poincons plats et pour des raisons de symétrie, seule la moitié du lit
de poudre est maillée avec des éléments axisymétriques de 4 nceuds a intégration réduite [69]
en utilisant une interpolation linéaire. Les figures V.13 et V.14 représentent les maillages
utilisés et les lignes rigides représentant les poingons.

0,174 cm T Poingon
' supérieur
_____--'
lcm L= Matrice
] T
| 7" -..F..'__,. =1
. ..‘____..-""-'
___..—-""'-.. =1
|1 1
1 1] 1
] I o 4+
LT | L Poingon
0,174 cm | L= inférieur
|~

-

~—— 0,564 cm————|

Figure V.13. Maillage de la moitié du comprimé dans le cas de poingons R10.

0.08 ———-—-—._.______\‘___‘_‘ | Poingon
,vo cm - supérieur

[ L
| —— i
1¢em AlEEENS Matrice
- jis
___‘_,..--'"_'
0,08 cm | [ L1 Poingon

— inférieur

0,564 cm

Figure V.14. Maillage de la moitié du comprimé dans le cas de poingons R20.
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Le poingon R10 a une profondeur de 1,74 mm, alors que le poingon R20 a une profondeur
de 0,8 mm. Le poingon R10 est un arc d'un cercle de rayon de 10 mm et le poingon R20 est un
arc de rayon de 20 mm. Tous les paramétres du modéle évoluent en fonction de la densité
relative. Seul le coefficient de Poisson est pris constant et égal a 0,29 tout au long du calcul.
L'évolution des propriétés mécaniques de la poudre a été présentée dans le premier
paragraphe de ce chapitre. Dans ce qui suit, nous présentons les résultats dans le cas d'une
compression sans lubrification. Le coefficient de frottement est donc pris constant et égal a
0,4.

2.2.2  Résultats

Les figures V.15 et V.16 représentent les distributions de la densité en fin de compression
avec les poincons R10 et R20 respectivement. Comme dans les cas précédents, les bords
supérieurs sont les plus denses. Cependant, dans le cas des poingons R10 un noyau moins
dense se trouve en haut proche de I'axe de symétrie. Ces calculs sont qualitativement en
accord avec les mesures obtenues par tomographie aux rayons X présentées par Sinka et
al.[87].

Densité relative ~ Valeur
+4, 30E-01

=44, 38E-01
+4.45E-01
= +4.53E-01
+4.60E-01
+4.68E-01
-_ +4.TGE-01
+4.83E-01

+4 . 91E-01
+4.99E-01
+5.06E-01

+5.14E-01
.: +5.21E-01
+5., 29E-01

Figure V.15. Distribution de la densité relative en fin de compression dans le cas de poincons
R10.

Axe de symétrie

Poincon
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Densité relative  Valeur
+4 . 58E-01
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+4 . 53E-01
+4 . 99E-01
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+5.50E-01
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+5. T1E-01

.: +5>.81E-01

+5. 92E-01 e
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Figure V.16. Distribution de la densité relative en fin de compression dans le cas de poingons
R20.

Cette hétérogénéité de la répartition de la densité a des effets sur la résistance mécanique
du comprimé et sur ses propriétes d'usage [21]. En effet, les parties moins denses subissent
des endommagements au cours des manipulations, de transport, ou de stockage et peuvent
avoir également une vitesse de dissolution plus rapide.

Dans le cas des poingons R20, un gradient de densité existe dans le comprimé. Ce gradient
de densité ressemble a celui qui est généré dans le cas de poingons plats. En effet, la partie la
plus dense se trouve au bord supérieur et la moins dense au bord inférieur du comprimé. On
constate également que plus la profondeur du poingon diminue, plus la zone la moins dense
au niveau des bords inférieurs augmente. Le déplacement axial décroit du haut vers le bas du
comprimé comme dans le cas de poingons plats montrant une transmission décroissante de

I'effort axial.

Les figures V.17 et V.18 représentent le déplacement radial en fin de compression dans le
cas des poingons R10 et R20 respectivement. Pour les poingons R20, on distingue deux parties
différentes : une petite partie en bas avec un écoulement vers I'extérieur et une grande partie
en haut avec un écoulement vers l'intérieur. Pour les poingons R10, I'écoulement radial est en
grande partie vers l'intérieur. La forme du poincon influe sur I'écoulement de la poudre au

cours de la compression.
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Figure V.17. Iso-valeurs du déplacement radial en fin de compression dans le cas de poingons

R10.
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Figure V.18. Iso-valeurs du déplacement radial en fin de compression dans le cas de poingons

R20.

Le mouvement radial et axial de la poudre est contraint par les forces de frottement

particulierement prés de la paroi de la matrice. Ceci entraine en conséquence un gradient de

densité et de contraintes a l'intérieur du comprime.

Nous avons constaté que la contrainte axiale a des valeurs maximales sur les bords

supérieurs entrainant une densification importante dans ces endroits comme on I'a montré
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précédemment (voir figure 1V.19). Le poingon supérieur et la matrice subissent sur les bords

supérieurs des contraintes qui pourraient conduire a une usure localisée ou un écaillage du

revétement de surface.

25 T
—e— R10 A
20 —a— R20 /d
‘u rd
15 —
E -—A"ﬁ/‘
= A Al A s AN
1o ¥/ ——=
0
i _5__5-—5’9"&*5——
5
0
0 1 2 3 4 5
Distance de I'axe du comprimé (mm)

Figure V.19. Contrainte axiale sur les éléments en contact avec le poingcon supérieur dans les
cas R10 et R20.

Les figures V.20 et V.21 représentent les courbes expérimentale et numérique de la charge
en fonction de la densité relative pour les poingcons R20 et R10 respectivement. Pour les

faibles densités, les courbes simulée et mesurée coincident parfaitement dans les deux cas.

10000 //'
8000 —s=— R20 numérique /
= = R20 expérimental
Z 6000 P /
L
m
5 /
T 4000
[
2000
0 T T
0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7
Densité relative

Figure V.20. Comparaison des courbes de compression expérimentale et numérique dans le

cas de poingons R20.

L'écart entre les courbes expérimentale et numérique augmente avec la densité relative,

mais reste assez faible.
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Figure V.21. Comparaison des courbes de compression expérimentale et numérique dans le

cas de poingons R10.

La simulation de I'étape de compression a permis de reproduire les répartitions de densité
et de contraintes dans le comprimé et de calculer les efforts maximaux en fin de compression.
Les résultats obtenus montrent une hétérogénéité de la distribution de densité et de contraintes
dans le comprimé. Par ailleurs, cette hétérogénéité continue de se développer pendant la phase
du retrait du poingon. Au cours de la décharge, le comprimé pourrait subir un rebond qui
entrainerait son délaminage [5]. En effet, suite au retrait du poingon, le comprimé est soumis a
des contraintes en tension qui peuvent séparer les surfaces interparticulaires. Dans le
paragraphe suivant, nous allons étudier le comportement de la poudre pendant I'étape de la

décharge pour les trois formes de poingons (plat, R10 et R20).
2.3.  Simulation de I'étape de décharge

L'étape de la décharge est une étape de relaxation ou la charge passe rapidement d'une
valeur maximale a une valeur nulle. Par conséquent, le calcul de la transition est délicat
(probléme similaire en endommagement, en rupture ou en flambage de structure). L'utilisation
d'algorithme adéquat (algorithme de Riks par exemple) [69] est donc nécessaire pour ce genre

de probléme.
2.3.1  Distribution de la densité relative aprés décharge

La figure V.22 représente la distribution de la densité relative aprés décharge dans le cas
d'une compression avec des poincons plats. Lors de la décharge, le comprimé subit une
détente élastique et une redistribution de densité se produit. Le maximum de la densité

relative se situe toujours sur les bords supérieurs et diminue de 0,792 en fin de compression a

0,753 apres décharge.
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Figure V.22. Distribution de la densité relative aprés décharge dans le cas de poingons plats.

Les figures V.23 et V.24 représentent la distribution de la densité relative apres décharge

dans le cas de poingons R10 et R20 respectivement.

Densité relative ~ Valeur
+4.16E-01
= +4,22E-01 Aprés
+4,27E-01 décharge
T 4L 33E-00 Axe de symétrie Fin de

- +4,39E-01 compression
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+4,87E-101
+4.72E-01
+4.72E-01
+4,85E-01
+4, 20E-01

Figure V.23. Distribution de la densité relative apres décharge dans le cas de poingons R10.

Le maximum de la densité relative se situe toujours sur les bords supérieurs et passe de
0,529 en fin de compression a 0,490 aprés décharge pour R10 et de 0,592 a 0,554 pour R20.
Par ailleurs, le minimum de la densité relative se trouve proche de I'axe de symétrie en haut
du comprimé et passe de 0,430 & 0,416 pour R10 et de 0,458 a 0,448 pour R20.
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Figure V.24. Distribution de la densité relative apres décharge dans le cas de poingons R20.

2.3.2  Contraintes de Von Mises aprés décharge

La figure V.25 représente la contrainte équivalente de Von Mises apres décharge dans le

cas de poingons plats. Les iso-valeurs des contraintes de Von Mises présentent un profil de

cisaillement maximal & environ 45°. Si la poudre présente une tendance au clivage, c'est bien

dans ces zones que l'initiation des fissures est potentielle.
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Figure V.25. Contrainte de VVon Mises aprés décharge dans le cas de poingons plats.
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Les iso-valeurs des contraintes de Von Mises dans le cas des poingons R10 et R20 sont
tracées respectivement dans les figures V.26 et V.27. Les valeurs maximales de la contrainte
de Von Mises se trouvent aux bords supérieurs du comprimé. Par contre, les valeurs
minimales se trouvent proches de I'axe de symétrie. On constate qu'il y a un effet de la forme
du poingon sur la distribution de contraintes dans le comprimé. Par ailleurs, dans tous les cas
de poingons plat ou concaves, les résultats obtenus montrent, des régions trés denses avec de
fortes contraintes de cisaillement sur les bords supérieurs ou il est possible que le comprimé

puisse avoir une tendance au clivage ou une initiation de fissures [87].
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Figure V.26. Contrainte de VVon Mises aprés décharge dans le cas de poingons R10.
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Figure V.27. Contrainte de VVon Mises aprés décharge dans le cas de poingons R20.
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L'étude des étapes de charge et de décharge a permis de simuler I'évolution de la
distribution de densité dans le comprimé. Cette distribution de densité qui résulte de la
transmission de contraintes dans le comprimé dépend du frottement interparticulaire ainsi que
des conditions aux limites comme le contact poudre/matrice et I’état de lubrification. Par
conséquent, cette distribution hétérogene affecte souvent les propriétés mécaniques et les
caractéristiques de dissolution du comprimé. Par ailleurs, I’hétérogénéité de la distribution de
densité peut-étre source de probléemes comme le clivage ou le délaminage du comprimé
pendant la décharge et I’éjection.

Dans le paragraphe suivant, les mesures de la distribution axiale de la densité preésentées
dans le troisieme chapitre (parag. 111.2 p. 96) seront confrontées aux calculs par éléments
finis.

V.3. Distribution axiale de la densité

La procédure expérimentale consiste a empiler des tranches préformées de la poudre
Vivapur 102 par groupe de cing dans une matrice. Ces tranches ont été compactées a
différentes pressions. Le compact ainsi obtenu a été ensuite éjecté et les tranches séparées. La
densité apparente de chaque tranche est mesurée pour estimer la distribution axiale de la
densite.

Pour comparer les mesures obtenues et les valeurs calculées par modélisation, nous avions
simulé les étapes de la compression et de la décharge dans les mémes conditions de
I'expérience. Cette étude nous a permis de confronter les mesures aux calculs. Nous avons
simulé les étapes de compression et de décompression dans les mémes conditions de la
procédure expérimentale [80,81]. L'évolution des parameétres du modele a été présentée dans
le premier paragraphe de ce chapitre.

Les figures V.28 et V.29 représentent les mesures et les calculs de la densité relative axiale
en fonction de la hauteur du comprimé (le zéro est en bas du comprimé) en fin de chargement
et aprés décharge. La densité axiale calculée étant obtenue a partir de la déformation
volumique (équations 1V.9) des éléments finis se trouvant sur I'axe central.

La densité relative axiale calculée par éléments finis en fin de compression décroit du haut
vers le bas du comprimé. La densité calculée en fin de compression est supérieure a celle qui
est obtenue par I’expérience. En effet, le compact n’a pas encore subit de retour élastique
supplémentaire dd a I'éjection.

La densité relative axiale calculée apres décharge décroit du haut vers le bas du compact
tout en se rapprochant des mesures. Ce résultat est similaire a celui obtenu par Aydin [19] lors

de la compression de poudres céramiques. Les calculs aprés décharge sont qualitativement en
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accord avec la mesure.
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Figure V.28. Mesure et calcul de la densité relative axiale en fin de compression et apreés

décharge pour un niveau de compression de 40 MPa.
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Figure V.29. Mesure et calcul de la densité relative axiale en fin de compression et aprés

décharge pour un niveau de compression de 60 MPa.

V.4. Etude de sensibilité

Les différences entre les calculs et les mesures peuvent avoir différentes raisons. Elles
peuvent étre dues a la représentativité des phénomeénes physiques par la modélisation, a la
méthode de calibration ou a la méthode numérique utilisée. Dans le modele physique utilisé
pour représenter la compression de poudre un ensemble de paramétres ont été identifiés par
une procédure de calibration a partir des mesures expérimentales. Compte tenu de la
specificité du procédé de compaction de poudres pharmaceutiques, il est difficile d'acceder

avec précision a tous les paramétres du modele. Les paramétres utilisés sont les propriétés
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élastiques (module d'Young E et coefficient de Poisson v), les propriétés mécaniques de la

poudre (la cohésion d et I'angle de frottement interne f) et I'excentricité R du Cap qui décrit la

densification de la poudre. L'étude de sensibilité proposée ici consiste a déterminer les

parametres les plus influents sur le trajet de chargement dans I'espace (p,q) et sur la contrainte

appliquée.

Deux situations ont été analysées :

4.1.

Le cas de la compression parfaitement lubrifiée (« = 0) : Sous cette hypothése, nous
explicitons de maniére analytique la relation entre le déviateur q et la pression
hydrostatique p pour mettre en exergue l'effet des parameétres sur le trajet de
chargement. Par ailleurs, en explicitant la pression axiale o; en fonction des parametres
d, 5, R et py, nous verrons qu'il n'y a pas a priori une possibilité unique de choix de
paramétres de maniére a ce que la contrainte axiale calculée soit identique a la valeur
mesurée.

Le cas de la compression en tenant compte du frottement poudre-matrice : Dans cette
configuration, le calcul analytique n'est pas possible. Le recours au numérique est
inévitable. La question posée pour I'étude de sensibilité envisagée est : " Quels sont les
parametres les plus influents sur le trajet de chargement (p,q) en compression et sur la
contrainte transmise a la poudre par le poingon ?". Pour cela, nous allons analyser
numériquement I'effet de la variation de chaque parametre seul. Les autres parametres

seront inchangés.

Sensibilité de la contrainte axiale aux parameétres du modéle (cas de la

compression sans frottement)

En reprenant I'équation de la surface du Cap :

on obtient :

oy Rg |~ _
FC(DM)—J(IO Pa) +((1+77—77/cosﬂ] R(d+p,tan §) =0
q= Aﬂ(d + p, tan B)? _(p—R_zpa)z (V-1)

avec A = 1+n-nlcosp.

L'équation (v-1) peut étre utilisée pour étudier I'effet de la variation des parametres (d, £, pa

et R) sur le chemin des contrainte dans le plan (p,q).
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Il a été déja montré au quatrieme chapitre que la pente de la tangente a la surface du Cap

est égale a -3/2 (voir figure V.30). En dérivant I'équation (v-1) par rapport a p on obtient :
2

A
—2—(p —
dq 5 (PP = "
dp 22
2AJ(d+patanﬂ)2—%
R
Aq

Fe
C(p.q)
p

Figure V.30. Le point C(p,q) atteint en fin du chargement.

A partir des équations (v-1) et (v-2), on calcule les coordonnées du point C en fin de
compression qui est représenté sur la figure V.29 :

[ R2(d + patan )
|P = Pa T
(2

} R2+\3)

A2

%| %(d + patan ,6’)A2
9= 2
t JR2+(E A?

avec :
Pp — Rd
Pa =75~
1+ Rtanpg
La contrainte axiale atteinte en fin de compression est exprimée par la relation :
2
o, = 3[);32(] =p, +(d+ p, tan B} R’ + @j A’ (V-3)

L'équation (v-3) montre que la contrainte axiale est fortement dépendante des paramétres
fonction des paramétres d, £, R et pp. En conséquence, la méthode d'identification est source
d'écart entre la mesure et les calculs.

L'analyse présentée ci-dessus ne prend pas en compte le frottement de la poudre avec
I'outillage. Dans ce qui suit, la sensibilité est étudiée dans le cas d'une compression avec
frottement pour un centimetre-cube de la Vivapur 102.
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4.2.  Sensibilité des résultats aux parameétres E, v et R (cas de la compression avec

frottement)

Dans ce paragraphe, nous allons étudier I'effet de la variation des paramétres E, v, et R sur
le trajet de contraintes (p,q) et sur la contrainte appliquée par le poingcon sur la poudre en fin

de compression. Nous avons choisi trois évolutions pour chaque parametre.
4.2.1  Sensibilité des résultats de calcul au module d'Young E

La figure V.31 représente trois évolutions du module d"Young E. Une premiére évolution
gu'on appellera cas de référence correspond aux mesures obtenues par compression simple.
Deux autres évolutions E; et E; ont été choisies respectivement pour surestimer et sous-
estimer le cas de référence. L'évolution E; est obtenue a partir de I'essai de flexion trois
points. L'autre évolution E, a été obtenue en laissant le méme écart entre le cas de référence et
I'évolution E;. Les autres parametres d, S et R sont variables et ont été présentés dans le
premier paragraphe de ce chapitre. Le coefficient de Poisson est égal a 0,29 et le coefficient

de frottement est égal a 0,4.

E (MPa)

3000 r
2500 /
2000 + —*—El //A
—a— Cas référence A//z

1000

0,3 0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9
Densité relative

Figure V.31. Variations du module d"Young E.

La figure V.32 représente le chemin des contraintes dans le plan (p,q) pour les trois
évolutions du module d"Young E. La variation du module d"Young n'influe pas beaucoup sur
le trajet des contraintes (p,q). Cependant, la contrainte transmise par le poincon a la poudre est
calculée a partir de la contrainte axiale oy, sur les éléments du contact avec le poingon

supérieur. Sa valeur maximale est de 48,07 MPa pour I'évolution E,, 51,31 MPa pour le cas
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de référence et de 53,3 MPa pour I'évolution E;. On remarque que la contrainte appliquée
augmente avec la surestimation du module d"Young. Par ailleurs, il n'y a pas un grand effet
sur la densité relative. Une surestimation du module d"Young implique un incrément de
déformation volumique élastique plus petit et un incrément de deformation volumique
irreversible plus grand. Ce qui entraine une influence sur la fonction de durcissement py, et
dans ce cas se trouve supérieure au cas de référence. Ainsi, la contrainte appliquée sur la

poudre par le poingon est plus importante.

20 —¥—E1
—a— Cas de réf.

—e— E2

15
E
= 10
=3
5
0
0 10 20 30 40 50 60
p(MPa)

Figure V.32. Chemins des contraintes dans le plan (p,q).
4.2.2  Sensibilité des résultats de calcul au coefficient de Poisson v

Les valeurs du coefficient de Poisson sont données par trois constantes présentées dans le
tableau V.3. Les autres paramétres du modele restent inchangés.

Tableau V.3. Valeurs prises par le coefficient de Poisson v.

v, Référence v

0,25 0,29 0,33

La figure V.33 représente le chemin des contraintes dans le plan (p,q) pour les trois valeurs
du coefficient de Poisson.

La variation du coefficient de Poisson n'a presque pas d'effet sur le chemin des contraintes.
Par ailleurs, la contrainte o, appliquée par le poincon a la poudre augmente avec le
coefficient de Poisson. La contrainte appliquée passe de 49,2 MPa pour un coefficient de
Poisson de 0,25 a 53,1 MPa pour 0,33. Autrement dit, une variation du coefficient de Poisson
de 13,8% entraine une variation de 3,4% de la contrainte appliquée. Par ailleurs, nous avons

constaté que les densités relatives maximale et minimale diminuent avec l'augmentation du
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coefficient de Poisson.
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Figure V.33. Chemins des contraintes dans le plan (p,q).

4.2.3  Sensibilité des résultats de calcul a I'excentricité R

La figure V.34 représente les trois évolutions choisies pour I'excentricité R. Les valeurs de
référence sont celles présentées dans le premier paragraphe de ce chapitre. Ces valeurs ont été
calculées avec la methode d'identification presentées dans le quatrieme chapitre (parag. 6.2
p.115). Les évolutions R; et R, ont été choisies de telle sorte qu'elles sous-estiment et
surestiment respectivement les valeurs de référence (R réf).

0,6
X
N 0.5 /x/ L,
_a
(1)
-E —*—R2
E 073 / —aA— R réf
0,2 7 n/
0,1
0,3 0,4 0,5 0,6 0,7 0,8
Densité relative

Figure V.34. Variations de I'excentricité R.

Les chemins de contraintes (p,q) sont illustrés par la figure V.35. On constate que la
variation de l'excentricité a un effet léger sur le chemin de chargement (p,q) et sur la

contrainte appliquée. En effet, une surestimation de I'excentricité R entraine une augmentation
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de la contrainte appliquée qui est de 51,85 MPa pour I'évolution R, et de 51,31 MPa pour

I'évolution de référence (R ref).

20
LB
=3
15
Fan)
m
% 10 —¥— R2
; —a— R réf.
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0
0 10 20 30 40 50 60
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Figure V.35. Chemins des contraintes (p,q) pour les trois évolutions de I'excentricité R.

En compression, la cohésion d et I'angle de frottement /5 ne devraient pas avoir d'effet sur
le chemin des contraintes qui ne depend que de la forme du Cap. Pour une étude de sensibilité
des résultats a ces deux paramétres d et g, il serait nécessaire de prendre en compte leur
influence sur I'excentricité R et sur la fonction de durcissement p,. De ce point de vue, la

sensibilité des résultats a la variation seule de d et £ ne semble pas pertinente.
V.5. Conclusion

Ce chapitre présente les résultats de la simulation numérique du probleme aux limites dans
le cas de la compression en matrice. Le comportement mécanique a été schématisé par le
modeéle de Drucker-Prager/Cap qui fait intervenir des parametres caractéristiques de la
poudre. Dans les deux cas de parametres variables ou constants, les résultats de la simulation
numérique semblent acceptables et rendent bien compte des mesures expérimentales. Les
simulations numériques ont porté sur trois formes de poincons (plat et concaves). Le
frottement de la poudre avec I'outillage (poingons et matrice) a été introduit par un coefficient
de frottement constant égal a 0,16 dans le cas lubrifié et a 0,4 dans le cas non lubrifié. Les
résultats de la simulation numérique montrent un gradient de densité sur la hauteur du
comprimé. Cette hétérogénéité de la distribution de densité est due essentiellement au
frottement imposé entre les outils et la poudre et aux mécanismes de déformation générée par
les conditions aux limites au cours de la compression. Ainsi, la charge de compression

imposée par le poingon supérieur n'est pas intégralement transmise au sein du comprimé.
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L'écart entre les densités supérieure et inférieure dans le cas non lubrifié est plus important.
Le déplacement axial décroit du haut vers le bas du comprimé montrant une transmission
décroissante de I'effort axial. Le déplacement radial de la poudre dans le cas de poingons plats
montre deux "écoulements™ différents : un écoulement radial vers I'extérieur localisé en bas
du comprimé et un écoulement vers l'intérieur en haut du comprimé. Les valeurs du
déplacement radial sont inférieures a celles du déplacement axial. La forme du poingon influe
sur I'écoulement de la poudre au cours de la compression et sur la distribution de la densité.
L'écart entre les courbes de compression numérique et expérimentale (charge - densité
relative) est trés faible. La contrainte axiale a des valeurs maximales sur les bords supérieurs
entrainant une densification importante. Le poingon supérieur et la matrice subissent des
contraintes aux bords supérieurs qui pourraient conduire a une usure localisée ou un écaillage
du revétement de surface.

La décharge a été simulée pour les trois formes de poingons pour estimer la relaxation des
contraintes dans le comprimé. Lors de la décharge, le comprimé subit une expansion qui
entraine une redistribution de densité. Les iso-valeurs du champ de contraintes de Von Mises
ont des valeurs maximales sur les bords supérieurs. A ces endroits, la poudre est soumise a un
cisaillement important qui peut entrainer une tendance au clivage.

Pour comparer les mesures de la distribution axiale de la densité présentées au troisiéme
chapitre (parag. 111.2 p. 90) avec les prévisions du calcul numérique, nous avons simulé les
étapes de la compression et de la décompression dans les mémes conditions que I'expérience.
Cette étude nous a permis de tester un moyen expérimental simple pour mesurer la densité
axiale et de la comparer aux résultats numériques. La densité relative axiale calculée par
éléments finis en fin de compression décroit du haut vers le bas du comprimé. La densité
calculée en fin de compression est supérieure a celle qui est obtenue par I’expérience. En
effet, le compact n’a pas encore subit de détente supplémentaire due a I'éjection. La densité
relative axiale calculée aprés décharge décroit jusqu’en bas du compact. Les calculs apres
décharge sont qualitativement en accord avec les mesures.

Une derniére étude traite de la sensibilité de certains résultats du modele aux parameétres
décrivant le comportement a la compression du lit de poudre. Il s'en sort de cette étude que
I'influence des parametres élastiques E et v sur le trajet des contraintes (p,q) est relativement
faible. Cependant, la contrainte axiale est sensible a la variation du module d"Young. Par
ailleurs, I'excentricité R a un léger effet sur le chemin des contraintes et sur la contrainte

appliquée.
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Dans ce travail, on s’est intéressé a I’étude de poudres pharmaceutiques au cours de la
compression en matrice. Nous avons mis en place une étude expérimentale de caractérisation
des propriétés mécaniques de poudres, de propriétés élastiques des compacts et du frottement
entre la poudre en compression et I’outillage. Un modéle de comportement mécanique de
poudres en compression convenable pour la spécificité des poudres pharmaceutiques a été
exploité. Il s’agit d’un modele macroscopique de type élastoplastique avec une fonction
charge de type “Cap” (modele de Drucker Prager/Cap). Ce modele prend en compte les
propriétés mécaniques de la poudre comme la cohésion et le frottement interne, le
durcissement lors de la compression (augmentation de la résistance mécanique du comprimé
avec la force de compression) et I’évolution des propriétés élastiques du comprimé en
fonction de la densité. Pour représenter le comportement d’une poudre donnée, nous avons
proposé deux méthodologies d’identification du modele a partir des données expérimentales.
L’une est basée sur les mesures obtenues en compression en matrice et la description du
chemin de chargement dans I’espace des contraintes “pression hydrostatique — contrainte
équivalente de Von-Mises”, I’autre est plutot basée sur la loi d’écoulement associative en
compression qui permet de déterminer les paramétres R et p, et les essais de rupture
diamétrale et uniaxiale pour les paramétres d et /3.

Par ailleurs, un cadre mathématique de formulation du probléme aux limites de la
compression dans un outillage rigide est mis en place. La prise en compte des conditions de
contact et de frottement entre le comprimé et I’outillage se raméne alors a la résolution d’un
probléme de minimisation avec contraintes. Ensuite, le probléme est approché par la méthode
des éléments finis aprés introduction du Lagrangien pour éliminer la contrainte.

Les simulations numériques ont concerne I’étude de I’effet du frottement entre la poudre
en compression et la matrice sur la distribution de contraintes et de déformations dans le
comprimé. Les résultats montrent que le frottement est responsable de I’hétérogénéité de
densité dans le comprimé. En particulier, la densité axiale mesurée est qualitativement

comparable a celle obtenue par simulation numérique de la compression. De plus, compte
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tenu de la relaxation non-négligeable des comprimés pharmaceutiques, les densités calculées
aprés simulation de la décharge sont beaucoup plus proches de la mesure. Cette approche
montre que 1’on peut relier les propriétés mécaniques de base des poudres, les paramétres du
procédé et les propriétés finales du compact.

Par ailleurs et compte tenu du fait que 70% de poingons vendus sur le marché
pharmaceutique sont bombés (posseéde une courbure a un rayon ou deux rayons et avec
différentes profondeurs), on s’est intéressé a I’effet de la forme du poingon sur les propriétés
meécaniques du compact. Des mesures expérimentales et des simulations numériques ont été
réalisées pour des comprimés bombés (deux profondeurs différentes de poincons). Sur le plan
de la mesure, les résistances mécaniques des comprimeés plats et bombés ont été comparées. Il
en sort que, a densité équivalente, les comprimés bombés sont plus résistants que les
comprimeés plats. Par ailleurs, les simulations numériques de la forme bombée montrent des
profils de distributions de densités différents de ceux des comprimés plats. Ces distributions
sont comparables a des résultats expérimentaux récents obtenus par tomographie aux rayons X
[87].

A la suite de ce travail, de nombreuses perspectives sont envisageables :

e Sur le plan de la mesure, il est nécessaire de mesurer la pression radiale appliquée par
la poudre sur la matrice pendant la compression. Cette pression dépend du comportement de
la poudre et intervient dans I’identification du modele de comportement. Dans ce sens, une
matrice instrumentée par une jauge de contrainte radiale est mise en place et devrait apporter
plus d’informations sur le comportement transverse a la direction de la compression.

e Sur le plan numérique, nous avons considéré I’hypothese de I’équilibre quasi-statique
de la compression en matrice. Ceci a permis de tester la pertinence du modeéle a prendre en
compte le comportement de la poudre en compression. Cependant, le procédé industriel est
loin d’étre quasi-statique et le comportement dynamique des poudres pharmaceutiques en
compression serait inévitable. Il est alors important de disposer de modéles de comportement
qui peuvent prendre en compte les effets de vitesse de déformations d’une part, et de
méthodes numériques efficaces pour résoudre les problémes associés d’autre part.

e Nous avons considéré dans nos simulations une distribution initiale homogéne de la
densité. Il serait intéressant de faire appel a la méthode des éléments discrets pour estimer la

distribution de la densité aprés remplissage et de la combiner a I'approche continue afin
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d'étudier l'influence de la distribution de densité initiale sur le résultat de la compression.
L'approche discrete serait aussi un moyen intéressant pour formuler d'autres lois de
comportement prenant en compte des propriétés microscopiques de la poudre pour alimenter

des simulations basées sur les méthodes continues.
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Nomenclature

has :
ER:
EE :
EEs :

U

NOMENCLATURE

rayon du comprimé

diameétre du comprimé

épaisseur du comprimé

épaisseur de la partie cylindrique plate du comprimé (cas de comprimés bombes)
profondeur du poincon

hauteur du lit de poudre

volume initial apparent

volume relatif (=volume apparent/volume vrai)

densité relative initiale

densité relative (=densité apparente/densité vraie)

I'épaisseur du comprimé en fin de compression

I'épaisseur du comprimé apres éjection

I'épaisseur du comprimé apres 48 heures

Expansion du comprimé apres retrait du poingon supérieur
Expansion du comprimé apres éjection (=(hg-hc)/hc)
Expansion apres 48 heures (=(hss-hc)/hc)

pression moyenne d'écoulement

dureté Brinell d'un compact

force appliquée par le poingon supérieur
force transmise au poingon inférieur
force radiale transmise a la matrice
force due au frottement poudre/matrice
force due au frottement interparticulaire

force de reaction a la paroi de la matrice (Fp = Fi+ Fy)

coefficient de frottement selon la loi de Coulomb

P,Pa4, 04 : contrainte axiale appliquée par le poingon sur le lit de poudre
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Nomenclature

0a(2) :

or

Ord

ORu

m

20X =

Tmax -

Po

Fs:

Fe:
Fi:

168

contrainte axiale moyenne a une profondeur z du haut du compact
pression radiale transmise a la paroi de la matrice

coefficient de transfert axial-radial (e=ov/o3)

contrainte de rupture diamétrale

contrainte de rupture uniaxiale

module d"Young
coefficient de Poisson
module de compressibilité
module de cisaillement

pente de la courbe de décharge

contrainte maximale de cisaillement
contrainte normale
cohesion de la poudre selon le critére de Coulomb

angle de frottement interne de la poudre selon le critére de Coulomb

tenseur de contraintes de Cauchy

tenseur des contraintes déviatoires (= o - (p/3)1)

. i : . 1
second invariant du tenseur des contraintes déviatoires s (J, = > tr(s:s))

pression hydrostatique (p = %tr(a))

contrainte équivalente de VVon Mises

cohésion selon le modele de Drucker-Prager

angle de frottement interne selon le modéle de Drucker-Prager
fonction de durcissement

excentricité du Cap

surface de rupture de Drucker-Prager

surface du Cap du modéle de Drucker-Prager/Cap

surface de transition



Nomenclature

& deformation dans la direction axiale z
& .  déformation radiale

gl : déformation volumique irréversible
g: déformation totale

&' déformation élastique

&7 déformation irréversible

forces volumiques (f=(f;))
A multiplicateur plastique

n: parametre de régularisation du raccordement des deux surfaces Fs et F. (77 =0,03).
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RESUME

L'objet de cette these est I'étude de poudres pharmaceutiques au cours de la compression
en matrice. Une étude expérimentale de caractérisation des propriétés mécaniques des
poudres, des comprimés et du frottement entre la poudre et I’outillage a été réalisée. Par
ailleurs, pour étudier la relation entre les propriétés des poudres et celles du comprimé forme,
un modele de comportement mécanique a été proposé dans le cadre de la mécanique des
milieux continus compressibles. Les parametres matériaux du modeéle ont été identifiés a
partir des données expérimentales. La formulation mathématique du probléme aux limites de
la compression dans un outillage rigide se ramene a un probléme d'optimisation avec
contraintes qui est résolu par éléments finis. Les simulations numériques ont été réalisées sur
plusieurs formes de comprimés. Les résultats montrent que le modéle rend bien compte du
comportement de la poudre en compression et fournit un outil de suivi de la densité pendant la

compression.

PHARMACEUTICAL POWDER COMPACTION AND INTERACTION WITH TOOLS

EXPERIMENTAL ANALYSIS AND NUMERICAL MODELISATION

ABSTRACT

The object of this thesis is the study of pharmaceutical powders during die compaction.
An experimental study was used to characterize the mechanical properties of powders, of
tablets and the friction between powder and tools (die and punches). In order to study the
relationship between the powder and the formed tablet properties, a model of mechanical
behavior was proposed using the approach of compressible continuous media. The model
parameters were identified from experimental data with two types of procedures. In addition,
the mathematical formulation of the boundary problem of compaction in rigid tools brings
back to an optimization problem with constraint which is solved by finite element method.
The numerical simulations were carried out on several shapes of tablets. The results show that
the model accounts well for the powder behavior during die compaction and provides a mean

to follow the density during compaction.

DISCIPLINE : GENIE DES PROCEDES ET ENVIRONNEMENT

MOTS CLES: compression en matrice, distribution de densité, frottement poudre-outils,

comportement mécanique, simulation numérique, éléments finis.

Laboratoire de génie des procédés et solides divisés (LGPSD UMR 2392)
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