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Résumeé

Dans cette étude, l'intérét est porté sur 'effes ¢onditions opératoires sur I'enrobage en vaibeséle
grosses particules « hotes » par de fines particulavitées » et aussi sur la modélisation decsibage
selon la méthode par éléments discrets (DEM) afimmieux comprendre les phénomenes mis en jeu.
Dans ce travail, les matériaux choisis comme padgchdtes sont les Suglets® (des granules splesriqu
constituées principalement de sucre) et les pdgBanvitées sont en stéarate de magnésium (Stay.
deux éléments sont introduits en poudre dans urangélr de 1L a fort taux de cisaillement, le
Cyclomix. Les propriétés du produit final, commectaulabilité, la mouillabilité et le degré d’avanocent

du revétement, ont été caractérisées. La varia®lindice de coulabilité est étudiée en fonctimla
durée de traitement dans le Cyclomix pour diveviiesses de rotation, taux de remplissage et rapigor
taille de particules hote et invitée. La coulabilites produits a été améliorée en augmentant ée diur
mélange ou la vitesse de rotation, tandis que U& e remplissage de solide ne semble pas avoir
d'importance marquée. Le degré de recouvrementpdescules hétes augmente avec la durée de
mélange, et la vitesse de rotation des pales.

La simulation des mouvements de particules danmdééangeur par DEM a permis d’obtenir des
informations sur la position, la vitesse des paltis, et d’autres parametres énergétiques, airshgu
estimation du degré de mélange a tout instant.éGadtnterprétation de ces mouvements de particale
I'intérieur du Cyclomix, nous pouvons expliquer ifférences de comportements déduites de I'analyse
des propriétés physico-chimiques (Sato et al 2@&8)produits composites obtenus.

Mots-clés DEM, Enrobage, Mouvements de particules, CoutabiMouillabilité.

1. Introduction

L’enrobage en voie séche est une technologie velatnt nouvelle pour modifier des propriétés de
particules. Dans un tel procédé, des petites pdetic(particules invitées) se collent sur la swfde
particules plus grandes (particules hétes) paratisns mécaniques comme des cisaillements et des
forces d'impact. Il intéresse divers domaines gtdels, car il n'utilise aucun solvant organige¢,ce
procédé économique est compatible avec les cotgmienvironnementales. Il y a de nombreuses
publications sur la production de particules contpsespar I'enrobage (Alonso et al. 1989, Watanalet
2000, Ouabbas et al. 2009a). Par contre, il y mdiétudes trouvées sur I'optimisation du procédé
(Iwasaki et al. 2002) et sur I'analyse de ce préadel facon théorique (Thomas et al. 2009).

La méthode des éléments discrets (DEM) est unentihodes numériques les plus utilisées pour
analyser le comportement de particules solidds. &Eté appliquée dans de nombreux domaines avec
succes (Clearly et al. 2002, Machett et al., 26G010 et al. 1997).
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Le but de notre étude est de comprendre I'effepalmmeétres du procédé d’enrobage (comme la durée
d’opération, la vitesse de rotation et le taux elmplissage de produit dans le cyclomix) sur I'eagsh

Les analyses des propriétés des produits finaumnla coulabilité et la mouillabilité, I'estimatiae la
composition des produits et de I'écoulement detiquées ont été effectuées. La simulation numérigue
été conduite par la DEM pour mieux comprendre leSsnpmenes apparaissant lors du mélangeage, afin
d’optimiser le procédé.

2. Matériaux et méthodes

2.1 Matériaux

Les matériaux choisis sont, pour les particuleeddés Suglets®, et pour les particules invitées le
stéarate de magnésium (StMg). Les propriétés des matériaux sont montrées dans le Tableau 1. Les
Suglets®, produits de NP pharm (Colorcon INC.) sted granules sphériques constitués principalement
de sucre, avec une forte tendance hydrophile. Gériaa est normalement utilisé en formulation comme
excipient pour les capsules et les comprimés. Getcples sont utilisées dans les technologies de
contrOle et de libération de principe actif en phacie. Les Suglets® sont cristallisées et sphésigue
diamétre médian en volumd&)sg vaut environ 250um. Pour les particules invitées, le stéarate de
magnésium (StMg) a été choisi. Cette poudre estdodiésive et de nature hydrophobe, insoluble dans

I'eau, et utilisée largement dans la formulatiomphaceutique comme lubrifiant. [2sg vaut environ 5
pm.

Table 1: Propriétés des particules choisies

Masse volumique (pycnomeétre

Matériaux Dsp [um] Hélium) [kg/m] Attractivité /eau
Suglets® 250 1580 hydrophile
StMg 5 1120 hydrophobe

2.2 Procédé d'enrobage
Le Cyclomix, un mélangeur a haut cisaillement foyar la société Hosokawa Micron B.V., a été choisi
pour effectuer I'enrobage en voie seche.

Entrée des poudres

Flux des poudres

Sortie poudre

Figure 1. Schéma du Cyclomix, mélangeur & haut tiusisaillement

Cet appareil est essentiellement composé d’une loteade mélange fixe, verticale et de forme conique,
équipée d'un axe tournant a grande viteegeavec des pales se déplacant le long de la phleoi.
Cyclomix a déja été utilisé avec succes pour fie@erobage en voie seche (Ouabbas et al. 2009b).
Supposant que les particules invitées et héteslemtailles homogénes, et que toutes les particolets
de forme sphérique, la fraction massique pour foume monocouche sur la surface des particuleshote

W peut étre obtenue par I'équation suivante avempgort de taille de particules hote et invit&ey
(Thomas et al. 2009) :



4Cyp(ky+ 1)? 1)
24 PH 3
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ky = 22 2

Ry
0u Cyp est la compacité surfacique (& 2 dimensions) décpss invitées sur la surface de particules
hotes, epn et p; sont des masses volumiques des grains de particdtes et invitées, &8y et R, sont
les rayons de particules hotes et invitées. Nogpasons queCop est la compacité de la structure

hexagonale a 2D, sof£,p=0.906. Alors la fraction massique pour une monocouche est estimée a
5.0 %. Pour observer I'effet des conditions opdras, la fraction massique a été fixée a cettewral.a
vitesse de rotatiomvarie de 250 a 1500 tr/min et la durée d’'opératende 30 s a 600 s. Le taux de
remplissage J du Cyclomix (rapport du volume appade grains solides, introduits de fagcon non &ssé
dans I'appareil, au volume du Cyclomix) est de BD% (162 g — 486 g de Suglets®).

2.3 La coulabilité

Pour vérifier la modification de propriétés de aoH, plusieurs techniques ont été utilisées. LerRam
Technology Powder Rheometer (FT-4) a été choisi poalyser la coulabilité des produits. Cet apparei
peut mesurer l'indice de coulabilité (flow rate exd(FRI)) qui présente des variations en sens aivetr
de la coulabilité de la poudre : une valeur FRévée signifie que la poudre est trés cohésive,pedis
coulable.

2.4 La mouillabilité

Dans notre étude, une goutte d’'eau de 10 ul aérésee sur la surface du lit de poudres, et I'adgle
contact a été mesuré aprés 30 s de dépdt d’'uneegdin plus, pour éviter de casser des particules
enrobées, le lit de poudre n'a pas été compressé,juste déposé avec une spatule, et aplati gatals
pour donner une surface de poudre plus homogeéie @tis plate possible. La mesure de l'angle de
contact a été effectuée trois fois sur chaque éitloaret la valeur moyenne a été utilisée.

3. Résultats expérimentaux

3.1 La coulabilité
La figure 2 (a,b) présente I'évolution de l'indide coulabilité (FRI) pour chaque remplissage (@) :
J=20% (a), aJ=60 %(b).
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Figure 2. Fonctions Flow Rate index (FRI) en fonetite la durée d'opération t, a différentes vitessesotation
w, etpour différents taux de remplissage (a) J = 20(8%,60%.

En général, le FRI diminue quand on augmente la@eddfopération, c’est a dire que la coulabilité des
produits est améliorée quand la durée d'opératigmeente. Le FRI diminue plus vite avec des vitesses
de rotation des pales plus élevées. Ceci peute&piqué par le fait que le mélange, lors d’opéradi a
vitesse de rotation plus élevée recoit beaucoup glénergie mécanique, et les pales peuvent ainsi
transmettre aux particules des vitesses plus gsafiaeconséquent, les interactions entre partihdéss
et invitées sont plus nombreuses. L'enrobage a diencplus rapidement. Comme I'écoulement des



particules enrobées est meilleur que celui descpéat hotes, les courbes d’évolution du FRI vdrien
davantage quand la vitesse de rotation augmente.aitaurs examinons linfluence du taux de
remplissage J. La différence des courbes entre%d=2840 % et J=60 % est assez petite. L'effet dx ta
de remplissage ne semble pas majeur pour recharnbeamélioration de coulabilité.

3.2 La mouillabilité
La Figure 3 montre la variation de I'angle de cohties particules enrobées avec la durée d’'opérgti
différentes vitesses de rotatianet taux de remplissage= 20 % (a), et J=60 % (b).

Angle de contact / °

100

(@)

Temps/s

Temps /s
Figure 3. Influence de la durée d’opération t $angle de contact eau-solide, a différentes vitssde
rotation «j et pour différents taux de remplissage (a) J 220(b) 60%.
La valeur initiale montrée sur les figures ci-desalété calculée a partir de I'hypothése suivanteécrit
gue l'angle de conta& de la particule enrobée aprés une durée de Btipért est proportionnel a la
fraction de surface () des particules invitées eq. (3)), quand les palgs hotes et invitées viennent
d’étre introduites (pas mélangées, ni enduitegjaleiment dans le systéeme. Dans cette équatiors nou

allons prendre la vale@;=0 pour les particules trés hydrophiles comme lesSsgl.
La fraction de surface initialg;o est donnée par l'eq. 4):

0= S04+ (1-S) ®)
— k'
SH0 = o+ D7 i )

Lorsque l'angle de contact d'une particule Hftet d’'une particule invitéé, sont respectivement 0° et
132°, la valeur théorique calculée par I'équat®)ndpnnant I'angle de contact pour le mélangeairti{0)

se trouve a 104°. Nous pouvons remarquer que Igtpsique a t=0 correspond a un état ou les deux
types de grains sont présents sans aucun revéteamentune probabilité de rencontre avec la gdigee

a leur fraction surfacique.

Dans la Figure 3 (a), a 250 tours par minute, lamg contact augmente en fonction du temps de
traitement. D’aprés I'hypothése ci-dessus, la iftacde surface du matériau revétu va augmenter
également. En d'autres termes, le processus déenesdt est fonction du temps de traitement; a 500
tr./min progresse plus rapidement qu'a 250 tr./nArL000 tr./min,® (t) augmente avec le temps et est
asymptotique a I' anglg des particules invitées (132°). Dans figure 5 @) pbserve que ces courbes ont
presque la méme tendance générale que celle drita 8 (a) ainsi, I'angle de contact de prodeistpas
sensible au rapport de remplissage d'un mélangéauti cisaillement. Ces résultats ont été également
confirmés pour J = 40%.

Pour résumer, toutes les particules revétues omtngle de contact supérieur a 90 °, et la moulitébi
des particules enrobées va de I'hydrophile a I'bptiobe méme avec un petit temps de traitementest un
plus basse vitesse de rotation du mélangeur. Resufaibles vitesses de rotation le mélange estlphis
et n'est pas complet. Pour les vitesses de 50004 fr./min, I'enrobage est assez rapide et leprpFtés
restent stable (aprés 300s de mélangeage). Pattetsse de 1500 tr./min I'enrobage est encore plus



rapide, mais les propriétés se dégradent au cauterdps, I'angler de mouillage baisse aprés 100s de
temps d’opération.

4 Résultats obtenus par simulations numériques

4.1 Simulation du mouvement de particules hotes

Le mouvement des particules a été réalisé avecsimelation par éléments discret(DEM). Cette
méthode appliquée a ce systeme a été explicit€gedement (Sato et al 2013). Les particules choisies
pour la modélisation sont les “Suglets®”, et lesgrrétés sont portées dans la table 2. L'étataindes
poudres est un empilement hexagonal compact.

Table 2 Parameétre de la simulation

Module de E [GPa] 45
Young
Coefficient de [ 0.30
Poisson
Densité [kg/m3] 1600
Coefficient de [1 0.16
restitution
Pas de temps At [us] 2.0
Temps de T [s] 1.5
simulation

Les effets de la gravité ont été introduits commedition externe au systeme soumis aux forces des
chocs des péles en mouvement. Pour réduire le tdmpalcul, un nombre de particules plus petitéa ét
choisi (40000) avec des diamétres plus gros (2 rhanjigure 4 représente sur des coupes de Cyclamix
vitesse normalisée des particules en couleur poanue vitesse de rotation des pales a) 100 tr. /i
500 tr. /min , (c) 1000 tr. /min and (d) 3000/inin .

(a) ,—\ (b)

Vitesse des particules
normalisée

Figure 4 : Vitesse normalisée des particules cqgroeslant a chaque vitesse de rotation : (a) 10fnin, (b) 500 tr.
/min, (c) 1000 tr. /min et (d) 3000 tr. /min daasskction transversale.

Pour les faibles vitesses de rotation (100 tr. /jnile lit de particule reste sous la pale du hattes
particules qui se situent prés de la pale posséaeitesse relative la plus élevée. A 500 tr. /mimlit de
poudre atteint le haut du cyclomix, puis a 100@miin la plupart des particules se situent darsaldie



haut du réacteur. A 3000 tr. /min, les particulesituent également au niveau supérieur du Cycleiniix
y a de moins en moins de particules au milieu ailocyix.

4.2. Simulation des mouvements de particules aveeuk classes de particules sans adhésion

Les simulations ont été menées pour connaitreldémice de la vitesse de rotation des pales sur le
mélange de particules hétes et invitées. La vitelgseotation varie de 250 a 1500 tr. /min . Le tdex
remplissage est fixé a 40 % pour les particulesshét a 20 % pour les particules invitées. Le tedgs
mélange simulé est de 3.0 s. La taille des paetscabt de 3 mm pour les particules hotes et de poum

les particules invitées. Tous les paramétres phgsigont reportés dans le tableau 3. Pour I'étalidu

lit de poudre, les particules invitées sont au desies particules hotes.

Table 3:Parameétre de la simulation pour des particules ba&keinvitées

note invitée
Module de Young E [GPa] 4.5 2.2
Coefficient de Poisson [-] 0.30 0.30
Densité [kg/m3] 1600 1120
Coefficient de restitution [ 0.3 0.0
Nombre de particules [1 14 148 190 986
Temps de simulation T [s] 3.0

Pour observer dans le mélangeur, des coupes ontééliéées a chaque vitesse de rotation et des
photographies des simulations sont portées suglmef 5 (les particules invitées en bleu et lee$i@n
rouge).

(
(Zl) 3.000 sec \b) 3.0005ef

‘\/

3.000 sec

()

Figure 5 : Coupe de la chambre de mélange pouéudifftes vitesses de rotation: (a) 250 tr. /min),500 tr. /min ,
(c) 1500 tr. /min , T= 3s (particules hétes en rewd invitée en bleu).

A 250 tr. /min les particules sont toujours losééis autour de la troisieme paire de pales. A
500 tr. /min , les particules remontent dans leamg¢ur au niveau de la paroi. Cela peut nous pganet
de faire I'hypothése que le mélangeage se siti@nlpdes parois. A 1500 tr. /min , les particulasvant
en haut du mélangeur et peuvent ensuite redescantnéérieur du mélangeur par gravité pour eresuit
étre plus facilement disponible pour un meilleutangeage.

5 Discussions

Pour les faibles vitesses de rotation, les évatgtide la coulabilité et de la mouillabilité sonses lente
et I'enrobage n’est pas complet (Si nous analydessmouvements de particules (figure 4 et 5), les



particules restent en bas du mélangeur et ne sarnndividualisées. Donc il faut beaucoup de tepmqs

que les petites particules invitées collent aufasas des plus grosses. Il n'y a pas d’enrobag@letra
cause d’'un mélangeage insuffisant. Pour les visedse500 et 1000 tr./min I'enrobage est rapidest |
propriétés varient peu deés lors que l'enrobagetarshiné. Les particules remplissent le mélangeur
(figure 4) et il y a une individualisation des peutes le long des parois qui permet un mélangezass
intime et qui conduit a I'enrobage complet desmgaie Suglets®. Pour les vitesses supérieuresd® 10
tr./min) I'enrobage est encore plus rapide avec dégradation des propriétés (angle de mouillage qui
baisse). Les particules sont rapidement enrobéele tmassage se fait de mieux en mieux comme nous
pouvons I'observer figure 5c. Ensuite ces partegligbissent des impacts de plus en plus fort quigyd
engendrer de I'attrition ou de la fragmentation dief@ts composites.

6. Conclusion

L'analyse de l'effet des conditions opératoires I&mrobage utilisant des Suglets® et du StMg comme
les particules hotes et invitées a été effectuéesimulation de I'écoulement de particules dans le
mélangeur a été réalisée par la DEM. En fonctiorceke études, quelques points intéressants ont été
trouvés.

La coulabilité de produits est améliorée si on aeigie la durée d’opération et la vitesse de rotabtais

le taux de remplissage du mélangeur ne semble ques jur la coulabilité. Le rendement pratique
d’enrobage est donc meilleur avec un plus granglisgage.

La simulation DEM de I'écoulement dans le mélangeurtorise I'observation de [lintérieur du
mouvement d’ensemble des particules ce qui n'esppasible par des moyens expérimentaux. Cela nous
permet d’expliquer les changements des propriétss abmposites obtenus par des différences de
comportements et cela a aussi permis de locabseorie préférentielle ou se déroule I'enrobagtaut
maintenant essayer de se rapprocher des systeetesvéc des études mettant en jeu des grainglde ta
plus petite et avec un nombre de grains supéfi@méme, il faudra envisager de travailler aveattés
systemes pour avoir I'influence de la nature detquées.
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DEM numerical approach to better understand physicechemical
properties evolution of particles treated by dry paticle coating processes
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Abstract:

Investigations of the effect of the operation ctinds on the dry coating and the motion
of particles in a high shear mixer by the DEM siatidn have been done. The Suflet
and the MgSt materials have been chosen as thénvdstd particles, respectively. The
treatment of dry coating has been carried out & @yclomix, high shear mixer at
different rotational speeds, filling ratio of thansples and particle size ratio to observe
the effect of the operation conditions on the drgting. The properties of the products,
such as the flowability, wettability and the corsien ratio have been analyzed. The
flowability has been improved along with the opemattime of Cyclomix. Higher
speeds of rotation of the Cyclomix can improve ftbeability more rapidly. However,
the flowability does not seem to be sensitive woftliing ratio.

To simulate the flow of host/guest particles in thixer, the Discrete Element Method
(DEM) was applied. Experimental results such asvdloility and wettability can be
explained with particles flows evolutions inside t6yclomix with different rotational
speed.
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