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Introduction

D EPUIS plusieurs années, la fabrication additive se démarque des autres procédés
de fabrication céramique par sa versatilité et sa capacité a mettre en forme des pro-
duits précédemment pensés impossibles a réaliser. De nombreuses techniques de
fabrication additive céramique ont été développées, souvent adaptées de technologies
existantes pour d’autres familles de matériaux. Le procédé de micro-extrusion de pates
céramiques, plus souvent appelé Robocasting, a été développé a la fin des années 1990
en prenant inspiration des procédés de FDM (Filament Deposition Method) pour les
polymeres et dans le but d’obtenir une machine de fabrication libre de piéces céramique.

Le robocasting s’est rapidement développé pour devenir aujourd’hui 'une des tech-
nologie d’impression 3D céramique de référence. A ses début, le procédé était ma-
joritairement utilisé pour du prototypage rapide de piéces céramiques. Les évolutions
techniques issues du travail de recherche de ces derniéres années, en termes de
formulation et d’optimisation du procédé, ont cependant permis au robocasting de se
développer vers la production de produits finis. Cette technique de fabrication additive
est utilisée dans de nombreux domaines, de la céramique technique a la céramique tra-
ditionnelle. Un grand nombre d’études portent par exemple sur 'impression d'implants
osseux en s’appuyant sur la capacité du robocasting a obtenir des pieces a porosité
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contrblée a partir de céramiques biocompatibles [1], [2]. Limpression de céramiques
piezo électriques de structures complexes fait également I'objet de beaucoup d’intérét
[3]. Un des avantages majeurs du robocasting réside dans la taille des produits qu’il
est possible de fabriquer, ainsi une entreprise Limougeaude, Biopythos, I'utilise pour
'impression de jarre en grés de plusieurs centaines de litres pour le vieillissement du
vin.

Le robocasting est une technologie versatile, a la fois en ce qui concerne le choix des
matériaux et la forme des produits, cependant la nécessité d’utiliser une pate, dont la
teneur en eau se situe aux alentours de 30%, pour la mise en forme fait qu’elle n’est pas
exempt des étapes de fabrication classiques des céramiques. Ainsi tout produit obtenu
doit étre séché pour atteindre une teneur en eau entre 1 et 2% avant le traitement
thermique qui lui permettra d’atteindre ses propriétés mécaniques finales. Cette étape
de séchage nécessite un soin particulier car le risque de voir apparaitre un défaut, si
les conditions de séchage ne sont pas maitrisées, est important. Les défauts les plus
couramment observés lors du séchage de produits céramiques sont des déformations
et des fissures, qui sont généralement dues a une vitesse de séchage trop importante
résultant en I'apparition de forts gradients de teneur en eau et en un retrait hétérogene.
Une particularité du procédé de robocasting est que cette étape de séchage intervient
durant la fabrication de la piéce ce qui rend son contrdle particulierement difficile. De
plus, cette technologie offrant une grande liberté dans le choix de la géométrie des
produits, 'impression de pieces de formes complexes apporte une difficulté supplémen-
taire dans la maitrise dimensionnelle du produit lors de cette étape. Létude du séchage
pour les produits obtenus par robocasting est nécessaire pour la maitrise du retrait, afin
d’éviter 'apparition de défauts tout en optimisant le procédé au niveau de sa durée et
de sa consommation énergétique.

Les travaux présentés dans cette thése ont pour vocation 'amélioration de la com-
préhension et de la maitrise des retraits de séchages de produits céramiques, en
particulier ceux obtenus par robocasting. Avec cet objectif en téte, les travaux effectués
se divisent en deux axes complémentaires. Le premier porte sur la construction d’un
modeéle numérique robuste du séchage convectif de produits céramiques, prenant en
compte a la fois le couplage entre les transferts de masse et de chaleur, mais aussi les
variations dimensionnelles liées au retrait de séchage. Afin d’obtenir des prédictions
réalistes, le modele aura besoin d’étre alimenté avec les propriétés thermo-physiques,
souvent dépendantes de la teneur en eau. Le deuxiéme axe de travail porte sur la

Nicolas LAURO | These de doctorat | Université de Limoges 13
Licence CC BY-NC-ND 3.0



mesure et le suivi du retrait de séchage de produits obtenus par robocasting. Pour cela,
plusieurs techniques innovantes basées sur des mesures optiques non-destructives ont
été développées, permettant ainsi I'étude de produits a différentes échelles pendant
leur séchage. Ces techniques ont permis d’obtenir une meilleure compréhension des
phénomeénes prenant place lors du séchage ainsi que leurs causes probables.

Cette theése est organisée de la fagon suivante :

Le chapitre 1 débute par la présentation de I'état de I'art concernant le séchage des
céramiques crues. Les différentes formes d’eau présentes dans une céramique crue
ainsi que les mécanismes d’apport de chaleur pour son évaporation sont présentés.
Une description mathématique des échanges de masse et de chaleur impliqués dans
le séchage convectif est ensuite détaillée. A partir de ces connaissances, le cas du
séchage de produits céramiques crus est étudié et une attention particuliére est portée
au retrait de séchage. Les propriétés thermo-physiques jouant un réle important dans
le séchage sont détaillées dans le but d’offrir une meilleure compréhension du procédé.
Enfin, le procédé de robocasting est présenté, en prenant soin de décrire le comporte-
ment de la pate lors de I'extrusion.

Le chapitre 2 détaille la construction d’'un modéle numérique par éléments finis du
séchage convectif. Dans un premier temps, un modéle multiphysique couplant les
transferts de masse et de chaleur est présenté, puis ce modeéle est complété par une
méthode numérique permettant de faire évoluer la géométrie pour modéliser le retrait
de séchage du produit. Enfin le modéle est validé en comparant ses prédictions a des
résultats expérimentaux extraits de la littérature pour une pate d’alumine.

Le modele est mis a profit dans le chapitre 3 pour étudier lI'influence des conditions
extérieures sur le séchage d’'un produit céramique. Le reste de I'étude portera sur une
pate de porcelaine commercialisée par Imerys pour les applications de robocasting. Les
caractéristiques principales de la pate sont présentées, avant de détailler les mesures
réalisée pour obtenir une estimation de son coefficient de diffusion équivalent et I'activité
de I'eau. Enfin des valeurs du coefficient d’échange par convection sont mesurés dans
les différents environnements de séchage utilisés durant la thése.

Le chapitre 4 présente des méthodes innovantes pour la mesure des retraits de séchage
de produits céramiques de différentes tailles obtenus par robocasting. Le séchage de

Nicolas LAURO | These de doctorat | Université de Limoges 14
Licence CC BY-NC-ND 3.0



produits imprimés est ensuite étudié dans différentes configurations afin de comprendre
comment cette méthode de mise en forme influence le comportement au séchage.

Le chapitre 5 commence par I'étude du séchage d’'une piéce de taille centimétrique
dont le comportement expérimental est comparé aux prédictions réalisées avec le
modele numérique. Ensuite, le chapitre aborde le développement de méthodes pour
identifier la fin du retrait lors du séchage. Pour cela, une premiére méthode qui consiste
a suivre en temps réel de I'étape de séchage d’'un produit obtenu par robocasting sera
présentée. La deuxieme méthode est basée sur le machine learning qui sera d’abord
brievement introduit et mis en application dans une preuve de concept pour la création
d’'un outil de détection de la fin du retrait.
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Le séchage des pates céramiques pour le
procédé de micro-extrusion
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Chapitre 1 — Le séchage des pates céramiques pour le procédé de micro-extrusion

L’OBJECTIF de ce chapitre est de présenter I'état de I'art général, tel qu’il peut étre
trouvé dans la littérature, concernant le séchage de produits céramiques et le procédé
de micro-extrusion de pates céramiques.

1.1 Principes du séchage

La plupart des procédés de fabrication d’objets en céramique nécessitent I'utilisation
d’une pate ou d’une suspension pour donner sa forme au produit. A I'issue de la mise
en forme, il est nécessaire de retirer 'eau présente dans le matériau avant de procéder
a I'étape de cuisson. En effet, si de I'eau est présente a I'intérieur du matériau lors de
cette étape, celle-ci se vaporise brutalement et ce phénoméne engendre des contraintes
due a la vapeur d’eau qui risquent de faire éclater le produit. Dans cette thése nous
nous sommes intéressés uniquement au séchage ou I'eau est retirée par évaporation,
qui est le procéde le plus utilisé dans I'industrie céramique.

1.1.1 Les apports de chaleur

Le séchage d’'un matériau céramique nécessite un apport de chaleur. Celle-ci est
utilisée pour faire passer I'eau de I'état liquide a I'état gazeux, dont I'enthalpie de vapor-
isation est de 2500 kd.kg™ a 0°C. Il existe trois modes pour transférer la chaleur : la
conduction, la convection et le rayonnement. Dans la réalité, les procédés de séchage
combinent souvent deux ou trois de ces modes de transfert. Chacun de ces modes et
leur utilité dans le procédé de séchage est décrit ci-dessous :
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Chapitre 1 — Le séchage des pates céramiques pour le procédé de micro-extrusion

» Transfert de chaleur par conduction : la chaleur est transmise au sein d’'un
solide ou d’un fluide en présence d’une différence de température et en 'absence
de mouvement macroscopique. Dans le cas du séchage, la chaleur nécessaire a
I'évaporation de I'eau peut par exemple étre apportée par contact entre le matériau
et une surface chaude.

» Transfert de chaleur par convection : la chaleur est transmise entre I'objet
et son environnement par le mouvement d’un fluide. La chaleur nécessaire a
I'évaporation de I'eau est apportée par un air chaud qui balaye la surface humide
du matériau. Leau qui a été évaporée est transportée loin de la surface par les
mouvements de I'air. On distingue deux régimes de convection : la convection
naturelle et la convection forcée. Le premier ou les mouvements de I'air sont
causés par les différences de densité dans la phase gazeuse, liées a la présence
d’'un gradient de température ; ceci peut étre le cas par exemple au voisinage de
la surface exposée au séchage. Le second ou le flux d’air est induit par un facteur
extérieur, un ventilateur par exemple.

» Transfert de chaleur par rayonnement : la chaleur est transmise par rayon-
nement électromagnétique qui est absorbé en surface ou en profondeur selon
la longueur d’onde du rayonnement. Lors d’'un séchage a 20°C ce phénomene
est négligeable, cependant plus la température augmente plus sa contribution est
importante.

Cette étude se concentre particulierement sur le séchage par convection, celui-ci étant
le plus utilisé dans l'industrie céramique diU a sa facilité de mise en oeuvre et son
efficacité prouvée. Sile séchage convectif a pour but de retirer 'eau du matériau, il est
important de comprendre comment cette derniére est distribuée dans le matériau.

1.1.2 Leau dans le matériau cru

La quantité d’eau présente dans le matériau est quantifiée par une grandeur appelée la
teneur en eau. Pour I'étude du séchage, on rencontre dans la littérature deux maniéres
de la calculer :

» Teneur en eau base humide : la teneur est calculée par rapport a la masse totale
du matériau (solide + eau initiale). Elle s’exprime avec la formule suivante :

X/ _ m(t) — Meseche (1 1)

Minit
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Chapitre 1 — Le séchage des pates céramiques pour le procédé de micro-extrusion

» Teneur en eau base seche : la teneur est calculée par rapport a la masse finale
de solide du matériau. On I'obtient en divisant la masse d’eau présente dans le
matériau par la masse de I'’échantillon complétement sec :

m(t) — Meseche

X = (1.2)

Mseche
ou X' est la teneur en eau base humide, X est la teneur en eau base séche, m(t)
est la masse de I'échantillon au temps t, m;,;; est la masse initiale de I'’échantillon, et
mseche €St 1a masse finale de I'échantillon, c’est a dire aprés séchage dans une étuve
entre 105 et 110°C, jusqu’a masse constante [4].

Les matériaux céramiques, surtout avant leur cuisson, sont composés de grains avec
lesquels I'eau présente dans le matériau interagit. Il est donc possible de distinguer
deux types d’eau dans une céramique crue : I'eau libre et I'eau liée [5]. Leau libre a une
pression de vapeur d’équilibre égale a la pression de vapeur saturante. Elle peut se
déplacer dans les pores du matériau lors du séchage et elle est la plus facile a évaporer
du matériau par apport de chaleur. Leau liée est celle pour laquelle la pression de
vapeur d’équilibre est inférieure a la pression de vapeur saturante [6] et nécessite donc
un plus grand apport de chaleur pour étre extraite.

1.1.3 Transferts de masse et de chaleur

Les transferts de masse et de chaleur dans les solides poreux sont des phénomeénes
complexes et étudiés depuis presque 200 ans. Lapproche de ces problemes sous la
forme d’équations différentielles a commencé avec la formulation des transferts de
chaleur par conduction par Fourier en 1822 [7]. Les transferts de masse dans les
solides poreux et continus ont été décrits de la méme maniére vers le milieu du 19éme
siecle [8], [9]. Ces avancées ont permis I'apparition d’une approche scientifique du
séchage au 20eme siecle. Différentes descriptions du séchage ont été proposées
par Lewis en 1921 [10], Sherwood en 1929 [11] et Ceaglske et Hougen en 1937 [12].
Dans les années 1950, les premiers systemes d’équations décrivant le séchage sont
proposés, notamment dans les travaux de Krischer [13] et Philip et de Vries [14]. C’est
en 1977 que Whitaker [15] a publié une nouvelle maniére de modéliser les transferts de
masse et de chaleur dans les solides poreux. Il obtient une description macroscopique
du probléme de séchage a partir de bilans de conservation a I'’échelle microscopique
en utilisant une technique de moyennage volumique publiée par Slattery [16].
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Chapitre 1 — Le séchage des pates céramiques pour le procédé de micro-extrusion

Deux méthodes sont retrouvées dans la littérature pour mettre en équation les transferts
de masse et de chaleur dans un matériau poreux. La premiere approche consiste a
faire la description la plus exhaustive des mécanismes responsables des transferts et
la seconde consiste a regrouper tous les mécanismes dans une équation en posant
des hypothéses simplificatrices. Ces deux descriptions sont décrites dans le cas des
transferts de masse dans la suite de cette partie.

o

SOLIDE +
EAU LIEE

VER

>

Figure 1.1: Concept du volume élémentaire représentatif (adapté de [17]).

Lapproche exhaustive pour la mise en équation des transferts de masse débute par
I'identification des phases susceptibles de donner lieu a un transfert de masse [17]. Pour
cela, un volume élémentaire représentatif (VER) est défini a I'échelle microscopique
(Fig. 1.1), ce qui permet de définir ces phases. Ainsi, quatre phases sont distinguées
: 'eau liquide libre (py), I'eau liée (p,), la vapeur d’eau (p,) et I'air. La teneur en eau
dans le VER s’exprime alors :

Pm = Pf+ P+ Po (1.3)

avec p exprimée en kg.m?3. Pour chacune des phases, et selon les mécanismes
physiques mis en jeu, les lois décrivant les flux de masse sont identifiées. La mi-
gration par capillarité a travers les pores (incluant un effet de la gravité) peut étre
associée a l'eau libre, la vapeur et 'air. Les flux sont alors décrits par un gradient
de pression selon la loi de Darcy :

7= —Sﬁp o) (1.4)

ol / est e flux de liquide en unité de volume par unité de surface et par unité de temps
enm.s™', P est la force par unité de surface du liquide en Pa, ;. est la viscosité du liquide
en Pa.s et k est la perméabilité en m2.
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La diffusion a travers les pores du matériau est également un mécanisme responsable
de transferts pour les phases de vapeur, d’air et d’eau liée. Les flux peuvent donc
étre décrits par la loi de Fick :

7 = DV (1.5)

ou D est le coefficient de diffusion en m2.s™, et C est la concentration en eau en mol.m=3.
Une fois les lois décrivant les flux pour chacune des phases identifiées, les équations de
conservation de la masse pour chacune des phases sont posées. Des simplifications
peuvent alors permettre d’obtenir des équations du transfert de masse dans un solide
poreux adaptées a différentes situations [15], [16], [18]-[20].

La deuxieme approche, plus phénoménologique, consiste a poser un certain nombre
d’hypothéses simplificatrices sur les mécanismes de transport des fluides dans le
solide poreux :
* 'effet de la gravité sur le flux d’eau libre, de vapeur et d’air est négligé,
* les flux de vapeur et d’air dus a des gradients de pression dans la phase gazeuse
sont négligés,
* la pression capillaire n’est fonction que de la teneur en eau,
» absence de gradient de température,
+ aux faibles teneurs en eau, la teneur en eau vaut la teneur en eau liée,
* le coefficient de diffusion de I'eau liée est nul lorsque le solide contient de I'eau
libre.

Avec ces hypothéses, le probléme de transfert de la masse dans un solide poreux peut
étre réduit a une équation basée sur la loi de Darcy :

apm . kl apc sat aHR
ot v {_dw (Mz) (3Pm) — e Der g, m D Vop 1.6)

ou D, est le coefficient de diffusion de I'eau liée, k; est la perméabilité du liquide, D,
est le coefficient de diffusion de la vapeur et de I'air, d3* est la masse volumique de la
vapeur saturée, d,, est la masse volumique de I'eau liquide, H R est I'humidité relative
et 1, est la viscosité de I'eau liquide.

Le terme entre crochet est souvent simplifié en un coefficient de diffusion équivalent
D,, qui varie avec la teneur en eau locale du matériau et qui tient donc compte de
'ensemble des mécanismes de transfert de masse dans le solide. Dans les travaux
présentés ici, nous utiliserons cette description phénoménologique pour décrire les
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Chapitre 1 — Le séchage des pates céramiques pour le procédé de micro-extrusion

transferts de masse dans un solide poreux.

Des approches similaires peuvent étre adoptées pour décrire les transferts de chaleur
dans un solide poreux. Léquation utilisée pour les modéliser est la loi de Fourier qui
correspond a la conduction de la chaleur dans un systeme isotrope. Elle s’écrit :

0 = \VT (1.7)

ou 5 est le flux de chaleur en W.m?, T est la température en K et X est la conduc-
tivité thermique en W.m'.K.

1.1.4 Les échanges avec le milieu extérieur

Si I'on considere une surface d’eau libre exposée a I'air, la vitesse d’évaporation sera
fonction de la température (7,;.), de 'humidité relative (H R) et de la vitesse de lair.
Lhumidité relative de l'air peut étre calculée par la formule suivante :

HR=" (1.8)
Ds
ou p, est la pression partielle de vapeur d’eau dans lair et p, est la pression de
vapeur saturante a la température de I'air. Cette pression peut étre calculée a partir
de la relation d’Antoine [21] :

B
T+C — 273,15

logioPs(T) = A (1.9)
ou T est la température en K et P,(T) est la pression de vapeur saturante en bar.
Les valeurs de A, B et C peuvent étre trouvées dans la littérature [21]. Lhumidité rel-
ative décrit donc le taux de saturation de I'air en vapeur d’eau. On distingue alors
deux cas de figure :
» Si HR = 100%, I'air est complétement saturé en vapeur d’eau ce qui veut dire qu’il
est en équilibre avec la phase liquide, et que I'eau ne peut pas s’évaporer.
* Si HR < 100%, I'eau peut s’évaporer et passer de la phase liquide a la phase
gazeuse en se diffusant dans I'air.

Dans le cas du séchage convectif d’un produit céramique, le comportement de la surface
exposée a l'air est plus complexe. Il est donc important de s’intéresser aux échanges
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entre la surface et son environnement. Une simplification des échanges prenant place
au voisinage de la surface exposée au séchage a été proposée par plusieurs auteurs
[22], [23]. Lorsqu’un solide poreux humide est en contact avec I'air, un film fin est
présent a sa surface que I'on appelle la couche limite, schématisée sur la Fig 1.2. |
s’agit d’'une une zone dans laquelle des gradients de température et de concentration
en eau sont observés. Lépaisseur de la couche limite est définie comme la hauteur
(H) a laquelle %j:—w = 0,99, ou C,_.,; est la concentration en vapeur d’eau dans
la couche limite juéte au dessus de la surface en mol.m3, C,,, est la concentration
en vapeur d’eau dans l'air loin de la couche limite, et C..,(H) est la concentration en
vapeur d’eau dans la couche limite [23]. C’est a travers la couche limite que se font les
transferts d’eau et de chaleur entre 'air de séchage et le solide [24].

- Alr
~ Couche limite

~ Solide

Figure 1.2: Schéma de la couche limite (adapté de [25])
Le flux de masse (7) a la surface exposée au séchage convectif est donné par :

—T T = k(Cyr — C) (1.10)

ou 77 est le vecteur unitaire normal sortant de la surface exposée au séchage et k est le
coefficient de transfert de masse en m.s™'. Les deux teneurs en vapeur d’eau peuvent
étre liées a la pression de vapeur saturante en utilisant la loi des gaz parfaits :

L — Ps(Tair)
Coir = IffoTa" (1.11)
Cs = aw =gz

ou H R est ’lhumidité relative de I'air, a,, est I'activité de I'eau a la surface exposée au
séchage, R est la constante des gaz parfaits, et P, est la pression de vapeur saturante
de I'eau a T, ou Ty, qui peut étre calculée en utilisant la relation d’Antoine (Eq. 1.9).

Nicolas LAURO| Thése de doctorat | Université de Limoges 24
Licence CC BY-NC-ND 3.0



Chapitre 1 — Le séchage des pates céramiques pour le procédé de micro-extrusion

Pour le transfert de chaleur a la surface exposée au séchage, le flux de chaleur fait
intervenir deux termes. Le premier rend compte de I'’échange par convection via
la loi de Newton. Le deuxieme terme permet de prendre en compte I'enthalpie de
vaporisation de I'eau en fonction du flux d’eau évaporée. Le flux de chaleur (5) a
la surface est donné par :

~G T = W~ T) — T T (Lu(T2) M) (1.12)

ou h est le coefficient d’échange par convection, 7,;,. est la température de I'air, T, est
la température a la surface du produit, M, est la masse molaire de I'eau, et L, est
I'enthalpie de vaporisation de I'eau. Le coefficient de convection h est un nombre qui
dépend du régime de convection de l'air, de la vitesse de I'air et de la température de la
surface.

Puisque les transferts de masse et de chaleur ont lieu dans la couche limite et par le
méme mécanisme physique (diffusion), les coefficients de transfert de masse et de
chaleur sont liés par le nombre de Lewis L. a travers I'équation suivante :

b h

TR (1.13)

ou p, est la masse volumique de l'air, Cp, est la capacité thermique massique de I'air,
et Le est le nombre de Lewis, que I'on peut considérer égal a 1 pour un mélange
d’'air et de vapeur d’eau [26].

1.1.5 Les étapes du séchage d’un produit céramique

Le séchage d’un produit céramique peut facilement étre suivi par une mesure de masse
en fonction du temps, comme présenté sur la Fig 1.3(a).

Comme indiqué sur la Fig 1.3(a), le séchage d’un produit céramique dans des conditions
de séchage constantes (température, humidité relative et vitesse de I'air) présente
plusieurs étapes distinctes. Ces étapes se distinguent trés facilement sur un graphique
représentant la vitesse de séchage en fonction de la teneur en eau (en base seche)
du produit céramique, comme illustré sur la Fig 1.3(b). Ainsi, nous distinguons, aprés
un régime transitoire de mise a I'équilibre, 3 étapes de séchage :
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1 dm
S(t) dt

Masse
Vitesse de séchage (g.h-'.cm?)

w]

Teneur en eau base séche, X
Temps

(b) Evolution de la vitesse de séchage d’un
produit céramique en fonction de sa teneur en
eau durant le séchage

(a) Evolution de la masse d’un produit pendant
I'étape de séchage

Figure 1.3: Courbes théoriques du séchage d’un produit céramique

« A — B : le séchage débute par une étape ou la perte de masse est linéaire. |l
s’agit de I'étape de séchage a vitesse constante ou CRP (Constant Rate Period).

* B — C: auneteneur en eau donnée la vitesse de séchage commence a décroitre
pour entrer dans une premiere période de séchage a vitesse décroissante ou
1tFRP (Falling Rate Period). Durant cette étape la vitesse de séchage varie
linéairement avec la teneur en eau.

« C — D : le séchage des derniéres traces d’humidité dans le produit amene la
vitesse de séchage a décroitre de maniere non-linéaire. Il s’agit de la deuxieme
étape de séchage a vitesse décroissante ou 2"¢FRP.

Afin de mieux comprendre l'origine de ces différentes étapes de séchage, représentées
sur la Fig. 1.4, il faut s’intéresser a la distribution de I'eau au sein d’'un solide poreux
pendant le séchage [27]. Ce phénomene est connu et étudié depuis presque un siecle
avec le travail de Sherwood [11].

La période de séchage a vitesse constante ou CRP

Cette étape tient son nom du fait que la vitesse d’évaporation par unité d’aire de
la surface exposée au séchage est indépendante du temps [28], [29]. La vitesse
d’évaporation de I'eau dans le solide est proche de celle d’'une surface d’eau libre. On
considéere donc que la surface du solide est couverte par un film d’eau pendant cette
étape de séchage, au dessus duquel se trouve la couche limite. Lévaporation de I'eau
provoque le refroidissement de la surface du matériau. Si le seul mode de transfert
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CRP 1tFRP 2nFRP

1 Eau

Solide

Figure 1.4: Représentation schématique des différentes étapes de séchage du un corps poreux
(adapté de [27])

de chaleur est la convection, alors la température du matériau diminue jusqu’a une
température appelée température humide. La fin de la CRP est atteinte quand la couche
d’eau liquide a la surface disparait et que le front de séchage se déplace dans les pores,
laissant des pores remplis d’air proche de la surface. La fin de la CRP marque aussi le
moment ou le retrait de séchage est majoritairement fini. Dans certains cas, la CRP
peut cependant continuer méme apres la fin du retrait si la taille des zones séches en
surface est trés petite devant I'épaisseur de la couche limite [30].

La premiére étape de séchage a vitesse décroissante ou 1S'FRP

La 1S'FRP est caractérisée par sa vitesse de séchage décroissante et linéaire avec
la teneur en eau. Le retrait de séchage est fini et la surface ne se comporte plus
comme une surface d’eau libre. Pendant de cette étape la température de la surface
commence a augmenter mais reste inférieure a la température ambiante. La plupart
de I'évaporation a toujours lieu a la surface mais une partie du séchage a lieu dans les
pores ou plusieurs mécanismes sont responsables du transfert de I'eau. La température
de la surface reste inférieure a la température ambiante [29].

La seconde étape de séchage a vitesse décroissante ou 2"9FRP

La 2"9FRP débute lorsque I'évaporation se fait uniquement a l'intérieur des pores et
que l'eau est évacuée par diffusion sous forme de vapeur. La température de surface
approche la température ambiante.
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1.1.6 Le retrait de séchage

Pour apporter la plasticité nécessaire a la mise en forme, la quantité d’eau initiale dans
la pate est telle que les grains sont éloignés par un film d’eau. Pendant la premiére
étape, cette eau migre et les grains se rapprochent. C’est pendant la CRP que la
majeure partie du retrait de séchage du produit a lieu. Pour chaque volume d’eau
évaporé, le volume du produit décroit d’'une valeur égale. Ce phénomene a beaucoup
été étudié, notamment par Scherer qui s’est intéressé aux interactions entre le flux du
liquide et les variations dimensionnelles d’un solide poreux [27]. Scherer définit trois
forces gouvernant le retrait de séchage : la pression capillaire, la pression osmotique et
la pression de séparation.

» Pression capillaire : lors de I'évaporation d’eau en surface, le liquide a l'intérieur
du solide vient recouvrir les surfaces solides exposées a l'air, ce qui entraine
la formation de ménisques. Il en résulte une pression capillaire dans le liquide
donnée par I'expression :

2y
== 1.14
R (1.14)

ou ~ est I'énergie de I'interface liquide/vapeur (ou tension de surface) et R le rayon
de courbure du ménisque.

» Pression osmotique : la pression osmotique (II) est produite par I'existence d’'un
gradient de concentration en soluté dans la phase liquide. Lévaporation du solvant
augmente la concentration en sels proche de la surface exposée au séchage,
ce qui cause une diffusion du liquide depuis I'intérieur du produit pour réduire le
gradient de concentration. Si les pores sont suffisamment petits pour inhiber le
flux de solvant, la diffusion depuis I'intérieur du produit crée une tension dans le
liquide de cette région. La force de compression en résultant dans la phase solide
peut causer du retrait.

* Pression de séparation : les forces de séparation sont des forces a courte portée
qui résultent de la présence d’interfaces solide/liquide. Ces forces deviennent
plus importantes lorsque la séparation entre les surfaces solides est faible, et
seront donc plus importantes vers la fin du séchage, lorsque les grains se sont
rapprochés. Ces forces ont tendance a créer un flux de liquide de I'intérieur du
produit vers I'extérieur, créant une tension dans le liquide.

Ces forces sont responsables du retrait a I'échelle microscopique. Une maniére simple
de quantifier le retrait est de le mesurer de maniére macroscopique en comparant la

Nicolas LAURO| These de doctorat | Université de Limoges 28
Licence CC BY-NC-ND 3.0



Chapitre 1 — Le séchage des pates céramiques pour le procédé de micro-extrusion

longueur initiale et la longueur finale du produit. En 1921, Bigot propose une méthode
de représentation du retrait en fonction de la teneur en eau. Elle permet une interpré-
tation en lien avec le comportement du matériau lors du séchage. Plus tard, Munier
propose une représentation simplifiée avec une seule courbe en calculant la teneur en
eau et le retrait par rapport a I'état sec. Lapproche consiste a effectuer simultanément
un suivi de la longueur et de la masse d’un produit durant un séchage dont la cinétique
est tres lente afin d’assurer un retrait homogene. De cette maniére il est possible de
s’affranchir de la dépendance au temps en tragant une courbe du retrait en fonction
de la teneur en eau en base seche. Cette courbe deviendra la trés connue courbe de
Bigot, dont un exemple est présenté sur la Fig. 1.5. Une méthode similaire consistant a
présenter le retrait au séchage et la teneur en eau sur le méme graphique a aussi été
proposée en 1954 par Kingery [31]. Ces courbes sont trés utiles pour comprendre le
comportement au séchage des différents matériaux céramiques.

Pour tracer ces courbes le retrait linéaire est calculé a partir de la formule suivante :

L(t)— Ly

Rin =
1 Lf

(1.15)
ou L(t) est la longueur du produit & un instant t, et L, est la longueur finale du produit[32].
Trois zones peuvent étre distinguées sur la courbe (Fig. 1.5) :

* A — B : dans cette zone le retrait a un comportement linéaire avec la perte de
teneur en eau du produit. Les variations dimensionnelles correspondent au vol-
ume de 'eau qui a été évaporée. Cette partie linéaire est large pour les matériaux
argileux, qui présentent un retrait important, et plutét réduite pour les matériaux
non-argileux.

« B — C: alintérieur du matériau les grains commencent a entrer en contact ce
qui inhibe le retrait [33]. La teneur en eau X g est la teneur en eau critique qui
sépare la partie du séchage ou le retrait est important de celle ou le retrait est
négligeable. C’est une valeur intéressante, car si avant celle-ci il est nécessaire de
sécher prudemment le produit pour éviter les défauts, une fois atteinte le séchage
du produit présente moins de risques de provoquer des défauts.

* C — D : les grains qui composent le matériau sont tous en contact et I'eau
restante a l'intérieur des pores est progressivement remplacée par de lair.
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Figure 1.5: Courbe de Bigot théorique

1.2 Propriétés thermophysiques impliquées dans le
séchage convectif d’une pate céramique

Plusieurs propriétés thermo-physiques se démarquent de par leur influence sur le
séchage. Ces propriétés varient avec la teneur en eau du matériau, et donc leur valeur
va changer en fonction de 'avancement du séchage du produit. Il est important de
comprendre comment ces propriétés influencent le séchage, et comment elles varient
avec la teneur en eau du matériau.

1.2.1 Activité de 'eau

Lactivité de I'eau (a,,) est une propriété mesurable qui dépend de la température et
de la teneur en eau du matériau. Elle représente le rapport entre la pression partielle
de vapeur d’eau a la surface du matériau (P,) et la pression de vapeur saturante au
dessus d’'une surface d’eau libre (P,) a la méme température [24] :

Ay = =2 (1.16)

Il'y a deux comportements a distinguer pour I'activité de I'eau. Si la surface humide
du matériau se comporte comme une surface d’eau libre, ce que I'on suppose étre la
situation initiale lors du séchage avec la présence d’un fin film d’eau a la surface, alors
P, = P,, et donc a,, = 1. Si I'eau dans le matériau est de 'eau liée, alors P, < P, et
donc a,, < 1 et le flux d’eau qui s’évapore a la surface est diminué selon I'Eq. 1.10. I
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est possible d’observer la présence d’eau libre et d’eau liée dans des zones différentes
d’'un matériau pendant le séchage.

1.2.2 Coefficient de diffusion équivalent

Le coefficient de diffusion équivalent (D,,) est un parameétre décrivant la migration de
I'eau a travers le matériau. Il prend en compte a la fois le transport de I'eau liquide mais
aussi celui de I'eau sous forme de vapeur, comme décrit dans la partie 1.1.3. Durant
la CRP, le systeme est constitué de grains solides et d’eau liquide qui est transportée
grace aux forces capillaires. A cette étape il n’y pas pas de diffusion de vapeur d’eau
dans la matériau. Cependant quand les variations dimensionnelles cessent et que
I'eau s’évapore depuis les pores a I'intérieur du matériau, le mécanisme de diffusion
intervient faisant diminuer D,,. Dans la derniére étape de séchage, le phénomene de
diffusion de vapeur devient progressivement prédominant et le coefficient de diffusion
équivalent s’en trouve diminué.

Plusieurs études ont permis d’obtenir des valeurs pour le coefficient de diffusion équiva-
lent pendant le séchage. Certaines méthodes sont basées sur la simulation numérique
en faisant varier la valeurs de D,, pour reproduire au mieux la distribution de I'eau déter-
minée expérimentalement [34], [35]. D’autres études utilisent uniquement des résultats
expérimentaux de suivi de masse d’un échantillon pour approximer une valeur pour le
coefficient de diffusion équivalent [36]. Une expression de D,, pour une pate d’alumine a
été proposée par S. Oummadi [25]. Ces études montrent que le coefficient de diffusion
équivalent varie de 10% 2 10° m2.s" en fonction de la teneur en eau X du matériau.

1.2.3 Chaleur spécifique

La chaleur spécifique est une autre propriété qui influence le transfert de la chaleur
pendant le séchage et qui dépend de la teneur en eau dans le matériau. La chaleur
spécifique est définie comme la quantité d’énergie nécessaire pour augmenter la
température d’un systeme d’un Kelvin. La chaleur spécifique peut étre calculée comme
une simple fonction de la teneur en eau en utilisant la loi des mélanges [25] :

- cheau + Cpsolide
B X +1

Cp (1.17)

ou X est la teneur en eau (en base seche), Cp..., est la chaleur spécifique de I'eau en
J.kg".K", et Cp,.iqe €5t la chaleur spécifique de la phase solide.
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La chaleur spécifique de I'eau est égale a 4210 J.kg™'.K' & 20°C, ce qui est 4 fois plus
élevé que la plupart des oxydes céramiques. Lincorporation d’eau dans une céramique
a donc un effet important sur la chaleur spécifique.

1.2.4 Conductivité thermique

Linfluence de I'eau sur la conductivité thermique est un phénomene important, en
géologie notamment ou la mesure de la conductivité thermique des roches permet de
prédire leur durabilité [37], mais aussi dans la conception de systémes d’élimination de
déchets nucléaires a haute activité [38]. Ces études montrent toutes que la conductivité
thermique augmente avec la teneur en eau du matériau. Dans le cas de la bentonite,
la conductivité thermique augmente de 0,7 a 1,2 W.m'.K"" lorsque la teneur en eau
augmente de 5% a 30% [38].

Ces variations de conductivité thermique peuvent étre expliquées en prenant en compte
le remplacement de l'air contenu dans les pores du matériau par de I'eau. En effet, la
conductivité thermique de I'eau (0,61 W.m™".K") est largement supérieure a celle de I'air
(0,026 W.m™' .K"), la conductivité thermique effective du matériau est donc fortement
impactée par ce changement. Plusieurs études ont proposé et testé des modéles
décrivant la relation entre la conductivité thermique et la teneur en eau [37], [39], [40].
Une étude portant sur I'évolution de la conductivité thermique d’une pate d’alumine a
des teneurs en eau décroissantes a montré que A pouvait varier d’'un facteur de 10 (3,1
a 0,25 W.m'.K") lors du séchage [41]. Des études récentes ont cependant montré
que dans le cas de matériaux granulaires les variations de conductivité thermique ne
peuvent pas étre attribuées en totalité a la contribution de I'eau [42]. En effet, dans leur
papier Smits et al ont observé une augmentation de la conductivité thermique de sable
de silice compacté de 0,4 W.m™' . K" a I'état sec jusqu’'a 1,8 W.m™'.K! avec I'ajout de 2%
volumique d’eau. Cette augmentation est expliquée par la diminution de la résistance de
contact a l'interface entre les grains solides due a la présence d’eau dans le matériau.
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1.3 La micro-extrusion de pates céramiques ou robo-
casting

Les procédés de fabrication additive sont des technologies dont le potentiel n’est plus
a démontrer, et qui pourraient remplacer certaines méthodes de production actuelles
dans les prochaines décennies. Ces nouvelles technologies sont déja utilisées a bon
escient pour la réalisation de prototypes et de modeéles en plastique et métal, cependant
la production de produits céramiques et les procédés qui y sont associés présentent
encore quelques défis. |l existe de nombreuses technologies de fabrication additive
pour les céramiques, et dans le cas de cette these nous nous sommes intéressés au
robocasting, une technologie développée et brevetée par Cesarano au Sandia National
Laboratories et qui s’est aujourd’hui développée pour devenir 'une des technologies
de fabrication additive céramique les plus répandues.

1.3.1 Présentation du robocasting

Le robocasting, aussi appelé Direct Ink Writing ou micro-extrusion, est une technologie
de fabrication additive basée sur I'extrusion directe d’une pate. Elle a été développée
avec pour objectif la fabrication libre (i.e. ne nécessitant aucun support) de piéces.
Lutilisation de pates permet la production de piéces qui conservent leur forme initiale
malgré les contraintes exercées par les couches supérieures. Afin d’atteindre les
bonnes propriétés rhéologiques, les pates contiennent des additifs bien choisis [43].

Le principe de fonctionnement de la technologie de robocasting consiste a acheminer
une pate jusqu’a la buse d’extrusion ou elle est extrudée et un programme informatique
déplace la téte d’extrusion pour former la piece par couches successives. Ce principe
est schématisé par la Fig. 1.6.

Cette méthode permet la fabrication d’'un grand nombre de structures comme des
pieces complexes avec des pores interconnectés, des matériaux composites, des
solides monolithiques ou encore des matériaux a porosité contrdlée. Le robocasting
est une technologie d’impression directe, en contraste avec les technologies indirectes
se basant sur des lits de poudres ou des résines photo-polimérisantes. Le robocasting
présente aussi des avantages majeurs :

+ Taille de la zone d’impression : la zone d'impression des machines de robocast-
ing peut permettre I'impression de pieces allant jusqu’au métre.
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Programme d’impression
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Figure 1.6: Principe schématique du robocasting.

« Multimatériaux : I'utilisation de plusieurs buses lors de I'impression peut permet-
tre la fabrication de matériaux composites innovants [44].

« Contréle de la porosité : I'empilement de cordons permet la fabrication de
pieces ou la taille des pores peut étre un parametre de fabrication. Cet aspect
de la technologie fait I'objet de beaucoup de recherches dans le domaine des
biotechnologies ou le contrdle de la porosité permet I'impression d'implants osseux
avec une excellente bio-compatibilité (taille de pores comprise entre 300 et 600 pum)
[45].

Le robocasting est une technologie versatile dont le faible colt et I'accessibilité en
font une technologie de choix pour un grand nombre d’utilisateurs. C’est aussi une
technologie modulaire ou tous les aspects sont modifiables, depuis la pate utilisée
jusqu’a la structure de la machine.

1.3.2 Fonctionnement de la technologie de robocasting

La technologie de robocasting repose sur I'extrusion d’'une pate céramique a travers
une buse pour former des cordons qui sont empilés afin de créer une piece. Il existe
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un grand nombre de méthodes d’extrusion, deux d’entre elles se démarquent par leur
popularité dans les machines de robocasting.

Méthodes d’extrusion

« Entrainement par une vis sans fin : cette méthode est sans doute la plus
répandue pour le robocasting, en particulier sur les machines commerciales. Elle
consiste en l'utilisation d’une vis d’extrusion sans fin pour acheminer la pate vers
la buse. La Fig. 1.7 présente le schéma de fonctionnement de cette méthode. Un
moteur situé sur la téte d’extrusion entraine la vis, qui, de par son mouvement de
rotation, déplace la péate vers la buse.

<+— Moteur

Corps de la téte
d’extrusion

’a

S %
I/lf

Ay

Tuyau d’alimentation
en pate

rirra

Vis d’extrusion

s

¢

; %9
A

G

i

7,

s

J| «—— Buse d’extrusion

Figure 1.7: Représentation schématique d’une téte d’extrusion avec entrainement par vis.

Lalimentation de la téte d’extrusion se fait a I'aide d’un réservoir séparé, présenté
sur la Fig. 1.8. Ce dernier est divisé en deux compartiments séparés par un piston.
Un compartiment est rempli avec la pate utilisée pour I'impression et l'autre est
vide. Une augmentation de la pression dans le compartiment vide pousse le piston
et déplace la pate depuis le réservoir jusqu’a la téte d’extrusion a travers un tuyau.
Lutilisation d’un réservoir séparé de la téte d’extrusion permet de choisir sa taille
en fonction des besoins de I'utilisateur.
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Arrivée d’air Corps du réservoir Tuyau sortant
comprimé de pate

Piston

Figure 1.8: Représentation schématique d’un réservoir de pate sous pression.

- Entrainement par un piston : cette méthode est plus courante sur les machines
orientées pour la recherche. La pate est stockée directement au dessus de la
buse d’extrusion et elle est poussée vers la buse a I'aide d’un piston et d’une vis.

«— Moteur

Vis de poussée

Piston

Corps de la téte
d’extrusion

\ /4 Buse d’extrusion

Figure 1.9: Représentation schématique d’'une téte d’extrusion avec entrainement par piston.

Contrairement a la méthode précédente ou la téte d’extrusion et le réservoir de
pate sont séparés, ici les deux sont rassemblés. Cela induit naturellement une
masse plus élevée de la téte d’extrusion, rendant les déplacements précis plus
difficiles et imposant des contraintes mécaniques importantes sur les axes de
déplacement. C’est pour cette raison que le réservoir de pate des machines
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utilisant cette méthode est de petite taille. Néanmoins la proximité du réservoir et
de la buse d’extrusion permet d'imprimer avec de trés petites quantités de pate,
ce qui est un avantage pour les travaux de recherche de formulation.

Chacune des deux méthodes d’extrusion présente ses avantages, et I'utilisation de
I'une ou de I'autre dépend principalement des besoins de I'utilisateur. A cette méthode
d’extrusion est couplée une technologie de déplacement de la téte d’extrusion qui définit
la structure de la machine d’'impression.

Structures des machines d’impression

Dans le domaine du robocasting, on rencontre couramment deux types de struc-
tures de machine.

« Structure cartésienne : cette structure, qui tire son nom du systéme de coordon-
nées cartésien, est trés courante en impression FDM de polyméres. Elle permet le
déplacement de la téte d’extrusion dans une zone rectangulaire grace a des axes
de déplacement linéaires selon les direction x, y et z. La vitesse d'impression est
limitée mais cette structure permet des déplacements avec une grande précision.
Cette structure est schématisée sur la Fig. 1.10.

Téte d’extrusion

Plateforme

e dimpression

Figure 1.10: Structure schématique en 2D d’'une imprimante de type cartésienne.

+ Structure delta : cette structure est la plus populaire en ce qui concerne les ma-
chines d’'impression commerciales. Le mode de déplacement de la téte d’extrusion
particulier lui impose une zone d’'impression circulaire, mais dont la hauteur est
plus importante que celle d’'une imprimante a structure cartésienne. La structure
delta est composée de trois axes verticaux disposés en triangle et des tiges en
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métal relient ces axes a la téte d’extrusion. Des mouvements verticaux le long
des axes provoquent le mouvement sur x, y et z de la téte d’extrusion. Il est
possible d’atteindre une grande vitesse d’'impression, cependant la précision des
déplacements est plus faible qu’avec une structure cartésienne. Cette structure
est schématisée sur la Fig. 1.11.

Moteur 410

Axe —

Téte d’extrusion

Plateforme
d’impression

Figure 1.11: Structure schématique en 2D d’une imprimante de type delta.

De méme que pour les méthodes d’extrusion, chacune des structures présente ses
avantages. Généralement les structures cartésiennes sont plutét associées avec une
extrusion par piston en raison de la masse importante de la téte d’extrusion. Dans ce
cas il est courant de voir le plateau d'impression assurer le mouvement sur les axes x
et y tandis que la téte d’extrusion se déplace sur z. Les structures delta sont souvent
associées avec une extrusion par une vis sans fin, dont la 1égereté et la flexibilité de la
taille de réservoir va permettre I'impression rapide de grandes pieces.

1.3.3 Extrusion d’une pate céramique

Lextrusion consiste a mettre en forme une matiére plastique cohésive en la forcant a
travers l'orifice d’'une filiére rigide. Cette méthode de faconnage de pate céramique
est utilisée dans l'industrie céramique pour la fabrication de produits allant du gramme
jusqu’a la tonne.
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Durant I'extrusion, la force produite par la vis d’extrusion ou le piston doit étre supérieure
a la force de friction entre la pate céramique et les parois de la filiere. Si cette condition
est respectée, il y a alors un écoulement de la pate vers la sortie de la filiere. Il existe
alors différents mécanismes d’écoulement durant I'extrusion :

- Ecoulement en bloc : aussi appelé "plug flow", il s’agit d’'un écoulement ou la
matiere ne présente pas de gradient de vitesse. Un glissement est observé au
niveau des parois de la filiere, et la matiére s’écoule comme d’un seul bloc.

« Ecoulement laminaire : il s’agit d’'un écoulement présentant un gradient de
vitesse. La vitesse d’écoulement de la matiére est plus faible a l'interface avec la
paroi de la filiere, du fait des interactions entre la matiére et la paroi, provoquant
I'apparition du gradient.

7

-

Glissement
<
Ecoulement en
bloc
<
Ecoulement
laminaire

Figure 1.12: Profils de vitesse pour un écoulement en bloc (a gauche) et un écoulement
laminaire (a droite), adapté de [46]

Ces différents types d’écoulements sont illustrés sur la Fig. 1.12. Lécoulement spé-
cifique adopté par une pate dépend de la géométrie de la filiere et des propriétés
rhéologiques de la pate [46]. De cet écoulement vont dépendre plusieurs carac-
téristiques du produit comme les défauts internes, la rugosité de surface ou encore
I'orientation des particules présentes dans la pate [47], [48].

1.3.4 Orientation des particules lors de I’extrusion

Lors de son extrusion la pate interagit avec les parois de la filiére créant un phénoméne
de cisaillement de la pate. La description de ces contraintes se fait a I'aide d’'une
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v

Zone avec Grains
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grains soumis & un gradient de vitesse (b) Coupe schématique d'un extrudat typ-

ique du robocasting contenant des grains
anisométriques

Figure 1.13: Représentation schématique de 'orientation des grains anisométriques dans un
cordon

grandeur appelée le taux de cisaillement (), qui est fonction de la contrainte de cisaille-
ment et de la nature du fluide. Les contraintes sont générées a l'interface entre la pate et
la paroi mais provoquent I'apparition d’un gradient de vitesse dans I'extrudat (Fig. 1.12).

Lorsque la pate est composée de grains anisométriques, comme des plaquettes d’argile
par exemple, le gradient de vitesse peut étre a l'origine d’'une orientation des grains dans
le sens de I'extrusion. Considérons une filiere cylindrique, les grains pour lesquels la
normale a la surface la plus grande du grain est paralléle a la paroi vont subir une torsion
et tourner, alors que les grains orientés tangentiellement a la paroi ne chevauchent
pas le gradient de vitesse et donc ne sont pas affectés par celui-ci, comme illustré sur
la Fig. 1.13(a). Il en résulte que les grains sont majoritairement orientés tangentielle-
ment a la paroi lors de I'extrusion [49], [50]. Généralement le coeur de I'extrudat ne
devrait montrer aucun alignement préférentiel puisqu’il existe une zone ou le gradient
de vitesse est nul. Ce phénoméne est représenté schématiquement sur la Fig. 1.13(b).
La taille de ce coeur dépend principalement de la longueur de la filiere puisque le degré
d’alignement des grains augmente avec le temps pendant lequel la pate subit le gradient
de vitesse [49].

Dans le cas du robocasting, ou la filiere est cylindrique et tres petite (de quelques mm a
quelques centaines de um), ce phénomeéne est exacerbé. Lalignement des grains dans
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les cordons est dans certains cas une propriété recherchée, par exemple pour améliorer
la résistance mécanique des produits imprimés [49], [51]. Récemment, plusieurs études
ont été réalisées pour mieux comprendre et modéliser 'orientation des grains lors de
I'extrusion [48]. En revanche, l'influence de I'alignement des grains sur le retrait au
séchage de produits céramiques a été peu étudié.
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1.4 Conclusion

Le séchage est I'action qui consiste a retirer 'eau d’'un matériau poreux par évaporation.
Un apport de chaleur est nécessaire pour assurer son évaporation, qui peut se faire
soit par conduction, soit par convection ou soit par rayonnement. Cette étude porte sur
le séchage par convection, celui-ci étant le mode d’apport de chaleur le plus largement
adopté pour le séchage de produits céramiques.

Le procédé de séchage d’'une céramique crue présente trois étapes qui dépendent de
la composition du matériau et des conditions de séchage. Le séchage débute par une
étape a vitesse constante (CRP) pendant laquelle I'évaporation de I'eau se fait unique-
ment a la surface du matériau. Les forces capillaires assurent une migration de I'eau
vers la surface. Dans la plupart des cas, cette perte en volume d’eau par évaporation
entraine un retrait volumique du produit. Ce phénomeéne a été trés étudié car il provoque
I'apparition de défauts comme des déformations ou des fissures lorsque le retrait n’est
pas isotrope et uniforme. Lorsque le front de séchage se déplace dans les pores, la
vitesse de séchage diminue et la température de surface augmente : c’est la deuxieme
étape de séchage ou 1'FRP. Elle est suivie de la troisiéme étape de séchage, la 2"“FRP.
Ces deux dernieres étapes voient I'apparition d’un nouveau mécanisme de transport
de 'eau : la diffusion de I'eau sous forme de vapeur. Elle remplace progressivement la
migration de I'eau liquide a travers les pores comme mécanisme dominant au fur et a
mesure que le séchage s’acheve.

Plusieurs propriétés thermo-physiques ont un impact majeur sur le procédé de séchage
: l'activité de I'eau, le coefficient de diffusion équivalent, la chaleur spécifique et la
conductivité thermique. Ces propriétés varient en fonction de la teneur en eau dans le
matériau. Dans cette étude une attention particuliére sera portée a la mesure précise
de ces propriétés pour notre pate.

Les problématiques de séchage ont beaucoup été étudiées dans le cas de procédés
céramiques classiques, mais trés peu d’études s’intéressent au comportement au
séchage de produits fabriqués par robocasting. Cette technique de fabrication additive
consiste a imprimer un produit couche par couche en extrudant et en déposant un
cordon de pate céramique pour former une piece. Il existe différents types de machines
mais le besoin de maitriser les variations dimensionnelles liées au séchage est un
probleme majeur quelle que soit la machine. En effet, cette méthode de mise en forme
étant basée sur I'extrusion, de fortes contraintes sont subies par la pate ce qui peut
potentiellement impacter le retrait.
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Ce premier chapitre a présenté brievement I'état de I'art concernant le séchage convectif
des produits céramiques et 'impression de pate céramique par robocasting. Ces
connaissances vont aider a la construction d’'un modele par éléments finis du séchage
convectif d’'un produit céramique dans le prochain chapitre.
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Chapitre 2 — Modélisation du séchage convectif d’'un produit céramique

C E chapitre présente au lecteur les différentes étapes nécessaires a la création d’un
modeéle de séchage convectif par éléments finis. Une attention particuliere est portée a
la prise en compte des variations dimensionnelles avec I'utilisation d’'une méthode de
modification de la géométrie pour prendre en compte le retrait de séchage.

2.1 Construction d’'un modeéle de séchage convectif
pour un produit céramique cru

Le séchage d’un produit céramique est un phénomene complexe qui fait intervenir
plusieurs physiques et de nombreux parameétres, aussi bien liés au matériau qu’a I'air
de séchage. Dans le but de mieux comprendre et de maitriser le procédé de séchage,
un grand nombre d’études se sont tournées vers la simulation numérique. Certaines
considérent le séchage comme le couplage d’un probleme thermique et d’'un probléme
de diffusion de I'eau [24]. La faiblesse de ces modeles est souvent I'hypothése que
le retrait de séchage a un impact négligeable sur les résultats finaux, et de ce fait les
variations dimensionnelles liées au retrait de séchage ne sont pas prisent en compte
dans le modéle. Cependant, le retrait qui peut parfois étre important diminue I'aire des
surfaces exposées au séchage et donc diminue aussi la vitesse de séchage.

2.1.1 Hypotheses simplificatrices

Une modélisation exhaustive du séchage prenant en compte tous les mécanismes de
transfert de masse et de chaleur est possible, cependant elle requiert des propriétés
qui sont parfois difficile a mesurer et nécessite des temps et une puissance de calcul
importants. Pour cette raison, il est tres courant de faire des hypotheses simplificatrices
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qui vont permettre de réduire la complexité du modele sans pour autant affecter la
précision des résultats de maniere significative.

Afin de pouvoir construire un modele du séchage, quelques hypothéses ont été faites :

* (1) la céramique crue est composée d’'un squelette solide poreux homogene et
d’eau liquide,

* (2) toutes les propriétés physiques pour les transferts de masse et de chaleur sont
isotropes,

* (3) les mouvements de I'eau au sein du systéme obéissent a une loi de diffusion
(loi de Fick) impliquant un coefficient de diffusion équivalent,

* (4) 'évaporation de I'eau a lieu uniquement a la surface externe du produit durant
le séchage.

2.1.2 Définition des équations constitutives

La modélisation du séchage convectif nécessite I'utilisation de deux équations constitu-
tives décrivant les transferts de masse et de chaleur au sein du matériau. Les équations
constitutives sont les lois de comportement de la matiére modélisée. Ces équations
s’appliquent sur 'ensemble du solide €.

La modélisation des transferts de chaleur dans un milieu isotrope utilise I'équation
suivante :

oT
pCpE +€-a=0 avec 3:—>\?T (2.1)
ou T est la température, A est la conductivité thermique, p est la masse volumique, et

C, est la chaleur spécifique. Les transferts de masse au sein du produit sont décrits
par I'équation de diffusion de masse, donnée par :

%+€-7:0 avec J =-D, VC (2.2)

ou C est la concentration en eau en mol.m™ et D,, est le coefficient de diffusion
équivalent en m2.s™.

2.1.3 Définition des conditions aux limites

Selon I'hypothése (4), seule la surface externe du produit est en contact direct avec
I'air environnant. Linteraction entre cette surface et I'air implique une fine couche ou la
teneur en vapeur d’eau et la température varient. Elle est appelée couche limite. La
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vitesse d’évaporation a la surface est proportionnelle a la différence entre la teneur
en vapeur d’eau de l'air (C,;,) et la teneur en vapeur d’eau dans la couche limite a la
surface du produit (C,). Le flux de masse (7) est donnée par I'EqQ. 1.10 rappelée ici :

~ T T = k(Car — C)) sur 99 (2.3)

Le transfert de chaleur a la surface exposée au séchage fait intervenir deux termes : le
premier rend compte de I'’échange par convection via la loi de Newton et le deuxieme
terme permet de prendre en compte I'enthalpie de vaporisation de I'eau. Le flux de
chaleur (6) a la surface est donné par I'Eq. 1.12 rappelée ici :

QA =Ty —Ty) — J - (LoMy)  sur 9 (2.4)

Les conditions aux limites modélisent le comportement du solide a son interface avec
I'environnement, ainsi ces équations sont appliquées a la surface 02 exposée au
séchage. La condition aux limites pour les surfaces non exposées au séchage n’est
pas précisée. Pour la thermique, plusieurs conditions aux limites peuvent étre prisent
en compte : température imposée (qui peut étre différente de celle de l'air ambiant),
flux de chaleur imposé ou encore convection sans séchage (par exemple en présence
d'un film plastique autour de I'échantillon).

2.1.4 Formulation variationnelle pour le séchage convectif

A partir des équations constitutives et des conditions aux limites choisies pour modéliser
le séchage convectif, il est possible d’écrire le systéme d’équations suivant :

(0,20 = ¥ . (A VT) dans
90 — ?-(Dw ?C) dans Q

ot

— G T = W(Taiy — To) + kLuMy(Coir — C.)  SUF 992

(2.5)
T T = k(Cor — C,) sUr OO
T=1T, at=
\C =Cy at=0
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Pour étre en mesure d’obtenir une solution numérique a notre modele, en utilisant la
méthode des éléments finis, il est nécessaire de transformer ce systeme d’équations
en une formulation variationnelle. Cette conversion se fait en plusieurs étapes. La
premiére est la discrétisation des dérivées de temps. Dans le cas de ce modéle, un
schéma d’intégration d’Euler implicite est utilisé [52]. Les équations de transferts de
masse et de chaleur deviennent alors :

% — DyV2Chys sUr Q\00 (2.6)
pcp%;m — VT, sur Q\09 (2.7)

ou A et D, sont supposés isotropes au sein du matériau. Ces deux équations sont
multipliées par leur fonction test respective, et intégrées sur le domaine Q. Il est
alors possible d’obtenir :

/ pCp(Tn+1 - Tn)ﬂestdv - At/ )\Eestvan+1dv (28)
Q Q

+ /(On+1 - Cn)ctestdv
Q

— At / D yClest V2ChirdV =0
Q

Une intégration par parties est réalisée pour transformer les dérivées de second ordre
en simple dérivées de premier ordre. Ainsi I'équation devient :

/ pCp(Tn+1 - Tn)ﬂestdv + /
Q

(Cr1 — C)ClesedV = — ALA / Vo VT, 1dV  (2.9)
Q

Q
— AtDw/ VCiest - VCpir1dV
Q
+ At/' h(Tair - Tn—&-l)j—;festds
o0
+ At/v kLwa(Cair - OnJrl)T;festdS
o0

N / F(Cir — Cioer)CrondS
o0

Léquation 2.9 est la formulation variationnelle qui va permettre de calculer la distribution
de I'eau et de la température a I'intérieur de la géométrie, avec des conditions limites
de séchage convectif. Des variations de cette approche de modélisation du séchage
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convectif sont reprises dans divers travaux [24], [53].
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2.2 La méthode lagrangienne actualisée pour la mod-
élisation des variations dimensionnelles

Le retrait représente une partie trés importante du comportement au séchage d’une
piece. La diminution de l'aire de la surface exposée au séchage, les hétérogénéités
de retrait et les contraintes internes générées par le retrait sont des phénomeénes peu
modélisés. Pourtant la prise en compte de ces derniers pourrait permettre d’obtenir des
résultats plus réalistes. Dans cette optique, la méthode du lagrangien actualisé a été
utilisée de maniere a suivre, pour chaque instant, les variations dimensionnelles.

2.2.1 Description de la méthode lagrangienne actualisée

La formulation lagrangienne actualisée est une méthode utilisée en mécanique des
milieux continus pour modéliser les problémes de grandes déformations [54]. Contraire-
ment a la formulation eulerienne classique, utilisée pour la description de problemes
en petites déformations comme des essais de résistance des matériaux pour les
céramiques, cette formulation permet la description de déformations de plus grande
échelle, comme par exemple la description du comportement hyperélastique d’'un pneu
[55].

La formulation lagrangienne actualisée est une méthode de calcul incrémentale dont
la particularité réside dans le fait que la derniére configuration calculée devient la
configuration de référence pour l'incrément de temps suivant. Dans les faits, cela
veut dire que la géométrie modélisée évolue a chaque pas de temps en fonction des
déformations calculées par le modele. Cette méthode de résolution est intéressante
car elle permet de prendre en compte des déformations fortement non-linéaires en les
divisant en une somme de petits déplacements. La Fig. 2.1 présente schématiquement
le principe d’évolution incrémentale de la géométrie pour converger vers une géométrie
finale ayant subi une grande déformation par rapport a la configuration initiale. Un grand
avantage d’avoir une géométrie évolutive est que les conditions aux limites suivent
les surfaces qui leurs sont associées.

Bien que tres utilisée pour la modélisation du comportements mécanique de métaux ou
de polymeéres, la formulation lagrangienne actualisée n’est a notre connaissance pas
exploitée pour la modélisation de pates céramiques.
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Surface avec

Géométrie initiale condition aux
limites

Géométrie finale

t=0,25 t=0,5 t=0,75

Géomeétries intermédiaires

Figure 2.1: Schématisation du principe de résolution par évolution incrémentale de la géométrie.

Dans la suite de cette partie, la formulation lagrangienne actualisée va étre présentée
sous forme d’équations. Dans le but d’obtenir des formulations claires, les conventions
de notation suivantes ont été utilisées [56]:
- les notations indicielles X; et X;; sont utilisées pour désigner respectivement les
vecteurs et les matrices,
+ l'indice a gauche du symbole indique le temps de référence. Par exemple, , X
indique que la variable X est évaluée en faisant référence au temps t,
 I'exposant a gauche du symbole indique le temps de considération de la grandeur.
‘X indique par exemple la valeur de la variable X au temps t, ce qui correspondrait
a X (t) avec une notation classique,
* une virgule dans I'indice de droite indique une dérivation par rapport a la variable
géometrique. X, ; indique par exemple la dérivée partielle de X; par rapport a la
coordonnée z;. En notation classique cela serait écrit : X, ;, = %.

J

La Fig. 2.2 présente les différentes configurations auxquelles les expressions dévelop-
pées dans ce chapitre feront référence. Cette figure présente également plusieurs
grandeurs qui seront reprises dans les équations qui vont suivre. La position d’'un
point dans la configuration actuelle (au temps t) est notée ‘z; et, dans cette méme
configuration, la géométrie est notée V. Le déplacement du point i est quant a lui noté
u;. |l'y est également présenté I'incrément de temps At qui sépare la configuration
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actuelle de la nouvelle configuration calculée. Lincrément de déplacement du point i
entre la configuration actuelle et la nouvelle configuration est lui noté A,u,.

Configuration actuelle

Configuration initiale Nouvelle configuration

Figure 2.2: Configurations de référence.

Au temps t, la position relative de deux points s’écrit d'z,. Le gradient de la trans-
formation s’écrit donc :

De la méme maniéere que pour les équations de thermique et de transfert de masse
présentées dans la partie précédente, il est nécessaire d’obtenir une formulation vari-
ationnelle du probleme afin de pouvoir dériver une solution numérique. Pour cela il
faut partir du principe du travail virtuel :

[ § RS0 e AV = Ry (2.11)
ol “F4/S,; est le second tenseur de Piola-Kirchoff en référence au temps t et "¢,
est le tenseur des déformations de Green-Lagrange. Le principe du travail virtuel
(Eqg. 2.11) dit que la somme des travaux virtuels internes est égale a la somme des
travaux virtuels externes (R.,,). Dans le cas de notre modele, les variations dimen-
sionnelles liées au retrait de séchage étant d’origine internes, et non le fruit de forces

extérieures, aucune condition limite n’est appliquée pour la partie mécanique, le principe
du travail virtuel s’écrit donc :

t+At t+At t _
/ 19,678 d'V =0 (2.12)
%
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Il est possible de décomposer chacun de ces deux termes comme la somme d’un
terme connu et d’'un incrément inconnu :

t+A§€ij = i%’ + AtGij = AtEij (2.14)

ou ‘T;; est le tenseur des contraintes de Cauchy-Lagrange et j¢;; = 0.
La déformation s’exprime :

1
HAiQ‘j = §(Atui,j + A+ Ay Ay ;) (2.15)

Lincrément de déformation s’écrit alors :

ij

1 1
Aseyy = §(Atum‘ +Aguy;) + éAt“k,z‘Atuk,j (2.16)

On définit alors les incréments de déformations linéaires et non-linéaires :

1
Ateij — §(Atu2,] + Atuj,i) (2.17)
1
Aﬂh’j = §Atuk,¢Atuk,j (2.18)

Lincrément de déformation et I'incrément de déformation virtuel en sont déduits :

A,

ij

= Ay + Ay, (2.19)

00 = 00 e, + 00 M, (2.20)
Le principe du travail virtuel devient alors :

Z § ASEAT e d'V + / , 'T,;60e,;d'V + / § "T,;6An,;d'V =0 (2.21)

Le terme [, A,S;;6A" e, d'V est alors linéarisé par un développement en série de
Taylor en négligeant les termes d’ordre supérieur [54] :

OA,S,;

/ § AtSijéAHAieijdtV = / § WAteklé(Ateij + A;)d'V (2.22)
t t 1€kl
ON,S;;

= o atTAiﬁkl(Atekl + A )d(Ae; + Atnij)dtv
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Ici, les termes non-linéaires 0A,n;; et An,, peuvent étre négligés. Le premier terme

Lo 0A,S, . T . .
de la série de Taylor J=="- est le tenseur de rigidité ,C;;,,. Le principe du travail

t-kl

virtuel linéarisé peut alors étre écrit :

/ tCijklAtekléAteijdtV—l—/ 2‘/TijéAteijdtV#—/ "T;0Am;,;d'V =0 (2.23)
ty/ ty/ ty

En raison de la linéarisation du principe du travail virtuel, il est nécessaire de réaliser
une étape d'’itération durant laquelle la résolution est répétée jusqu’a ce que l'incrément
virtuel de déformation devienne négligeable devant une certaine tolérance. Léquation
résolue pour k = 1, 2, 3,..., est :

/ to}fk—l”Ate,g’?mteijdtwv + / T VA el Vat Ay (2.24)
t+Aty/ (k—1) t+Aty (k—1)

+ / T VsAnYd AV =0
t+ Aty (k—1)

Léquation 2.23 est la formulation variationnelle sur laquelle I'algorithme va itérer pour
calculer les déformations de la géométrie a chaque incrément de temps durant la
simulation.

Dans le modele présenté dans ce chapitre, les variations dimensionnelles liées au
retrait de séchage sont d’origine interne et induites par la variation de la teneur en eau
dans le matériau. Une méthode a été développée pour prendre en compte le retrait par
un couplage entre la teneur en eau du matériau et la partie mécanique du modele.

2.2.2 Prise en compte des variations dimensionnelles liées au
retrait de séchage

Afin de modéliser correctement le retrait de séchage, il est nécessaire de connaitre le
comportement du matériau lors du séchage. Comme présenté dans le premier chapitre,
la méthode la plus courante pour quantifier le retrait est de mesurer la variation de
longueur d’'un échantillon en fonction de la teneur en eau pendant un séchage lent pour
que la teneur en eau soit uniforme. La courbe obtenue grace a ces valeurs mesurées
tout au long du séchage est la courbe de Bigot. Un exemple de courbe de Bigot
obtenue sur une pate de porcelaine est présentée sur la Fig. 2.3, ou il est donc possible
d’observer la teneur en eau en base seche d’'un échantillon en fonction de son retrait,
lui aussi calculé par rapport a la longueur finale.
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|
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Retrait

Figure 2.3: Exemple d’une courbe de Bigot obtenue sur une pate de porcelaine.

Cette courbe étant obtenue avec le retrait calculé par rapport a la longueur séche elle
ne peut pas étre utilisée pour modéliser le retrait de séchage. Il est pour cela nécessaire
de calculer le retrait de séchage par rapport a la longueur initiale de I'’échantillon. Le
retrait (R;;,) est donc calculé avec la formule :

L, —L
Li

Riin = (2.25)
ou L est la longueur du produit a un instant t, et ; est la longueur initiale du produit. Le
retrait de séchage est ici calculé par rapport a la longueur initiale de I'’échantillon. Une
courbe comme celle présentée sur la Fig. 2.4(a) peut alors alors étre obtenue.

A partir de cette courbe il est possible de déterminer le retrait comme une déformation
a appliquer a chaque pas de temps en fonction de la quantité d’eau évaporée entre
un instant ¢t — 1 et un instant ¢. Afin de pouvoir calculer cette valeur, il est nécessaire
d’'utiliser une expression analytique du retrait en fonction de la teneur en eau. Une
maniére directe de le faire est de considérer que la courbe présente deux sections
linéaires que I'on peut modéliser par deux droites, comme illustré sur la Fig 2.4(b). Les
équations des droites obtenues, dont un exemple est donné par I'Eq. 2.26, sont alors
utilisées pour déterminer la valeur de déformation a appliquer.
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0.01 —— Valeurs expérimentales
0.001 —— Valeurs analytiques

0.05 0.10 0.15 0.20 0.25 0.30 0.35 0.40
0.10 0.15 0.20 0.25 0.30 0.35 0.40 Teneur en eau (base séche)
Teneur en eau (base séche)

(b) Courbe expérimentale et approximation par deux

(a) Courbe expérimentale. droites.

Figure 2.4: Courbes de retrait de séchage par rapport a la longueur initiale présentées en
fonction de la teneur en eau base séche.

Ry = 0,065 VX < 0,264

(2.26)
Riin, = —6,87 x 107 + 0,196 VX > 0,264

LEqg. 2.27 permet de calculer alors un nombre adimensionnel décrivant la variation
dimensionnelle liée au retrait de séchage du produit entre un instant ¢ — 1 et un instant
t, le coefficient de retrait :

B (1= Run('X)) = (1 = Rin("'X))
b=t ( 1 — Ryjn('X) ) (=.27)

ou ‘X et '"1X sont les teneurs en eau locales aux incréments de temps t et t — 1. Ce
nombre apparait dans le tenseur des déformations induites par le retrait :

Ly

t _retrait __
t—1€ =

0 O
0 L. O (2.28)
0 0 L,
Le tenseur présenté sur I'Eq. 2.28 permet de modéliser les déformations liées a un
retrait de séchage isotrope. Ce tenseur est calculé localement, c’est-a-dire pour chaque
noeud du maillage. |l est aussi possible de modéliser les déformations liées a un
séchage anisotrope en utilisant des équations de retrait différentes en fonction de la

direction, ce qui donnera des valeurs de L, différentes sur la diagonale du tenseur.

Le tenseur des déformations liées au retrait , {¢""** intervient dans le calcul du tenseur
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du gradient de déformation total, définit par I'expression :
OtFtotal — tF t_iferetrait (229)

Le tenseur du gradient de déformation total est utilisé pour le calcul du tenseur des
contraintes de Cauchy-Lagrange, a travers I'expression suivante :
tTij — OtFﬂitI;)tal (fSkl OtF;lotal OtjtotalT (230)

ou 1S, est le second tenseur de Piola Kirchoff et J.J*" est le jacobien incluant la
déformation liée au retrait pris lors du dernier incrément défini tel que :

(;tJtotal _ tJ det(tifETetTait> (231)

Le couplage entre la partie mécanique et la teneur en eau est donc assuré par
I'intégration d’'un tenseur des déformations liées au retrait (,_fe""**) qui intervient
dans le calcul du tenseur des contraintes de Cauchy-Lagrange qui lui méme apparait
dans la formulation variationnelle de la partie mécanique du modele (Eq. 2.23).
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2.3 Résolution numérique du modele

La méthode de résolution d’'un modéle numérique peut varier en fonction du modéle
et de ses conditions de convergence. Cette partie présente I'algorithme de résolution
utilisé pour le modele multiphysique qui a été présenté.

2.3.1 Fonctionnement général de la méthode de résolution

La Fig. 2.5 schématise de maniére simplifiée I'algorithme de résolution. Cet algorithme
est basé sur la méthode de Newton-Raphson, et consiste en deux boucles imbriquées.

» Une boucle pour incrémenter le temps : cette boucle fait avancer les incréments
de temps de la simulation. C’est elle qui fait évoluer la résolution du temps ¢ au
temps t + At.

» Une boucle de convergence itérative : cette boucle est exécutée a chaque pas
de temps, et continue jusqu’a ce que la solution calculée pour la formulation
variationnelle du probleme converge. Elle permet d’améliorer la stabilité du modéle
en limitant les risques de divergence.

Initialisation des variables

pour chaque pas de temps faire :

tant que norme(résultat) > tolérance faire :

Résolution du systeme

Mise a jour de la géométrie

fin de tant que

fin de pour chaque

Figure 2.5: Schématisation simplifiée de I'algorithme de résolution.

La formulation variationnelle pour laquelle la solution est calculée dans la boucle de
convergence itérative est la somme de la formulation variationnelle définie pour les
transferts de masse et de chaleur (Eq. 2.8) et de la formulation variationnelle définie
pour la partie mécanique (Eq. 2.23).
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2.3.2 Description des étapes de l'algorithme

Chacune des étapes de 'algorithme joue un réle précis dans la convergence du modeéle
vers un résultat fiable. Dans cette partie, chacune d’elles est détaillée afin d’offrir une
bonne compréhension de la démarche de résolution de I'algorithme.

Initialisation des variables

La premiere étape d’un algorithme de résolution de modéle numérique est l'initialisation
des variables nécessaires pour le calcul. Elle est importante car, pour étre capable de
calculer les grandeurs a un incrément donné, I'algorithme doit connaitre les valeurs de
ces grandeurs a l'incrément précédent. Le rble de cette étape est donc de fournir un
point de départ a I'algorithme.

Létape d'initialisation débute au lancement de I'algorithme et attribue une valeur initiale
aux différentes variables nécessaires au calcul du premier incrément de temps. Des
valeurs initiales pour la température, la concentration et le déplacement sont donc
donnés ainsi qu’une valeur pour le tenseur du gradient de déformation JF et pour son
jacobien 0J. Cette étape est résumée dans I'Algorithme 1.

Algorithm 1 Initialisation des variables
OT = ﬂmt

OC = Cinit

0 ) .

eretralt — E;Tebgalt

OFtoml =7

0 Jtotal =1

aRon 2

Résolution du modele

La résolution du modéle permet d’obtenir les valeurs de température, de concentration
et de déplacement pour chaque incrément de temps. Pour chaque incrément de temps,
une boucle itérative est réalisée ou une solution de la formulation variationnelle est
calculée. Lalgorithme met alors a jour les grandeurs puis modifie la géométrie grace a la
technique des éléments finis lagrangiens-eulériens arbitraires. Cette technique permet
au maillage a l'intérieur de la géométrie de se déplacer arbitrairement pour optimiser la
forme des éléments, tandis que le maillage aux frontiéres se déplace en respectant la
géométrie afin de conserver des conditions aux limites bien appliquées. Dans le cas de
notre modeéle cette technique a été réduite a une formulation par éléments finis basée
sur le modéle lagrangien en assimilant la déformation du maillage au mouvement du
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matériau.

A la fin de chaque itération la norme de chacune des grandeurs obtenues est comparée
a une tolérance. Si une de ces normes est supérieure a la tolérance alors une nouvelle
solution est calculée, et ce jusqu’a ce que le résultat converge, et que les normes
soient inférieures a la tolérance. La solution alors obtenue correspond aux champs de
température, de concentration et de déplacement pour I'incrément actuel. A partir du
champ de concentration dans la géométrie il est alors possible de calculer le tenseur
des déformations liées au retrait ‘2l qui correspond au retrait provoqué par la
variation de concentration entre ¢t et ¢t + At. Le tenseur du gradient de déformation
total "4 FI™ et son jacobien “T4fJ™"* sont alors calculés et utilisés a I'incrément de
temps suivant pour le calcul de la déformation de la géométrie. LAlgorithme 2 résume
la méthode de résolution décrite.

Algorithm 2 Résolution du systeme

1: while ¢ < durée de simulation do

2 while norme de chaque grandeur calculée > tolérance do
3 Résolution de la formulation variationnelle (Eq. 2.23)

4: Mise a jour de la température : ‘T" < T + AT

5: Mise & jour de la concentration : /C' < ‘C + *+5C
6

7

8

Mise a jour du déplacement : fu,; + {u;; + ",
Modification de la géométrie avec Algorithme 3
; end while
9: Calcul du tenseur des déformations lié au retrait :
10:  Calcul du tenseur du gradient de déformation total : “F4/ Fiot* =
11:  Mise & jour de son jacobien : "F4/jiotel = tTAL ] det(THAleretraity

12: end while

t+At _retrait
+€

t+AtF t+At _retrait
oty €k

Mise a jour de la géométrie

Cette étape, située a chaque fin d’itération, fait la particularité du modéle. Lalgorithme
calcule le tenseur du gradient de déformation de l'itération "*4/F;; et son jacobien "*4/.J.
Il est alors possible d’additionner les pré-déformations : le tenseur du gradient de
déformation total “*4'F"! et son jacobien ‘4! sont mis & jours pour l'itération
suivante. Le déplacement calculé lors de [l'itération ”Aﬁuij est ensuite affecté au

maillage. Cette étape est résumée dans I’Algorithme 3.
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Algorithm 3 Mise a jour de la géométrie

1: Calcul du tenseur du gradient de déformation de litération: “*4/F,. = I + V"™ *u,;
2: Calcul de son jacobien : “*4/J = det(""/F;))

3: Mise a jour du tenseur du gradient de déformation total : !*4fFitel
t+AtF t+AtFtota,l
t- g 0+ ik
4: Mise & jour de son jacobien : "4 jiotal « AL tHAL ptotal

5: Déplacement du maillage & partir des valeurs de "**fu,;

2.4 Validation du modele

Des lors qu’'un modéle numérique est construit il est nécessaire d’évaluer sa précision
par rapport a des données expérimentales ou des solutions analytiques. Une fois ce
travail réalisé il est alors possible de valider son utilisation dans un contexte donné.
Dans le cas du modéle présenté ici, la validation consistera dans un premier temps a
vérifier si la bonne valeur de la température humide est obtenue puis si la vitesse de
séchage calculée est en accord avec la réalité expérimentale.

2.4.1 Obtention de la température humide

Une maniere de s’assurer du bon fonctionnement du couplage des transferts de masse
et de chaleur est d’évaluer la température de la surface exposée au séchage une fois
gu’elle s’est stabilisée. La température alors atteinte par la surface est la température
humide. Il s’agit de la température d’équilibre d’'une petite quantité d’eau soumise a un
séchage par convection. La chaleur nécessaire a I'évaporation est puisée dans I'air
provoquant une diminution de la température qui est fonction des caractéristiques de
I'air (température et humidité relative).

Une simulation simple utilisant le modele numérique a été réalisée afin de calculer la
température humide d’un cube de 2x2x2 cm3. La géométrie et les conditions aux limites
sont décrites par la Fig. 2.6. Léchantillon est soumis a un air de séchage a 30°C et
40% d’humidité relative et les valeurs des propriétés thermo-physiques du matériau
sont extraites de la littérature.

Léchantillon est modélisé durant I'étape de séchage a vitesse constante, c’est-a-dire
que l'activité de I'eau est fixée a 1 (la surface de I'échantillon se comporte comme une
surface d’eau libre). La valeur de la température, apres stabilisation, qui est relevée au
centre de la surface supérieure de I'échantillon est de 19,84°C. A partir des propriétés
de I'air de séchage il est possible de retrouver la valeur théorique de la température
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[ ] Surface exposée au séchage convectif

B surface isolée

@® Point de mesure de la température

Figure 2.6: Schématisation de la géométrie et des conditions limites pour la simulation.

Tair (en OC) HR (en °/°) Th,simulation (en OC) Th,theorique (en OC)

30 40 19,8 20,0
30 50 21,8 22,0
30 70 25,4 25,5
20 40 12,1 12,2
20 50 13,6 13,7
20 70 16,3 16,5

Table 2.1: Valeurs de température humide simulées et théoriques

humide en utilisant un diagramme psychrométrique. Le diagramme indique une tem-
pérature humide théorique d’environ 20°C.

Plusieurs autres simulations ont été réalisées avec des propriétés différentes pour I'air
de séchage afin de s’assurer de la fiabilité du modéle, et les résultats sont reportés
dans le tableau 2.1. Les valeurs de température humide obtenues avec le modéle sont
en bon accord avec la température humide théorique.

2.4.2 Suivi du séchage en fonction du temps

Une autre maniere de valider le modéle de séchage convectif est de comparer la
vitesse de séchage expérimentale d’'un échantillon a celle obtenue par simulation. Cette
méthode permet d’évaluer non seulement la fiabilité du modéle mais aussi la qualité
des propriétés thermo-physiques insérées dans le modele. Ainsi, pour cette étape de
validation, les résultats seront obtenus en utilisant des propriétés précisément mesurées
dans la littérature pour une pate d’alumine [25].

Un échantillon cubique de pate d’alumine a été suivi lors de son séchage dans une
enceinte climatique a 30°C et 50% d’humidité relative. La masse et la température de
la surface ont été mesurées tout au long du séchage. Une simulation a été réalisée
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—-=- Température simulée —-=- Teneur en eau simulée
—— Température expérimentale —— Teneur en eau expérimentale
304 0.30
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224

Température de surface (en °C)

204 j
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(a) Température de surface (b) Teneur en eau

Figure 2.7: Comparaison de la cinétique de séchage d’un bloc d’alumine : expérimental vs
modéle

prenant en compte les mémes caractéristiques pour I'air de séchage et en utilisant les
propriétés thermo-physique d’une pate d’alumine telles que décrites dans le travail de
S. Oummadi [25]. Il est donc possible de tracer I'évolution de la teneur en eau et de la
température avec les résultats de la simulation et de I'expérience.

La Fig. 2.7 présente la teneur en eau et la température de surface en fonction du
temps, déterminées expérimentalement et pas modélisation. Le profil de température
de surface (Fig. 2.7(a)) issu de la simulation est en bonne adéquation avec le profil
de température de surface expérimental. De la méme maniere, le profil de teneur en
eau (Fig. 2.7(b)) issu de la simulation est en bon accord avec le profil de teneur en eau
expérimental.

A partir des résultats montrés sur la Fig. 2.7, il est possible de valider I'utilisation du
modéle pour le calcul de la vitesse de séchage, ce qui correspond principalement au
couplage entre les transferts de chaleur et de masse.
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2.5 Conclusion

La construction du modéle numérique du séchage convectif d’'une pate céramique
présenté dans ce chapitre a nécessité plusieurs étapes. Dans un premier temps nous
avons posé quelques hypothéses permettant de simplifier le probleme. Cette étape est
importante car sans ces hypotheéses le modeéle serait trop complexe et nécessiterait
une puissance et des temps de calcul trop important pour étre intéressant. A partir des
hypothéses, les lois de comportement internes du matériau ainsi que les conditions aux
limites ont pu étre déterminées. Un modéle multiphysique du séchage convectif avec
un couplage fort entre les transferts de chaleur et de masse a été construit.

Dans le but d’obtenir un modeéle plus fiable, une physique a été ajoutée pour modéliser
les variations dimensionnelles liées au retrait de séchage. Pour cela la formulation
lagrangienne actualisée, une méthode issue de la mécanique des milieux continus, a
été utilisée. Cette méthode, couplée avec le calcul d’'un tenseur des déformations liées
au retrait, permet de faire varier la géométrie et le maillage au cours de la simulation.

Le modéle obtenu a été validé pour la modélisation du séchage convectif de produits
céramiques grace a des valeurs théoriques de température humide ainsi que des suivis
de séchage issus de la littérature.
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Chapitre 3 — Mesure des propriétés physiques pour la modélisation du séchage d’'une
pate pour le robocasting

L’OBJECTIF de ce chapitre est de présenter 'étude menée sur la pate de porcelaine
utilisée lors de cette these. Le modéle est dans un premier temps mis en oeuvre pour
montrer l'influence des parameétres de la pate et de lair sur le séchage d’'un produit
céramique en cru et I'importance d’obtenir des données d’entrée fiables pour le modele.
La pate est ensuite analysée pour obtenir des informations sur sa composition et sa
granulométrie, permettant ainsi de mieux comprendre et expliquer son comportement
lors du séchage. Enfin les méthodes de mesure utilisées pour déterminer les valeurs
des propriétés physiques et les résultats obtenus sont présentés.

3.1 Etude de I'influence des conditions extérieures sur
le séchage d’un produit céramique

Linfluence des conditions extérieures sur le séchage d’un produit céramique a été
étudiée avec I'aide du modele. Les simulations réalisées se basent sur un cube de
2x2x2 cm? de pate d’alumine dont les propriétés ont été extraites de la littérature [25].
Ce choix a été fait car cette pate présente un comportement lors du séchage en accord
avec la description théorique présentée dans le chapitre 1.

Les conditions extérieures imposées a un produit céramique lors de son séchage sont
la température de I'air, ’humidité relative et le coefficient d’échange par convection h. La
valeur de h dépend du flux d’air auquel est exposé le produit. Lobjectif est ici d’observer
si une faible variation de la valeur du coefficient d’échange par convection provoque
une variation significative du comportement au séchage d’'un produit céramique. Les
valeurs utilisées pour les simulations sont h = 35 Wm2.K"', h = 40 Wm2K", et
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pate pour le robocasting
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Figure 3.1: Teneur en eau en base séche et température de surface pendant le séchage pour
différentes valeurs de h avec un air de séchage a 30°C et 50% HR.

La Fig. 3.1 présente I'évolution de la teneur en eau et de la température de la sur-
face obtenues par modélisation. Dans les trois situations, apres un régime transitoire
d’environ 10 minutes, la température de surface se stabilise a une valeur constante
pendant un période qui correspond a I'étape de séchage a vitesse constante (CRP).
Cette période est aussi visible sur la courbe de teneur en eau qui présente une partie
linéaire. Apres la CRP, la deuxiéme augmentation de température est expliquée par la
diminution de la teneur en eau a la surface du produit qui provoque la diminution de
I'activité en dessous de 1 et qui limite le flux d’eau évaporée, selon les Eq. 1.10 et 1.11.
Cette diminution de la quantité d’eau évaporée s’accompagne de 'augmentation de la
température selon I'Eq. 1.12.

Une augmentation du coefficient d’échange par convection entraine une accélération
du séchage. Ainsi, une augmentation de h de 35 a 45 W.m2.K"! réduit la durée de la
CRP d’environ 30%, ce qui peut aussi étre déduit de I'Eq. 1.10 puisque les coefficients
de transfert de masse et de chaleur sont proportionnels (Eq. 1.13).

Le séchage d’'un produit céramique est aussi trés sensible a ’humidité relative de l'air.
La Fig. 3.2 présente la teneur en eau en base séche en fonction du temps pour trois
valeurs différentes d’humidité relative de I'air de séchage. La durée de la CRP est
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réduite par un facteur 2 pour un changement de HR = 75% a HR = 50%, et encore
de HR =50% a HR = 25%. Laugmentation de '’humidité relative de I'air de séchage
est une méthode connue pour diminuer la vitesse du séchage d’'un produit céramique.
Une connaissance précise des valeurs de h et de H R est nécessaire pour obtenir des
prédictions réalistes avec le modele.

— HR=25%
—+= HR = 50%
-=- HR = 75%

0.25 4

0.20 1

0.15

0.10 1

Teneur en eau (BS)

0.05

0.00 +

Temps (en heure)

Figure 3.2: Teneur en eau en base séche pendant le séchage pour différentes valeurs de HR
avec un air de séchage a 30°C.

Le r6le du coefficient de diffusion équivalent dans I’évolution de la teneur en eau d’'un
échantillon au cours du séchage a ensuite été étudié. La géométrie utilisée pour les
simulations est un pavé droit de 1,5x1,5x4,0 cm?. Cette forme a été utilisée dans une
étude précédente qui a permis mettre en évidence expérimentalement des gradients de
teneur en eau [52]. Seule la face supérieure de 1,5x1,5 cm? est exposée au séchage de
maniere a obtenir un transfert de masse en 1D. Les surfaces qui ne sont pas exposées
au séchage échangent toutefois de la chaleur avec le milieu extérieur. Plusieurs simula-
tions avec des valeurs de D, décroissantes ont été utilisées pour simuler le séchage
complet de cet échantillon et la teneur en eau a été suivie en 9 points le long de la
hauteur de I'échantillon.

La Fig. 3.3 présente les résultats des simulations. Les résultats obtenus pour des
valeurs de D,, > 10® m?2.s™ ne sont pas montrés, les distributions de teneur en eau
calculées étant similaire a celle de la Fig. 3.3(a), c’est-a-dire une teneur uniforme pen-
dant toute la durée du séchage. Pour D, = 107 m?.s™, la Fig. 3.3(b) révéle une teneur
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Figure 3.3: Teneur en eau en fonction du temps, a 9 positions différentes dans la hauteur de
I’échantillon, avec un air de séchage a 40°C et 22,5% HR. La courbe supérieure correspond a
la base de I'’échantillon. La courbe inférieure correspond a la surface exposée au séchage.

en eau non-uniforme. La littérature montre que la valeur du coefficient de diffusion
équivalent d’'une pate peut varier entre 10° et 10° m2.s™' en fonction de sa teneur
en eau et des caractéristiques du réseau poreux [25]. Il est donc important d’estimer
expérimentalement ce coefficient afin de modéliser de maniére réaliste le transfert de
masse dans le matériau au cours du séchage.
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(a) Plaquettes de kaolinite et autres grains correspon-(b) Grain appartenant au second mode de distribu-
dant au premier mode de distribution. tion.

Figure 3.4: Images obtenues au MEB environnemental sur un échantillon de pate EZPrint3D-E.

3.2 Présentation de la pate de porcelaine

Les travaux présentés au travers de cette these ont été réalisés avec une pate de
porcelaine commercialisée par Imerys dont la référence est EZPrint3D-E. Afin de mieux
comprendre les propriétés et le comportement au séchage de ce matériau, plusieurs
analyses ont été réalisées.

3.2.1 Etude de la taille et de la forme des grains

La pate utilisée dans cette étude est une pate de porcelaine, qui contient donc de la
kaolinite dont les grains ont une forme fortement anisométrique puisqu’ils se présentent
sous forme de plaquettes. Il est donc important d’étudier la morphologie et la distribution
en taille des grains contenus dans la pate afin de pouvoir expliquer les phénomeénes
observés lors de I'extrusion et de séchage.

Une observation des grains a été réalisée dans un microscope électronique a balayage
(MEB). Les images présentées sur la Fig. 3.4 ont été obtenues sur un échantillon de
poudre de pate séchée, dispersée dans de I'éthanol puis désagrégée dans un bain a
ultrasons. La pate présente un grand nombre de plaquettes dont la taille est générale-
ment comprise entre 1 et 2 um. Il peut également y étre observé de fines aiguilles dont
la longueur est inférieur a 1 um. La péate présente également des grains de grande
taille, généralement comprise entre 5 et 20 um.

La distribution granulométrique a été étudiée a I'aide d’'un granulometre laser (HORIBA
LA-950) avec une base de distribution en volume. Les résultats reportés sur la Fig. 3.5
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Doy Dos Doy
1,06 2,59 22,45
Table 3.1: Diametres seuils mesurés lors de I'analyse granulométrique en volume (en pm)

montrent une distribution de grains bimodale, avec un premier mode centré sur 2 um et
un deuxieme sur 11 um. Le Tableau 3.1 présente les diamétres seuils mesurés lors de
I'analyse. La pate présente un D, 5 de 2,59 pm.

>
3
Fréguence cumulée (%)

Volume (%)

IS
5

1072 107t ° 10t 2 10%
Diametre (um)

Figure 3.5: Résultat de I'analyse granulométrique de la pate EZPrint3D-E en volume.

La présence de plaquettes de kaolinite, attendue puisqu’il s’agit d’'un péate de porcelaine,
peut avoir un impact sur le retrait des produits mis en forme par robocasting. Il peut
donc étre intéressant de quantifier la proportion de kaolinite dans la pate.

3.2.2 Analyse thermique différentielle et thermogravimétrique

Une analyse thermique de la pate étudiée a été réalisée afin de mieux cerner son évo-
lution lors du traitement thermique. Léchantillon utilisé pour I'analyse a préalablement
été séché dans une étuve.

Les résultats sont reportés sur la Fig. 3.6. La courbe de masse présente une premiere
perte d’environ 0,5% aux alentours de 100°C qui correspond a I'évaporation de I'eau
restante dans I'échantillon. Une grande perte de masse d’environ 7% est ensuite ob-
servée entre 450 et 750°C couplée a un pique endothermique a 520°C qui correspond
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Figure 3.6: Résultats de I'analyse thermique différentielle et thermogravimétrique sur un
échantillon de pate EZPrint3D-E

a la deshydroxylation de la kaolinite présente dans la pate. Un pic exothermique est
finalement observé a 980°C, souvent expliqué dans la littérature comme une réorgani-
sation structurale de la métakaolinite.

La pate se présente donc comme une pate de porcelaine classique contenant environ
50% de kaolinite, estimé grace a la perte de masse de 7% lors de sa deshydroxyla-
tion. Par ailleurs, 'analyse thermogravimétrique ne permet pas d’observer de perte
de masse liée au départ de matiere organique, ce qui peut indiquer que I'eau est
'unique solvant utilise.
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3.3 Mesure des propriétés physiques de la pate de
porcelaine

Lexploitation du modele numérique pour prédire le comportement lors du séchage
convectif d’'un objet céramique en cru nécessite de connaitre précisément les propriétés
qui gouvernent les transferts de masse et de chaleur. Plusieurs méthodes permettant
de mesurer le coefficient de diffusion, I'activité de I'eau et le coefficient d’échange
par convection vont étre présentées puis appliquées a la mesure de ces propriétés
sur la pate de porcelaine.

3.3.1 Estimation du coefficient de diffusion équivalent

La mesure du coefficient de diffusion équivalent (D,,) d’une pate céramique est réalisée
en suivant la distribution de la teneur en eau d’'un échantillon a une échelle macro-
scopique pendant son séchage selon le protocole proposé par Oummadi [52].

La distribution de teneur en eau, a un temps de séchage précis, est obtenue en utilisant
un échantillon de péate cylindrique de 10 mm de diameétre et de 40 mm de hauteur.
Léchantillon est placé dans une enceinte climatique (Weiss Technik LabEvent) a une
température de 40°C et 30% d’humidité relative. Seule une face est exposée au
séchage, les autres faces sont couvertes d’un film en polyvinyl pour se rapprocher d’'une
situation de transfert en 1D. Léchantillon est retiré a un temps précis puis découpé en 4
sous-échantillons, comme illustré sur la Fig. 3.7, qui sont ensuite pesés et placés dans
une étuve (Memmert) a 105°C. Les sous-échantillons sont pesés une nouvelle fois 24h
plus tard afin d’obtenir leur masse finale aprés évaporation de toute leur eau.

Surface exposée au

séchage —
M’
1

= 4 sous échantillons

I
)(

P (oh 11111 ~—

-

Echantillon

Figure 3.7: Représentation schématique de I'échantillon utilisé pour la mesure du coefficient de
diffusion équivalent.

Nicolas LAURO| These de doctorat | Université de Limoges 74
Licence CC BY-NC-ND 3.0



Chapitre 3 — Mesure des propriétés physiques pour la modélisation du séchage d’'une
pate pour le robocasting

Lestimation du coefficient de diffusion équivalent nécessite de réaliser la mesure de la
distribution de teneur en eau pour plusieurs durées de séchage. A partir de la distribu-
tion de teneur en eau, il est possible d’estimer une valeur pour le coefficient de diffusion
équivalent. De maniere a simplifier I'analyse, le transport de I'eau est considéré unidi-
mensionnel. Le flux d’eau évaporée a la surface exposée au séchage (r = 0) s’écrit :

oC
o
ou D, est le coefficient de diffusion équivalent en m2.s™', et C est la concentration en
eau en mol.m= dans I'élément de volume proche de la surface. Une valeur approchée
du coefficient de diffusion équivalent peut étre obtenue par :

Jx:O = _Dw

(3.1)

Ja:zO

AC
Az

D, = (3.2)
ou ¢ est la différence de concentration entre les deux premiers sous-échantillons
proches de la surface exposée au séchage. Cette approximation est utilisée méme si
dans la réalité le gradient de concentration local est probablement plus fort au niveau
de la surface. Le flux d’eau J,—, correspond a la quantité d’eau évaporée par unité de
surface exposée au séchage et par seconde. |l est calculé en utilisant la perte de masse
totale de I'échantillon puisque seule la surface supérieure est exposée au séchage :
5, Vac

=TS AL
ou AC est la variation de concentration moyenne dans I'échantillon entier sur la péri-
ode At, S est I'aire de la surface exposée au séchage et V' est le volume de I'échantillon.

(3.3)

Les temps de séchage, avant la détermination de la teneur en eau dans les sous échan-
tillons, ont été fixés en suivant le séchage d’'un échantillon pendant 100 h. Ensuite, le
séchage des 12 échantillons pendant des temps échelonnés de 1h a 100 h et la mesure
de leur teneur en eau ont permis d’obtenir un suivi de I'’évolution du profil de teneur en
eau dans les échantillons, qui est présenté sur la Fig. 3.8. Sur ce graphique, le point
1 correspond a celui le plus proche de la surface exposée au séchage. Lapparition
d’un trés net gradient de teneur en eau peut étre observée dés la premiere heure de
séchage avant de s’estomper progressivement jusqu’a la courbe pour 6 h de séchage.
Dés 9 h le gradient de teneur en eau entre les échantillons 1 et 2 augmente a nouveau
pour atteindre un maximum vers 30 h. Le gradient diminue alors jusqu’a atteindre une
teneur en eau uniforme a 100 h.
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Figure 3.8: Evolution du profil de teneur en eau dans I'échantillon.

Un comportement similaire a déja été observé dans la littérature dans des échantillons
présentant deux distributions de tailles de pores [57]. Au début du séchage, les macro-
pores proches de la surface exposée a I'air commencent a se vider ce qui provoque
I'apparition d’un gradient de teneur en eau dans I'’échantillon. Ce gradient provoque
le transport de I'eau de l'intérieur de I'échantillon vers la surface, causant ainsi la
diminution de la teneur en eau dans les zones éloignées de la surface. Les mésopores
auront plutét tendance a rester remplis jusqu’a ce que tous les macropores soient vides.
Koptyug et al. avancent que si la bimodalité dans la distribution en taille des pores est
suffisamment prononcée, les forces capillaires seront telles que les mésopores a la
surface de I'échantillon restent pleins jusqu’a ce que tous les macropores présents a
I'intérieur du matériau soient vidés. Expérimentalement, cela se traduit par un écrase-
ment progressif du profil de teneur en eau dans I'échantillon jusqu’a une teneur en eau
quasi-uniforme et a une augmentation du coefficient de diffusion équivalent qui passe
par un maximum. Une fois tous les macropores vidés, les mésopores se vident a leur
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Temps (h)  J,—o (mol.m=2.s7!) 2€ (mol.m=7) D (m2s™!)
1 2,56 x 1072 4,10 x 10° 6,23 x 1078
3 1,33 x 1072 1,57 x 10° 8,46 x 1078
6 1,51 x 1072 6,72 x 10% 2,24 x 1077
9 5,40 x 1073 1,31 x 10° 4,10 x 108
12 1,41 x 1072 2,49 x 10° 5,67 x 10°8
15 8,17 x 1073 2,85 x 10° 2,87 x 10~8
20 2,50 x 1073 1,52 x 10° 1,64 x 1078
30 2,21 x 1073 2,11 x 10° 1,05 x 1078
40 2,09 x 1073 1,37 x 10° 1,53 x 10~8
50 9,67 x 1074 9,46 x 10* 1,02 x 1078
75 3,30 x 1074 3,83 x 10* 8,62 x 1079
100 1,93 x 1074 6,50 x 103 2,96 x 1078

Table 3.2: Estimation du coefficient de diffusion équivalent D,, pour la pate de porcelaine
EZPrint3D-E a différents moments du séchage

tour créant un nouveau gradient de teneur en eau dans I'’échantillon provoquant une
nouvelle étape de transport de I'eau de l'intérieur du matériau vers la surface exposée
au séchage. Létude granulométrique de la pate a révélé une distribution bimodale de la
taille des grains, ce qui pourrait induire I'apparition de deux populations de tailles de
pores.

Les valeurs obtenues pour le coefficient de diffusion équivalent et les grandeurs inter-
médiaires permettant de le calculer sont présentées dans le tableau 3.2. Lévolution de
la valeur du coefficient de diffusion équivalent D,, avec la teneur en eau du matériau est
présentée sur la Fig. 3.9. Le coefficient présente une augmentation avec la diminution
de la teneur en eau jusqu’a atteindre un maximum a 2,3x 10”7 m2.s™" pour environ 23%
de teneur en eau. |l diminue ensuite jusqu’a atteindre des valeurs proches de 10
m2.s'. Ce profil d’évolution du coefficient de diffusion équivalent a été observé par
Koptyug et al. dans les matériaux comportant deux populations de tailles de pores [57].

A partir de ces résultats, il a été nécessaire de déterminer une loi empirique de D,
qui sera utilisée dans le modele numérique. Cette loi, présentée sur la Fig. 3.9, a
été obtenue en faisant la différence entre deux approximations analytiques de la
fonction Heaviside :

D, = <16>< 107°+14x 10~ tanh(33(X -0, 20))) — (12>< 107°+12x 10~ tanh(30(X -0, 25))

(3.4)
ou X est la teneur en eau de la pate.
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Figure 3.9: Evolution du coefficient de diffusion équivalent D,, en fonction de la teneur en eau
dans le matériau obtenue expérimentalement et loi empirique utilisée pour la modélisation.

Sel LiCl K;CO; NaCl KCI K,CO,

RH 12% 43,2% 75,5% 85,1% 97,6%
Table 3.3: Solutions saturées en sels utilisées et humidité relatives associées a 20°C.

3.3.2 Activité de l'eau

Lactivité de I'eau, nécessaire pour la modélisation numérique, a été déduite des courbes
d’'isothermes de désorption obtenues par la méthode des solutions salines saturées.
Dans un environnement ou la température et '’humidité relative sont constantes, fixées
a T, et HR, un produit céramique cru perd de 'eau jusqu’a une masse d’équilibre. A
ce point d’équilibre il n’y a plus de transferts, ni de chaleur ni de masse (C, = C,;, et
T, = T,.), et I'activité de I'eau dans le produit a,, est égale a 'humidité relative de I'air
RH.

Plusieurs solutions salines saturées ont été utilisées pour fixer 'lhumidité relative selon
le tableau 3.3. Les échantillons de pate sont déposés dans une boite hermétique dans
laquelle se trouve également une solution saturée en sel, comme illustré par la Fig. 3.10.
La masse des échantillons est mesurée chaque jour jusqu’a ce qu’elle ne varie plus,
I'équilibre est alors atteint. Enfin la masse séche des échantillons est mesurée apres
un séchage de 24 h dans une étuve a 105°C.
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Figure 3.10: Représentation schématique du montage pour la mesure de I'activité de I'eau.
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séchage.

(b) Isotherme de désorption équivalent a la teneur
en eau en fonction de l'activité de I'eau a 20°C.

Figure 3.11: Courbes obtenues suite a la mesure de I'activité de I'eau sur la pate EZPrint3D-E

La mesure de I'activité de I'eau a été réalisée sur des échantillons de pate extrudés au
travers d’'une buse d’extrusion de 1,5 mm de diamétre. La forme des échantillons ainsi
obtenus permet d’atteindre le point d’équilibre rapidement en raison de la grande surface
d’échange avec I'environnement. Les résultats obtenus sont tracés sur la Fig. 3.11(a)
qui présente les valeurs de teneur en eau d’équilibre en fonction de '’humidité relative
de I'atmosphére de séchage. A partir de ces résultats il est possible de déduire la valeur
de I'activité de I'eau en fonction de la teneur en eau du matériau (Fig. 3.11(b)).

Durant le séchage, I'activité de I'eau est proche de 1 jusqu’a ce que la teneur en eau
a la surface du I'échantillon diminue sous 17%. Lactivité diminue alors pour atteindre
0,85 a 5% de teneur en eau, puis diminue fortement jusqu’a atteindre 0,12 a 1% de
teneur en eau.

De la méme maniére que pour le coefficient de diffusion équivalent, I'utilisation de ces
résultats dans le modele nécessite de déterminer une loi empirique pour 'activité de
'eau a partir des résultats expérimentaux. La relation d’Oswin a été utilisée :
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Figure 3.12: Loi empirique utilisée pour estimer I'activité de I'eau en fonction de la teneur en
eau du matériau.

B 1

=—
1+ (%)

ou X est la teneur en eau, et a et b sont des coefficients tels que a = 0,023 et b = 2,2

[58]. Les données expérimentales et obtenues par cette relation sont présentées
sur la Fig. 3.12.

(3.5)

o

3.3.3 Mesure du coefficient d’échange par convection

Le coefficient d’échange par convection h doit étre mesuré afin d’étre utilisé dans
le modéle numeérique. Pour réaliser la mesure, il est nécessaire de se placer dans
les mémes conditions de flux d’air que celles qui seront subies par le produit lors du
séchage.

Le coefficient d’échange par convection a été mesuré en utilisant la loi de refroidisse-
ment de Newton pour un solide mince, i.e. avec Bi < 0,1 :

T_Too o _t
T T 50)

ou T est la température du solide qui dépend du temps, T;, est sa température initiale,
T, est la température de l'air, t est le temps, et 7 est la constante de temps de
refroidissement, telle que :

T = (3.7)

Nicolas LAURO| These de doctorat | Université de Limoges 80
Licence CC BY-NC-ND 3.0



Chapitre 3 — Mesure des propriétés physiques pour la modélisation du séchage d’'une
pate pour le robocasting

Pyrometre

Point de mesure

Cylindre en aluminium

Figure 3.13: Représentation schématique du montage pour la mesure de coefficient d’échange
par convection h

ou S est l'aire de la surface d’échange, V' le volume du solide, C' sa chaleur spécifique
et p est sa masse volumique [23].

Cette méthode a été appliquée pour mesurer h en utilisant un cylindre en aluminium
(A ~ 200 W.m".K"). Le cylindre est chauffé puis placé dans la zone ou 'on souhaite
déterminer le coefficient. Un pyrometre (Lumasense IMPAC IN5 Plus) est placé au
dessus du cylindre pour mesurer sa température de surface dans une petite cavité qui
a été percée sur la surface supérieure et qui est recouverte de graphite. Une représen-
tation schématique de cette expérience est présentée sur la Fig. 3.13. Ceci permet
de supposer que le rayonnement est celui d’'un corps noir (¢ = 1). La température a
I'intérieur du cylindre est supposée uniforme comme son nombre de Biot est inférieur
a 0,1. La température est suivie pendant la durée du refroidissement, soit environ
15 minutes. Le coefficient h est déduit de la mesure de la constante de temps de
refroidissement 7.

La mesure du coefficient d’échange par convection h a été réalisée dans deux envi-
ronnements différents : a I'air ambiant sur I'espace de travail proche de la machine
de robocasting et a l'intérieur de I'enceinte climatique. La valeur de h mesurée a
I'air ambiant est de 10 W.m2.K" et celle a I'intérieur de I'enceinte climatique est de
30 W.m2.K'. La grande différence entre les deux valeurs de coefficient d’échange par
convection est due au régime de convection forcée imposé par une ventilation dans
'enceinte climatique lors de son fonctionnement.

3.3.4 Propriétés d’entrée du modele

La fiabilité des résultats de simulation obtenus avec le modéle reposent en partie sur la
qualité de ses paramétres d’entrée. Les propriétés physiques mesurées précédemment
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Parametre Symbole | Valeur Unité

Masse volumique du 3

SOlide Psolide 2600 kgm

Conductivité thermique A 1,5 W.m K"

anstante des gaz par- R 8.314 J.mol! K-

faits

Capacité calorifique du ' 1 -

solide Opsolzde 900 Jkg K

E;famte calorifique de Cpus 1000 Jkg K

Eg'rt]h;;pl',gsue vaponsa-|- ;1) 1 1000x (2501 —2,43(T— | Jkg'!
273,15))

Pression de vapeur sat- _

urante Py(T) 5.11564 — T+2?1:g.81775—32773,15 Pa

Activité de I'eau yy Eq. 3.5

C}ogfﬁment de diffusion D, Eq. 3.4 2.1

équivalent

Table 3.4: Valeurs pour les propriétés d’entrée du modeéle numérique

sont trés importantes pour 'obtention de résultats réalistes mais il existe plusieurs autres
propriétés jouant un réle important dans I'obtention de ces résultats. Les paramétres
d’entrée du modele sont présentés dans le tableau 3.4.

La conductivité thermique de la pate est considérée égale a celle d’'une pate de kaolin,
mesurée dans des travaux antérieurs [39]. Cette approximation est faite car la pate
est composée en majorité de kaolin et que la mesure de la conductivité thermique
nécessite une préparation d’échantillon longue. La capacité calorifique du solide a été
calculée en utilisant la loi des mélanges pour tenir compte de la fraction massique de
groupements hydoxyles, dont la contribution a été estimée par Ben Lakhal [59].
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3.4 Conclusion

Le modéle numérique a été mis en oeuvre pour réaliser une étude de l'influence des con-
ditions extérieures et du coefficient de diffusion équivalent sur le séchage d’'un produit
céramique. Les résultats ont montré que la vitesse de séchage augmente linéaire-
ment avec le coefficient d’échange par convection h et décroit avec 'augmentation
de I'humidité relative de l'air H R. Le coefficient de diffusion équivalent peut varier de
maniére importante durant le séchage, et le modele a montré comment la distribution
de teneur en eau est sensible a ce paramétre.

La pate utilisée est une pate de porcelaine commercialisée par Imerys sous la référence
EZPrint3D-E. Son étude granulométriqgue a montré qu’elle est composée de plaquettes
de diamétre médian 2.59 pm. Une analyse thermo-gravimétrique a permis d’estimer sa
teneur massique en kaolinite a environ 50%.

Afin de s’assurer que les simulations du séchage soient réalistes, il a été nécessaire
d’estimer des lois empiriques pour la valeur du coefficient de diffusion équivalent et de
I'activité de I'eau. Aprés avoir présenté les méthodes utilisées, ces deux parametres
ont été mesurés sur la pate de porcelaine utilisée lors de cette these. Le coefficient
de diffusion équivalent présente une variation avec la teneur en eau en deux étapes,
dont une hypothése serait, selon la littérature, la présence de deux populations de
taille de pores. Enfin, les valeurs des propriétés d’entrée du modele, nécessaires a la
modélisation de la pate, ont été présentées.
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Chapitre 4 — Caractérisation des retraits de séchage dans le procédé de robocasting

C E chapitre examine le comportement de produits céramiques, réalisés en utilisant la
pate de porcelaine, lors du séchage avec un attention particuliere concernant le retrait.
Des méthodes déja existantes pour la mesure du retrait d’une pate céramique seront
présentées, avant de détailler les méthodes qui ont été développées spécifiquement
pour les mesures sur des produits obtenus par robocasting. Le retrait de séchage de
produits imprimés sera ensuite étudié dans différentes configurations afin d’évaluer
I'influence du procédé de mise en forme sur le retrait.

4.1 Méthodes de mesure des variations dimensionnelles

4.1.1 Méthodes pour la mesure du retrait de séchage d’une pate
céramique

Cette partie présente deux méthodes de mesure du retrait sur une pate céramique. La
premiéere est une méthode couramment utilisée pour I'obtention de courbes de Bigot, et
la seconde, plus récente, est trés utile pour repérer une éventuelle anisotropie de retrait
selon la morphologie des grains de la pate et la méthode de mise en forme.

Mesure du retrait linéaire d’'une pate

Cette méthode consiste a utiliser un capteur pour mesurer la variation de hauteur d’'un
échantillon durant son séchage, qui peut étre couplé a un suivi de la masse afin de
tracer la courbe de Bigot.

Il existe plusieurs capteurs de mesure permettant de suivre la hauteur d’un échantillon
pendant son séchage. Dans notre cas, nous utilisons un capteur LVDT (Linear Variable
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Capteur LVDT —» Capteur laser

«—— Laser de mesure

Tige de mesure —> i

Echantillon Echantillon

Support Support

] «— Balance Balance —» [ ]

(a) Avec capteur LVDT (b) Avec capteur laser

Figure 4.1: Représentation schématique du montage pour la mesure de retrait linéaire

Differential Transformer) ou un capteur par triangulation laser. La Fig. 4.1 présente
schématiquement cette méthode de mesure pour les deux capteurs. Dans les deux con-
figurations le capteur est placé directement au dessus de I'échantillon et la mesure est
faite au centre de la surface, ce qui permet de s’affranchir des effets de bord. Lutilisation
d’un capteur LVDT est plus délicate car les frottements de la tige du capteur dans son
fourreau peuvent perturber la valeur de la masse. Ce capteur présente néanmoins
I'avantage de pouvoir étre utilisé a des températures et humidité relatives plus élevées
en comparaison au capteur laser.

Cette méthode de mesure du retrait permet d’obtenir des valeurs dans une seule
direction. S’il est possible de répéter la mesure pour obtenir le retrait dans plusieurs
directions, cela est impossible a réaliser sur le méme échantillon.

Mesure du retrait par suivi de marqueurs

La méthode de mise en forme du produit peut influencer son retrait de séchage dans
différentes directions, un phénomeéne qu’une simple mesure de retrait linéaire ne per-
met pas d’observer directement. Une méthode a été développée par Oummadi et al.
pour mesurer le retrait dans deux directions simultanément, permettant d’évaluer une
éventuelle anisotropie du retrait de séchage sans répétition de mesure [60].

Lapproche consiste a suivre tout au long du séchage, a 'aide d’'une caméra, la position
de marqueurs déposés sur la surface de I'échantillon. La Fig. 4.2 présente schéma-
tiquement le principe de fonctionnement. Neuf marqueurs sont déposés sur la surface
de I'’échantillon, ce qui permet a posteriori d’évaluer le retrait de séchage dans plusieurs
directions et a différents niveaux de la piece, permettant ainsi d’obtenir davantage
d’'information sur les retraits de séchage.
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Echantillon—\ Marqueur Caméra \

Figure 4.2: Représentation schématique de I'échantillon pour le suivi de marqueur

Une caméra (IDS UI-1490SE) enregistre des images de I'échantillon a intervalle de
temps régulier tout au long du séchage. Les images sont ensuite traitées par un
algorithme d’analyse d’'image, écrit en langage Python et basé sur la librairie OpenCV,
dont I'objectif est d’identifier la position des marqueurs sur chacune des images. A
partir de ces positions il est possible d’obtenir un suivi du retrait subi par I'’échantillon
entre n'importe lesquels des marqueurs. Ainsi il est possible de suivre le retrait dans
deux directions avec un seul échantillon. La méthode pourrait bien sdr étre étendue
pour la mesure simultanée en trois dimensions avec une caméra supplémentaire.

4.1.2 Méthodes pour la mesure du retrait de produits obtenus
par robocasting

La mesure du retrait de séchage sur les produits obtenus par robocasting est difficile a
réaliser avec les méthodes présentées précédemment, particulierement pour I'étude
du retrait de cordons de pate céramique qui ont un diamétre de I'ordre du millimetre.
C’est pour cela que nous avons développé des méthodes de mesure optiques, non-
destructives, du retrait de séchage et qui sont adaptées aux différentes échelles :
depuis le cordon jusqu’aux produits.

Mesure du retrait d’un cordon

La méthode de mesure présentée ici a pour objectif 'obtention d’'un suivi du retrait de
séchage d’un cordon de pate céramique dans deux directions : radiale et longitudi-
nale. En raison du faible diametre des cordons a observer (1 a 1,5 mm de diamétre),
I'utilisation d’'un capteur ou de marqueurs pour suivre le retrait est tres difficile. Un suivi
optique a donc été réalisé a I'aide de caméras a haute résolution.

La Fig. 4.3 présente schématiquement le montage expérimental pour le suivi du retrait

de séchage sur un cordon. Les caméras prennent des images du cordon a intervalles
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Caméra 1

Cordon

<«— Caméra 2
Support en PVC +

couche de graphite

| | <— Balance

Figure 4.3: Représentation schématique du montage expérimental pour le suivi du retrait de

séchage sur un cordon.

(a) Caméra 1 (b) Caméra 2

Figure 4.4: Images de cordons obtenues avec les caméras pour le suivi du retrait de séchage.

de temps régulier pendant toute la durée du séchage. Les images prises par la caméra
1 (IDS UI-1490SE), d’'une résolution de 3840x2748 px, sont utilisées pour mesurer la
longueur du cordon, et les images prises par la caméra 2 (IDS UI-1480SE + OPTEM Fu-
sion 12.5:1), d’'une résolution de 2560x1920 px sont utilisées pour mesurer le diamétre
du cordon. Les Fig. 4.4(a) et Fig. 4.4(b) montrent des exemples d’'images obtenues
avec les caméras 1 et 2. Le cordon est déposé sur un support en PVC qui a été preal-
ablement recouvert d’'une couche de graphite par pulvérisation. Le graphite présente
deux avantages : sa couleur noir mat permet I'obtention d’'un trés bon contraste entre
le cordon et le support (Fig. 4.4) ce qui est important lors de I'analyse des images, et
c’est aussi un lubrifiant solide qui limite 'adhésion du cordon sur le support permettant
au cordon de prendre son retrait sans adhérer au support. Une lampe est utilisée pour
éclairer le cordon et accentuer le contraste entre celui-ci et le support.

A la fin du séchage deux séries d'images sont donc obtenues : une pour chacune
des caméras. Un script développé en langage Python est alors utilisé pour obtenir les
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g N ——

(a) Image initiale (b) Image en niveaux de gris

— =l

(c) Image seuillee (d) Image avec contour

Figure 4.5: Etapes de pré-traitement d’une image de cordon : exemple d’une image pour la
mesure longitudinale.

dimensions en pixels du cordon au cours du séchage a partir de ces images. Pour cela
chacune des images est pré-traitée selon un protocole spécifique avant d’étre analysée.
Si le protocole de pré-traitement est identique pour les deux séries d’images, I'étape
d’analyse est différente pour la mesure longitudinale et pour la mesure radiale.

Lors du pré-traitement les images sont tronquées, passées en niveaux de gris, floutées
puis seuillées avant gu’une analyse de contours soit réalisée. Ces étapes sont illustrées
sur la Fig. 4.5. La transformation d’'une image en couleur en une image en niveaux de
gris est réalisée afin de pouvoir seuiller 'image, c’est a dire affecter a chaque pixel la
valeur 0 (noir) ou 1 (blanc) en comparant leur valeur a une valeur seuil. Le floutage
permet d’améliorer la détection des contours afin d’obtenir de meilleurs résultats de
mesure. A issue de I'analyse de contours, seul le plus grand des contours détectés est
conserveé car il correspond au contour du cordon. Toutes les mesures sont réalisées en
nombre de pixels, sans conversion en unité de longueurs.

La longueur du cordon est alors obtenue en plagant un rectangle avec la plus petite
aire possible sur le contour, comme illustré sur la Fig. 4.6, pour ensuite en mesurer la
longueur.

Figure 4.6: Image d’un cordon traitée pour la mesure de sa longueur.
La mesure du diametre du cordon est plus complexe. Afin d’obtenir une valeur fiable,

cing mesures réparties sur la partie visible du cordon sont réalisées. Pour cela le script
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place cing marqueurs virtuels sur la partie supérieure du contour du cordon, recherche
pour chacun d’eux le point le plus proche sur la partie inférieur du contour, puis calcule
la distance entre les deux points, comme illustré sur la Fig. 4.7. La valeur pour le
diamétre du cordon est obtenue en calculant la moyenne des cing mesures. Cette
valeur de diametre moyennée spatialement permet de réduire significativement le bruit
de mesure.

Figure 4.7: Image de cordon traitée pour la mesure automatique du diametre par des marqueurs
virtuels.

Une fois les mesures de la longueur et du diametre du cordon réalisées pour toute la
durée du séchage il est possible de calculer le retrait longitudinal et le retrait radial.
Le suivi de la masse permet aussi de tracer une courbe de Bigot dans chaque di-
rection d’observation.

Mesure du retrait d’un empilement de cordons

Cette méthode permet de mesurer le retrait de séchage de plusieurs cordons dans
deux directions : radiale et longitudinale. Elle peut permettre de mettre en évidence les
interactions entre les cordons durant le séchage. D0 a la faible hauteur d’empilement
des couches ainsi qu’a la nature locale de la mesure une méthode optique est partic-
ulierement adaptée.

La Fig. 4.8 présente schématiquement le principe de fonctionnement de la méthode
d’acquisition des images. Une caméra (IDS UI-1480SE + OPTEM Fusion 12.5:1) est
placée face a I'’échantillon et prend des images a intervalle régulier pendant toute la
durée du séchage. Une balance effectue le suivi de la masse de I'échantillon simultané-
ment.
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Empilement

Support en PVC +
couche de graphite

| «— Balance

Figure 4.8: Représentation schématique du montage expérimental pour la mesure du retrait sur
un empilement de cordons

(R ——
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(a) Début de séchage (b) Fin de séchage

Figure 4.9: Images d’'un empilement de cordons obtenues avec la caméra pour la mesure du
retrait radial.

A lissue du séchage une série d'images comme celles présentées sur la Fig. 4.9 est
obtenue. Le diameétre de chacun des cordons visible est mesuré a I'aide du logiciel
Imaged. Pour cela une ligne est tracée entre le haut et le bas du cordon et sa longueur
en nombre de pixels est enregistrée. Chaque mesure est répétée cinq fois de fagon
a réduire I'erreur de mesure liée a I'utilisateur. Le retrait est calculé en comparant la
premiere et la derniere image de la série.

La mesure du retrait longitudinal a été réalisée en effectuant des indentations dans cha-
cun des cordons avec une aiguille, comme présenté sur la Fig. 4.10, puis en mesurant
la distance en nombre de pixels entre les indentations de la méme fagon que pour la
mesure du diamétre.

Mesure du retrait sur un produit

La maitrise des retraits de séchage de produits issus de I'impression 3D par robocasting
nécessite dans un premier temps de pouvoir les quantifier. Ces produits étant générale-
ment uniques la méthode de mesure du retrait se doit d’étre non-destructive et capable
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e

(a) Début de séchage (b) Fin de séchage

Figure 4.10: Images d’un empilement de cordons obtenues avec la caméra pour la mesure du
retrait longitudinal

d’étre appliquée a difféerentes géométries de produits. Idéalement cette méthode devrait
pouvoir assurer un suivi du retrait durant toute la durée du séchage. De maniere
similaire a ce qui a été présenté précédemment, la méthode développée est basée
sur l'utilisation d’'une caméra et d’un script en langage Python pour le traitement des
images. La mesure du retrait est basée sur une technique de détection automatiques
des cordons, qui s’appuie sur I'état de surface du produit imprimé et qui permet de
suivre I'évolution de la taille des cordons au cours du temps.

Piece *\

Support en PVC +
couche de graphite \ l

[ ] <— Balance

Figure 4.11: Représentation schématique du montage expérimental pour le suivi du retrait sur
une piéce

Le principe de I'acquisition d’images est présenté sur la Fig. 4.11. Une caméra (IDS
UI-1490SE) prend des images du produit avec un intervalle régulier durant le séchage
et une lampe est utilisée pour éclairer la piece et augmenter la visibilité des interfaces
entre les cordons. La Fig. 4.12 montre un exemple d’'une image prise sur un produit en
cours de séchage. Une fois I'image acquise elle est analysée par un script python pour
déduire la hauteur des cordons.

Lanalyse des images se divise en deux étapes : une étape de pré-traitement et une
étape de détection des interfaces entre les cordons. Létape de pré-traitement de I'image
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Figure 4.12: Exemple d'image d’un produit utilisée pour la détection automatique de cordons

est composée de plusieurs étapes successives :

* Rotation : 'image est tournée de facon a ce que les cordons soient parfaitement
horizontaux

» Sélection de la zone d’étude : I'utilisateur sélectionne la zone de la piéce a
étudier. Cette zone sera gardée en mémoire pour toutes les images suivantes.

» Passage en niveaux de gris : 'image en couleur est transformée en une image
en niveaux de gris en vue de la détection de bords

* Floutage : I'image est floutée pour diminuer le bruit et améliorer la qualité du
résultat de I'étape de détection de bords

 Détection de bords : I'algorithme de détection de bords de Canny est appliqué a
'image [61]. Il est composé de plusieurs étapes et permet d’extraire les variations
brutales de gradient d’intensité de pixel dans une image.

La Fig. 4.13 présente un exemple des images qui peuvent étre obtenues durant le
pré-traitement. Limage obtenues apres le pré-traitement met en évidence les interfaces
entre les cordons, qui apparaissent en blanc sur la Fig. 4.13(d). Cette image est celle
utilisée pour déterminer automatiquement la position des interfaces entre les cordons
et calculer le diamétre moyen des cordons.

Lalgorithme utilisé pour déterminer la position des interfaces et le diamétre moyen des
cordons dans la zone d’étude est décrit succinctement par I'Algorithme 4. La méthode
peut étre résumée a la construction d’'un histogramme de la densité de pixels blancs
sur la hauteur de la zone étudiée et au moyennage de la hauteur des zones dense
en pixels blancs pour obtenir la position des interfaces (Fig. 4.14). Le diamétre des
cordons est obtenu en calculant la distance entre les interfaces successives. Lanalyse
de 'ensemble des images obtenues apres séchage permet d’obtenir un suivi du retrait
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(a) Image initiale (b) Image aprés rotation

- T

(c) Image avec zone d’étude sélectionnée (d) Image aprées détection de bords

Figure 4.13: Etapes de pré-traitement d’une image d’un produit.

dans la zone souhaitée.

Algorithm 4 Calcul du diamétre moyen des cordons dans la zone d’étude

: for each ligne de pixels dans la zone d’étude do
calcul du nombre de pixels blanc

: regroupement des lignes adjacentes contenant un grand nombre de pixels blancs
calcul de la position moyenne des groupes pour obtenir la position des interfaces
for each interface do

calcul de la distance avec l'interface suivante
calcul du diametre moyen des cordons dans la zone d’étude a partir des distances
entre les interfaces

N ahwn-2

Nicolas LAURO| Thése de doctorat | Université de Limoges 94
Licence CC BY-NC-ND 3.0



Chapitre 4 — Caractérisation des retraits de séchage dans le procédé de robocasting

Figure 4.14: Image d’'un produit aprés pré-traitement et analyse par I'Algorithme 4

4.2 Etude des retraits de séchage dans le procédé de
robocasting

Une mesure du retrait a dans un premier été réalisée sur un échantillon prélevé dans la
pate, c’est-a-dire qui n’a pas été mis en forme par robocasting. Ensuite les méthodes
présentées ont été mises en oeuvre pour étudier le retrait pour des échantillons de
différentes tailles mis en forme par robocasting : un cordon et des empilements de
cordons. Différents échantillons ont été réalisés de maniere a isoler les phénoménes
qui peuvent influencer le retrait de séchage.

4.2.1 Mesure du retrait sur la pate de porcelaine

Le retrait de séchage de la pate de porcelaine présentée dans le chapitre 3 a été
mesuré dans le but d’obtenir un point de comparaison avec les produits obtenus par
robocasting. La mesure a été réalisée sur un cube de 20x20x20 mm? 3 l'aide de la
méthode de mesure de retrait linéaire avec un capteur laser.

La Fig. 4.15(a) présente la courbe de Bigot obtenue. La pate présente un retrait, calculé
par rapport a la longueur finale selon 'Eq. 1.15, de 7% pour une teneur en eau initiale
de 39,8%. Une information importante présente sur la courbe est que la fin du retrait se
situe a environ 25% de teneur en eau.
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Figure 4.15: Mesure du retrait de la pate de porcelaine en fonction de sa teneur en eau.

La courbe du retrait calculé par rapport a la longueur initiale, selon I'Eq. 2.25, est
présentée sur la Fig. 4.15(b). Le retrait total ainsi obtenu (6,5%) est inférieur a celui
calculé par rapport a la longueur finale.

4.2.2 Effet de la mise en forme de la pate

Lors de son passage au travers de la filiere de la buse d’extrusion, un gradient de
vitesse peut apparaitre au sein de la pate. Les plaquettes qui chevauchent ce gradient
de vitesse peuvent alors s’orienter dans le sens de I'extrusion. De plus, a la sortie de la
buse la pate est écrasée sur la couche inférieure (ou le support d'impression pour la
premiere couche) ce qui ajoute de nouvelles contraintes pouvant modifier I'orientation
des grains de la pate. Afin de mieux comprendre ces phénomeénes, deux études ont
été menées : une premiéere pour déterminer I'effet de I'extrusion et une seconde pour
observer un éventuel effet de I'écrasement de la pate apres sa sortie de la buse.

Etude de I'effet de I’extrusion sur le retrait de la pate

Léchantillon utilisé pour cette étude est un cordon extrudé librement puis déposé sur le
support a I'aide d’'une spatule. Cette maniere de procéder permet de s’affranchir des
contraintes liées a I'écrasement du cordon sur les couches inférieures. La Fig. 4.16
présente une image d’un cordon utilisé pour cette étude.

Ce cordon a été séché a température ambiante et ses dimensions ainsi que sa masse
ont été suivies a I'aide de la méthode présentée précedemment. Ce suivi a permis de
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Figure 4.16: Image du cordon utilisé pour I'étude de I'effet de I'extrusion sur le retrait de la pate

tracer les variations dimensionnelles du cordon dans les directions radiale et longitu-
dinale qui sont présentées sur la Fig. 4.17. Le retrait de séchage est ici calculé par
rapport a la longueur initiale comme défini par I'équation 2.25.
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Figure 4.17: Retrait dans les directions radiale et longitudinale du cordon en fonction du temps

La Fig. 4.17 présente deux phénoménes intéressants. Tout d’abord, une différence de
retrait total est observée entre les deux directions de mesure avec un retrait de 3,8%
dans la direction longitudinale contre 5,7% dans la direction radiale. Une hypothése
a été proposée pour expliquer ce phénomeéne : cette différence serait due a une ori-
entation préférentielle des plaquettes de kaolinite présentes dans la pate sous I'effet
du gradient de vitesse dans la filiere de la buse d’extrusion. En effet si les plaquettes
sont orientées dans la direction de I'extrusion, le nombre d’interfaces liquide/solide par
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Figure 4.18: Coupe schématique d’'un cordon dans la direction longitudinale (axe x) montrant la
distribution et I'orientation des grains durant le séchage

unité de longueur sera plus important dans la direction radiale que dans la direction
longitudinale comme illustré sur la Fig. 4.18. Lorsque I'eau présente dans le matériau
est éliminée, les grains se rapprochent et le retrait est d’autant plus important dans la
direction présentant davantage d’interfaces liquide/solide.

Une observation au microscope électronique a balayage a été réalisée sur des cor-
dons de pate de maniére a apprécier I'orientation des grains dans la pate a I'issue de
I'extrusion. Deux images sont présentées : une premiére ou la surface d’un cordon ob-
servée est perpendiculaire a la direction de I'extrusion (Fig. 4.19(a)) et une seconde sur
la surface du cordon (Fig. 4.19(b)), i.e. que la surface observée est paralléle a la direc-
tion de I'extrusion. La section du cordon révele une orientation générale des plaquettes
dans le sens de I'extrusion, les parties visible des plaquettes étant majoritairement leurs
arrétes. Lobservation de la surface du cordon montre elle aussi une orientation générale
des plaguettes de kaolinite dans le sens de I'extrusion, puisque uniquement les surfaces
basales des plaquettes sont visibles. Des observations similaires ont été obtenues par
Feilden et al. sur des cordons composés a 70% kaolinite sous forme de plaquettes [49].

Un second phénomeéne peut étre observé sur la Fig. 4.17 : un léger gonflement dans la
direction radiale aprés le retrait, qui n’est pas présent dans la direction longitudinale.
Lhypothése émise pour expliquer la cause de ce gonflement est en lien avec les con-
traintes internes générées par les forces capillaires. En effet, lorsque peu d’eau reste
dans le matériau des ponts liquides se forment entre les grains et les forces résultantes
des ménisques ainsi créés rapprochent les grains entre eux [62]. Lorsque le séchage

Nicolas LAURO| These de doctorat | Université de Limoges 98
Licence CC BY-NC-ND 3.0



Chapitre 4 — Caractérisation des retraits de séchage dans le procédé de robocasting

(a) Coupe d’'un cordon perpendiculaire a la di- (b) Surface du cordon paralléle a la direction de
rection de I'extrusion I'extrusion

Figure 4.19: Images MEB d’un cordon de pate de porcelaine EZPrint3D-E

est presque fini, ces ponts disparaissent et les contraintes internes sont alors relachées
permettant aux grains de se réorganiser et provoquant un léger gonflement du produit.
La Fig. 4.20 présente schématiquement les forces exercées sur les grains par les ponts
liquides. La présence de ce gonflement uniquement dans la direction radiale peut
étre due a 'orientation des plaquettes de kaolinite dans la direction d’extrusion. Il est
aussi possible que les forces de frottement entre le cordon et le support inhibent ce
phénoméne dans la direction longitudinale.

Formation du pont liquide Disparition du pont liquide

Forces subies par les grains
Grain

Eau

Figure 4.20: Représentation schématique d’un pont liquide et des forces exercées sur les grains

Les deux phénomeénes, anisotropie de retrait et gonflement dans la direction radi-
ale, pourraient étre influencés par l'interaction entre le cordon et son support en
plus de l'orientation des plaquettes de kaolinite dans le sens de I'extrusion. Afin
de s’affranchir de cette interaction et d’isoler la contribution de I'orientation des grains
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(a) Image d’un cordon déposé sur un
film d’huile 0.01

—— Direction radiale
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(b) Retrait dans les directions radiale et longitudinale du cordon
déposeé sur de I'huile en fonction du temps

Figure 4.21: Résultats de I'expérience du séchage du cordon déposé sur de I'huile

sur ces phénomenes, un suivi du retrait d’'un cordon déposé sur de I'huile a été réalisé.
Une fine couche d’huile est donc déposée sur le support avant d’y déposer le cordon,
comme peut cela peut I'étre observé sur la Fig. 4.21(a). Lhuile permet de lubrifier le
support et de supprimer les forces de frottement avec le cordon.

Le cordon présente une anisotropie du retrait identique a celle du cordon déposé sur un
support sans huile et un gonflement du cordon a la fin du retrait peut également étre
observé dans la direction radiale sur la Fig. 4.21(b). Contrairement au cordon déposé
directement sur le support, ce cordon peut sembler présenter un tres Iéger gonflement
suite au retrait dans la direction longitudinale. Les forces de frottement entre le cordon
et le support ont donc tendance a inhiber ce phénomene. Le cordon déposé sur I'huile
présente également un retrait plus important dans les directions longitudinales (plus
de 4% avec huile contre moins de 4% sans) et dans la direction radiale (plus de 7%
avec huile contre moins de 6% sans), ce qui montre que I'adhésion au support semble
impacter le retrait total et volumique du cordon.

Etude de I'effet de I’écrasement de la pate aprés la sortie de la buse d’extrusion

Lors de I'impression d’un produit par robocasting, le cordon extrudé est écrasé sur
la couche précédente pour favoriser 'adhésion entre les couches. Afin d’étudier les
conséquences de cet écrasement sur le retrait du cordon, un cordon est extrudé directe-
ment sur le support d’observation en PVC recouvert de graphite comme s'il s’agissait
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de la premiére couche de I'impression d’'un produit classique, comme présenté sur la
Fig. 4.22.

Figure 4.22: Image du cordon utilisé pour I'étude de I'effet de I'écrasement sur le retrait de la
pate

Le cordon a été séché a température ambiante et ses dimensions ainsi que sa masse
ont été suivies. Le suivi des variations dimensionnelles permet ainsi de tracer le retrait

de séchage du cordon dans la direction radiale et la direction longitudinale, présenté
sur la Fig. 4.23.
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Figure 4.23: Retrait dans les directions radiale et longitudinale du cordon écrasé en fonction du
temps

Les deux phénomeénes observés lors de I'étude sur le cordon déposé sans écrasement
sont présents ici. Bien que le gonflement suite au retrait soit moins marqué ici, une
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trés grande anisotropie du retrait peut étre observée. Le retrait dans la direction radiale
est cohérent avec le comportement au séchage de la pate (6,05%), en revanche le
retrait dans la direction longitudinale parait trop faible (0,65%). Dans le cas présent,
il est intéressant de calculer le retrait volumique de ce cordon afin de pouvoir le com-
parer a celui du cordon déposé. Le retrait volumique est ici de 12,3% contre 14,4%
pour le cordon déposé. Le retrait volumique des deux cordons, s’il n’était di qu’au
séchage, devrait étre le méme puisqu’il dépend uniquement de la teneur en eau initiale
du matériau. Il y a donc un phénomene supplémentaire qui entre en jeu et qui provoque
cette anisotropie exagérée du retrait de séchage.

—— Direction radiale
—— Direction longitudinale

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 10
Temps (h)

Figure 4.24: Images du cordon écrasé de pate de porcelaine EZPrint3D-E au cours de son
séchage

La Fig. 4.24, qui présente trois images du cordon écrasé a différents moments durant
son séchage, met en évidence linteraction entre le cordon et le support. Le cordon
subit trés peu de retrait longitudinal pendant une grande partie de son séchage (jusqu’a
t = 0,36 h) puis il se désolidarise du support en se courbant (¢t = 0,49 h). Une fois que
le cordon n’est plus en contact avec le support, la vitesse a laquelle le cordon prend
son retrait dans la direction longitudinale augmente. Ladhésion entre le cordon et son
support inhibe donc le retrait dans la direction longitudinale, il est de ce fait difficile
d’estimer I'impact de I'’écrasement du cordon sur I'anisotropie de son retrait de séchage.

Au vu de cette conclusion, il est important de s’intéresser a la raison pour laquelle le
cordon se courbe. Une hypothése peut étre avancée pour expliquer ce phénomene.
Alors que la partie du cordon en contact avec le support ne peut pas prendre de retrait,
la partie supérieure du cordon subit en revanche un retrait pendant le séchage au
contact de I'air. Le bas du cordon se retrouve alors en tension par rapport a la partie
supérieure. Lorsque les contraintes générées par le séchage sont plus importantes que
celles générées par les forces de liaison entre le cordon et son support : le cordon se
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décolle, provoquant ainsi la courbure du cordon. Ce phénomeéne peut étre exacerbé
si le débit de pate en sortie de buse n’est pas suffisant par rapport a la vitesse de
déplacement de la téte d’impression, ce qui fait que la pate est étirée. Les contraintes
alors générées vont avoir tendance a se relacher en provoquant la courbure du cordon.

4.2.3 Influence des parameétres d’extrusion

Les études précédentes ont montré que I'extrusion provoquait I'apparition d’'une anisotropie
du retrait de séchage dans les cordons. Celle-ci est provoquée par I'orientation des
plaquettes de kaolinite présentes dans la pate sous I'effet du gradient de vitesse qui
apparait dans la filiére de la buse d’extrusion. Lors de l'utilisation d’'une machine
d’'impression par robocasting, il est courant de modifier les parametres d’extrusion
et notamment la vitesse d’extrusion et le diamétre de la buse. Dans la prochaine
partie, on cherchera a évaluer si ces changements ont un impact sur le retrait de
séchage de cordons extrudés.

Etude de I'effet de la vitesse d’extrusion sur le retrait

La vitesse d’extrusion est un parameétre du procédé de robocasting qui est amené a
varier en fonction des produits a imprimer. Elle est aussi intrinséquement liée a la
vitesse de déplacement de la buse d’extrusion.

Plusieurs vitesses d’extrusion ont été évaluées en utilisant une buse de 1,5 mm de
diameétre. Pour chacune d’elle un cordon est extrudé librement puis déposé sur un
support avant d’étre mis a sécher a I'air libre ou ses dimensions et sa masse ont été
suivies. Une vitesse d’extrusion stable étant difficile a imposer a la machine di a la
méthode d’extrusion (extrusion a vis avec alimentation par réservoir extérieur sous
pression), la mesure a été répétée 3 fois par vitesse. Les vitesses inférieures a 1 cm/s
et supérieures a 2 cm/s n'ont pas pu étre investiguées a cause des limitations imposées
par la machine, notamment la difficulté d’obtenir une vitesse d’extrusion stable. La
Fig. 4.25 présente le retrait final moyen des cordons dans la direction radiale pour
chacune des vitesses d’extrusion. Le retrait dans la direction longitudinale n’est pas
présenté, les valeurs étant trop variables du fait de 'interaction avec le support.

Le retrait de séchage dans la direction radiale semble approximativement constant
jusqu’a 1,5 cm/s, puis diminue pour une vitesse de 2,0 cm/s. Puisque tous les cordons
ont été séchés sur le méme support et dans les mémes conditions, la variation du
retrait subi par chaque cordon pour les différentes vitesses d’extrusion est supposée
uniqguement attribuée a la variation de la vitesse d’extrusion et non a l'influence du
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Figure 4.25: Retrait final dans la direction radiale des cordons a différentes vitesses d’extrusion

support. En considérant que le retrait volumique est identique pour I'ensemble des
échantillons, ces résultats semblent indiquer une baisse de I'anisotropie du retrait de
séchage dans les cordons extrudés a plus de 1,5 cm/s. Feilden et al. expliquent que
I'orientation des grains anisométriques dans un cordon extrudé dépend de la durée
d’exposition au gradient de vitesse dans la filiere [49]. Lorsque la vitesse d’extrusion
augmente le temps pendant lequel un grain donné est présent dans la filiere diminue,
réduisant ainsi la probabilité qu’il soit orienter dans le sens de I'extrusion. Cette baisse
de I'anisotropie du retrait peut aussi étre due a la disparition du gradient de vitesse dans
la filiere. En effet, au dela d’'une certaine vitesse d’extrusion I'écoulement laminaire,
présentant un gradient de vitesse, peut se transformer en un écoulement en bloc, ne
présentant qu’un faible gradient de vitesse.

Etude de l'influence du diamétre de la buse sur le retrait

Le diametre de la buse d’extrusion est un parametre clé du procédé de robocasting qui
peut varier en fonction de la précision et de I'état de surface désirés pour le produit. En
effet, plus le diametre de la buse augmente, plus la résolution d’impression est faible et
les interfaces entre les cordons sont prononcées. Néanmoins, plus le diameétre de la
buse est grand, plus le produit peut étre imprimé rapidement puisque moins de couches
sont alors nécessaires pour le fabriquer.
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Dans cette partie du travail trois buses de diamétres différents ont été utilisées. Les
cordons observés pour chacune des buses ont été extrudés a des vitesses identiques
afin de pouvoir observer uniquement l'influence du diamétre de la buse sur le retrait de
séchage des cordons.

La Fig. 4.26 présente le retrait final dans les directions longitudinale et radiale pour
chacun des diametres de buse. Une différence de retrait de 15% peut étre observée
entre les deux directions d’observation sur le cordon extrudé avec la buse de 1,5 mm de
diametre tandis que cette différence est d’environ 6,5% pour les cordons extrudés avec
les buses de 2 et 3 mm de diametre. Une augmentation du diameétre de la buse provoque
donc une baisse de 'anisotropie du retrait des cordons extrudés. Ce résultat est en
accord avec les résultats obtenus par Feilden, qui observe une augmentation de la taille
de la zone au coeur du cordon ou les grains anisométriques ne sont pas orientés lorsque
le diamétre de la filiere augmente. Le rapport volumique des grains orientés et des grains
non-orientés étant plus faible, 'anisomeétrie du retrait de séchage s’en retrouve diminuée.
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Figure 4.26: Retrait final des cordons extrudés avec des buses d’extrusion de diameétres
différents

4.2.4 Influence de ’empilement des cordons

Lors de la fabrication d’un produit par robocasting les cordons sont empilés en couches
successives. La hauteur de ces couches est tres souvent plus faible que le diametre de
la buse d’extrusion, les cordons étant écrasés pour obtenir une meilleure adhérence
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avec la couche précédente. Les cordons sont donc liés entre eux, ce qui pourrait
modifier leur comportement lors du séchage en comparaison a des cordons isolés. Pour
étudier ce phénomeéne deux expériences ont été realisées : la premiére porte sur la
mesure du retrait sur des empilements de cordons proches du support et la seconde
se concentre sur la mesure du retrait des cordons éloignés du support.

Etude du retrait de séchage des cordons proches du support d’impression

Les études précédentes ont mis en évidence l'influence du support d’impression sur
le retrait de séchage des cordons. Lobjectif est maintenant de déterminer si cette
influence s’étend aux cordons suivants.

Cordon 1 'Y

Figure 4.27: Exemple d'image obtenue lors de I'étude d’'un empilement, avec numérotation des
cordons

Des mesures de retrait de séchage ont été réalisées sur trois empilements de trois
cordons chacun a 'aide de la méthode décrite au paragraphe 4.1.2. Les empilements
sont séchés a température et humidité relative ambiantes pendant une durée de 4 h. Le
retrait de chacun des cordons est mesuré sur I'axe X et sur I'axe Z, ce qui correspond
respectivement a la direction longitudinale et a la direction radiale sur un cordon seul.
Les cordons sont numérotés de 1 a 3 comme présenté sur la Fig. 4.27.

La Fig. 4.28 présente les retraits mesurés sur chacun des cordons dans les directions
X et Z. Lanisotropie du retrait de séchage observée sur les cordons seuls est retrouvée
sur chacun des trois cordons étudiés. Le comportement pour le premier cordon est
différent de ce qui a été observé pour un cordon écraseé, avec un retrait supérieur a
4% selon X. Cela peut étre expliqué par le fait que les forces exercées par le retrait
de I'ensemble des cordons empilés sont supérieures a celles exercées par le retrait
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Figure 4.28: Retrait final de chacun des trois cordons de 'empilement dans les directions X et Z

d’'un seul cordon écrasé. De ce fait les forces de frottements entre le cordon et le
support ont moins d’influence sur le retrait selon X d’'un empilement de cordons. Une
augmentation du retrait selon X peut néanmoins étre observée entre le cordon 1 et le
cordon 3, montrant une lIégére inhibition du retrait dans cette direction qui s’estompe
avec la distance par rapport au support.

Dans cette configuration, chacun des cordons a une particularité. Le premier cordon est
extrudé sur une surface dure (le support) puis écrasé par le cordon suivant. Le deuxiéme
cordon est extrudé sur une surface déformable puis lui aussi est écrasé par le cordon
suivant. Enfin le troisiéme cordon est uniquement extrudé sur une surface déformable
et n’est pas écrasé par I'extrusion d’'un cordon supplémentaire. Ces particularités
rendent difficile 'analyse des résultats selon Z. Une étude du retrait sur des cordons
plus éloignés du support a donc été réalisée.

Etude du retrait de séchage des cordons éloignés du support

Cette étude a pour objectif de déterminer le comportement durant le séchage des cor-
dons sous I'effet de I'ajout de cordons successifs. Les mesures de retraits sont réalisées
loin du support d'impression pour s’affranchir de son influence sur le retrait de séchage.

Le retrait des 8°™ et 9°™¢ cordons a été mesuré selon Z, lorsque ceux-ci sont soumis au

poids d’un nombre de couches croissant, comme illustré sur la Fig. 4.29. Le tableau 4.1
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[ N
i Zone de mesure + X cordons

+ 0 cordons

9éme cordon ——
8éme cordon ——

Figure 4.29: Représentation schématique de I'empilement utilisé pour I'étude du retrait de
séchage sur les cordons éloignés du support

Nombre de couches supplémentaires 0 2 4 6 8 10

Nombre de couches totales 9 11 13 15 17 19

Table 4.1: Paramétres des empilements utilisés pour I'étude du retrait de séchage des cordons
éloignés du support

décrit les différents empilements utilisés pour I'étude.

0.08 -
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Figure 4.30: Retrait final selon Z des 8™ et 9°™¢ cordons pour chacun des échantillons en
fonction du nombre de cordons empilés dessus. Les barres d’erreurs représentent l'incertitude
de mesure.
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La Fig. 4.30 présente le retrait de séchage dans la direction Z des 8™ et 9™ cordons
pour chacun des empilements étudiés. Aucune variation notable n’est observée sur le
retrait des deux cordons avec 'augmentation de leur chargement de 2 couches a 10
couches qui pourrait suggérer la présence d’un effet d’affaissement des cordons sous
I'effet du poids. En revanche, en I'absence de chargement, le 9™ cordon présente un
retrait bien inférieur a celui des cordons soumis a un chargement. Cette différence de
retrait peut étre expliquée par les contraintes subies par le cordon lors de I'impression
de la couche suivante. En effet, lorsqu’une couche est déposée, des forces verticales
sont appliquées sur la couche inférieure comme illustré sur la Fig. 4.31. Ces forces
peuvent provoquer l'orientation des plaquettes de kaolinites contenues dans la péate,
comme le montre les travaux de Oummadi et al. sur I'anisotropie du retrait dans des
échantillons de pate de kaolin [25].

Buse d’extrusion

Cordon en cours d’impression

Cordon précédent

l Forces appliquées lors du
dépdt d’un nouveau cordon

Figure 4.31: Représentation schématique des forces appliguées a une couche lors de
'impression de la couche suivante
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4.3 Conclusion

La mesure du retrait de séchage des pates céramiques est étudiée depuis de nom-
breuses années et certaines des méthodes existantes ayant fait leurs preuves ont été
présentées. La mesure du retrait dans le cas de produits obtenus par robocasting a
cependant nécessité le développement de méthodes innovantes basées sur des obser-
vations optiques. Trois méthodes différentes ont été présentées, chacune permettant
d’obtenir des informations a des échelles différentes depuis le cordon jusqu’au produit.

Létude du séchage de cordons extrudés a révélé la présence d’'une anisotropie dans
leur retrait de séchage : un retrait plus important est observé dans la direction radiale
qgue dans la direction longitudinale. Cette anisotropie est due en partie a une orien-
tation des plaquettes de kaolinite présentes dans la pate de porcelaine résultant de
I'extrusion du cordon. Linteraction entre le cordon et le support d'impression a été mise
en évidence par I'étude du retrait sur des cordons écrasés. Lorsqu’un seul cordon est
étudié, cette interaction inhibe fortement le retrait dans la direction longitudinale et peut
déformer le cordon au cours du séchage. Lanalyse des empilements a montré que
cette interaction s’étend au-dela de la couche directement en contact avec le support.

Le procédé d’'impression de pate céramique par robocasting soumet la pate a de fortes
contraintes. Celles-ci ont tendance a orienter les grains anisométriques contenus
dans la pate a deux reprises : la premiere fois lors du passage au travers de la buse
d’extrusion, et la seconde fois lors de I'écrasement provoqué par le dép6t de la couche
suivante. Le retrait mesuré selon Z sur les cordons ayant subis ces contraintes est
d’environ 7,5%, ce qui est bien supérieur aux 6,5% obtenus sur la pate n’ayant subi
aucune mise en forme. Le fagonnage par robocasting rend la maitrise dimensionnelle
du retrait de séchage d’un produit céramique plus difficile dans les procédés classiques.
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Chapitre 5 — Etude du retrait de séchage de produits céramiques obtenus par
robocasting

L’OBJECTIF de ce chapitre est de présenter les études du séchage réalisées sur des
produits céramiques (i.e. a I'échelle d’un objet) obtenus par robocasting ainsi que les
outils développés pour aider la maitrise du procédé de séchage. Les outils qui ont été
développés a la fois pour caractériser les retraits et pour modéliser le séchage seront
appliqués a I'étude du séchage d’un produit. Un outil de suivi du retrait de séchage,
en temps réel, reposant sur la topologie des produits sera ensuite présenté. Enfin,
apres une breve introduction au Machine Learning, un modéle permettant de détecter
la fin du retrait a partir d’'une seule image sera propos€, montrant le potentiel de ces
nouveaux outils numériques pour la maitrise des procédés.

5.1 Séchage d’un produit céramique obtenu par robo-
casting

Le séchage de produits céramiques fabriqués par robocasting peut réveler des défauts,
comme des déformations ou des fissures. La liberté dans la mise en forme des produits,
qui est un des intéréts majeurs de la technologie, permet la création de cavités avec
pour contrepartie des variations dans les conditions locales de séchage. De plus, les
interactions avec le support et 'orientation des grains dans la pate sont a l'origine de
I'anisotropie de retrait lors du séchage. La maitrise de ces phénomeénes est cruciale pour
I'obtention de produits exempts de défauts. Dans cette partie le séchage d’'une piece
simple présentant une cavité est étudié. Tout d’abord une prédiction du comportement
est réalisée a I'aide du modele numérique décrit dans le chapitre 2, puis la piéce est
imprimée et suivi par une caméra pendant son séchage.
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r

(b) Coupe verticale de la piéce avec mise en
(a) Piéce entiére avec mise en évidence des évidence des zones utilisé pour la définition
zones de mesure du retrait (en orange) d'un gradient de h et de HR

Figure 5.1: Maillage d’une tour de 40x20x40 mm?3 présentant une cavité utilisée pour la
prédiction du séchage.

5.1.1 Prédiction du séchage sur une piéce avec une cavité

Une piéce simple présentant une cavité a été modélisée : une tour de 40x20x40 mm?3
avec des parois de 5 mm d’épaisseur. Deux zones ont été définies sur une face de la
piéce afin de suivre le retrait tout au long du séchage, comme présenté sur la Fig. 5.1(a).
Les faces intérieures de la piéce ont été divisées en quatre zones, illustrées sur la
Fig. 5.1(b), de maniére a pouvoir faire varier le coefficient de convection & et 'humidité
relative de I'air H R sur la profondeur de la cavité. Des conditions aux limites de séchage
convectif ont été appliquées sur toutes les faces de la piece, exceptée celle en contact
avec le support ou le flux d’eau est considéreé nul et la température est imposée a la
température ambiante. Le modele étant basé sur la formulation lagrangienne actualisée,
les surfaces ou sont appliquées les conditions aux limites vont évoluer avec le retrait
faisant ainsi évoluer les flux totaux de masse et de chaleur.

La prédiction du séchage de cette piéce considére un échange avec l'air ambiant du
laboratoire, en régime de convection naturelle et dans des conditions de température
et d’humidité relative ambiantes. Le coefficient de convection h a donc été fixé a
10 W.m2.K™, la température de I'air T,;. a 20°C et I'humidité relative H R a 50% sur les
surfaces extérieures. Les conditions aux limites a I'intérieur de la cavité varient, ainsi
H R augmente de 50% a 95% et h décroit de 10 a 4 W.m2.K! entre le haut et le bas de
la cavité. La teneur en eau initiale de la piéce a été fixée a 35% pour tenir compte du
séchage subi par la piece pendant son impression.
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Figure 5.2: Résultat de I'étude de convergence de la géométrie

Une étude de convergence a été réalisée afin de déterminer le maillage optimal, c’est-a-
dire celui pour lequel le rapport entre la vitesse de calcul et |la précision des résultats est
le meilleur. Pour cela, plusieurs simulations avec des maillages contenant un nombre
d’éléments croissant ont été réalisées pour un temps de séchage de deux heures. La
teneur en eau globale dans la piece a l'issue de ces deux heures de séchage est utilisée
comme grandeur pour évaluer la convergence de la simulation.

Les résultats de I'étude de convergence qui sont présentés sur la Fig. 5.2 permettent
de déterminer qu’'un maillage avec un nombre de tétrahedres aux alentours de 7500
présente le meilleur compromis entre temps de calcul et précision des résultats. Le
maillage utilisé pour les prédictions du retrait de séchage sur cette piéce est celui
présenté par la Fig. 5.1 et qui contient 7649 tétrahédres.

Le séchage de la piece a été simulé pendant huit heures dans les mémes conditions.
Le retrait (selon z) a été suivi dans deux zones différentes de la piece comme présenté
sur la Fig. 5.1(a) et les résultats de la simulation sont présentés sur la Fig. 5.3. Une
différence de vitesse de retrait peut étre observée entre les deux zones de mesure de
la piece. Le retrait finit plus tét dans la zone supérieure que dans la zone inférieure
bien que toutes les deux présentent un retrait final identique. Cela traduit la présence
d’'un gradient de teneur en eau au sein de la piece, qui est provoqué par la diminution
progressive du coefficient de convection et de I’humidité relative dans la cavité.
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Figure 5.3: Suivi du retrait lors de la prédiction du séchage de la piéce a I'air ambiant (temps de
calcul : 4h 14min)

5.1.2 Etude du séchage d’une piéce avec une cavité

Le retrait de séchage de cette piece est maintenant étudié expérimentalement. La
piéce est imprimée avec une buse de 1,5 mm de diametre et une hauteur de couche de
1 mm sur un support en PVC recouvert de graphite, comme illustré sur la Fig. 5.4(a).
Elle est ensuite placée devant une caméra et des images sont prises tout au long du
séchage, comme décrit dans la méthode d’étude de produits imprimés présentée dans
le chapitre 4.

La simulation du séchage de cette piece, réalisée avec le modele, prédit une fin du
retrait de la piéce aprées environ 6h de séchage a I'air ambiant. La durée d’acquisition
choisie pour I'étude du retrait sur la piece imprimée est de 8h, ce qui doit permettre
d’observer I'intégralité de son retrait. A 'issue du séchage, les images obtenues sont
analysées pour mesurer le retrait dans la partie supérieure et dans la partie inférieure
de la piece. Ces zones sont représentées sur la Fig. 5.4(a) et les résultats de I'analyse
sont reportés sur la Fig. 5.4(b).

Létude du retrait de séchage de la piece montre que le retrait total est d’environ 5% et
que cette valeur est atteinte pour I'intégralité de la piéce au bout de 6h30 de séchage.
Une nette différence de vitesse de retrait entre la zone supérieure et la zone inférieure
de la piece peut également étre observée. Puisque le retrait est intimement lié a la
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Figure 5.4: Suivi du retrait expérimental de séchage de la piéce a I'air libre (18°C et 55% HR).

teneur en eau du matériau, cet écart de retrait pendant le séchage traduit I'existence
d’'un gradient de teneur en eau dans le matériau. On peut remarquer que le retrait de
la piece est inférieur a celui mesuré sur les empilements (environ 7,5%). Cet écart
peut étre expliqué par le temps d’impression et de mise en place de la mesure, qui est
suffisamment long pour que le retrait ait déja commencé.

Un autre détail peut étre discerné dans les courbes expérimentales de la Fig. 5.4(b).
Pendant les premieres 15 minutes, les deux zones étudiées présentent des vitesses de
retrait similaires avant de diverger. Une explication plausible se trouve dans I'humidité
relative de la cavité, qui augmente avec le temps a partir d’'une valeur semblable celle
de I'extérieur.

Le retrait mesuré expérimentalement sur la piéce est comparé au retrait obtenue par
simulation sur la Fig. 5.5. Le retrait total obtenu par simulation est légérement supérieur
a celui mesuré expérimentalement sur la piéce. Cette différence est probablement due
au fait que le calcul du retrait simulé est basé sur la mesure du retrait radial d’'un cordon
seul et non sur celui d'une piece. La vitesse de retrait est également plus rapide lors de
la simulation qu’en conditions réelles, ce qui peut étre attribué a la différence entre les
conditions de séchage expérimentales (18°C et 55% HR) et celles imposées lors de
la prédiction (20°C et 50% HR). Néanmoins le modele a prédit de maniéere réaliste le
comportement de la piece lors de son séchage.
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Figure 5.5: Suivi expérimental et prédiction du retrait de séchage de la piéce a I'air libre.

En supposant un retrait total identique dans I'ensemble du produit, la méthode de
mesure utilisée ici permet d’obtenir une indication sur I'état de séchage local du produit.
Cette information est obtenue sans altération du produit et ce peu importe la forme du
produit. La facilité de mise en place de cette méthode en fait une option viable pour
le contréle dimensionnel des produits imprimés en conditions réelles.

5.1.3 Suivi en temps réel du séchage d’un produit céramique

Jusqu’a présent, les mesures du retrait de séchage ont été réalisées une fois le séchage
complété et 'ensemble des images acquises. La méthode présentée pour cela est
tres efficace et permet un suivi précis dans plusieurs zones de la piece, offrant ainsi
la possibilité de mieux comprendre a posteriori le comportement d’'un produit lors de
son séchage. Cependant, un des intéréts majeurs de ces nouvelles méthodes est leur
capacité a étre déployées pour assurer le suivi en temps réel du retrait. Ceci pourrait
permettre un contrdle en temps réel du séchage en apportant des actions correctives
en cours de séchage pour réduire la probabilité d’apparition de défauts. Un programme
en langage Python a donc été développé pour suivre le retrait d’'une piéce au cours de
son séchage tout en donnant a l'utilisateur un retour en temps réel sur le retrait subi par
la piece. Le principe de fonctionnement de cette nouvelle méthode est décrit dans la
Fig. 5.6.
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Figure 5.6: Schéma présentant le fonctionnement de la méthode de suivi du retrait de séchage
de piéces obtenus par robocasting en temps réel.

Cette méthode a été mise en oeuvre pour suivre le retrait de piéces lors de leur séchage
dans une enceinte climatique. Le principe de ces essais est identique a celui de I'étude
des piéces séchées a I'air ambiant : la piéce est placée dans une enceinte climatique
et une caméra, placée devant la vitre de I'enceinte, permet I'acquisition d'images tout
au long du séchage. Lenceinte climatique a été instrumentée pour permettre un suivi
de la masse de I'échantillon placé a I'intérieur.

Une piéce identique a celle utilisée pour I'étude précédente a été étudiée en temps réel
pendant son séchage dans 'enceinte avec un air a une température de 30°C et une
humidité relative de 40%. Le graphique du retrait en fonction du temps, illustré par la
Fig. 5.7, donne une information trés intéressante pour I'utilisateur puisqu’il permet de
connaitre le moment exact ou le retrait de la piéce est terminé. La fin du retrait marque
un point critique dans I'étape de séchage a partir duquel les risques de formation de
défauts sont fortement réduits. Lobtention de cette information est donc d’'une grande
importance pour la maitrise compléte du procédé de séchage.
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Figure 5.7: Suivi du retrait de séchage en temps réel lors du séchage d’une piéce dans une
enceinte climatique (30°C et 40% HR).

5.2 Utilisation du machine learning pour la détection
de la fin du séchage

Au cours de cette theése, I'étude optique du retrait de séchage a été réalisée a I'aide
de techniques d’analyse d’'images classiques. Lanalyse est réalisée par des scripts
développés et optimisés manuellement pour identifier des motifs spécifiques. Ces
techniques fonctionnent particulierement bien car les motifs a identifier sont plutot
simple : un contour bien défini pour I'analyse de cordon ou des lignes paralléles pour
I'analyse de retrait sur des produits. Néanmoins, les images offrent encore beaucoup
d’informations qui ne peuvent que trés difficilement étre exploitées avec les techniques
d’analyse d’'image classiques.

5.2.1 Introduction au machine learning

Loin de I'idée du grand publique, le machine learning n’est pas une technologie récente.
Des 1959, Arthur Samuel définit le machine learning comme le champs d’étude qui
donne aux ordinateurs la capacité d’apprendre sans étre explicitement programmeé [63].
Il a cependant fallu attendre les années 1990 pour voir apparaitre la premiére application
du machine learning adoptée a grande échelle pour une application commerciale : le
filtre a spam. Cette application a ensuite rapidement été suivie par de nombreuses
autres, de la recommandation de vidéos en streaming au pilotage automatique de
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voiture, qui sont aujourd’hui omniprésentes dans notre vie quotidienne.

Contrairement a un programme classique qui nécessite d’établir un certain nombre
de regles, plus ou moins important en fonction de la complexité du probléme, un pro-
gramme basé sur le machine learning apprend automatiquement les régles nécessaires
pour réaliser la tache a partir de données d’entrainement. Le programme est plus court,
plus facile a entretenir et souvent plus fiable [64].

en Entrainement | < Evaluation N Optimisation
du modéle du modele du modele

Figure 5.8: Schématisation des étapes du développement d’'un programme de machine learning.

Le développement d’'un programme de machine learning se déroule en plusieurs étapes
présentées sur la Fig. 5.8. Il est tout d’abord nécessaire de collecter les données, qui
sont la partie la plus importante d’'un programme de machine learning, puisque ce sont
avec elles que le modele est entrainé. En fonction de la nature de la tache a effectuer
par le programme, un nombre plus ou moins important de données est nécessaire pour
obtenir un modéle fiable (de quelques dizaines a plusieurs millions pour les modeles
les plus complexes). Ces données doivent ensuite étre traitées de maniére a obtenir
la meilleure représentation possible de la tache a réaliser. Cela peut s’exprimer par la
suppression des valeurs aberrantes ou la combinaison de deux paramétres en un seul
plus représentatif de la réalité physique par exemple.

Une fois les données préparées, le modeéle peut étre entrainé et pour cela il est néces-
saire de choisir un algorithme. |l existe un grand nombre d’algorithmes de machine
learning différents, qui seront plus ou moins adaptés a la tache a réaliser, et choisir
'un d’entre eux nécessite souvent d’en entrainer plusieurs pour choisir le meilleur.
Plusieurs modéles sont comparés en évaluant leurs prédictions sur un jeu de données
qui n’a pas éteé utilisé pour I'entrainement. Une fois que I'algorithme le plus performant
a été déterminé, le modéle est optimisé en faisant varier ses hyperparameétres (les
paramétres réglable par I'utilisateur, qui ne sont pas modifiés automatiquement lors de
I'entrainement) afin de converger vers la meilleure fiabilité.
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Il existe deux grandes catégories de modeles de machine learning : les modéles clas-
siques et les modéles de réseau de neurones. Le choix de 'un ou l'autre pour un
probléeme de prédiction repose souvent sur le type de données a analyser. Un modéle
classique sera plutét utilisé avec des données structurées (chiffres, mots, ...) tandis
qu’'un modeéle de réseau de neurones sera généralement utilisé pour des données
non-structurées (images, sons, texte ...).

Dans la suite du chapitre, nous nous intéresserons aux modéles de réseaux de neu-
rones. Le premier réseau de neurones artificiels a été présenté en 1943 par McCulloch
et Pitts et leur modéle informatique simplifié a été initialement développé pour compren-
dre comment des neurones pouvaient travailler ensemble dans le cerveau animal pour
réaliser des taches complexes [65]. Malheureusement, en raison du manque de puis-
sance de calcul, les recherches sur les réseaux de neurones sont passées au second
plan, derriere le machine learning classique. Cependant, depuis plusieurs années une
nouvelle vague d’intérét pour les réseaux de neurones artificiels est apparue, portée
par 'acces a de vastes quantités de données et par 'augmentation de la puissance de
calcul maintenant a disposition.

X4
e —()—(3 h(x"w)
X3
Entrées Poids Sortie

Figure 5.9: Schématisation du fonctionnement d’'un neurone artificiel (adapté de [64]).

Les réseaux de neurones sont composés de neurones artificiels. Le plus courant
d’entre eux est présenté sur la Fig. 5.9. Créé a I'image d’'un neurone biologique, il regoit
plusieurs données en entrée et donne une ou plusieurs données de sortie. Chaque
donnée d’entrée est affectée d'un poids, le neurone calcule alors la somme pondérée
des entrées et lui applique une fonction dite d’activation. Le neurone présenté sur la
Fig. 5.9 utilise par exemple une fonction d’activation heaviside, ce qui en fait une unité
logique de seuil ou TLU (Threshold Logic Unit).
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Utilisé seul, ce neurone est limité a des problemes de classification binaire trés simples.
Il peut cependant étre utilisé en grand nombre pour former un réseau de neurones, qui
est alors capable de résoudre des problémes infiniment plus complexes. Ces réseaux
sont composés de plusieurs couches de neurones connectées entre elles. La Fig. 5.10
présente un réseau de neurones schématique composé d’'une couche d’entrée, d’une
couche cachée et d’'une couche de sortie. Par convention, toutes les couches qui ne
sont pas celle d’entrée ou de sortie sont appelées des couches cachées. Le réseau
de neurones représenté sur la Fig. 5.10 prend par exemple deux valeurs en entrée et
donne trois valeurs en sortie.

o
][O D) KD
X O () <> Sorties
B \O) O
Couche dentrée  Couche cachée  Couche de sortie

Figure 5.10: Schématisation d’un réseau de neurones artificiels (ANN).

Le terme Deep Learning a initialement été adopté pour désigner les modeéles de réseau
de neurones contenant plus de 10 couches cachés mais il désigne aujourd’hui tous
les modéles de réseaux de neurones artificiels.

5.2.2 Le Deep Learning appliqué au contréle du séchage

Lors du retrait, la surface d’un produit céramique est couverte d’un film d’eau. La
disparition de ce film marque la fin de la majeure partie du retrait. Des images de la
surface d’un produit prises lors de son séchage permettent de constater la présence et
la disparition de ce film d’eau (Fig. 5.11). La détection fiable de la présence ou non de
ce film d’eau permettrait, avec une seule image, de déterminer si le retrait de la piece
est terminé.

Le chapitre 4 a montré I'efficacité des méthodes d’analyse d'images pour le suivi du
retrait de séchage d’une piéce imprimée par robocasting. La détection de la présence
d’eau en surface du produit serait en revanche trés difficile avec une technique similaire.
Une approche basée sur une analyse d’'image par un réseau de neurones artificiel
(ANN) a donc été adoptée.
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Figure 5.11: Images de la surface d’'une piéce obtenue par robocasting.

Parmi les nombreuses architectures d’ANN, une d’entre elles se démarque par son
efficacité et sa fiabilité dans les taches d’analyse d’'images : le réseau de neurones
convolutif (CNN). Les CNNs ont émergé de I'étude du cortex cérébral visuel et sont
utilisés dans la reconnaissance d’'images depuis les années 1980 [66], [67]. Cette
architecture tient son nom de couches de neurones spécifiques, appelées des couches
de convolution, qui permettent d’extraire des particularités et des informations d’une
image. Contrairement aux couches de neurones classiques, les couches de convolution
conservent la représentation en 2D de I'image permettant ainsi de conserver les infor-
mations spatiales. Les CNNs comportent aussi au moins une couche de regroupement
dont le réle est d’agréger les pixels voisins ensemble dans le but de réduire la taille de
I'image et de faire ressortir ses particularités.

Un CNN a donc été développé dans le but d’'identifier la présence d’eau de surface sur
des images de produits obtenus par robocasting au cours du séchage. Cette information
permet de conclure sur le fait que le retrait est fini ou en cours. La prédiction souhaité est
donc qualitative ce qui nécessite un modele de classification. Seules deux prédictions
sont possibles, il s’agit donc d’'un modéle de classification binaire. La Fig. 5.12 présente
le modéle sous la forme d’'un sommaire. Le modele a été développé a I'aide de Keras,
une librairie open-source donnant accés a une interface en langage Python pour le
développement d’ANN [68].

Le modele est constitué de six couches : une couche d’entrée, quatre couches cachées
et une couche de sortie. La couche d’entrée (Input Layer) prend simplement I'image
et la transmet a la couche de normalisation (Rescaling) dont le réle est de mettre
a I'échelle les valeurs des pixels de maniére a les borner sur l'intervalle [0,1]. La
couche de convolution (Conv2D) extrait les informations de I'image, et la couche de
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Figure 5.12: Représentation schématique du modéle CNN développé pour l'analyse des
images.

regroupement (MaxPooling2D) divise par 2 les dimensions de 'image en assemblant
les pixels 4 a 4 tout en en conservant uniquement la plus haute valeur d’intensité.
Limage est alors toujours sous la forme d’une matrice en deux dimensions et le role
de la couche d’écrasement (Flatten) est de transformer cette matrice en un vecteur
pour pouvoir effectuer la connexion avec la couche de sortie (Dense). La couche de
sortie est une couche dense, c’est a dire que chacun des neurones qui la compose est
connecté a l'intégralité des neurones de la couche précédente. Le nombre de neurones
qui composent la couche de sortie dans un modéle de classification est égal au nombre
de classes possibles pour la prédiction. Ici la couche de sortie est composée de deux
neurones puisque seuls deux résultats sont possibles (retrait fini ou en cours). Chacun
des deux neurones de la couche de sortie calcule une probabilité a partir des valeurs
de I'ensemble des neurones de la couche précédente et le neurone ayant la probabilité
la plus élevée donne le résultat de la prédiction.

5.2.3 Entrainement du modele et résultats

Le modele a été entrainé sur des images obtenues lors du suivi du séchage d’empilements
de 20 cordons de pate de porcelaine. Le montage expérimental utilisé pour les obtenir
est similaire a celui utilisé pour I'étude des empilements (Fig. 4.8). Les images ont été
séparées manuellement en deux catégories selon que le retrait est en cours ou terminé.
La Fig. 5.13 présente un exemple d'images utilisées pour entrainer le modele.

Avant I'entrainement du modéle, les images sont séparées en deux jeux : un jeu
d’entrainement et un jeu de test. Le jeu d’entrainement, contenant environ 80% des
images initiales, sert a entrainer le modele tandis que le jeu de test, contenant les 20%
restant est utilisé pour évaluer le modéle une fois son entrainement terminé. Au total,
presque 3600 images ont été utilisées.
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Figure 5.13: Exemples d'images utilisées pour I'entrainement du modele et présentant ou non
un film d’eau a la surface du produit.

Lentrainement du modéle se divise en plusieurs cycles, souvent appelés des époques.
Une époque correspond a I'entrainement du modéle sur l'intégralité des données du
jeu d’entrainement. Lobjectif de I'entrainement est de réduire la valeur de la fonction
de perte. Cette fonction représente I'écart entre la cible et la prédiction, c’est-a-dire la
fidélité de la modélisation des données d’entrainement du réseau de neurones. Pen-
dant I'entrainement du modele, la fonction de perte et la précision du modele sont
évaluées sur le jeu d’entrainement a la fin de chaque époque. Le modéle a été entrainé
pendant 20 époques et I'évolution de la fonction de perte et de sa précision sur le jeu
d’entrainement sont présentées sur la Fig. 5.14.

La fonction de perte ne peut étre utilisée que pour comparer le modéle a différents
moments de son entrainement puisque son ordre de grandeur dépend des données
d’entrée du un modéle. En revanche, la Fig. 5.14 montre que le modéle a convergé vers
une valeur de précision de 99,7% au bout de 20 époques. |l prédit donc de maniére trés
fiable le jeu d’entrainement. Il est cependant nécessaire d’évaluer le modeéle sur le jeu
de test afin de déterminer sa capacité prédictive. Les images du jeu de test ont donc
été données au modeéle et ses prédictions sont comparées aux cibles (retrait fini ou en
cours). Les résultats sont présentés par une matrice de confusion sur la Fig. 5.15. Cette
matrice permet de rendre compte de la qualité des prédictions du modéle (predicted
label), en les comparant aux cibles (true label). La Fig. 5.15 montre que pour les 255
images ou le retrait était fini, le modéle a fait la bonne prédiction a tous les coups (255
retrait fini contre O retrait en cours). En ce qui concerne les images ou le retrait était en
cours, le modéle a fait la bonne prédiction 459 fois et s’est trompé 5 fois. La précision
du modéle sur des données sur lesquelles il n’a pas été entrainé est donc de 99,3%.
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Figure 5.14: Evolution de la fonction de perte et de la précision du modéle sur le jeu
d’entrainement.
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Figure 5.15: Matrice de confusion des prédictions du modéle sur le jeu de test. Les valeurs sur
la diagonale y=x donnent les erreurs de prédiction.
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Le modele de Deep Learning présenté dans cette partie pour prédire la présence
d’un retrait sur une piece en cours de séchage est fiable a plus de 99%. Les images
ont cependant été réalisées dans des conditions trés contrélées ce qui a permis de
grandement réduire la quantité de données nécessaire a I'entrainement du modéle. La
faible variation de luminosité, d’état de surface et de forme des produits ont également
permis de réduire la complexité du modéle. Le déploiement d’'un modele similaire
dans un environnement de production nécessiterait donc un plus grand nombre de
données et un modele plus optimisé. Néanmoins, le principe d’un contréle fiable de
la fin du retrait est clairement démontré.
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5.3 Conclusion

La simulation du séchage d’une piece présentant une cavité a permis de prédire
I'apparition d’'une différence de vitesse de retrait dans la piéce traduisant la présence
d’un gradient de teneur en eau. Cette prédiction a été confirmée par I'étude expéri-
mentale de cette méme piéce imprimée par robocasting et séchée dans des conditions
similaires a celles utilisées pour la simulation. Lexpérience a permis de prouver la
fiabilité du modele pour la prédiction du séchage de piéces céramiques et de mon-
trer I'efficacité de la nouvelle méthode de suivi optique et non-destructif du retrait de
séchage de produits céramiques obtenus par robocasting. Par la suite, Une méthode
innovante de suivi du retrait de séchage en temps réel a été développée permettant
d’identifier, en temps réel pendant le séchage, le moment critique ou la majeur partie
du retrait se termine.

Pour ouvrir vers de nouvelles perspectives, un modéle de machine learning basé sur
une architecture de réseau de neurones particulierement adaptée a I'analyse d’'images
(réseau de neurones convolutif) a été développé avec pour objectif d’identifier si un
produit est en cours de retrait ou non. Pour cela, le modéle identifie pour chaque
image prise pendant le séchage la présence d’eau en surface du produit et donne une
prédiction. Lentrainement de ce modeéle sur les images obtenues en environnement
contr6lé montre le potentiel de cette méthode pour le détecter la fin de I'étape de retrait
avec une application potentielle pour le contréle du séchage en production.

Plusieurs outils permettant la prédiction, le suivi et le contrdle du retrait de séchage de
produits céramiques obtenus par robocasting ont été développés et testés. Lutilisation
de ces outils permet une meilleure compréhension ainsi qu’'un meilleur contrdle sur
le procédé de séchage. Le couplage de ces outils a une boucle d’asservissement
connectée a un systeme de régulation de I'atmosphére de séchage pourrait permettre un
contrdle total du procédé de séchage en vue d’optimisation et de réduire drastiquement
I'apparition de défauts dans les produits.
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Conclusion

LE séchage est une étape importante du procédé de fabrication de produits céramiques
par robocasting. Lors de cette étape, le produit subit d’importantes variations dimension-
nelles liées au départ de I'eau. La maitrise de ces retraits de séchage est un frein dans
le développement du robocasting. Lobtention de produits secs de bonnes dimensions
et exempts de défaut est critique pour rendre cette technologie plus mature. Avec cet
objectif en vue, plusieurs axes de recherche ont été explorés. Un modele numérique
par éléments finis du séchage a été développé puis complété par des mesures des
propriétés physiques d'une pate de porcelaine. Plusieurs méthodes d’analyse d'images
ont été développées puis mises en application pour étudier les retraits sur des produits
de différentes tailles obtenus par robocasting. Ces différents outils ont été mis au point
en vue d’'une intégration dans un systéme de contrdle en temps réel du séchage.

La premiére étape du travail a été de développer un modele multiphysique du séchage
combinant les transferts de masse et de chaleur ainsi que le retrait de séchage. Le
modéle utilise une méthode de déformation du maillage, la formulation lagrangienne
actualisée, pour simuler de maniére réaliste le retrait subi par le produit a chaque étape
de calcul. Le modele a été validé en utilisant des données issues de la littérature pour
une pate d’alumine.
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Linfluence des données d’entrée du modele a été investiguée en ce qui concerne en
particulier les caractéristiques de I'air de séchage et le coefficient de diffusion équivalent
de I'eau dans le matériau. Il a ainsi été mis en avant le réle important du coefficient de
diffusion équivalent sur les résultats. La partie expérimentale du travail a porté sur une
pate de porcelaine développée par Imerys pour I'application de robocasting. Quelques
caractérisations de base dans I'étude des céramiques ont été réalisées sur cette pate
avant de s’attacher a I'estimation du coefficient de diffusion équivalent qui varie de
6,2x107%a8,6 x 1072 m2.s" avec un pic a 2,2 x 10" m?.s'. Ces mesures ont permis
de mettre en évidence le comportement particulier de cette pate, qui se rapproche
de celui observé dans la littérature pour les matériaux comportant deux distributions
en taille de pores. Lévolution de I'activité de I'eau en fonction de la teneur en eau a
également été déterminée. Enfin, une estimation du coefficient de convection a été
obtenue pour un séchage a l'air libre et dans une enceinte climatique.

La mesure du retrait est un point clé pour la compréhension et la maitrise de I'étape de
séchage. Une premiere mesure, basée sur une méthode en place au laboratoire utilisant
un capteur laser a permis I'implémentation dans le modéle d’une relation empirique
du retrait en fonction de la teneur en eau locale du matériau. Par la suite, plusieurs
méthodes optiques, non-destructives et adaptées aux produits obtenus par robocasting,
ont été développées pour permettre le suivi du retrait sur des échantillons de différentes
tailles. Ainsi, I'étude de cordons extrudés de péate de porcelaine a permis de mettre
en évidence une forte anisotropie de retrait entre la direction radiale (environ 7%) et la
direction longitudinale (environ 4%), causée par I'orientation des grains anisométriques
lors de I'extrusion. Le suivi du retrait sur des cordons déposés sur de I'huile et sur
des cordons écrasés a montré que le retrait est inhibé par les forces de frottements
entre le support et le cordon. Cela a pour conséquence de réduire le retrait volumique
final du cordon et de générer des contraintes internes, pouvant causer I'apparition de
déformations.

Le comportement au séchage de cordons dans un empilement a également été in-
vestigué. Le suivi du retrait des cordons proches du support a permis d’observer que
I'adhésion avec le support inhibe le retrait de séchage sur plusieurs couches d’un pro-
duit, et pas uniquement sur la premiére. Un suivi du retrait des cordons d’'un empilement
lorsqu’ils sont soumis a la charge d’'un nombre de couches croissant a ensuite été
réalisé. Une nette différence de retrait a été observée entre le dernier cordon d’'un
empilement (environ 5%) et les suivants (environ 7,5%), ce qui montre que I'extrusion
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d’une couche applique des contraintes suffisantes sur la couche inférieure pour réorien-
ter les grains.

Ces études sur le retrait de séchage des cordons dans différentes configurations mon-
trent bien la complexité qu’ajoute la mise en forme par robocasting sur le contréle
dimensionnel du produit final. Trois étapes différentes de ce procédé imposent des
contraintes qui peuvent influencer le retrait de séchage du matériau : I'extrusion, le
dépdt, et I'écrasement par le dépbt de la couche suivante.

Le retrait de pieces obtenues par robocasting a été suivi a l'aide d’'une méthode in-
novante se basant sur sur la détection des interfaces entre cordons en exploitant la
variation de contraste. Une piéce de 4 cm de hauteur présentant une cavité a été
étudiée. Les prédictions du modele ont été comparées aux retraits mesurés expérimen-
talement et une différence de vitesse de retrait dans différentes zones de la piéce a été
observée dans les deux cas. Cela est di a la difficulté du renouvellement de I'air dans
la cavité, qui se charge en vapeur d’eau au cours du temps réduisant ainsi la vitesse
de séchage. Ce phénomeéne, vérifié expérimentalement, met en évidence la bonne
concordance des prédictions avec la réalité.

Lutilisation de méthodes innovantes pour la maitrise de I'étape de séchage dans les
procédés céramiques, peut permettre 'amélioration des procédés existants. Pouvoir
détecter la fin du retrait est un point crucial pour maitriser le séchage car le risque de
défauts est moins important quand le retrait est terminé. D’un point de vue industriel, le
séchage peut étre acceléré aprés ce point critique. Deux voies ont été explorées pour
obtenir cette information.

La premiere utilise les méthodes et outils développés lors cette thése qui permettent de
predire, et de suivre, a posteriori, le retrait de séchage des produits céramiques obtenus
par robocasting. Un outil de suivi du retrait de séchage en temps réel a été développé.
Il donne une information sur I'état du retrait de la piéce a chaque instant, offrant ainsi
une grande liberté sur le contrdle de I'étape de séchage.

La deuxieme voie explorée est celle de I'analyse d'image par machine learning. Un
modele de machine learning a été développé pour l'identification de la fin du retrait par
analyse d’'image. Le modele a été entrainé et validé sur des images de la surface de
produits acquises durant I'étape de séchage. Il prédit avec une précision de 99,3%, et a
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I'aide d’une seule image, si le retrait du produit est fini. Ce travail montre que I'utilisation
du machine learning peut étre intéressante pour I'étude du séchage et qu’elle pourrait
apporter un regard nouveau sur ce champs de recherche centenaire.

Les outils présentés dans cette thése, pour la prédiction et le suivi du retrait de séchage,
ont été développé avec pour objectif une intégration dans une boucle de régulation
du séchage. Ce systéme permettrait de prévoir, par simulation, des éventuelles
hétérogénéités de retrait durant le séchage et de les corriger par I'action de venti-
lateurs ou d’éléments chauffants. Un suivi optique du retrait en temps réel pourrait
déceler retrait différentiel, et le cas échéant décider sur des actions correctives pour y
remedier.

Les résultats de I'étude du retrait sur les cordons ont montré que le modele qui a été
développé, basé sur une approche statique, présente des limites, la pate exhibant un
comportement dynamique durant le séchage. Ainsi, dans le but de prédire le séchage
de maniére plus réaliste, il serait nécessaire de prendre en compte des conditions
limites uniquement en termes de forces, permettant ainsi la modélisation du contact
avec le support. Cela nécessite d’étendre le modele du lagrangien actualisé a un
modele dynamique. Afin d’étalonner ce modele, il serait alors nécessaire de développer
des dispositifs expérimentaux pour mesurer les forces d’adhésion d’un cordon avec son
support.

Les méthodes de mesure du retrait développées lors de la thése, en particulier celle
pour la mesure sur les pieces complétes, peuvent étre davantage optimisées pour
réduire le bruit de mesure. Pour aller plus loin, des techniques de mesure du retrait
basées sur la corrélation d'images pourraient également étre développées, ce qui per-
mettrait d’obtenir des informations trés fines sur le champ de déformations en surface
des piéces.

Dans le chapitre 5, il a été montré qu’il est possible d’estimer la fin du retrait d’un produit
obtenu par robocasting par machine learning. Ce principe pourrait étre étendu a des
produits obtenus par différentes voies de mise en forme. Pour aller plus loin, il serait
intéressant de suivre automatiquement I'avancée du front de séchage en surface d’'un
produit au cours du temps. Lutilisation judicieuse de ces technologies émergentes
pourrait conduire a de grandes avancées dans la compréhension des phénomenes
ayant place durant le séchage de produits céramiques.
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Caractérisation et modélisation des retraits de séchage dans le procédé de

microextrusion d’'une pate céramique

Résumé : La microextrusion est une technique de fabrication additive basée sur I'extrusion
d’'une pate céramique. Lors de la fabrication, le séchage qui s’opere s’accompagne de
retraits dimensionnels qui peuvent étre a 'origine de défauts comme des déformations ou
des fissures. Un modéle multiphysique par €léments finis du séchage prenant en compte le
retrait a été développé et permet d’obtenir des prédictions réalistes du séchage de produits
céramiques. Des méthodes optiques de suivi du retrait ont été développées, permettant
d’étudier le séchage de produits obtenus par microextrusion a différentes échelles (d’'un
cordon extrudé a I'échelle d’'une piece). Une anisotropie du retrait de séchage dans les
produits a été mise en évidence, et plusieurs causes ont été identifiées. Enfin, une méthode
de suivi en temps réel du retrait a été proposée, offrant ainsi la possibilité de contréler le
séchage de maniére a réduire I'apparition de défauts. Une preuve du concept de I'utilisation
du machine learning pour l'identification de la fin du retrait est présentée, montrant ainsi le
potentiel de ces nouvelles technologies sur ce champs d’applications.

Mots clés : Céramique, Simulation, Séchage, Computer vision, Retrait, Robocasting

Characterization and modelling of drying shrinkage in the process of

microextrusion of a ceramic paste

Abstract: Microextrusion is an additive manufacturing technique for complex shaped objects.
After extrusion of a ceramic paste drying involves dimensional shrinkage that can be the
cause of defects such as deformations or cracks. A finite element multiphysics model of
drying taking into account shrinkage has been developed to predict the behaviour of the
ceramic product. Optical methods for monitoring shrinkage have been developed, making it
possible to study the drying of products obtained by microextrusion at different scales (from
an extruded cord to the scale of a full product). Anisotropy of drying shrinkage in products has
been demonstrated, and several causes have been identified. Finally, a real-time shrinkage
monitoring method has been proposed, thus offering the possibility of controlling the drying
for optimisation while avoiding conditions yielding defects. A proof of concept of the use of
machine learning for the identification of the end of shrinkage is presented, thus showing
the potential of new technologies in industrial application.

Keywords: Ceramics, Simulation, Drying, Computer vision, Shrinkage, Robocasting
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