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Chapitre 1

Introduction

1.1 Généralité

Le métal le plus abondant qu| se trouve dans laterterrestre est I'aluminium

(8,1 %). Cependant, dans la nature on le trouves ssa forme oxydée ADs;
(alumine). Généralement, le traitement de la bauagt réalisé par le procédé Bayer, la
technique permet d’extraire I'alumine & partir deukite. Le processus utilisé a I'échelle
industrielle pour la production d’aluminium estpgecédé Hall-Héroult. Ainsi le métal est
obtenu par I'électrolyse de l'alumine dissoute dém<ryolite et 'oxygene dégagé est
réduit en dioxyde de carbone. Le processus a @esudért en 1886 par Hall aux Etats-
Unis et a la méme époque par Héroult en France.

Le carbone nécessaire pour faire fonctionner leguté est fourni par les anodes
qui sont consommées. Les cellules d’électrolysedammes utilisent les anodes précuites,
mais il existe d’autres cellules nommées Sgderligrgevanche, les Sagderberg ont de
nombreux inconvénients par rapport aux cellulesytés. Elles nécessitent une grande
énergie électrique et une consommation de carbluseéfevée, et en plus, émettent divers

hydrocarbures (sous forme de gaz). Dans le baatrélgtique, le courant électrique passe
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par la cellule de I'électrolyse, ce qui permet desadcier I'aluminium et 'oxygéne de

I'alumine a une température d’environ 950 °C.

L'industrie de Il'aluminium est en développement toaune, et cette évolution
demande une amélioration constante dans chaque gartoute la chaine des procédés de
production. Dans l'opération de réduction électiiglye de I'alumine en aluminium, les
anodes en carbone et I'énergie sont les élémesentdals. Les anodes sont des matiéres
consommables dans le procédé d’électrolyse. Laribatibn des anodes est évaluée a
15 % du codt total de fabrication de I'aluminiunj.[Cependant, cette contribution peut
aller jusqu’a 25 % si la qualité des anodes estvaiaa. Il est mentionné que la qualité des
anodes dans les cellules d’électrolyse a une inf@eprimordiale sur I'efficacité du
procédé de réduction de I'alumine. Généralemengukdité des anodes doit étre évaluée
avant leur utilisation, et la présence de la figBan est considérée comme un signe de
mauvaise qualité de ces anodes.

Plusieurs domaines rencontrent des difficultés @asispar la présence de la
fissuration, a savoir, 'aéronautique, I'instaltatinucléaire, les différentes constructions en
béton et spécifiguement dans les anodes fabrigaébase du carbone destinées a la
fabrication de I'aluminium. Le développement d'uilesure dans une anode, a I'échelle
microscopique ou macroscopique, est considéré conmaeliscontinuité dans le matériau.

L'objectif de ce projet est d’identifier I'influemcdes différents parametres, de la
préparation de la pate jusqu’'a la cuisson, surolanation des fissures. L'industrie
d’aluminium produit des anodes denses de plus grlusn ce qui entraine 'augmentation

de la fissuration des anodes. C’est un domainaidiettparce que cela affecte la qualité



des anodes et par la suite la performance et lab#ité du processus de fabrication de
I'aluminium. Ce qui a pour résultat 'augmentatidum colt de I'aluminium, sans écarter la
problématique environnementale liee a 'augmemntates émissions des gaz a effet de
serre. L’étude consiste aussi a la compréhensian ndécanismes de formation des
différents types des fissures qui se produiserst dies étapes de la fabrication des anodes
denses. Dans la premiere étape, les difféerentsngdras de préparation de la pate d’'anode
(composition du mélange, comportement du mélangajpactage, type et vitesse de
refroidissement) ont été étudiés pour connaitmafllience de la fabrication des anodes
crues sur l'initiation de la fissuration. La deuxie étape était I'étude des conditions de
cuisson des anodes crues, par les intermédiairkestdmpérature maximale et du temps de
cuisson.

Au niveau industriel, I'identification de la présendes fissures sur la surface des
anodes se fait par une inspection visuelle avaapes la phase de cuisson. Les anodes qui
présentent des anomalies sont comparées avec dessexistantes. Toutes les anodes
qui présentent un défaut et qui ne respectentgmaarmes sont automatiquement rejetées.
Cela entraine un colt supplémentaire sur le proseds production de I'aluminium.

L’identification de la fissuration dans les anodieslaboratoires a été réalisée par
une étude de caractérisatiora différentes techniques telles que l'analyse ddaser
(MEB, microscopie optique), la tomographie, la wlgttion de la résistivité électrique,
ainsi que la détermination de certaines propripldsiques des anodes (densité apparente
et résistivité électrique). Ces dernieres ont éérétées avec les paramétres de la

fissuration.



1.2 Différentes étapes de production des anodes en carie

L’anode en carbone est constituée essentiellenmeenbkie calciné, de mégots issus
de restes d’anodes au retour de I'électrolyse e¢jges d’anodes non conformes (rejetées a
I'état cru ou cuit aprés inspections). Apres le cassage et le broyage des anodes, des
mégots et des grandes particules de coke pourreéthur taille selon les besoins, les
différents constituants granulaires (agrégat sest) reélangé a des proportions bien
déterminées. Ensuite, ces différentes fractionsigoanétriques de l'agrégat sec sont
mélangées avec le brai liquide dans un mélangeur pbtenir une pate qui sert a la
fabrication des anodes crues. La pate obtenueagstférée dans un moule et, par le biais
d’un vibro-compacteur, la pate est compactée soascartaine pression. A la fin de cette
étape, I'anode crue sort sous sa forme finale aempérature pouvant atteindre 170 °C, et
pour cette raison, il est indispensable de procaderefroidissement de ces anodes crues

qui se trouvent dans un état fragile. La figurerdntre ce processus.
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Figure 1.1: Schéma de production des anodes enreadans I'industrie de I'aluminium.

Apres le refroidissement, les anodes sont achesivigrs le four ou elles y restent
un cycle complet de cuisson. A la fin de cette étdps anodes cuites se trouvent avec
leurs propriétés finales. Une inspection de I'éiat ces anodes est nécessaire pour
sélectionner celles avec de bonne qualité. Touésemce de fissuration entraine une

dégradation de la qualité de ces anodes.

1.3 Problématique

La fabrication de I'aluminium par le procédé d’dtetyse nécessite I'utilisation
d’électrodes (anodes et cathodes). L'anode, fabegubase de carbone (coke du pétrole et
brai de goudron de houille), génére un colt qui pdar jusqu'a 25 % du codt total. Par

conséquent, les étapes de préparation restenp@rdiables pour obtenir une bonne qualité



d’anode. Pendant ces étapes, des fissures se ggatuians les anodes denses, et leurs
mécanismes de formation ne sont pas bien connusligchent.

Le fait que plusieurs parametres aient une inflaeingportante sur la fissuration
crée une complexité supplémentaire pour la compsdbe du mécanisme de formation
des fissures. Ces derniéres provoquent une petitumbdans les cellules d’électrolyse et
conduisent a une augmentation de la consommatiénedjie. Les anodes denses sont
caractérisées par leur densité élevée et leutixdgElectrique faible; mais, avec de telles
caractéristiques, on risque de provoquer des fisspar I'accumulation de la surpression
dans le bloc d’anode qui est relachée dans la prendétape de la cuisson (entre 25 °C et
200 °C), ou cette surpression est plus élevée lesuanodes denses. Les fissures peuvent
étre formées aussi pendant la dévolatilisation @ (200 °C a 600 °C). La cause de la
fissuration dans la période de dévolatilisationt ddie étudiée. La présence des fissures
dans les anodes denses, provoquée par les difgrarametres de la chaine de production,
conduit a 'augmentation du taux de rejet des asddd’état cru ou bien apres la cuisson).
Cela entraine un colt supplémentaire pour la ptamuc

La mauvaise qualité d’anode, provoquée par la faomale fissures, engendre une
diminution de la durée de vie de I'anode et donne perturbation de la stabilité de la
cellule d’électrolyse et, par conséquent, une augatien du dégagement des gaz a effet
de serre. Cet état de I'anode est caractérisé parrésistivité électrique élevée. Cela

provoque une consommation plus élevée d’énergiec do colt supplémentaire pour le

procédé de fabrication de I'aluminium.



Sans comprehension des causes et des mécanisraefsderation, I'industrie ne
peut pas réduire le codt, la consommation énengeted les émissions de gaz a effet de
serre. Le transfert des connaissances acquiseséamsjet permettra a I'industrie de faire

les développements technologiques nécessairesffeatuer des actions correctives.

1.4 Objectif

La qualité de l'anode peut étre jugée en fonctaes différentes propriétés
physiques, chimiques, électriques, thermiques etanmiques obtenues lors des différentes
étapes de fabrication.

Le principal objectif du projet est d’étudier et damprendre les mécanismes de la
formation des fissures par la caractérisation chesle@s produites, tant au laboratoire de
'UQAC gu’industriellement, en utilisant différersetechniques. Cela nous permet de
trouver les conditions optimales servant a minimise fissuration. Les objectifs
spécifiques sont les suivants :

-Effectuer la caractérisation des fissures en fonctles différents parametres de
fabrication des anodes crues du laboratoire, ajus& ceux de cuisson tels que la
composition de la matiere premiere (granulométeie piarticules du coke, pourcentage des
mégots et quantité du brai), la préparation deokin crue (pression et temps de
compaction, vitesse et technique de refroidisselranie processus de cuisson (taux de
chauffage et le niveau de cuisson). Cela nous ramaerévéler I'effet des propriétés des
matieres premieres et des paramétres de prépardgoifanode crue, c’est-a-dire,
I'influence de ces conditions sur la formation diesures dans ces étapes et méme dans

I'étape de cuisson.



-ldentifier I'origine de la formation des fissurdans les anodes denses par I'étude
de divers types de fissuration a I'échelle micrpsgoe a l'aide des meéthodes de
caractérisation structurelle (pour les détailsr lepartie 1.5. Méthodologie générale).

-Déterminer les conditions favorisant la minimieatides fissures et les appliquer
aux anodes produites au laboratoire de 'UQAC. bangréhension du processus de
formation des fissures permet de fixer le protod#ecorrection. Ensuite, le transfert des
connaissances a lindustrie aide a faire les d@palments technologiques pour
I'application aux anodes industrielles.

L’amélioration de la qualité des anodes denses wbrad la diminution de la
résistivité électrique et par conséquent a la ritoluae la consommation d’énergie. Une
bonne qualité d’anode donne une bonne stabilité dellule d’électrolyse, ce qui permet

de réduire le dégagement des gaz a effet de serre.

1.5 Méthodologie générale

La réalisation des objectifs du projet a été etféet selon la méthodologie
suivante :
1. Le travail a commencé par une recherche bibliogcgaghconcernant les différents

travaux effectués dans le méme domaine.

Plusieurs parameétres peuvent provoquer le probldenda fissuration dans les
anodes en carbone. Certains entre eux ont étéicipoisr cette étude, ils sont répartis sur
plusieurs étapes et présentés dans le tablealMaig, il y en a d’autres qui ne sont pas

étudiés, comme la granulométrie en détail, lestifras et le type de coke, le degré de



calcination de coke, le type de brai, I'énergiéagempérature de malaxage, 'amplitude et

la fréquence de vibration, etc.

Tableau 1.1 : Parametres influencant I'apparities fissures dans les anodes denses.

Nombre
Etape Paramétres d’anodes
testées
-Pourcentage du brai (deux limites)
Matiére premiere -Pourcentage des mégots (une limite)
-Distribution des tailles des particules 5
(modifiée)
-Standard

-Temps de vibration (une limite)
Procédés de production ¢rorce de compactage (une limite)
I'anode crue -Procédé de refroidissement : air forcé 4
-Procédé de refroidissement : bain d’eau
-Arréter la cuisson a 200 °C

Taux de -Arréter la cuisson a 400 °C
chauffage -Arréter la cuisson a 600 °C
moyen -Arréter la cuisson a 800 °C

-Arréter la cuisson a 1050 °C
Différents taux | -Taux de chauffage bas

de chauffage. |-Taux de chauffage moyen
Anodes avec |-Taux de chauffage élevé
megots - Taux de chauffage combiné
Différents taux | -Taux de chauffage bas

de chauffage. |-Taux de chauffage moyen
Anodes sans | -Taux de chauffage élevé
mégots - Taux de chauffage combiné

Cuisson 14

2. Une étude appliguée sur les anodes industrielkte affectuée par I'utilisation de

certains tests physiques, tels que la distributiten la densité apparente, la
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distribution de la résistivité électrique ainsi gupé analyse surfacique par
I'utilisation des différentes techniques de camasédion comme la microscopie
optique et la microscopie électronique a balayage.

Plusieurs anodes de laboratoires ont été prépaedesutilisant différentes
compositions de pate qui a été compactée soussdweonditions. L’'analyse des
défauts internes de ces anodes a été effectude oanographie.

Les différentes sections du four industriel et temditions de cuisson ont été
reproduites dans un four expérimental. Les échansild’anode ont été placés dans
le four tout en respectant les conditions de cuigsmur simuler le four industriel.
L’évolution de la température a été mesurée parthesmocouples placés a
différents points de I'anode. Le processus de ouniss été arrété a differentes
températures, puis une caractérisation généraléadede a été effectuée pour
visualiser la fissuration. Ceci a permis de loalis quel stade il y a eu la
formation des fissures. En méme temps, les diftésepropriétés de I'anode ont été
mesurées pour corréler ces dernieres avec la fammatle fissures. La
caractérisation a été réalisée avec la tomogragthpar la mesure de la résistivité
électrique. L’étude a compris aussi une partiepguimet de caractériser une anode
crue afin de vérifier si les fissures sont génémngas les differentes étapes de
production de I'anode.

La phase de la cuisson est une étape déterminantel qualité de lI'anode. En
particulier, le taux de chauffage a une influendenprdiale sur la formation des

fissures dans des anodes denses. Une étude, aohsist la répartition des
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différents taux de chauffage en fonction de la t&rajure de cuisson, a été realisée
afin d’identifier les limites critiques de tempéared. La détermination du taux de
chauffage approprié nous a ramené a des actionectiwes sur la phase de
cuisson.

6. Une méthodologie a été développée ainsi que lae@iion d'un montage a été
réalisée pour suivre I'évolution de la résistivékectrigue pendant la cuisson, et
cela pour différentes conditions de cuisson.

7. Une investigation concernant les effets du refsseiment d’'une anode crue de
laboratoire et des variables du processus de cumsdes propriétés de cette anode
et sur la formation des fissures a également &étate.

8. Certaines fissures se forment a la surface etioega I'intérieur des anodes (de

laboratoire); I'origine de ces deux types de fiation a aussi été examinée.

1.6 Originalité du sujet

Une anode cuite de bonne qualité doit avoir unendgadensité, une faible
résistivité électrique, une faible réactivité arl’at au dioxyde de carbone (@Cet avec
moins de fissures possibles. L'obtention d’'uneetejlalité d’anode permet d’avoir un
meilleur rendement de production d’aluminium etddminuer la consommation d’énergie
et la quantité de gaz a effet de serre émise.dsaurfation des anodes denses est I'un des
problemes les plus compliqués dans les alumineties. mécanismes d’apparition des
fissures ne sont pas bien connus, que ce soit\dBr saquelles étapes de la chaine ces

fissures se produisent ou encore quels parameitese influence majeure.
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Le probléeme de la fissuration des anodes densdsapearaitre dans I'étape de la
préparation de la matiere premiére. Elle dépentadaille des particules de coke et du
pourcentage des constituants. Les différents paramdes procédés, mis en jeux dans la
réalisation de la production des anodes crues,gugprovoquer la formation de fissure a

différents stades de la chaine :

préparation de la matiere premiere en mélangeanpmreluits venant de différentes
sources,

- malaxage ou mélange de la pate d’anode,

- vibro-compactage de la pate,

- opération de refroidissement de I'anode crue.

Dans la derniére étape, les paramétres de cuisdsmue le taux de chauffage et sa
variation durant la montée de la température dedes) ont des effets primordiaux sur la
formation des fissures. Les valeurs appropriéesedeparametres, qui aident a minimiser
I'apparition de la fissuration, ne sont pas enduwen connues. Généralement, la plupart
des chercheurs dans le domaine de cuisson padet¢uk étapes (la premiére entre 0 °C
et 200 °C et la deuxiéme entre 200 °C et 600 °Aadissuration se manifeste. La mesure
de la résistivité électrique de I'anode pendantu#&éson permet d’identifier sur quelle
plage de température se produit le dégagementotegasés volatils et la carbonisation du
brai qui ont un impact sur la fissuration.

L’originalité du sujet est non seulement la rédisa de la recherche dans un
domaine d’intérét pour l'industrie de l'aluminiunmais aussi I'approche scientifique

systématique de la fissuration dans des anodesslams carbone. Le projet commence
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avec une étude de la fissuration a I'échelle mowpgue et se termine par des
investigations a I'échelle macroscopique dans desles pilotes produites a I'UQAC sous
différentes conditions et des anodes industrielless connaissances acquises ont été
appliquées pour la production des anodes avec igserdtion minimale. Le transfert de
connaissance du mécanisme de fissuration permatttandustrie de développer de
nouvelles approches et de techniques pour la ftiwic d’anodes avec un minimum de

fissures.

1.7 Portée des travaux

Dans les chapitres 1, 2 et 3, l'introduction, la@herche bibliographique et la
méthodologie générale sont présentées, respectieme

La caractérisation de la fissuration des anodesaghones (industrielles ou de
laboratoires) a été faite par plusieurs technicetetests. Dans les chapitres de résultats,
plusieurs échantillons ont été utilisés. Cetteisea un objectif de clarifier l'origine et le
type de chaque échantillon, ainsi que les testceis.

Dans le chapitre 4, les résultats de l'analyse ldsigurs types d’échantillons,
effectuée en utilisant diverses méthodes de caisatién, sont présentés. Les détails par
rapport aux échantillons et aux méthodes de carsaté®n sont donnés au début du
chapitre 4.

Le chapitre 5 consiste a suivre I'évolution dediapérature de refroidissement de 9
anodes fabriquées au laboratoire par les diffésemigtieres premieres et sous I'effet de la

variation du temps de vibration.
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Le chapitre 6 est réservé pour la caractérisatemahodes industrielles. Dans cette
partie, les résultats de trois types d’analyseigéslsur les anodes industrielles sont

présentés et discutés:

Analyse qualitative de la fissuration

Deux anodes industrielles non conformes (rejetéptkte a la base d’'un test de
caractérisation de la fissuration (une avec urseifeshorizontale et I'autre avec une fissure

verticale (section 6.3.1)).

Evaluation de la fissuration horizontale

L'étude a été réalisée sur la chaine de produdties anodes industrielle, elle
consiste a inspecter 13 anodes cuites rejetéegjehanode comportant une fissure
horizontale). L’étude a pour objectif de connaltedfet de la distance entre la fissuration

et le bas de I'anode sur la taille de la fissuratiorizontal (section 6.3.1.3).

Campagne de mesure

L’évaluation de la fissuration a été faite par eompagne de mesure qui comporte
24 anodes industrielles cuites. Une inspectioneliswa été faite sur les anodes entiéres ;
par contre, les propriétés physiques ont été mesusér des carottes prélevées de ces
anodes.

Dans le chapitre 7, I'évaluation de la qualité desedes de laboratoires fabriquées
avec différentes conditions a été effectuée paspection visuelle, I'utilisation d’'une
technique d’investigation (tomographie) et la mesde certaines propriétés physiques

(densité et résistivité électrique). Ces testsetdieffectués sur 23 anodes (section 7.2.1).
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1.8 Retombées attendues

Ce travail a un double intérét dont I'un est académ et l'autre est industriel. La
clarification de I'un des probléemes majeurs dedlstrie d’aluminium concernant la
fissuration des anodes denses sera une contribeiosidérable aux travaux réalisés dans
le domaine de l'aluminium. Il sera une aide powr ¢bercheurs qui travaillent dans ce
contexte.

L’intérét industriel de ce travail réside dans &gplications des développements
technologiques a l'industrie de I'aluminium, quste I'une des plus importantes industries
au Canada et au Québec. Huit des neuf usines diilum se trouvent au Québec.
Aujourd’hui, I'industrie de I'aluminium a tendanéaugmenter la densité des anodes pour
réduire la consommation énergétique, les émissamsronnementales, le colt de la
production et surtout pour répondre aux besointn@ogiques di a l'augmentation
continue du courant dans I'électrolyse. La formmaties fissures est un des problémes
majeurs liés a la production des anodes dense8aal nous a permis de déterminer le
mécanisme de formation des fissures dans les ammhs®s, ce qui n'est pas bien connu
actuellement. En conséquence, nous avons pu igend$ parametres clés qui affectent la
formation des fissures. La modification du procéh# facon & minimiser les fissures
permettra la production des anodes denses et fifisation dans I'électrolyse. Aussi, cela
aidera le Québec et le Canada a maintenir leutippstomme un des plus importants

producteurs et exportateurs d’aluminium.
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Chapitre 2

Recherche bibliographique sur la fissuration des amdes en carbone

2.1 Fissuration des anodes

L'un des objectifs, lors de la fabrication des amdest d'obtenir une densité
élevée. Cette derniere est influencée par la naterla matiére premiere (coke, brai), la
composition de l'agrégat sec et la qualité de sesposantes, la quantité du brai dans
'anode crue, les différents parameétres des pracétiéles équipements utilisés dans le
processus de production de I'anode crue, et finahthes différents parameétres de cuisson.
La valeur de la densité de I'anode cuite peut glisgu’a 1,570 g /ct[2]. La densité
dépend aussi de la technologie utilisée pour faleritjanode [3]. Le colt de fabrication de
I'anode peut étre réparti sur les différentes &apee la production selon leur importance
[4] :

1. Cuisson de I'anode, y compris le traitement desiefits gazeux (60 %) ;
2. Production de la pate d’anode, formulation et ridfssement (30 %) ;

3. Stockage des matieres premieres (10 %).

Les anodes en carbone utilisées dans les procdssuoduction d’aluminium par
I'électrolyse sont consommables et sont donc recéela périodiquement. En effet,

pendant cette période, I'anode subit un choc thguenipar l'augmentation de la
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température due au transfert thermique. Les conémithermiques générées peuvent
produire des fissures de différentes formes (ains¢ctorizontales, verticales) [5].

L’étude du mécanisme de formation des fissures geme comprendre leurs
origines et, par conséquent, de formuler une cboremar la suite pour résoudre le
probleme.

Le tableau 2.1 regroupe le degré d’influence dedetas qui provoquent les
différentes configurations de la fissuration desdss [6] (voir la figure 2.1).

Tableau 2.1 : Degré d’influence des facteurs qovpguent les différentes configurations

de la fissuration des anodes [6].

Facteur Fissurations des| Fissurations Fissurations
d’influence cotés verticales horizontales
Matieres premiéres ++ + +
Composition de la pate ++ +

d’anode

Mélange de la pate d’anode + +

Formation d’anode + + ++
(compactage)

Cuisson d’anode crue ++

Anode reliée avec la tige ++

(scellement)

Choc thermique +++ ++ +

2.1.1 Fissuration par choc thermique

Les anodes subissent des conditions thermiqueprgubquent la formation de

fissures (coins, verticales) [7]. Le choc thermiqueine influence sur la formation des
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fissures dans les anodes a I'échelle microscopiguéhétérogénéité de la microstructure
entraine une difféerence du coefficient d’expandiermique dans les diverses parties de
I'anode [8]. Le processus de la fabrication prov@gme orientation de la microstructure
[9]. La résistance au choc thermique pour une aredearbone peut étre évaluée en
utilisant un certain nombre des facteurs dontrdesstthermique qui est engendré par une
différence de température et qui cause le développedes fissures [10]; les défauts dans
'anode en carbone peuvent étre provoqués ausdiepenoc thermique lorsque elle est
inséré dans le bain électrolytique [11]. La fissiora peut aussi étre provoquée par la
matiere premiére et le niveau de cuisson (températinale) [12]. La modélisation
mathématique peut aider a évaluer la fissuratios aleodes sous linfluence du choc
thermique [13]. Donc, le mécanisme de fissuratisinrelié a la microstructure hétérogene
et a la présence des contraintes créeées pendaafrdédissement des anodes apres la
compaction. Les mécanismes conduisant a la propagaés fissures dans les anodes en
carbone ont été étudiés par Forsta et al. [14]traeail est basé sur I'élaboration d’'un
modele thermomeécanique sur le choc thermique. kstedce au choc thermique d’'une
anode en carbone est un paramétre tres importamteppliquer la fissuration des anodes
dans la cellule d'électrolyse. Une étude, basée lasir proprietés mécaniques et la
modélisation de stress thermique d'une anode ebonar a été réalisée pour suivre

I'initiation et la propagation des fissures [15].

2.1.2 Classification de la fissuration dans des anodes earbone

Généralement la fissuration dans des anodes darsesarbone commence a

I'échelle microscopique, et ensuite, se développer mlonner des macrofissures. Elles
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peuvent prendre plusieurs formes selon leurs positians les anodes.

Classification de la fissuration selon la positidans les anodes

La figure 2.1 représente les différentes configarst de la fissuration provoquée

par les facteurs cités dans le tableau 2.1 [6117,

o i X - X

PN =0 Y

(a) (b) (c)
Figure 2.1 : Représentation des différentes cordiipns de fissures dans les anodes :

(a) fissures verticales, (b) fissures horizontalesfissures des coins [6].

Classification de la fissuration selon leurs taslldans les anodes

Le probleme de la fissuration peut étre aussi ifl@sselon I'’échelle choisie de leur
grandeur. Des fissures microscopiques, illustrélesfigure 2.2-(a), peuvent se développer
pour donner des fissures macroscopiques, montrigeggure 2.2-(b), qui peuvent diviser

I'anode en deux blocs.
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(a) (b)

Figure 2.2 : Classification des fissures selon taillle : (a) fissures microscopiques,

(b) fissures macroscopiques.

2.2 Influence de la matiére premiere sur la qualité deanodes crues

Tres peu des travaux sont réalisés dans le dong&nénfluence de la matiére
premiére sur la fissuration. Cette section consitedonner une idée globale sur les
caractéristiques des constituants de I'anode @edirle coke). Les différents facteurs qui
ont une influence sur la qualité finale de I'angdat répartis en trois stades [18], a savoir :

1. Matiére premiére de la pate d’anode ;
2. Processus de la fabrication des anodes crues (@ixagpmpactage,
refroidissement) ;

3. Processus de cuisson.

La connaissance de la composition (incluant le reoet les métaux) et des
propriétés physiques et chimiques du coke de @gtei tant que composant dominant

dans la production des anodes en carbone, restessade. L'étude effectuée par
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Rodenovc [19] montre que si le coke ne contient@sicoup de sodium, de vanadium et
de soufre (instable thermiquement), une bonneaifi€ de liaison entre le coke et le brai
peut étre obtenue apres la cuisson. La présenseudiee, avec une quantité optimale, aide
a diminuer les réactivités. Par contre, le soditihe @anadium augmentent ces réactivités

(au CQ et a I'air).

2.2.1 Coke de pétrole

Le coke de pétrole vert est un produit issu daffinerie du pétrole. Il s’agit en fait

d’une fraction lourde du pétrole qui contient égaat (sur une base pondérée) 8,5 % a
12 % de composeés volatils, 0,5 % a 5 % de souffis, & 14 % d'eau et des traces de
métaux [20]. Si le coke est encore non calcing tendance a absorber de I'oxygéne
(oxydation). En effet, il est obligatoire de le @aer avant son oxydation [21] afin
d’augmenter sa conductivité électrigue et de gtmilsa structure. Edwards et ses
collaborateurs [22] ont travaillé sur la classifica des différentes catégories de cokes,
ainsi que de leur influence sur la qualité des asdfissuration, densité, émission de,SO
impuretés meétalliques et oxydation des anodes)siAlisrigine des impuretés et leur
distribution dans le coke de pétrole calciné oittlfabjet d’'une étude réalisée par Edwards
[23]. Il a ainsi démontré que les quantités impuda en calcium trouvées dans les
fractions fines de coke de pétrole calciné en quesint une influence négative sur la
réactivité au C@ des anodes et que les V, Ni et S sont toujourartiSpde maniére
uniforme dans toute la matrice de carbone. La &g2:3 montre une surface de coke

fissurée.
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Figure 2.3 : Agrandissement (50 X) d’'une surfaceale fissurée [23].
Plusieurs auteurs comme Meiler [6], Cheng et ad],[2Rocha et al. [25] ont
caractérisé le coke de pétrole en déterminant haposition et les propriétés physico-

chimiques aprés calcination.

2.2.2 Brai de remplissage

C'était la premiére fois au Etats-Unis que lindiestde fabrication de divers
produits a partir de distillation du goudron a tie, I'un de ces produits est le brai de
houille [26]. Il s’agit de la fraction non volatidu goudron de houille qui reste au fond de
la colonne apres la vaporisation de toutes legesuibntenues dans le goudron. En masse,
il représente environ 50 % du goudron. Le brai,apiicaractérisé par chromatographie en
phase gazeuse couplée a un spectromeétre de msissenstitué de nombreux composés
chimiques [27] dont des molécules aromatiques paliques tel que I'a montré Gosselin
[28]. A la température ambiante, il se présentes satiorme d'un solide cassant de couleur
noire. Il devient fluide a une température supé&aeula température de ramollissement qui

dépend de la composition chimique du brai. Il g aussi assimilé a une résine [28]. Le



23

brai est soumis a plusieurs traitements thermiquoes améliorer sa qualité avant d’étre
utilisé pour la fabrication des anodes [29].

Du coté environnemental, le traitement des fumées Hu dégagement des
composes volatils du brai est devenu une étapessaice a la fabrication des anodes pour

I'industrie d’aluminium [30].

2.3 Influence du mélange de la matiere premiere et da lpréparation de I'agrégat sec

sur la fissuration

Généralement, il est nécessaire de connaitre leditmns optimales du mélange.
Celles-ci dépendent de la préparation de I'agrégat Une optimisation de la composition
du mélange doit étre réalisée sur la base desspsimtants :

1. En termes de comportement, une anode obtenue panélange de la matiere
premiere contenant une grande quantité de parsidines nécessite une grande
quantité du brai (liant). La dévolatilisation de aernier lors de cuisson conduit a
une augmentation de la pression des gaz et paégoast a la création de fissures.
Plusieurs études sont réalisées pour comprendnfuénce de la taille des
particules [31] et de leur calcination sur la fotima des fissures [32].

2. Les caractéristiques (la viscosité et le pourcenig quinoléine) du brai ont une
importance considérable sur la fissuration. On peustater cette influence par une
étude realisée dans le méme cadre [33]. Cette éturdaste a préparer deux anodes
avec deux brais (A et B) qui difféerent par leurcasité et par le pourcentage en

qguinoléine insoluble (tableau 2.2). Le reste dexppétés sont similaires. Dans la
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figure 2.4, nous observons I'état des deux anogessda cuisson sous les mémes

conditions.

Tableau 2.2 : Propriétés pour les deux échantidenbrais (A, B).

Viscosité (cP)
Brai % QI
T=155 °C T=185 °C
A 11 8700 750
B 6 4600 640

(a) (b)
Figure 2.4 : Echantillons des anodes cuites : ¢anb qualité avec brai A, (b) présence de
fissures avec brai B (les deux anodes ont été prépa I'aide de ces deux brais A et B

dans les mémes conditions).

La fissuration verticale est généralement provoqpée la température et la
pression de moulage, le taux de refroidissemergsaf@ moulage et le taux de
libération des gaz. Il a été montré que I'anodecde@drai A présente une résistance

a la fissuration plus élevée que celle fabriquéerde brai B. Cela peut étre di a la
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faible quantité des volatiles et de plus de quinelénsoluble (QI), la quantité de
gaz volatil a une influence sur la fissuration pemda cuisson [33].

3. Afin d’améliorer les propriétés permettant de luttentre le choc thermique, il est
important d’utiliser une granulométrie optimale aume meilleure distribution des
particules (pas beaucoup des grosses par rappofines et pas beaucoup de fines
par rapport aux grosses) et avec une quantité afginpour les particules
moyennes. Cela conduit a l'obtention d'une pate ave meilleure consistance.
Toute optimisation passe par un compromis entceteportement du mélange et la

formation des fissures.

En effet, l'utilisation d'une faible énergie au raghge donne une mauvaise
distribution du brai (dans le bloc d’anode). Cedaduit a une distribution non homogene
des propriétés (et une grande porosité). Par cqmitg une trés grande énergie de mixage
(excessive; plus de 15 kWhlt), il y a un risquectBger les grosses patrticules [6].

Une énergie de mixage modérée (pas en exces ehmidicit) diminue la viscosité
de la pate crue et conduit a une meilleure effiéadu mélange. La température utilisée
pour effectuer 'opération de malaxage de la phtei(agrégat) varie généralement entre
165 et 175 °C [34]. La préparation de I'agrégat sede la pate influence directement la
résistance a la fissuration des anodes. L'optioisatombinée entre ces deux étapes est

donc nécessaire pour obtenir une bonne qualitéod@an
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2.4 Influence du procédé de préparation des anodes dessssur leur fissuration

Lorsque la composition de la granulométrie est biéfinie, 'agrégat est mélangé
avec du brai liquide. La qualité des anodes enoterbutilisées pour la production
d’aluminium dépend de différents parameétres liébétape de malaxage des matiéres
premiéres ainsi que de la température et du terapmalaxage. Ces parameétres peuvent
étre corrélés avec certaines propriétés de I'anocdeyme la densité et la porosité [35].
Lors de la fabrication des anodes en carbone,ngosition de la pate a un réle primordial
pour obtenir une bonne qualité de ces anodes.

L’optimisation de cette composition permet ainsi dieninuer la réactivité de
I'anode et la perméabilité a I'air. Des corrélasoentre la composition (65 % coke frais,
20 % meégots et 15 % du brai) de I'anode et sesrigt@ég ont été mises en évidence par
Xie et al. [36]. Les deux sections suivantes priesgria recherche bibliographique sur le
mélange de la pate et la formation des anodes pauasmettre en contexte la discussion

de la fissuration dans les sections qui les suivent

2.4.1 Mélange de la pate d’anode

La quantité du brai a un effet considérable sugrégat et sa distribution
granulométrique tandis que la température du mgkagaun effet sur I'apparence visuelle
de la pate (selon imagerie de la pate de laboegt[8i7]. La bonne formulation est obtenue
par la meilleure proportion des matieres mélangéagjualité du produit final dépend de
I'état (pureté, humidité) et de la composition easse de la pate [31]. Lors de la premiéere

étape, les particules de coke sont réduites papncasseur a préchauffage [38]. Lors de la



27

deuxieme étape, le travail consiste a broyer lescpées de coke (bien déterminées selon
la technologie utilisée). Zhuchkov et Khramenko] [88t donné une distribution des tailles
des particules et leurs pourcentages : les grgeatisules 30 %, les particules moyennes
20 %, les particules de faibles tailles 20 %, dineB0 % sont des poussiéres. Cette

distribution a été utilisée pour la fabrication de®des de test citées dans la section 2.3.

2.4.2 Formation du bloc d’anode par compactage ou pressio

Le procedeé qui utilise le vibro-compactage est phentageux que celui utilisant la
presse. Le vibro-compactage utilise une tempérgtueélevée, ce qui permet d’améliorer
la viscosité de la pate. Cela exige une réductiodiaht (brai), ce qui a une influence
positive sur le comportement de 'anode pendasctisason. De méme, la diminution de la
viscosité de la pate va rendre la densité plus lggm® au sein de l'anode; donc,
I'utilisation de la technique de vibro-compactagé recommandée pour la production des

blocs d’anodes.

2.4.3Influence du traitement de la pate (compactage) sua fissuration

La température de la pate est I'un des parameégesplus sensibles dans la
formation du bloc d’anode (tableau 2.3).
Tableau 2.3 : Gamme de températures de la patedegoour différents types de

compression [6].

T (°C) normale T (°C) sous vide

Vibro-compacteur 140-150 155-165

Sous pression 105-115 115-125
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Il est évident que la taille et la géométrie dadde jouent un réle important sur la
libération des composés volatils du brai. Une ardmigrande taille est plus susceptible de
former des fissures du fait que les volatiles Bséont un parcours plus important a
effectuer pour sortir du bloc. Dans certains cagslistribution du brai n’est pas homogene.
Avec une température €levée, le brai peut se comremans certains endroits
comparativement a d'autres. Par conséquent, desdssont préférentiellement créées par
la dévolatilisation du brai dans ces endroits deéef@oncentration si la pression et la
vitesse de compactage sont élevées [39]. La disimib non uniforme de la densité a
I'intérieur de I'anode est souvent produite lorsdaepate d’anode est remplie dans le
moule de facon aléatoire.

D’une facon générale, le probleme de fissurationt gre causé par plusieurs
facteurs. Une étude a été achevée sur ce sujetljd@favail consiste en la détermination
de linfluence des parametres extrinseques (paramede l'usine) et des propriétés
intrinséques des anodes. Les résultats montrenfaqeeaise majeure de ce probleme est la
propagation des fissures préexistantes. Les fisstoemées pendant le processus de
cuisson sont le résultat d’'un gradient de densatésd’anode crue. La figure 2.5 montre
'importance que prennent les différents paraméttesproduction dans I'apparition de

problemes de fissuration.



29

Agrégat

Malaxage

Sans fissures

26%

Cuisson
) Vibrocompaction
L'électrolyse

Figure 2.5 Impact de différents parametres de pribolu sur la fissuration [40].

2.4 .4 Influence du refroidissement des anodes crues sua fissuration

Le refroidissement peut étre réalisé par la pubation d’eau, dans un bain d’eau,
ou par air (libre ou forcée). Si le milieu de réfiesement est I'eau, le temps de séjour
d’'une anode a l'intérieur de la section de refissdiment est inférieur a 90 min; par contre,
si le milieu de refroidissement est l'air, le temgs refroidissement est plus long (en
moyenne 540 min) [41]. Généralement, les anodemdbmpactées ont besoin d’étre
refroidies plus que celles formées par des pressesise de la température de formation
plus élevée. Dans les deux cas, la températurkiidie fde refroidissement doit étre ajustée
de maniére appropriée pour qu’'un gradient de teatpér élevé ne se développe pas entre
le fluide et la surface de I'anode. Lorsque I'stiiion d’'une température faible pour
refroidir, 'anode est exposée a un stress therenigquportant qui peut dépasser la limite
supportée par I'anode (cette limite dépende degri@tés d’anodes).

Durant le refroidissement de I'anode, c’est saaa@fqui subit un choc thermique.

Généralement, I'apparition des fissures se faaréinpde la surface. Si I'anode est refroidie
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de facon uniforme (c'est-a-dire que toutes lessfament soumises au méme type de
refroidissement simultanément), la distribution destraintes est la méme partout et, par
conséquent, les fissures ne se développent pasudardirection préférentielle. Toutefois,
si 'anode déja présente des défauts (comme fispd@reause des différents parametres
cités [6], les contraintes thermiques seront pusssptibles de provoquer une propagation
supplémentaire des fissures préexistantes en sudaes le plan horizontal [6] (méme
avec un refroidissement uniforme). Par contre, & yes fissures qui peuvent aussi se
former a I'intérieur de I'anode.

Les anodes crues a la température de compactiarssosibles a la formation des
fissures. Le transport, la manipulation et le ségek des anodes crues doivent se faire
d’'une maniére attentionnée. Le refroidissement atezdes formées a une température
élevée (généralement les anodes vibro-compactéesysite le refroidissement par I'eau a
contre-courant ou par immersion dans I'eau a umgéeature avoisinant les 70 °C. Pour
les anodes formées a une température relativemabte f (anode par presse) le
refroidissement par I'air peut étre efficace [42].

De tres petites fissures peuvent se former en madko refroidissement rapide
provoquées par une contraction excessive a lacguda I'anode (sous I'effet d’un gradient
de température élevé entre la surface et le catimeode). La libération des stress
emprisonnés, formés a la fois par I'étape de cotgpacet par le procédé de
refroidissement, conduit a la formation de fisswesicales par la dé-volatilisation de brai

pendant la phase de cuisson [43].
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2.5 Influence du processus de cuisson sur la fissuratio

2.5.1 Cuisson des anodes

La qualité finale de I'anode dépend de la perforceade I'opération de cuisson
[44]. La cuisson est considérée comme I'étape Ues pinportante dans le processus de
production des anodes durant lequel elles sorteniadchaine de préparation avec des
caractéristiques qui permettent de résister asafation. La phase de cuisson est I'étape la
plus colteuse de toute la chaine de production'atede. C’est aussi la phase dans
laquelle les propriétés des anodes sont fixéeqquadité des anodes dépend (dans cette
étape) de la technologie de cuisson utilisée [U&§. parameétres de cuisson, la température
et le gradient a l'intérieur de la chambre ainse dgi taux de chauffage ont une influence
considérable sur les propriétés des anodes; ars&vdiensité, les conductivités électrique
et thermique.

La cuisson des anodes est réalisée dans des fauastérisés par plusieurs
parametres et ou la température des anodes peutdatt 1100 °C et plus. Pendant la
cuisson, une partie du brai est dégagée sous fdenvelatils, 'autre partie est cokéfiée et
donne a I'anode sa forme rigide. Les anodes sqruses dans les chambres du four avec
une couverture de particules de coke de fine talie€ela sert aussi pour remplir I'espace
entre les blocs d’anode et les murs de la chanilarechaleur est fournie en brilant un
carburant sur une période de plusieurs jours. e, ges volatils libérés par les anodes
sont utilisés pour le préchauffage et la cuissaatedes. Le refroidissement des anodes
est effectué avec de I'air qui récupere la chatkuta masse des anodes en fin de cuisson.

Cet air préchauffé est finalement utilisé a I'étalegecuisson. La maniere d’injecter le fuel
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dans le four a un effet considérable sur l'effitd@e I'opération de cuisson ainsi que la

qualité des anodes cuites [46].

2.5.2 Fissuration provoquée par le processus de cuisson

Le processus de cuisson est assez complexe, carail plusieurs effets qui
permettent de modifier la structure de l'anode. Daette étape, on distingue deux
phases cruciales :

1. La cuisson entre le début et la température de00
2. La cuisson entre 200 °C et 600 °C.

Pendant la phase une (1), la pression provoquédepatifférents parametres de
mixage et du refroidissement du bloc d’anode crat liérée. Cela conduit a une
expansion de l'anode. Par conséquent, des comsase développent a lintérieur de
'anode. Si ces contraintes dépassent une certamt critique, une fissure verticale
apparait au centre de I'anode. Dans la phase @uba(ibération des volatils engendre un
développement (augmentation) de la pression dansajaure partie de 'anode. Si cette
pression n’est pas suffisamment dégagée, une dissuticale peut également étre créée au
centre de I'anode (comme le phénomene de la phasguand la température dépasse le
point de distillation du brai, les volatils se dggat a travers les micropores de I'anode, ils
provoquent la formation de microfissures par leali@epement de ces pores. Il est donc
important d’effectuer I'étape de cuisson en utilisan taux de chauffage bien limité pour

eviter de développer des fissures par augmentdada pression.
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Phase 1 : Libération des contraintes (surpressiatgrnes

Selon la géométrie de I'anode, la surpression eshtge vers la surface et conduit
a des fissures verticales passant par le centfardmle. D’autres types de fissuration sont
provoqueés si les contraintes déja présentes &iigur de I'anode atteignent un certain
seuil lors du compactage et du refroidissement. d@esraintes sont diminuées lorsque la
viscosité du brai est assez faible. Il est possibleefroidir les anodes crues par I'air ou par
'eau (par pulvérisation ou dans un bain). Le pssce de libération de la surpression
emprisonnée a lintérieur de I'anode est arrétédeapent lorsque le refroidissement est
réalisé par I'eau. Cela augmente encore de facporiante la pression dans I'anode. Dans
le cas ou le refroidissement est réalisé par I'értaux de chauffage pendant la cuisson
peut se faire a une vitesse plus élevee [6].

Les taux maximums de chauffage, jusqu’a une tenmyrérae 200 °C, sont :

- 5 °C/h pour le refroidissement par 'eau,
- 100 °C/h pour le refroidissement par l'air.

Ces conditions sont valables pour les anodes fanp@ compression a une
température de 120 °C. Un taux de chauffage élewé gngendrer des fissures lors de la
cuisson. Généralement, lorsqu’un taux de chaufégeé est utilisé, 'opération demande
plus d’énergie (surtout au début de cuisson) [8€Jon Dagoberto et al. [48], un taux de
chauffage maximum de 15 °C/h ne doit pas étre dé&asur éviter la formation des

fissures.



34

Phase 2 : Volatilisation du brai

La qualité des anodes utilisées dans la cellulect®lyse depend énormément de
la phase de cuisson (leur durée de vie et leurozomation sont liées directement a la
température finale de cuisson) [49]. Dans cettpestdiapparition des fissures peut étre
provoquée par les procédés de préparation de kanagar le dégagement des volatils du
brai entre 200 C et 600 °C. Bien que ces deux nigTes soient completement différents
et indépendants I'un de l'autre, la forme des fissiest identique dans les deux cas, ce qui
rend l'origine exacte des fissures difficile a détmer. La fissuration des anodes pourrait
étre provoquée par les gradients de températarngllis élevés pendant la dévolatilisation
du brai [50].

Le tableau 2.4 représente les différentes conditipnbliées par les chercheurs

décrivant les gammes et les taux de chauffageésiliors de la cuisson des anodes crues.
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Tableau 2.4 : Différentes conditions de cuissonathesles crues.

Gamme de Taux de chauffage| Température finale (°C) et Référence
températures (°C) (°C/h) le temps de maintien (h)

20-150 100 1100 °C [51]
150-300 10 20 h

300-1100 50
20-150 100 1100 °C [52]
150-300 10 20 h

300-1100 50
200-600 10-14 1050-1200 °C | [53]
20-150 100 1100 °C [54]
150-300 10 20 h

300-1100 50

Initiale-800 - 1100 °C (950-1250 °C) [55]
800-1100 - 20 h
200-600 <12 1100 °C [56]
200-600 10-14 1050-1200 °C [57]

L’augmentation du taux de chauffage de 10 °C/h a°C%h entraine une
augmentation de 36 % du flux maximum de composé&tilga partir de I'anode, aussi la
pression interne maximale du gaz est augmenté® dé [58]. Une meilleure distribution
du brai dans le bloc d'anode entraine une rédud®na pression interne (due a la dé-

volatilisation) pendant la cuisson; cela conduiha anode avec moins de fissures [59].
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2.6 Evaluation de la qualité des anodes — Expériencesslalumineries

Plusieurs campagnes de mesures ont été realiséesveau industriel pour
optimiser les différentes étapes du procédé decttimn des anodes. L’évaluation de
I'effet des parametres de la chaine de productiparenis d’améliorer davantage la qualité

des anodes.

2.6.1 Expériences de VALCO

Plusieurs facteurs entrent en compte dans la ncatldn de la qualité d’anode, a
savoir, le changement de source de coke, le moderédparation de l'anode, le
pourcentage de brai, la température de formatiennpdttoyage des megots. Tous ces
facteurs ont une influence sur la formation desufies dans les anodes en carbone pour
l'industrie d’aluminium [60].

Densité de I'anode et fissuration

Ce test a pour but de prédire la localisation desufes dans I'anode afin de

déterminer l'existence de faiblesses dans ces ano#®ur avoir des mesures

représentatives, on divise la surface de I'anod&2erones selon la figure 2.6.

Point d’échantillonnage Stubhole d anode
/ F 4
z N
(@ T
D C A
= @ K @ '
& : |

Figure 2.6 : Vue en plan de I'anode montrant lalisation de I'échantillon de base.
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Les résultats trouvés par l'usine d’aluminium déALCO » lors de I'investigation

sur la fissuration sont illustrés dans la figure [B1].

CORE DENSITY Kg/m3

1535

2 3
LOCATION IN ANODE

Figure 2.7 : Localisations 2 et 3 dans 'anode®irsuve la fissure (attribuée a la faible

densité) [61].

D’apres cette investigation les résultats montrpre le probléeme de la fissuration
est lié a plusieurs raisons :
-la distribution non uniforme de la pate dans leulroqui est considérée comme la
principale cause de la fissuration.
-la fissuration a été causée par la force d’expande la partie métallique insérée dans les

bouchons de I'anode.
-d’autres causes peuvent provoquer le probléme disduration, il s’agit des conditions

d’électrolyse et le niveau de I'humidité dans I'égat de I'anode.

2.6.2 Expériences d’Alouette
La meilleure maniére de former les rainures deslemen carbones est dans |'étape

de compaction de la pate dans le moule. Alumin&lieiette a travaillé dans ce contexte
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pour optimiser le niveau des rainures en raisotadissuration et de la ségrégation dans

les anodes. Les positions des rainures sont repgéesedans la figure 2.8 [62].

Formed Slots

Typically 300 T
mm max
Figure 2.8 : Positions des rainures dans les arerearbones [62].
La méthode adoptée pour optimiser la hauteur desres est basée sur plusieurs étapes :
1- collecter les données;
2- caractérisation des anodes crues;
3- conception d’'un modele approprié;
4- meilleure définition de la conception des ragsur

La décision finale de I'étude a été pour augmeetaiveau jusqu’a 400 mm [62].

2.6.3Expériences d’ALCOA

Une collaboration entre ALCOA et R&D carbone a &ée, dans le but de
résoudre les problémes de fonctionnement et aumsi gtteindre certains niveaux de
performance. La qualité des anodes et la perforedas cuves ont été améliorées:

-une réduction dans les anodes de mauvaise qudité00 a 20 anodes/semaine
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-une réduction pour la consommation de la pateatlan de 540 a 485 kg/t Al
-une amélioration dans la consommation d’énerde 18,0 a 16,8 kWh/t Al
On a pu constater que la production de l'aluminamu@té améliorée de 10 % avec

une diminution significative du codt [63].

2.6.4 Expériencesde DUBAL

En 2006, Dubai Aluminum Company (DUBAL) était 'udes alumineries les plus
grandes au monde, avec une capacité de producgol70000 anodes/année, avec
différentes tailles et diverses configurations. fthvail d’optimisation dans la partie des
processus dynamiques a été realisé. lls ont baséréeherche sur I'optimisation des
parametres de procédés comme la quantité du erdéHit de la pate et 'augmentation de
la densité des anodes. Un systéme pilote mobilée auisé pour la préparation des
échantillons afin d’effectuer des évaluations pandlaptimisation des procédés [64].

Lors d’'une autre expérience de DUBAL en 2008, dwdil a été effectué avec des
fours horizontaux de cuisson d'anodes. L’augmemtatdu courant électrique dans
I'électrolyse requiert [l'utilisation de plusieursordfigurations des anodes, rendant
'opération du four plus compliquée. Le deéfi pouBAL était dans I'optimisation au
niveau de l'opération du four pour améliorer la Iggades anodes et augmenter la
productivité [65]. En 2014, des études statistigguasl’influence de différents parametres
(poids d’anode, mégots, niveau de la cuve et veltatg.) sur la consommation du carbone
et les problémes développés dans I'anode ont aliééés par I’Aluminerie DUBAL avec
un objectif d’'améliorer les conditions pour prendapidement les meilleures décisions.

Globalement, les résultats suivants ont été obtartes/ers le processus d'optimisation :
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- la consommation brute en carbone a été réduitetde
- la consommation nette en carbone a été améliorée;
- la teneur en Na dans I'anode était d'environgi8b;

- le nombre d'anodes achetées a été reduit [66].

2.6.5Expériences de EMAL

Emirates Aluminium Company (EMAL) est un partenarentre DUBAL et
MUBDALA. Il s’agit d’'une nouvelle aluminerie (201@vec des fours horizontaux pour la
cuisson des anodes. Un travail d’optimisation yé effectué concernant la qualité des
anodes et la performance des fours en se basadesuysropriétés clés des anodes, ainsi
que sur la productivité et la consommation d’éreerdu four. En particulier, les défis
suivants sont confrontés :

-répartition homogene de la température dans ledans toutes les étapes de cuisson pour
obtenir une qualité d'anode uniforme;

-contréle permettant une combustion complete de kesivolatiles du brai pour minimiser
la consommation d'énergie et les émissions;

-contréle des processus de refroidissement pouiniser I'efficacité de refroidissement

et minimiser la consommation de coke de garnisggigje
2.7 Evaluation de la qualité des anodes en carbone

2.7.1Tests déterminant les propriétés d’une anode cuite

La qualité d’'une anode est déterminée par plusigsts sur des échantillons

de dimensions spécifiquefiglre 2.9, et généralement I'échantillon a une forme
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cylindrique avec un diametre de 50 mm et une longde 250 mm [68, 69].

@ 50 t 005

. Longuear min 250 mm

e S )

Figure 2.9 : Dimensions de I'échantillon.

Perméabilité a I'air

Ce paramétre est déterminé par la mesure du teggessaire pour qu’'un certain
volume d’air passe dans tout I'échantillon ayantdiamétre de 50 mm et une longueur de
20 mm. Les résultats sont exprimés en nanopermgr(i=e1l Darcy/9,87). Pour une bonne
anode, la valeur se situe entre 0,5 et 2,0 npm.pdanéabilité est I'une des plus
importantes propriétés des anodes en carbone;aellm impact considérable sur la
performance d’'une anode cuite. Plusieurs paramptragent influencer la perméabilité a
I'air : propriétés du coke de pétrole, densité 'dadde cuite, fines particules. L'objectif
dans ce domaine de recherche est d’essayer deudinman perméabilité pour améliorer la
qualité de I'anode [70].
Densité apparente

On détermine la densité apparente par le pesage @ échantillon d’une anode
cuite de 130 mm de longueur et 50 mm de diaméaaldnsité apparente est exprimée en
kg/dnt avec une déviation de 0,03 kg/inUne augmentation de densité indique une

amélioration de la durée de vie de I'anode. La rdéiteation de la densité apparente en
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vrac de coke est un test qui permet d’estimerdatiion de vide. Cela donne une idée sur
les quantités de brai et de particules fines de ¢0k].
Conductivité thermique

La conductivité thermique de I'anode est détermipgeune méthode comparative
qui utilise un échantillon de diametre de 50 mndetlongueur de 20 mm. Le flux de
chaleur est mesuré entre le chauffage électrig0e’@ et I'eau froide (20 °C) avec des
tétes de mesure meétalliques. Le résultat est ekpem W/m K, et généralement la
conductivité thermique varie entre 3 et 4,5 W/m K.
Coefficient d’expansion thermique

Le coefficient d’expansion thermique (CTE) est nmésentre 20 °C et 300 °C et est
rapporté comme un coefficient moyen K La valeur moyenne pour une anode est
comprise entre 3,% 10° K™* et 4,5x 10° K. Une faible valeur de CTE influence
positivement la résistance aux chocs thermiquesdtare du coke est importante pour le
CTE [68]. Le dilatométre peut étre utilisé pour daractérisation des échantillons en
carbone (voir la figure 2.10) par la déterminatim leurs expansions thermiques. Les
expériences montrent que l'augmentation du tauxcliguffage influence I'expansion
initiale et le rétrécissement de I'anode et lesgsependant la cuisson. Les différents types
du brai et de coke ont une importance pour CTE. tbreélation a été trouvée entre la
dilatation thermique (aprés I'expansion du brailpdtille de poussiere contenue. La faible

taille de poussiére donne la plus grande expafgin
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Figure 2.10 : Echantillons d’anodes cuites [72].

2.7.2 Techniques de caractérisation des fissures dans l@sodes en carbone

Tous les types de fissures (pore, vide, fractura) produits dans les anodes denses
par I'effet de la matiére premiere et des procé&production incluant le processus de
cuisson. La classification de ces différents typles fissures peut étre réalisée par
I'utilisation des techniques de caractérisatiodext analyses en surface et en profondeur.
Microscopie électronique a balayage (MEB)

La technique de MEB est une méthode de caracténsades matériaux par la
détermination de la structure de surface. L'analys@ échantillon d’anode cuite permet
de distinguer neuf caractéristiques de la surfapetre pour les divers types de vides (un
vide avec la forme irréguliére, pores de volatilma fissures interlamellaires et les
grosses fissures) et les autres qui restent sangéfs par le passage des fractures a travers
la phase solide de carbone (fissures a travenstedamelles, fissures dans les particules
causées pendant leur concassage, fissure provpgud@bsence d'un film de brai, des

fissures dans la partie du brai carbonisé et dempdtites lamelles).
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L’application de la technique MEB pour I'évaluatide I'état des échantillons des
anodes en carbones a montré que la qualité dgdiaatun réle important sur la qualité des
échantillons testés [73].

Caractérisation des fissures par la technique digea d'image

L’'un des défis de la recherche dans ce domaindeesbnnaitre avec precision la
répartition des constituants d’'une anode crue eboca& ainsi que la distribution et
I'évaluation des défauts (fissures et pores). Uys®d’image est une technique capable
d’aller chercher des informations sur le brai, leke et les pores/fissures dans des
échantillons d’anode crue. Le principe de la méghest basé sur I'utilisation d’une source
de lumiére pour identifier les constituants de dde crue. Dans I'étude élaborée par
Bhattacharyay et al. [74], les efforts sont conaEntpour calculer les pourcentages en
poids de brai et de coke dans un échantillon d'encdie. Les résultats trouvés sont
proches de la réalité. Le pourcentage de surfaseecte par les pores et les fissures a été
évalué et ces résultats dépendent de la coulenterisité et la position de la lumiere
utilisée, ainsi que son angle d’émission.

L’analyse d’'image est fréquemment utilisée poudi&iula porosité des matériaux
en carbone au lieu de la méthode « porosimétrimergure » [75]. Cette technique permet
d’avoir une corrélation entre les résultats dorsass forme d’'image et les propriétés de

I'anode cuite [76]. La figure 2.11 présente unegmd’'une anode cuite [77].
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Figure 2.11 : Image d’'un échantillon d’'une anodikecdonnée par la technique de

'analyse d'image [77].

La méme méthode peut étre utilisée pour caractgpse I'analyse des surfaces, les
anodes en carbone de type Soderberg [78].
Selon leurs formes, on peut classer les différéypes de porosités en quatre
catégories :
1. Pores trop petits pour étre classés ;
2. Pores allongés (pores de calcination de coke) ;
3. Pores ronds;
4. Pores irréguliers (pores dans le liant créés aecdus mauvais malaxage) [79].
Macroscopie pour I'évaluation de la qualité d’anode
C’est une technique qui permet de regarder latstrei@t la morphologie des objets
a I'échelle macroscopique. Avec cette méthode,sil gossible d’identifier de petites
fissures formées dans les échantillons analysésuigsation couvre plusieurs domaines
de recherches. Cette technique a été utilisée [muraractérisation des échantillons
d’anode en carbone pour l'industrie d’aluminium. ldgiciel adapté sur un USB et une

source de lumiere flexible sont suffisants pourlésaet enregistrer la structure intégrale
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de lI'anode (voir la figure 2.12). Cela aide a obteles informations précieuses sur de
nombreux problemes concernant la qualité de I'areidsar conséquent, une amélioration

des performances de I'anode [80].

Figure 2.12 : Systeme macroscopique pour la caisatén d’'une anode cuite [80].
Technique de X-Ray CT (Computed Tomography)
La X-Ray CT est une technigue non destructive pawisualisation compléte des
caractéristiques a l'intérieur des objets opaqakdes et pour I'obtention des informations
numériques au sujet des géométries et des prapreétd-D. Elle est utile pour un large

éventail de matériaux, notamment les roches, lem@gramique, le métal, etc. [81, 82].

C’est une technique qui permet de donner des irdboms sur la structure des
anodes en carbone (les porosités et les fissuras)ferme d’'image a haute résolution. Elle
donne aussi la distribution de la densité danshééatllon et permet de connaitre la
structure et I'hétérogénéité des matériaux a I'behmacroscopique. Son avantage par

rapport aux autres techniques est qu’elle permataif’ la structure interne des anodes.
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Une image qui a été donnée par la technique X-Reye4l illustrée dans la figure 2.13

[83].

Pore des particules

Forte concentration de coke qm n'a pas Faible densité
du brai

Vide ou pore des particules
de coke qui n'est pas
étépénétré parle brat  Brai de coke pénétré par le brai

Anode coite

Figure 2.13 : Image de comparaison entre une acroeet une anode cuite [83].

La tomographie X- ray a été utilisée par Brassaral.{84] comme technique de
caractérisation des blocs de cathode pour la eeltliélectrolyse. Leurs travaux se
concentrent surtout sur la pénétration du bainadeulve et les inclusions dans les blocs
cathodiques. La tomographie X-ray (voir la figurd4) et I'analyse d’'image ont été
utilisées comme techniques pour visualiser I'hom@gé de la matrice de la pate d’anode
fabriquée en laboratoire [85]. La méme techniquétéaemployée aussi dans le but de
calibrer la relation entre l'intensité CT scan atdensité apparente de 3 carottes en
carbone. Ce parametre a été déterminé en fonceo@Tdnombre, la différence entre la
densité mesurée et celle estimée a été évaluégotasité a été estimée aussi par

I'utilisation de la méme technique [86].
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Figure 2.14 : X-ray tomographie (INRS-ETE) [86].

Dans le méme contexte, plusieurs échantillons ehooa ont été utilisés pour
valider la relation liée entre la densité apparegitd’intensité de CT scan. La densité
apparente peut-étre estimée par l'utilisation daxdméthodes, I'une est basée sur la
mesure du volume et du poids et l'autre par le atggghent d’eau. La densité apparente
estimée par CT scan est en bonne relation avecefsitd apparente basée sur le
déplacement d’eau [87].

Technique ultrasonique

Le principe de la technique consiste a injecter sigges répétitives d’'impulsions
ultrasonores dans le matériau a l'aide d’'un traosdu piézométrique. Chacune de ces
impulsions produit des ondes de contraintes qui siomlaires aux évenements d’émission
acoustique induits par la propagation des microfess dans le matériau sous contraintes.
Plusieurs travaux sont réalisés par l'utilisatiom cktte technique : détermination de la
profondeur de la fissuration [88], détermination ldequalité des bois [89, 90, 91],
caractérisation de la dégradation thermique danmbériaux composites [92], évaluation

du cycle de fatigue [93]. Elle a été aussi utilipéair la mesure des inclusions dans les
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alliages [94], ainsi que dans la caractérisation diéerents endommagements (NASA)
[95]. Les méthodes ultrasonores ont étée utiliséas Quiviger et al. [96] pour la
caractérisation des fissures dans les bétons.deétonsiste a réaliser des mesures sur des
éprouvettes fissurées a différentes profondeurs.

Une nouvelle procédure expérimentale est présgmi@e la caractérisation de la
fissuration des éprouvettes de mortier et de bdétmés (matériaux de construction).
Celles-ci ont été endommagées mécaniquement etvélesesimultanément par corrélation
d’'images numeériques et mesures d’émissions acaestiqCette méthodologie a permis de
quantifier, localiser et prédire 'endommagementnuscopique et macroscopique avec
une précision satisfaisante [97].

Evaluation de la porosité d’une anode en carbone

La porosité d’'une anode et le développement desspdépendent de la matiére
premiere et du processus de production de I'anbdeporosité d’'une anode cuite est
formée pendant les étapes de production, de maaxagormation du bloc d’anode, ainsi
que I'étape de cuisson, Tkac et al. [98] ont trié&aiur I'effet de 5 parameétres (quantité du
brai, taille des particules, temps de malaxagesgiwa de vibration et le taux de chauffage)
affectant la porosité des anodes cuites. La miommecoptique a été utilisée comme
technique d’évaluation de la porosité des échansllcuits, de la réactivité (au g6t a
I'air) et de certaines autres propriétés physiques.

Le porosimetre au mercure est aussi une techmiquel’évaluation de la porosité
des anodes cuites a différentes conditions de auigeempérature finale, temps de

cuisson). Edwards et al. [99] ont utilisé cettéhteque et ont montré que les anodes cuites
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a une faible température finale et pendant uneuendurée présentent une porosité
considérable.
Evaluation de la qualité des anodes par la mesaréadésistivité électrique

La résistance d’une anode est considérée commaramptre clé pour I'opération
d’électrolyse. Plusieurs paramétres, les matieremigres, le processus de fabrication et
les conditions de cuisson, ont une influence camalgle sur la variation des propriétés
d’'une anode. Actuellement, la méthode la plus papaillpour la mesure de la résistivité
électrique est basée sur des carottes échantibsrénéartir d’'un nombre limité d’anodes,
cela reste insuffisant pour donner une idée glothalla résistivité d’'une anode.

Le premier systéme mis en place par Seger (19%3)a=® sur la mesure de la
différence de voltage entre les bouchons et laasarinférieure de I'anode, apres avoir
passé un courant électrique entre les mémes endi@0]. Il a développé I'équipement
pour l'utilisation de multiples sondes pour détedes fissures et les défauts dans les
anodes en carbone en mesurant le changement staumési. Les sondes sont placées sur la
surface inférieure de I'anode et dans les bouchompassage d’'un courant électrique des
bouchons a la surface inférieur et la chute deageltentre les mémes endroits sont
mesures; et cela a permis de calculer la résistdad@anode. Il a indiqué que le systeme
peut étre automatisé pour contréler la qualité alesdes cuites [101]. Une équipe de
recherche de Rio Tinto Alcan a développé un équgmémon-destructif semblable (voir la
figure 2.15), et les résultats trouvés peuvent étiesés pour déterminer la résistivité
électrigue des anodes cuites [102]. Plusieurs cgngsade mesures et de caractérisations

des anodes ont été effectuées dans un certain aafsines. Ils ont indiqué que, durant
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ces mesures, I'appareil a été capable de détectgobleme de I'hétérogénéité de I'anode

[103].

Figure 2.15 : Mesure de la résistance électriquaelanode par I'équipement développé

par Rio Tinto Alcan [102].

s 7 s

Dans le méme contexte, une nouvelle étude a éliéé&par Kocaefe et al. [104,
105] dans le méme domaine, elle consiste a dévetoppe technique simple et non
destructive pour but d’évaluer la qualité des asaztees sur la ligne de production. Cela
permet d'éviter de cuire des anodes crues avecutdéfet réduire la consommation
d’énergie et I'émission des gaz a effet de sereeméme technique peut étre utilisée pour
I'évaluation de la qualité des anodes cuites. Liacgpe est basé sur la mesure de la
résistivité électrique a travers I'anode. Les rigdsldes travaux réalisés par cette technique
montrent la possibilité de détecter les défautsaesles en carbone, cela aidera en usine a
améliorer le contrdle de qualité des anodes d'uag pt réduire la consommation

d’énergie dans I'électrolyse d’'une autre part.
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2.7.3 Effet de la qualité d’anode sur le fonctionnement d la cuve d’électrolyse

Le bon fonctionnement de la cellule d’électrolyspehd fortement de la qualité
d’anode. La présence des défauts (fissures) prevaips perturbations au niveau du
courant dans I'électrolyse. Pendant cette étapept@ommation des anodes provoque le
dégagement des gaz, cela provoque une couche s lui diminue I'efficacité de la
production d’aluminium. L’existence de rainures sldes anodes aide a diminuer ce
probléme dans la cuve d’'électrolyse. L'applicatitenrainures peut étre réalisée pendant la
formation du bloc d’anode (a I'état cru) ; a cditape, 'anode se trouve a un état fragile,

des fissures peuvent étre créées au voisinagauheseas (voir la figure 2.16).
s Pavepl RPN TR N S
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Figure 2.16 : Effet des rainures sur la fissurates anodes. a) anode crue,

b) anode cuite [106].
Pendant le transport, les anodes (crue ou cuitasjemt étre cassées a cause de la
manipulation, ce probléme se localise surtout desszones proches des rainures (figure
2.16). Une autre possibilité est de machiner l@suras aprés la cuisson des anodes par

I'utilisation d’'une scie (un autre codt ajouté). plkis, I'opération génére des poussieres
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qui sont polluantes pour I'environnement, et leécupération demande des heures de
travail. Mais généralement, I'existence des raiswiele a ameéliorer I'évacuation des gaz,
et par conséquent, la stabilité d'électrolyse [1(Bés résultats ont été publiés par les
travaux de Bearne et al. [107] pour l'effet deswuaes sur la réduction de la surface des
gaz qui couvrent 'anode pendant I'électrolyse.olté montré que les rainures ont un effet

direct sur la durée de vie des anodes et surlbdigtadu courant dans la cuve.
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Chapitre 3

Méthodes expérimentales

3.1 Introduction

La fissuration est considérée comme un phénomeysque et son existence dans
les matériaux pose de sérieux problemes. Le prabléenla fissuration au niveau des
anodes en carbone se trouve a différentes échelliesoscopique et macroscopique), et
pour cette raison, il est indispensable d’utilidéférentes techniques capables de tirer des

informations utiles pour I'évaluation de la qualile ces anodes.

3.2 Caractérisation de la fissuration

Dans ce projet, plusieurs techniques ont été égitipour I'évaluation de la qualité
des anodes. Certaines ont été employées pour ezdargrobléeme a I'état structurel sur
des petites surfaces (MEB, microscopie optigue)deiutres sont employées pour
I'investigation de la fissuration dans des carottesur des anodes au complet (ultra-son,
tomographie rayon x). La densité apparente et dastreité électrique ont été mesurées
avec des méthodes standardisées pour le domaicerloone. La mesure de la distribution
de la résistivité électrique avant, pendant et sybmecuisson a été réalisée par certaines

méthodes qui ont été développées au laboratoife)QAC.
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3.2.1 Caractérisation par la détermination des propriétégphysiques

La caractérisation de la fissuration dans les amadlenses peut étre réalisée par la
détermination de certaines propriétés physiquesis(i¢ité électrique et la densité
apparente). Les deux propriétés sont considéréesni pdes plus importantes
caractéristiques qui peuvent donner des informatsum la qualité des anodes.
Détermination de la densité apparente par ASTM 2580 (2005)

C’est un test standardisé qui permet de déternimelensité apparente par des
mesures physiques dans des échantillons cylindgsigisnodes et de cathodes en carbone
utilisées dans l'industrie de I'aluminium [108].

1. Procédure de mesure:

a) Peser I'échantillon avec une balance (0,01g).

b) Mesurer toutes les dimensions de I'échantillon awe précision de 0,001cm.

c) Mesurer la longueur en 4 points avec 90° sur lgppérie de la face de I'extrémité
circulaire, deux séries de mesures de diamétreucleacomportant 4 mesures, une a
chaque extrémité et l'autre au niveau des deuxtpoiriermédiaires le long de la
ligne axiale. Chaque mesure doit étre séparéerpangle de 90° de l'autre, ensuite
déterminer la moyenne des quatre mesures de laidonget la moyenne des huit

mesures de diametre (voir la figure 3.1).
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Figure 3.1 : Détermination (a) de la longueur mayeat (b) du diametre moyen de

I’échantillon.

La détermination de la densité apparente est lsasda mesure des dimensions et
du poids des échantillons. Le rapport entre le peide volume de I'échantillon donne la
densité apparente; elle est exprimée généralemdgier). Les détails sont regroupés
dans le tableau 3.1.

Tableau 3.1 : Technique de mesure de la densitdrame.

Propriétés Montages Parameétres mesurés Formules

L : longueur (mm)

Densité d: diametre (mm) | p=_=T
Apparente m : masse (g) (5)azL
(g/cc) 1)
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Détermination de la résistivité électrique par ASDGI120-97 (2007)

Ce test permet de déterminer la résistance élaetrijun échantillon cylindrique
des anodes et des cathodes. Cette méthode estasfpliaussi pour déterminer la
résistivité électrique pour les blocs préparésabodatoires [109].

1. Procédure de mesure:

a) L’échantillon préparé pour la détermination de énsité par la norme ASTM est
utilisé pour cette mesure aussi.

b) Mesure des parametres électriques : I'échantilidmdrique de longueur “I” et de
diamétre “d*” est inséré entre deux plaques plaresuivre (par les deux co6tés)
fixées sur un dispositif dont 'une des extrémigss mobile. Nous nous assurons
que les deux surfaces de I'échantillon soient cetephent en contact avec les deux

plaques en cuivre.

La résistivité électrique de toutes les carottéseadéterminée par I'utilisation d’'un
montage réalisé a 'UQAC et suit les exigences alendrme ASTM D6120-97. La
méthodologie est basée sur le passage d'un coeétantrique a travers la longueur
d’échantillon, tout en mesurant la différence ddtage entre les deux extrémités, la
résistivité électrique est évaluée par l'utilisatides parametres mesurés (les détails se

trouvent regroupés dans le tableau 3.2).



Tableau 3.2 : Technique de mesure de la résistléigrique.
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Propriété

Montage

Parametres mesurés

Formule

Résistivité
électrique

(R pQm)

[}

L : longueur (mm)

d : diamétre (mm)

V : voltage (mV)
| : Courant (A)

(2)

3.2.2 Caractérisation structurelle

3.2.2.1 Préparation des échantillons
Des échantillons de 35 mm x 25 mm ont été placéas da moule en téflon, et ce
dernier a été rempli d’époxy, que I'on a laisséosggp environ 30 min pour que I'ensemble
prenne forme. Les surfaces des échantillons onpa@iés en utilisant un appareil Struers

Tegrapol-35.

3.2.2.2 Microscopie optique

Aprés le polissage, la microscopie optique de tiilon Eclipse ME 600 est

utilisée (figure 3.2). Le grandissement et le déphaent des échantillons ont été faits par

un logiciel commercial de l'analyse d’image (Clem&fsion Professional Edition

software). Des images ont été prises en utilisaptaaméra de type Power HAD Sony (3

CCD). Cette technique est capable de donner desmations sur la structure, mais son

application est limitée seulement pour des pesitetaces (quelques millimetre).
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Figure 3.2 : Technique d’analyse par microscopiejop.

3.2.2.3 Caractérisation par la microscopie électronique a dlayage (MEB)

La microscopie électronique a balayage a été emplgour I'investigation des
fissures formées dans les échantillons d’anodeaemooe. Cette technique est utile pour
investiguer aussi bien la forme des fissures que fécanisme de propagation, en
examinant le changement de structure des échastilprés la cuisson. Elle l'inconvénient
de regarder juste une petite surface. L'apparetlyde JEOL-JSM-6480LV qui est utilisé

dans cette étude se trouve illustré a la figure 3.3

Figure 3.3 : Appareil de microscopie électroniqumbayage utilisé pour la caractérisation

de la fissuration dans des échantillons d’anodésscu



60

3.2.2.4 Analyse d'image

En se basant sur I'image traitée, il est facildia® des informations utiles pour la
caractérisation des surfaces en général. Cettanitpeh a été développée au sein de
I'équipe de la Chaire de recherche sur le carboh&d@AC, sous forme d'un logiciel
élaboré en langage MATLAB exécutable sur ordinatearbut est d’évaluer la structure

des échantillons d’anode en carbone et d’étudiprdbleme de la fissuration.

3.2.3 Analyses non destructives

L’avantage de ce type d’analyse est qu'il est mdssie conserver les échantillons
a analyser pour d’autres tests. Ce genre de tasbsigermet de chercher des informations

a l'intérieur des échantillons sans les endommager.

3.2.3.1 Tomographie rayon X

La tomographie rayon XCT (Computed Tomography) ese technique non
destructive pour la visualisation complete des aarsstiques a l'intérieur des objets
opagues solides et pour obtenir des informatiomsémigues en 3-D (construit a partir des
images en 2D). Cette technique nous fournit desrnmdtions sur la structure des anodes
en carbone (porosité et fissures) sous forme d'aabaute résolution. Elle donne aussi la
distribution de la densité dans I'échantillon pdéterminer I'hétérogénéité des matériaux
a I'échelle microscopigue. Dans ce projet, deuxesyp’appareils ont été utilisés pour
caractériser les échantillons d’anode en carborze.ptemiere technique favorise des
échantillons de trés faibles dimensions (moins @en2Zn x 20 mm x 20 mm), mais avec

une haute résolution. La technique de tomograptilisée est de type -1172 (figure 3.4-
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(@), et elle permet de générer des information2-Bnpour chaque 26 um de hauteur de
I'échantillon. Le deuxieme appareil, de type Sommateensation 64 (figure 3.4-(b)), peut
analyser plusieurs anodes du laboratoire en mémgstavec un champ d’analyse qui peut
aller jusqu’a environ 5 m de longueur, 0,50 m dgdar et 0,50 m de hauteur. L’appareil
permet de générer des images en 2D tous les 0,&wvemune bonne résolution (2,381

pixels par mm).

(@) (b)

Figure 3.4 : Appareils tomographiques utilisés) af@alyse des petits échantillons,

(b) analyse des anodes de laboratoire.

3.2.3.2 Caractérisation par l'ultrason

La méthode ultrasonique est une technique non widiste aussi. Elle a été
employée pour localiser et identifier les fissuimsnées pendant la cuisson. Le principe de
la technique consiste a injecter une série répétitd'impulsions ultrasonores dans le

matériau en utilisant un transducteur qui jouede d’'un émetteur-récepteur. Chaque

impulsion produit des ondes de contrainte, qui sintilaires a I'émission acoustique
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provoquée par la propagation des microfissures tlamsatériau sous contrainte. Elle a
'avantage de fournir des informations sur 'empfaent, la taille et la distribution des
fissures dans les échantillons analysés et paréqoest sur la qualité d’ensemble de
I'échantillon d'anode. Mais son application resteitée pour des petits échantillons.

L’'appareil utilisé est un modele TEC SCAN, tel dustré dans la figure 3.5.

Figure 3.5 : Appareil a ultrason utilisé pour laazdérisation de la fissuration dans les

échantillons d’anodes cuites.

3.2.3.3 Inspection visuelle

La technique est basée sur I'observation visuade échantillons d’anode crue en
carbone avant de procéder a la cuisson. A la filadmiisson, les échantillons cuits sont &
nouveau inspectés visuellement. Les résultats daz dtats sont comparés pour qu’on
puisse comparer et déterminer I'effet de la cuissonia qualité des anodes en général et
sur la formation de fissures surfaciques en pditicuLes défauts (fissures) visualisés sont
surfaciques pour les carottes, mais internes msuahodes parce que les carottes ont été

prélevées a différentes positions des anodes.
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3.3 Fabrication des anodes au laboratoire

3.3.1 Matieres premiéres

La fabrication des anodes a I'échelle pilote esébasur I'utilisation des différents
éléments constituants I'ensemble de I'anode, aisdeobrai liquide et I'agrégat sec, ces
derniers contient : du coke frais, des mégotsrejess (crues et cuits), des produits broyés
et du poussier.

1) Le coke fraisest la principale composante qui entre dans ladaion des anodes.

Il représente plus que la moitié de I'agrégat decoatient différentes fractions de

particules (des particules fines récoltées darignd du tamiseur jusqu’aux grosses

particules de plus de 12 mm).

2) Les meégotssont la partie de I'anode qui reste apres sa comsdion dans la cellule
de I'électrolyse. lls peuvent contenir des impuwsatémme des traces de sodium et
d’aluminium. Le pourcentage des meégots dans I'anadie selon leur récupération
et peut atteindre jusqu’a 30 % de la recette.

3) Les rejetssont de deux types :

a) Rejets crus : certaines anodes crues sont élimipées certaines raisons (au

démarrage de production, les anodes cassees, etc.)

b) Rejets cuits : aprés la cuisson, les anodes pagsendifférentes techniques

d’'inspection. Au cours de cette opération, cerwiapodes ne répondent pas

aux normes de qualité et sont donc écartées.



64

Les deux types d’anode sont acheminés vers laa@adte pour les réutiliser apres
leurs concassages en différentes fractions. Lecpatage des rejets dans I'anode ne
dépasse généralement pas 5 %.

4) Produits broyés (BMP — “ballmill product”) : la taille des particules de BMP est
fine, son utilisation en poids peut aller jusqusa.

5) Poussier (FD-“filter dust”) : ces particules sont les plus fines parmi tous les
constituants. Il entre avec un pourcentage trégefdmoins de 3 %).

6) Brai : a la température normale, le brai se trouvétat’'solide. Mais son utilisation
se fait a I'état liquide apres son chauffage paupréparation de la pate d’anode.

Généralement le pourcentage de brai ne dépassbpPasdu poids total de I'anode.

Son utilisation a pour but de faire le lien energ particules de I'agrégat sec.

3.3.2 Préparation de différentes fractions de coke (tamege)
Le coke frais, les mégots et les rejets (cuitget)ccontiennent plusieurs particules
de différentes tailles. L'opération de tamisagenperde séparer les difféerentes fractions

figure 3.6).
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Figure 3.6 : Appareil Gilson Testing Screen, modé&el pour le tamisage de coke

(préparation des fractions).

Cette technique est constituée de plusieurs taimrg, 2 mm, 4 mm, 6,3 mm,
8 mm, 12,5 mm et 13,2 mm). Une durée d’environ B g8t nécessaire pour séparer les

fractions ou celle récupérée au fond est le pan.

3.3.3Préparation de la recette

La recette de l'agrégat est un mélange des diffésefractions de sorties de
tamisage et provenant de différents éléments (fralig rejets et mégots). Le mélange de
ces différentes fractions est réalisé selon depgotions bien déterminées. Leurs poids
sont mesurés en utilisant des balances électramiguec des précisions allant de 0,5 a
0,01 g. Chaque recette est placée dans un seaunbteyyé et fermé pour éviter la

contamination.
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3.3.4 Préchauffage de la matiére premiére

La recette préparée est mélangée dans le seau fensidte, elle est préchauffée et

transférée au meélangeur (figure 3.7).

Figure 3.7 : Mélangeur.
Parallélement, le brai est préchauffé jusqu’a wmep&rature ou il devient liquide.
Il est agité périodiquement pour assurer 'lhomogérde la température. La surveillance
de la température est assurée par un afficheurttienmocouple de type K (OMEGA). Il
est important de vérifier que la température du heabaisse pas en dessous de son point

d’écoulement (a I'état liquide), surtout dans lesnieres minutes avant le mélange.

3.3.5Préparation de la pate

Apres la période de préchauffage, le brai est djautagrégat sec dans la cuve du
mélangeur, et 'ensemble est mélangé pendant gelainutes. Vers la fin de cette étape,
I'agitateur et les murs de la cuve sont nettoyésndemble de la pate est transféré au

moule du vibro-compacteur (figure 3.8).
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Figure 3.8 : Compaction de la pate, vibro-compacteu
Le transfert de la pate dans le moule qui est pudféh auparavant est fait

rapidement. La pate reste isolée en utilisant Uague pour couvrir le moule.

3.3.6 Compaction de la pate

A laide d'un vibro-compacteur, la pate est compactsous une charge
prédéterminée, a une vitesse modérée et avec upktuata bien fixée. L'opération de
compactage peut se dérouler aussi sous vide (vgcuuamode fabriquée a un poids
d’environ 10 kg. Plusieurs anodes ont été fabrigusmis différentes conditions et avec
diverses matiéres premieres. L'objectif est de adrm leurs effets sur la formation des

fissures.

3.3.7 Refroidissement des anodes

Vers la fin de la vibration, une durée de quelquésutes avant de sortir 'anode du

moule est nécessaire, cela pour éviter d’endommiggerde qui se trouve dans un état
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fragile. A ce stade, l'anode atteigne une tempégatépendant des conditions de
fabrication et des parametres utilisés. Dans cetteie, la température de la surface
supérieure de I'anode est mesurée experimentalesneuilisant un thermocouple de type
K en fonction du temps durant le refroidissemenis#\, un modele mathématique a été
développé pour ce refroidissement de I'anode. Usalgectifs est de valider les calculs

issus du modele par les résultats expérimentaux.

3.3.7.1 Evaluation de la température de refroidissement pata technique

expérimentale

Un procédé de refroidissement est indispensablentavl®e commencer la
manipulation de I'anode, cette opération peut étiectuée par trois techniques.
Refroidissement par I'air

C’est une technique naturelle ou I'anode cede ket a l'air ambiant, tout en
assurant que toutes les faces de l'anode sont etactoavec l'air. La température
ambiante est celle du laboratoire (entre 21 et®3 °
Refroidissement dans un bain d’eau

L’anode est suspendue en position stationnaire dankain rempli d’eau a une
température constante (I'eau du bain est contieoedht changée par un écoulement d’eau
a traverse le bassin) et homogéne pendant toygérbtion de refroidissement.
Refroidissement par I'air force

Dans cette technique, I'envoi de I'air se fait patilisation d’un ventilateur orienté

vers I'anode. La vitesse de I'écoulement de I'sirdeterminée en utilisant un anémometre
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a fil chaud de type TSI-8330-M-GB. Cette vitessét@ évaluée par plusieurs prises de
mesure, et une valeur moyenne a été considérée.
Equipements de mesure

Dans le procédé de refroidissement, certains émépes sont requis pour réaliser
la mesure de I'évolution de la température de r@fssement. Un thermocouple de type K
(OMEGA) est utilisé pour mesurer la températurergegistrer les données sur un micro-

ordinateur.

3.3.7.2 Evaluation de la température de refroidissement parun modeéle

mathématique

La modélisation mathématique est une technique ebasé la résolution des
équations qui décrivent les phénomeénes importdatsgnsfert thermique par conduction
dans l'anode qui est refroidie par la convectioturedle ou forcée). Dans le procédé de
refroidissement des anodes crues en carbone, ligoolde la température est estimée par
I'élaboration d’'un modéle. La résolution de I'égoatde la conduction thermique avec des
conditions aux limites convectives aide a estinagidement le profil de refroidissement.

Le modéle est discuté dans le chapitre 5.

3.4 Techniques développées au laboratoire

Le test de mesure de la résistivité électrique el’carotte d’anode reste insuffisant
pour donner une information compléte sur I'étatné@'wanode. Pour résoudre ce probleme,
un appareil a été fabriqué au laboratoire a pduidesign concu par la Chaire, qui permet

de déterminer la distribution de la résistivitécéigue sur 'ensemble de I'anode. Aussi,
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sachant que des fissures se forment pendant laocujzar le dégagement des composés
volatils, une méthode a été développée pendamt ékttle pour connaitre a quelle plage de
température se forment ces fissures. Cette métbstdeasée sur la mesure de la résistivité

électrique pendant la cuisson.

......

anode au laboratoire
La distribution de la résistivité électrique d’'uamode a été effectuée a I'aide d’'un
équipement développé au laboratoire dans le buifspée de mesurer cette propriété. La

figure 3.9 représente schématiquement cet apphereriesure.

Figure 3.9 : Appareil de mesure de la résistiiéétéique pour une anode en carbone.

La détermination de la résistivité électrique emsé® sur le passage d’'un courant
électrique a travers la longueur de I'anode (edBetpétre utilisée aussi pour mesurer la

méme propriété a travers la largeur), tout en nagua différence de voltage entre les
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deux extrémités de I'anode. L'appareil comportesidurs points de passage du courant,
répartis sur un certain nombre de lignes de mestrks méme nombre pour mesurer la
différence de voltage. Un faible courant est gém@néun générateur et la différence de
voltage est captée par un voltmetre. L'utilisatittnces deux parameétres permet de calculer
la résistivité électrique. Cette méthode de cargsetibon est utilisée pour I'évaluation de la

gualité des anodes crues ou cuites.

3.4.2Mesure de la résistivité électrique d’une anode pelant la cuisson a

différent taux de chauffage

L’injection d’'un courant modéré a travers le bloarsbde est assurée par des
plagues métalliques des deux cbtés de I'anode. ésure de différence de voltage est
réalisée par l'insertion de 10 sondes sur chaqgtéed® 'anode. L’anode et le dispositif de

mesure du voltage sont placés dans le four enttriobke de garnissage (figure 3.10).

Figure 3.10 : Mesure de la résistivité pendanuiason, positionnement de I'anode dans la

boite réfractaire de four.
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Toutes les connexions des fils (courant ou voltagm)t isolées par une gaine
protectrice. Aprés le bon positionnement de I'anddas le four avec le dispositif de
mesure de la résistivité électrique, la boite enénu réfractaire est fermée avec un
couvercle a travers lequel passent les sondes|thges et les thermocouples (voir figure
3.11). Les données sont acquises par un systénoguikition, puis enregistrées sur

ordinateur.

Figure 3.11 : Montage complet pour la mesure dédastivité électrique pendant la

cuisson des anodes.

3.5 Four de cuisson

La chaire du carbone dispose d'un four (figure BAQur la cuisson des pieces
d’anode avec une température finale pouvant atteih@00 °C. La premiere étape de cette
étude consiste en la mise en marche du four paesksss préliminaires sans échantillons
dans le but de trouver les conditions de fonctiomer optimales. Dans la seconde étape,
plusieurs anodes de laboratoire sont préparéesdifiéentes matieres premiéres et sous

diverses conditions. L'anode est placée dans le &ec des thermocouples de type K-
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OMEGA positionnés sur la surface et dans le cokegamissage. L’évolution de la

température de I'anode a été mesurée par l'uitisatu thermocouple placé sur la surface
de I'anode, tandis que la température de cuisstia aontrolée par celui qui se trouve dans
le coke de garnissage. Les thermocouples sontnd&Es@vec un systeme d’acquisition et

les données sont enregistrées par ordinateur.

Figure 3.12 : Four de cuisson de type PYRADIA aseplacement des thermocouples.
3.6 Evaluation du probléme de fissuration des anodes dustrielles

3.6.1Evaluation qualitative et quantitative de la fissuation par I'analyse
d’'image
Les différentes formes de fissures observées demnariodes industrielles peuvent
étre regroupées en plusieurs catégories, tel géedans la littérature par les différents
chercheurs [6, 16, 17] (horizontales, verticalesdets coins). La caractérisation du
probléme de fissuration peut étre réalisée ersatiti différentes techniques d'investigation
aux échelles microscopique et macroscopique. Létibjdes travaux de cette partie est

d'évaluer qualitativement et quantitativement deypes de fissures (horizontales et
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verticales) souvent décelées dans les anodes iadlest La distribution de la largeur de la
fissure sur sa longueur est déterminée pour cestypas de fissures. La caractérisation a

éte faite aussi par la détermination de laireuigs.

3.6.2 Campagne d’évaluation de la qualité des anodes indtrielles

Les étudiants de la chaire du carbone et le peedaenl’usine d’anode ont travaillé
ensemble pour réaliser une campagne de mesuredestd sur la qualité des anodes. Cette
campagne de mesures consistait a sélectionner @esiriabriquées par différents vibro-
compacteurs (A, B, C, D) avec un nombre égal da®les pour chacun. La moitié est
vibrée a Tv s et I'autre moitié a Tv+7 s. Les 24des destinées a la caractérisation aprés

la cuisson sont enfournées dans deux alvéolesgueef3.13 représente une alvéole.

Figure 3.13 : Alvéole ou les anodes de Tv s oneaféurnées.

3.6.2.1 Préparation des paquets d’anodes pour la cuisson

Les anodes de test sont regroupées en 6 paquatsir(8elles qui sont vibrées a

Tv s et les 3 autres pour Tv+7 s). Chaque paqueierd 6 anodes, ordonnées
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alternativement, qui représentent 6 positions tlah&ole. Les paquets sont empilés sur

trois rangées. La figure 3.14 représente un patjaebdes.

Figure 3.14 : Paquet de 6 anodes prétes pour lenéonent.

Remarque: Dans les chapitres qui restent, les résultansgrésentés sous forme
de valeurs relatives calculées par rapport a lelew moyenne. Cela pour respecter

I'aspect confidentiel du projet.

3.7 Conclusions

La caractérisation des anodes (des échantillonssiridls ou bien des anodes
fabriquées au laboratoire) a été faite en utilispiisieurs techniques. Au niveau du
laboratoire, la caractérisation peut se faire ah#le microscopique pour connaitre les
meécanismes de formation et de développement dagdis dans des échantillons de petite
surface. Dans cette partie, la microscopie optiquieroscopie électronique a balayage et
'analyse d’'image sont employées pour regardertiactre et la morphologie de la
fissuration. Cette approche peut étre quantitgbiarela détermination de la surface et la

largeur de la fissuration ou bien qualitative pardEtermination de sa forme et de son
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orientation. Le probleme de la fissuration peué &valué en utilisant des techniques qui
sont capables d’aller chercher des informationgéhélle réelle, comme ['ultrason et la
tomographie a rayon X (non destructives). Le sdeiqualité des anodes fabriquées au
laboratoire a également été fait par des technigi®@seloppées au laboratoire. Ces
techniques sont basées sur la mesure de la résigtigctrique en faisant passer un courant
électrique a travers 'anode.

Au niveau industriel, I'investigation de la fissticen a été réalisée en utilisant
I'inspection visuelle des anodes suivie par la c#@résation de carottes. Des propriétés
physiques ont été déterminées par le biais de mestandardisées (résistivité électrique et

densité apparente).
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Chapitre 4

Caractérisation de la fissuration des échantillonsles anodes
industrielles au laboratoire

4.1 Introduction

Plusieurs tests ont été réalisés dans cette pHra&agit de la caractérisation des
échantillons (carotte, morceau d’'anode) des anauisstrielles en carbone. Le travail
consiste en linvestigation de la fissuration déppée dans ces échantillons par
I'utilisation de différentes techniques d’évaluatide la qualité des anodes citées dans le
chapitre 3. Chaque test a été réalisé en utilisatéchnique adéquate pour atteindre les
objectifs visés. Les différentes études de ce ttmapont effectuées sur des échantillons
crus ou cuits (le tableau 4.1 donne les détailchtique échantillon). Cette partie est
divisée en quatre (4) sections :

Analyse d’'une anode crue (section 4.2)

Dans la premiere section, plusieurs carottes danoale crue ont été analysées par
la mesure de la densité apparente et de la ré@séiectrique. Deux échantillons (la plus
résistive et la moins résistive) ont été sélectsnpour l'investigation des défauts en

utilisant la microscopie optique et I'analyse d’'mea
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Analyse tomographique (section 4.3)

Dans la deuxieme section, l'analyse tomographiquest@ employée pour
I'investigation des défauts dans deux échantili@me cylindrique qui vient d’'une anode
crue industrielle et l'autr@arallélépipede prélevé d'une carotte qui vientnd’'anode cuite

industrielle)

Etude des mécanismes de fissuration (section 4.4)

Cette section est destinée a I'étude du problemdadéssuration dans trois
échantillons cuits d’'un morceau d’anode provenaritaectrolyse. Le premier échantillon
sert a I'étude de la fissuration surfacique, lexitme pour comprendre les mécanismes de
la fissuration internes et le dernier échantilleupévaluer qualitativement la largeur de la

fissuration.

Caractérisation des échantillons en carbone cuitli&érent taux de chauffage (section

4.5)

La derniere section est consacrée a l'investigatienla fissuration dans trois carottes
cuites au laboratoire a différents taux de chaeffémoyen, élevé et tres élevé). Les
carottes crues originales viennent d'une anode singlie crue. La microscopie

électronigue a balayage et I'ultrason ont étésdtdipour achever cette section.
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Tableau 4.1 : Caractéristiques de différents édlang utilisés.

Etude

Objectif du
test

Echantillons/type

Origine de
I’échantillon

Caractérisation
d’'une anode

Distribution de

50 mmx 50 mm
Cru/cylindrigue

Une anode crue

tomographique
(section 4.3)

Mécanisme de
fissuration

Cuit/parallélépipéde

crue (section la résistivite industrielle
électrique 50 mmx 130 mm recu en 2011
4.2) Cru/cylindrique
50 mmx 12,66 mm Des carottes regues
Crul/cylindrique de l'industrie (venan
Analyse 12,5 mmx 15,8 mmx 20 mm des anodes

industrielles) pour
calibrer I'équipemen
de résistivité
électrique au lab.

Caractérisation
des échantillons
d’anode
provenant de
I'électrolyse
(section 4.4)

Mécanisme de
fissuration/
Etude
gualitative et
guantitative

42 mmx 120 mm
Cuit/parallélépipédes (étude
surfacique)

42 mmx 34 mm
Cuit/parallélépipéde (étude er
profondeur)

Morceau d’anode
1 provenant de
I'électrolyse

20 mmx 20 mm
Cuit/parallélépipéde
guantitative)

(étud

e

Caractérisation
des
échantillons en
carbone cuits ¢
différent taux
de chauffage
(section 4.5)

|

Localisation et
identification
des défauts

130 mmx 50 mm
Cuit/cylindrique (taux de
chauffage standard, analysé
par MEB)

Echantillons cuits au

130 mmx 50 mm
Cuit/cylindrique (taux de
chauffage élevé, analysé par
ultrason)

lab. de 'UQAC;
I'origine est une
anode crue
industrielle recu en
2011

50 mmx 130 mm
Cuit/cylindrique (taux de
chauffage trés élevé analysé

par ultrason)

4.2 Caractérisation d’'une anode crue

4.2.1 Travail expérimental

Un plan d’échantillonnage comporte quarante-huibttes divisées en deux types

(50 mm en diametrg 50 mm en longueur et 50 mm en diame&tE30 mm en longueur) a
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éte préparé. Ces carottes ont été prélevées sareis blocs (de 1 jusqu'a 6) et a
différents niveaux (bas, milieu et haut) de l'anodla figure 4.1 représente le plan

d’échantillonnage adopté.

Figure 4.1 : Division de I'anode en blocs.

La caractérisation de cette anode a été faite gatétermination des propriétés
physiques (densité apparente, résistivité éleajidansuite, deux carottes, I'une (50 mim
50 mm) représente la plus grande valeur de réséstblectrique et I'autre (50 mm 130
mm) qui a la résistivité électrique la plus faibmt été sélectionnées. La figure 4.2

représente un schéma explicatif sur les différeétiedes realisées avec ces deux carottes.

Sélection
48 carottes de 2 carottes Mesure de la
—(Mesure de la résistivité distribution de
Anode électrigue moyenne) ' B — » larésistivité
électrique pour
Résistivité Résistivité les deux

rarntta

élevée faible
Caractérisation par Zones les /@
lanalyse d'image et la—  PIUS )
microscopie optique resistives \@

Figure 4.2 : Schéma explicatif de différents tegtdisés sur I'anode crue industrielle.
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Le tableau 4.2 représente les caractéristiquessif@eapparente et la résistivité
électrique) des deux carottes sélectionnées.

Tableau 4.2 : Caractéristiques des carottes setertes.

Carottes
Caracteéristiques Carotte 1 Carotte 2
Type de carotte 50 mmx 50 mm 50 mnx 130 mm
Résistivité électrique relative| 1,696 0,588
Densité apparente relative | 0,937 1,008

4.2.1.1 Localisation de la fissuration par la distribution de la résistivité

électrique sur une carotte

La méthode basée sur la distribution de la rég#itélectrique sur la totalité de la
carotte est la technique utilisée pour cette étafile de localiser la fissuration et les
micros-fissures dans I'échantillon a analyser. lHga dans la figure 4.3 indique la
technique utilisée pour mesurer la variation dedsistivité électrique axiale de deux

carottes cylindriques.

Figure 4.3 : Division de la carotte selon les ligieeles périmétres pour la mesure de la
résistivité électrique : (a) échantillon de 50 mh30 mm,

(b) échantillon de 50 mm 50 mm.
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L’objectif de cette étude est de localiser avecigién la zone qui représente la
plus grande valeur de résistivité pour les deuxttes. Pour cela, les mesures ont été
effectuées le long des carottes sur huit lignesaligdes séparées par une distancende (
D/8). Pour chaque ligne de mesure, quatre mesunéig|(ees par des lettres A, B, C, D)
ont été effectuées pour la carotte de 50 mAB0 mm (figure 4.3-(a)) et deux mesures
pour la carotte de 50 mm 50 mm (figure 4.3-(b)). Le travail consiste a détimer les

profils de résistivité électrique le long de cemés.

4.2.1.2 Caractérisation des échantillons crus par la micrasopie optique et
'analyse d’image
Les résultats de distribution de la résistivitécilgue a permis de localiser et
sélectionner la zone la plus résistive pour lexdiuottes. Ces deux zones récupérées ont
des dimensions de 35 mm x 25 mm. Les deux échamdilbnt été caractérisés par la
microscopie optique et le traitement d'image. Cegxdméthodes d’analyse cherchent des
informations au niveau structurel. En premiére étafes photos des zones sélectionnées
ont été prises par une caméra ordinaire, suiviaipdraitement d'image. Dans la seconde
étape, les échantillons sont préparés (voir laniecke dans la section 3.2.2.1) pour prendre

des images par la microscopie optique.
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4.2.2 Résultats et discussion
4.2.2.1 Mesures des propriétés physiques d’'une anode crue
Résistivité électrique

La figure 4.4 représente la distribution de la gtdgité électrique répartie selon
I'axe X pour les trois niveaux de I'anode (hautlieni et bas; voir la figure 4.1). Les plus
grandes valeurs ont été repérées au bloc 5 pcduaudeet milieu de I'anode et au bloc 4
pour le bas de I'anode. Cette région (entre 4 esbraractérisée par une résistivité élevee.
Il faut noter aussi que le bas de 'anode a plusat@tion de résistivité électrique que les

autres niveaux (milieux et haut). Cela montre uengple d’'une anode non homogene. Ce

type de non-homogénéité peut étre provoqué patifiEsents procédés de préparation de

'anode crue.
(O]
=
T 19
® 16 //l\
q) b
2 13 AN\
§ 10 :><—":7/ ‘§
© 0,7
QL
s 04
4% 0,1 T T T T T 1
E:J 0 1 2 3 4 5 6
Numéro du bloc d'anode
—o—Résistivité (Haut) —M=—Résistivité (Milieu) Résistivité (Bas)

Figure 4.4 : Variation de la résistivité électriqedative d’'une anode crue selon I'axe X.



84

Densité apparente

La variation de la densité apparente relative skt X (sur six blocs) et pour les

différents niveaux est présentée dans la figure 4.5

()
2 1,04
«
o 1,02
()]
£ 100 WJ
C 1
o 0.98 N\ //
g ) \V/
3 0,96 \ /
j% 0,94 N g
% 0,92 T T T T T 1
a 0 1 2 3 4 5 6
Numeéro du bloc
=o—Densité (Haut) —#=Densité (Milieu) Densité (Bas)

Figure 4.5 : Variation de la densité apparentdiveal’une anode crue selon I'axe X.
Selon cette figure, le bloc 5 a de faibles dengitas le haut et milieu de I'anode;
par contre, le bas de I'anode a une densité plusaos homogene (avec un minimum au
bloc 4). Cela signifie que, dans cette région dedde, il y a une grande porosité ou fissure
qui peut étre due a la mauvaise méthode de reragésslu moule ou la maniére de
compacter I'anode. Cette situation peut étre pragegpar la matiére premiere aussi.
Comparativement avec la distribution de la résistiglectrique, la densité du bloc 5 pour
le haut et le milieu de I'anode sont directemetiées. Tandis que, dans le bas de I'anode

en blocs 4 et 5, les propriétés ne sont pas reliées
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4.2.2.2 Localisation des zones les plus résistives

La représentation graphique des résultats obteaudapmesure de la résistivité
axiale dans les deux échantillons (figure 4.3) mtrde localiser 'endroit le plus résistif.
Echantillon le plus résistif (50 mm50 mm)

La figure 4.6 exprime la distribution de la résigé €lectrique relative, axiale (8

points de mesures) et radiale (sur deux périmetiasy I'échantillon (figure 4.3-(b)).

o m Périmetre A mPérimétre B - 22 0
g ! 119 5
o 21 1,6 8
QLo ORN)
T > 16 I x 13w >
=gll- 075
@ 0,6 - 0,4 3
T 01- 01¢g
123 456 78 F
Linges de mesure é@&“ &&‘

() (b)

Figure 4.6 : Variation de la résistivité électrigiel’échantillon avec la résistance la
plus élevée (a) sur plusieurs lignes de mesur@y stlon les deux périmeétres.

La figure 4.6 regroupe la distribution de la rasgigt électrique axiale sur les lignes
de mesure (1 a 8) et sur les deux périmetres (A, B)

Selon la figure 4.6-(a), il y a une distribution de parameétre au fur et a mesure
gu’'on passe de la premiere extrémité vers I'autrééathantillon, avec des grandes valeurs
qui sont localisées dans le périmetre B (figure-(B)d. Cependant, si on regarde la
variation sur les lignes de mesures, la valeulla plevée se trouve sur la ligne 4. Donc,

la distribution de la résistivité électrique n’gsts uniforme, et on peut localiser la position
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des défauts avec cette technique. Cette variasbprevoquée par la présence de grands
pores ou de fissures dans la région ou la rédistasgt la plus élevée. L'intersection des
deux informations (périmetre B et ligne 4) donnezte la plus résistive dans cet

échantillon. La figure 4.7 illustre la localisatide cet endroit recherché.

Figure 4.7 : Localisation de la zone la plus téssd’un échantillon.
Echantillon le moins résistif (50 mm130 mm)
La distribution de la résistivité axiale dans I'aatillon (figure 4.3-(a)) le moins

résistif est illustrée par la figure 4.8.
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Figure 4.8 : Variation de la résistivité électrigiel’échantillon avec la résistance la moins

élevée (a) sur plusieurs lignes de mesures ee(bh $es quatre périmeétres.
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La caractérisation de I'’échantillon le moins régigtar la mesure de la résistivité
électrique sur les lignes et les périmetres, pedaatonner la distribution de ce parametre.
La valeur la plus élevée de ces mesures a étéatéasur la ligne 3 (figure 4.8-(a)) et le
périmetre A (figure 4.8-(b)) ; I'intersection durp®étre A et de la zone autour de la ligne

3 est la localisation de la zone la plus résidtiaes I'échantillon.

4.2.2.3 Caractérisation de la fissuration par microscopie ptique et analyse
d’image
Apres avoir déterminé les zones les plus résisipms les deux échantillons par
I'utilisation de la technique de distribution de tasistivité électrique, les zones en
questions ont été récupérées pour la caractémsalola fissuration ou des pores par

I'analyse d'image. La figure 4.9 indique des imagessentant les deux zones.

Figure 4.9 : Les images (a) et (c) ont été prisgsupe caméra, elles représentent les zones
résistives pour les échantillons 50 30 mm (moins reésistif) et 50 mm50 mm (plus
résistif) respectivement. Les images (b) et @)résentent les mémes zones apres

traitement par I'analyse d’'image; la couleur javegrésente les pores ou les fissures.



88

Les deux échantillons récupérés ont des dimensier5 mm x 25 mm, I'image
de la figure 4.9-(a) indique la zone qui préseatedleur la plus élevée de la résistivité
électrigue (dans I'échantillon qui a une resiséivia plus faible : 50 mm x 130 mm).
L'image de la figure 4.9-(b), aprés traitement pamalyse dimage, exprime la
distribution de la porosité et les fissures. Pantey la zone la plus résistive de
I'échantillon, qui présente la résistivité la plétevée, est donnée par l'image de la
figure 4.9-(c), cette derniere a été traitée pardlyse d'image et elle se trouve illustrée par
I'image de la figure 4.9-(d).

Selon la figure 4.9, I'échantillon qui a la résig# la plus élevée est caractérisé par
une grande surface de fissures ou de pores (inglipa€la couleur jaune sur la figure 4.9-
(d) par rapport a I'échantillon qui a la résistvita plus faible (figure 4.9-(b)). Par
conséquent, la présence de discontinuités de leenmadar la présence des défauts (pores

ouverts ou fissures) dans les anodes provoqueugmentation de la résistivité électrique.
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Figure 4.10 : Résultats de I'analyse des imagemin 1,45 mm, (a) et (c) obtenues par
la microscopie optique et (b) et (d) traitéesljgaralyse d'image (la couleur jaune
représente les pores ou les fissures, violettedlieeh le coke est donné par la couleur
noire).
La figure 4.10-(a) représente une surface de 1,9Mm5 mm de I'échantillon qui
a la résistivité électrique la plus élevée. Apeetrditement de cette image, on obtient celle
indiquée par la figure 4.10-(b), la couleur jaueg@résente la majorité de la surface et
indique possiblement les pores d’une particuleesufissures développées. Par contre, la
couleur violette, qui indique la quantité du braste trés faible dans cette région ; cela
explique clairement a I'échelle structurelle qugiésence des discontinuités dans le solide

provoque l'augmentation de la résistivité étant rdbmue le brai ne peut combler les
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porosités. La zone présentée par I'image de lardigu10-(c) montre une surface de
1,9 mmx 1,45 mm de I'échantillon dont la résistivité estplus faible dans I'anode crue.
Apres le traitement de I'image de la figure 4.1)-6m obtient celle de la figure 4.10-(d)
qui montre une distribution du brai et du coke hgame; cet état conduit a une résistivité

plus faible.

4.3 Analyse tomographique

4.3.1 Travail expérimental

La technique tomographique de type-1172 (détailssda section 3.2.3.1) a été
employée pour réaliser une étude de caractérisdéda fissuration sur deux échantillons,
'un cru et l'autre cuit, provenant des anodes stdelles (de 2011). L'objectif de cette
étude est de trouver les mécanismes de formatidirssigres dans ces échantillons. Les
différentes caractéristiques dimensionnelles dedeesx échantillons se trouvent dans le
tableau 4.3.

Tableau 4.3 : Caractéristigues dimensionnellesldag échantillons.

Echantillon 1 Echantillon 2
Cru Cuit
Forme Cylindrique Parallélépipede
Dimensions Diamétre : 50 mm Largeur : 12,5 mm, Hauteur 5
Hauteur : 12,66 mm 15,8 mm, Longueur : 20 mm
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4.3.2 Résultats et discussion

Cette étude a pour but de connaitre le mécanismerdeation de la fissuration

dans deux échantillons différents, I'un issu d’'anede crue et I'autre d’'une anode cuite.

4.3.2.1 Analyse d’'un échantillon d'une anode crue
L'analyse d’'un échantillon cylindrique de 50 mm diamétre et de 12,66 mm de
hauteur d’'une anode crue par tomographie, a tigesanox de hauteur, se trouve illustrée

par la figure 4.11.

(a) (b) (c)

<)

Figure 4.11 : Analyse d’'un échantillon (diaméte®:mm, hauteur : 12,66 mm) d’'une
anode crue par tomographie pour plusieurs niveauxaditeur : (a) bas, (b) milieu, (c) haut

et (d) positions des sections transversales manttées les images de (a) a (c).
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Les taches noires encadrées par des cercles diguta 4.11-(a) indiquent des
pores. Ces taches vont disparaitre au fur a mepulon passe du bas de I'échantillon
(image a), au milieu (image b) et vers le haut {enac). Cela signifie que le
développement des pores se fait localement. Paséqoent, leur formation peut étre
causée par les conditions de malaxage de la matremiére utilisée (température et
vitesse de mixage). Il faut souligner qu’'on obsettaas une anode crue, en général, tres
peu de fissures comparativement a une anode dugiefissures dans les anodes crues sont
difficiles a identifier (a cause de leur taille 9réns) comparativement a celles dans les
anodes cuites ou les fissures sont claires.

L’avantage de l'utilisation de cette technique @eactérisation est d’obtenir des
informations sur la structure en 2D. Pendant Igpanation de la pate d’anode dans le
malaxeur, si I'énergie utilisée est grande, ilgstsible d‘engendrer la formation de pores
ou de petites fissures dans les particules de do&®.pores peuvent exister dans les
particules de coke avant le mixage [110]. La foiomatle la fissuration dépend aussi de la
technologie du malaxeur. Un mauvais malaxage (pétehomogéne) peut provoquer des
fissures a I'état cru). La fissuration peut ausss éormée pendant la fabrication de I'anode

en raison de la non-homogénéité lors du remplisdagaoule par la pate.

4.3.2.2 Analyse d’un échantillon d’'une anode cuite
L’'analyse des fissures d’'un échantillon parallg¥égee (taille 20 mm x 12,5 mm X
15,8 mm) en 2D par la tomographie permet d’obtelgs informations pour chaque

segment de 26 um de hauteur (figure 4.12).
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)

Figure 4.12 : Distribution de la fissuration d’'uché@ntillon parallélépipede (taille
20 mm x 12,5 mm x 15,8 mm) d’'une anode cuite erp@bDla tomographie : (a) bas de
I’échantillon, (b) milieu, (c) niveau supérieur Kechantillon et (d) positions des sections

transversales montrées dans les images de (a) a (c)
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La figure 4.12-(c) indique I'état de I'échantilladu niveau supérieur. Les zones
poreuses sont encadrées par des cercles. Probableeseendroits ont été occupés par le
brai avant la cuisson et la dévolatilisation praveda formation de fissures juste dans les
couches adjacentes (la figure 4.12-(a) et la figud2-(b)). Les fissures formées sont
indiquées par les fleches. La formation de ce gpdissures dans les anodes denses est
généralement provoquée par l'accumulation de pryessians le bloc d’anode. La
dévolatilisation du brai augmente la pression dBasode pendant la cuisson dans
I'intervalle de température de 200 °C a 600 °Csie&dire pendant que les volatiles sont

en état gazeux [6].

4.4 Caractérisation des échantillons d’anode provenarde I'électrolyse

Lors de la transformation de I'alumine en aluminjuies pieces d’anode peuvent
tomber dans la cuve d’électrolyse. Trois échamtilsont a la base d'une étude de
caractérisation d’un morceau d’anode récupérédlectrolyse : deux échantillons pour la
caractérisation qualitative (fissuration surfaciegieen profondeur) tandis que le troisieme
pour une étude quantitative. La microscopie optigamme outil permet de capter des

images pour l'utilisation dans I'analyse d'image.
4.4.1 Travail expérimental

4.4.1.1 Etude de la fissuration surfacique

Comme on peut le voir sur la figure 4.13, pourdlgse de la fissuration surfacique,

trois régions ont été envisagées: (a) l'extrémangche de la fissure (Extrémité 1), (b et c)
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le milieu de la fissure et (d) I'extrémité droite ld fissure (Extrémité 2). L'échantillon a les
dimensions suivantes : 42 mm120 mm. Apres le polissage, les échantillons aét é
analysés par la microscopie optique (modéle Clemseg images ont été prises avec un

grossissement de 50X.

Milien
(®) F xtrémité2
(a) (d)

Extrenmta 1

¥

Milien
(€) X {

z

Figure 4.13: Plan d’échantillonnage, cas fissurasiorfacique.

4.4.1.2 Etude de la fissuration avec une profondeur

Afin d'étudier la profondeur de la fissure qu’ontwur la surface XY (figure 4.14),
la piece (parallélépipede) a été divisée selon % sactions, chacune a une dimension de
42 mm x 34 mm (en Y x Z). Ensuite, le mécanisméodeation de la fissure a été étudié
sur la face YZ de la piéce (figure 4.14). Par laesdes échantillons ‘1’ & ‘6’ ont été
coupés, puis préparés par polissage et analyséte gaais de la microscopie optique
(modele Clemex) avec un grossissement de 50X pmuwahser la surface de chaque

échantillon.
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Figure 4.14 : Plan d’échantillonnage, cas fissaraén profondeur.

4 .4.2 Résultats et discussion

A partir des images obtenues par microscopie optitgs fissures de surface et de
profondeur ont été clairement visualisées. En aaaly les images, il est possible de
déterminer le mécanisme de formation des fissugas,est expliqué dans les sections

suivantes.

4.4.2.1 Fissure surfacique

La figure 4.15 montre les images, prises par laastopie optique, de différentes
régions de la fissuration surfacique (voir la fig4r.13). Comme il est montré sur la figure
4.15-(a), le coté droit de la fissure (extrémitée&) étroit, ce qui représente la fin de la
fissure. Dans cette section les facteurs propidadigsuration ne sont pas réunis et donc la
fissuration s’arréte. De méme, la figure 4.15-@phrésente l'autre extrémité de la fissure
(extrémité 2). On voit clairement que la fin defilsure est divisée en plusieurs chemins.
La figure 4.15-(e) indique les différentes positiates fissures surfaciques (de (a) a (d))

sur la surface de I'échantillon étudié.
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Figure 4.15 : Images qui représentent les diff@®rbnes des fissures surfaciques :
(a) fissure de I'extrémiteé 1, (b) et (c) fissurda &ontiére de milieu, (d) fissures de

I'extrémité 2. (e) positions des fissures de (&J)asur la surface de I'échantillon.

Une technique de I'analyse d’'image a été utiliséer fvisualiser les particules de
coke et la fissuration présentes dans les imagés figure 4.15 dans les deux extrémités

de la fissuration. Les images (a) et (b) de larkgu16 montrent les particules de coke et la
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fissuration de I'extrémité 1 respectivement. Tamglie celles (c) et (d) de la figure 4.16

montrent les particules de coke et la fissuratetiektrémité 2 respectivement.

Figure 4.16 : Distribution du coke et de la fissiora dans les deux extrémités: (a)
particules de coke (blanc) en extrémité 1, (bufieggris) en extrémité 1, (c) particules de

coke (blanc) en extrémité 2, (d) fissure (grisegtrémité 2.

Les deux extrémités montrent que, quand une phatieicoke est présente dans la
voie de la fissure, la fissure se divise en plusiehemins. Cela dépend de la taille et de la
position de la particule ainsi que de la distribntdes particules de coke voisines. La taille
des chemins formés dépend de la résistance fopami¢es particules dans la voie de la
fissuration. La densité d’empaillement des parésule coke mélangées avec le brai, qui

est en fonction de la granulométrie ainsi que aewlitions de mixage et de formage de
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I'anode, a un effet considérable sur la propagadietea fissure. Ambenne [61] indique que
les conditions de malaxage et de formage sont tepalte contréler la génération de
fissures. Ces observations réalisées a I'échellerostopique dans cette étude sont
confortées par les conclusions d’Ambenne [61].

La zone de milieu de la fissure contient plusigaomes comme indiqué par la figure
4.15-(b) et (c) (la fissure est indiquée en bastelme la figure 4.15-(b) et en haut gauche
de la figure 4.15-(c)). Il est possible que ceseromient été remplies avec une grande
quantité de brai, a cause de linefficacité de m&aet que cela soit le résultat de la
distribution non-uniforme de brai dans la matrice Hanode. La fissuration est
probablement formée pendant la cuisson en raisota dgande quantité de composés
volatils libérés a partir de ces zones contenartgrande quantité de brai. Xie et al. [36]
ont remarqué que la présence d'une couche épagsbeadautour des particules cause la
fissuration pendant la cuisson. Il est connu quedwolatilisation de brai provoque un
stress dans l'anode pendant la cuisson et formefismsres. La méme situation a été
observée dans la région du milieu. Aucune régi@tale grandes quantités de brai n’a été
observée vers les extrémités de la fissuration.cBaséquent, le mécanisme suivant peut
étre propose : la formation de la fissure commgmobablement dans la zone du milieu en
raison de la dévolatilisation de brai pendant lssan de I'anode et apres, la fissure se
propage a travers les deux extrémités. La fisserd gdevenir trés étroite et peut en fin
s’arréter ou se diviser en chemins plus étroit$a ckpend de la distribution et de la

granulométrie des particules de coke.
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4.4.2.2 Fissure avec une profondeur

La figure 4.17 représente les différents défautsepk®s sur la surface YZ, de
sections étudiées dans la figure 4.14, dans dgtieefles régions noires représentent des
pores ou des fissures. Dans l'image (e), le camwgleouge indique des fissures dans la

particule de coke, tandis que celui en jaune paerfissure entre les particules.

Section1 Section 2 Section 3

(a) (b) c)

(d) (e) (f)

@

Figure 4.17 : (a-f) Images de la microscopie omitgprésentant la fissuration dans les

différentes sections (de 1 a 6); (g) : leurs posgidans I'échantillon
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Les images de la figure 4.17 montrent la profondeées fissures dans les six
sections verticales (faces YZ) indiquées dansdaré 4.14. On peut voir qu’une fissure
peut conserver I'orientation dans la direction 'ded Z, mais elle peut changer de forme.
La figure 4.17-(a) affiche une fissure en forme Yanversé en raison d‘une grande
particule présente sur le trajet de la fissurepadicule de coke est plus dure et plus dense
que le brai carbonisé; cela crée plus de résistaneepropagation de fissure. La figure
4.17-(b) présente une fissure en forme de zigzag d&vcm de profondeur. Dans cette
figure, deux grosses particules sont clairemeribies et la fissuration se propage a travers
la zone qui se trouve entre ces deux particulediguse 4.17-(c) présente une fissure qui
est divisée en multiples petites voies d’'un seté ¢droite); cela peut étre expliqué aussi
par la distribution des particules de coke. Danlé gauche de I'image, il y a une grosse
particule tandis que dans le c6té a droite il yusipurs petites particules. Généralement,
les petites particules donnent une faible résistania propagation des fissures. La fissure
peut se propager a travers le coté droit en ratsoma présence d'une faiblesse de la
matrice. Dans les autres images (figure 4.17-@),e (), la forme de la fissure reste
presque la méme, cela peut étre dd a la granulmmedta la distribution des particules de
coke qui sont capables de contrdler la forme @rdgagation de la fissuration. Xie et al.
[36] ont observé que la distribution des particudescoke a une influence significative
pour la formation des fissures. Les fissures peugenformer entre le coke et le brai
carbonisé (figure 4.17-(d)) ou a lintérieur de darticule de coke (figure 4.17-(e)).
Certaines fissures sont fermées sans aucun lien lageautres fissures (figure 4.17-(e)).

Ces types de fissures peuvent étre causés parnderewax facteurs tels que la taille des
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particules de coke et I'effet de sa calcinationguantité de brai, le mélange de la pate et
les conditions de cuisson [111]. L'image (g) ddidmre 4.17 représente les positions de

différentes images dans I'échantillon de test.

4.4.2.3 Etude quantitative
La caractérisation quantitative de la fissuratia’imdéchantillon (d’origine de bloc
tombé dans le bain de I'électrolyse avec des dimeas 20 mmx 20 mm) d’'anode est
basée sur l'interprétation d’une image prise parasicopie optique avec un grossissement

de 50X. Les images sont traitées par un logicah@lé pour cette étude.

Figure 4.18 : Fissures dans I'échantillon d’ancuaelié.
La figure 4.18 montre une image dans laquelle lalexo blanche indique des
fissures. Les régions avec la couleur blanche edénex lignes indiquent de longues

fissures, et celles entourées par des circulesdemtissures plus courtes (fissures locales).
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Détermination du pourcentage de la fissuration sne surface donnée de I'échantillon

La quantification (aire) des fissures est réalisgeutilisant un logiciel d'analyse
d'images développé a 'UQAC. Avec ce logiciel,st possible de séparer les différentes
composantes (coke, brai, pores, longues fissutiesyrés courtes discontinues, etc.)
présentes dans I'anode et de quantifier chacun eoomrpourcentage de la surface. Les

pourcentages de fissuration trouvés dans cet gitbargont présentés dans la figure 4.19.

.12 %

B Surface sans fissures
Surface aver fissures

Figure 4.19 : Pourcentage de la fissuration dathéntillon d’anode étudié.

Il est possible de voir que le pourcentage de lhase fissurée est inférieur a
6,12 % par rapport au pourcentage de la surfacefsmure (93,88 %). La fissuration peut
étre provoquée par plusieurs facteurs a différeftisgses de la production d’anode.
Détermination de la distribution de la largeur déssures

La figure 4.20 représente la technique qui a étiséd pour déterminer la largeur

des fissures dans I'’échantillon d’anode analyseé.
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Figure 4.20 : Détermination de la largeur de lauration de I'échantillon d’anode analysé.

Cette technique consiste a tracer des lignes @adsdction de la fissure, puis des
segments perpendiculaires a ces lignes. Ceci pdaméétermination de la largeur des
fissures sur chaque segment. Afin de mieux viserlesvariation de la largeur des fissures
le long de sa longueur, la largeur des fissuredrasée par rapport a la longueur de la

fissure. La figure 4.21.
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Figure 4.21 : Distribution de la largeur d’'une tissle long de sa longueur.
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Selon les résultats obtenus, la largeur de larissarie entre 15 et 143 um, pour
I’échantillon de I'anode étudié, mais cette valdépend également des conditions lors des
différentes étapes de fabrication de I'anode. Is&itdution de la largeur de la fissure sur
toute sa longueur peut donner une idée généraldesorécanisme d'orientation de la
fissure, comme dans la figure 4.20 lorsque la largsst réduite le sens de la fissure a

changé. La visualisation de segment numéro 3 mofgnement cette observation.

4.5 Caractérisation des échantillons en carbone cuit différent taux de chauffage

4.5.1 Travail expérimental

La qualité finale de 'anode dépend de la perforceatte I'opération de cuisson. Le
contrdle du processus de cuisson reste indispengabir diminuer le colt de I'opération
d’un c6té et minimiser la formation des fissuresndautre coté. La cuisson des anodes est
réalisée dans des fours caractérisés par plugiemasnetres ou la température des anodes
peut atteindre environ 1100 °C (voir la section @bchapitre 3). Dans le laboratoire, la
cuisson et le refroidissement des anodes peuveet daviron 7 jours.

Des échantillons cylindriques de 50 mm de diamettE80 mm de longueur ont été
cuits dans un four a UQAC. La cuisson est réalesédférents taux de chauffage dans le
but de voir lI'influence de ce parametre sur la fation de la fissuration dans ces carottes

provenant d’'une méme anode industrielle. Le tabfeduésume les expériences réalisées.
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Tableau 4.4 : Etapes de cuisson a différents tawheuffages.

Taux de cuisson
Standard Elevé| Trés éleyé

Cuisson 2,18 1,22 0,51

Temps —
relatif Total 2,37 1,42 0,70
Cuisson 2,14 1,18 0,40

Temps —
programmé|__Maintien 0,27 0,27 0,27
relatif Total 2,41 1,44 0,67

Une caractérisation de la morphologie et de lacsire des échantillons a été
réalisée par [I'application des difféerentes techegud’investigation (microscopie

électronique a balayage et ultra-son).

4.5.2 Résultats et discussion
Trois expériences ont été réalisées dans un foauidson de type PYRADIA. Les
profils de la température de cuisson pour les whffts taux de chauffage sont présentés

dans la figure 4.22.
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Figure 4.22 : Evolution de la température de cuissdifférents taux de chauffage.
Cette présentation montre clairement la différedeetemps de fonctionnement
entre les trois cas utilisés. Pour un taux de dhgef tres élevé, le temps de
fonctionnement n’est pas long, mais on risque @@qmuer la formation de la fissuration
par le dégagement violant de volatils. Inversemiantuisson avec un taux de chauffage
standard demande un temps de fonctionnement pdnsl gvec un risque moindre.
La caractérisation a I'échelle microscopique decHantillon cuit a un taux de
chauffage standard a été faite par I'utilisationlalenicroscopie électronique a balayage

(MEB) et de technique ultra-son.

4.5.2.1 Identification du mécanisme de fissuration par le NEB.

La figure 4.23-(a) représente le milieu d’une frestormé pendant la cuisson. Le

bord de la fissure ainsi que son milieu ont predgu@méme morphologie. Cela implique
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gu’'une partie du brai s’est transformée en carb@aebonisation) et 'autre partie s’est

volatilisée en provoquant la formation d’une fissur

() (b)

Figure 4.23 : Mécanisme de fissuration dans I'étham cuit & un taux de chauffage

standard (a) milieu de la fissuration, (b) finlddissuration.

La figure 4.23-(b) représente la fin de la mémsuie que celle donnée par la
figure 4.23-(a), la structure de la fissure etecelk son bord ne sont pas pareilles. En effet,
cette région n’était pas remplie par le brai, lalear noir foncé représente le vide; donc, a

cet endroit, la fissuration s’arréte par 'absedealégagement de volatils.

4.5.2.2 Evaluation et localisation de la fissuration par lultra-son

Les deux autres échantillons cuits a des taux deffdge élevés et a trés élevé ont
été caractérisés a l'aide du technique ultra-sonnoce méthode d’investigation a I'échelle
macroscopique. Cette méthode permet de scanneetfidre de I'échantillon et de générer
une image représentant leurs différentes sectbDes.couleurs indiquent I'état de chaque
endroit de I'échantillon. La couleur bleue représeane bonne qualité, celles verte et

jaune représentent une qualité moyenne, et finalefaemauvaise qualité est représentée
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par les couleurs rouge et blanc. Pour chaque irdageée par le systeme d’analyse ultra-
son, une échelle se trouvant dans le haut de léngag montre a quelle profondeur se
trouve la fissure dans I'échantillon. Ainsi, deugpaces verts sont réservés pour la

présentation visuelle des fissurations avec lailies (figure 4.24).

( i

| Sens de mest

R I T P
=3 2

() (b)

Figure 4.24 : Images des échantillons cuits géséraele systéme d’ultra-son.
(a) échantillon cuit a un taux de chauffage élé¢hg,échantillon cuit & un taux de

chauffage tres éleve.

La figure 4.24-(a) montre I'état de I'échantillonitta un taux de chauffage élevé ou
les différentes régions sont indiquées. Une fistumgzontale a été repérée a 19 mm de
profondeur (a partir de la surface circulaire déchiantillon). Des bruits de fond sont
toujours détectés par le systeme, ils ne représepts des défauts, mais la réflexion du
son sur la surface de I'échantillon. La figure 4(Bfireprésente I'état de I'échantillon cuit

a un taux de chauffage trés élevé. Dans ce casguee montre la présence de deux
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fissures horizontales localisées a une profondeu63 mm et 67 mm, respectivement.
L’existence de deux fissures dans I'’échantillort euin taux de chauffage tres élevé (alors
gu’'une seule fissure a été constatée pour I'édl@nttuit a un taux de chauffage éleve
signifie que le taux de chauffage a une influenagenre sur I'état et le nombre des

fissures formées dans les échantillons de test.

4.6 Conclusions

Plusieurs méthodes ont été appliquées pour la téaisation d’'une anode crue
industrielle. Certaines propriétés physiques oétdéterminées dans le but d’obtenir une
relation qui les relie avec la formation de la disgion. Les résultats montrent que les
zones les plus denses sont caractérisées par ibfee rizsistivité électrique. L’application
de la technique de distribution de la résistivité des lignes et des périmétres de mesure a
permis de localiser les zones les plus résistivascaractérisation de ces deux zones, a
I'aide de la microscopie optique et de la techniglenalyse d’'image, a montré que
'augmentation de la résistivité est bien provogpael’existence des fissures et des pores.

La microscopie optique et l'analyse d’image sons dechniques capables de
donner des informations sur la structure et les amémes de la fissuration d'un
échantillon cuit. Ces informations peuvent étre litatves ou quantitatives. La
caractérisation qualitative (par la microscopieioque) de la fissuration présente dans un
échantillon a été réalisée en deux étapes. La prend@tape consiste a identifier et a
analyser le mécanisme de formation des fissurdacsgues. Les analyses ont permis de
conclure que les fissures commencent au milieu gelidéveloppent et se propagent vers

les extrémités ou elles rétrécissent. Dans la @éewuxiétape, I'étude consiste a comprendre
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le mécanisme de formation des fissures a lintérdeul’échantillon ainsi que le sens de
leur propagation. Les fissures ont des formes rdiffies (fermées, ouvertes, formes en Y,

forme en zigzag, etc.). Certaines sont méme lazadislans les particules et d’autres entre

le brai et le coke. La caractérisation quantitafvété réalisée selon plusieurs approches.

L’une des approches est la détermination des potages (par rapport a la surface totale
analysée) des deux types de fissures. Une autreocmp consiste a déterminer la
distribution de la largeur des fissures le longsddongueur. Ce qui permet de donner une
idée générale sur la formation de ces fissures.

Trois séries d’échantillons cylindriqgues (50 mm 801mm) d’anode crue
industrielle ont été cuits a différents taux deuffeye (standard, élevé, tres élevé) dans un
four a 'UQAC. Une investigation a été faite suédhantillon cuit avec un taux de
chauffage standard en utilisant la microscopietedaue a balayage. Les résultats ont
montré que la fissuration est provoquée par le épes composeés volatils. Enfin, la
technique de l'ultra-son a été utilisée pour |sm=liles fissures dans les deux échantillons

(cuits a un taux de chauffage élevé et a un tawchdaffage tres élevé.
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Chapitre 5

Refroidissement des anodes crues

5.1 Introduction

Le procédé de refroidissement, apres la formates llocs d’anode par le vibro-
compacteur, est une étape importante dans la chaipeoduction des anodes en carbone.
L’'opération de refroidissement peut étre réaliséela pulvérisation d’eau, dans un bain
d’eau ou par l'air (forcé ou libre). Le temps déramlissement dépend du milieu utilisé;
mais, dans tous les cas, la température du fluedeettoidissement doit étre ajustée de
maniere a éviter d’exposer I'anode au stress thigrejiet par conséquent, a la formation
des fissures. Le profil de refroidissement peu¢ @esuré en utilisant un thermocouple
placé sur la surface de I'anode. Il est possibksiad’estimer ce profil avec I'utilisation

d’'un modele mathématique.

5.2 Evaluation de la température de refroidissement paun modéle mathématique

La détermination du profil de la température, et panséquent I'évaluation du
stress thermique pendant le refroidissement dedesnpar un fluide, est basée sur la
solution de l'équation de transfert thermique d#asode ou le transfert se fait par
conduction transitoire dans I'anode et par coneacé la surface de I'anode (condition au

limite).
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5.2.1 Solution de I'équation thermique de conduction trasitoire en 3D

L’équation différentielle de transfert de chaleuar pconduction en régime

transitoire en coordonnées cartésiennes en 3Dits’écr

k(aZT(x,y,z,t) ’T(xy,zt) , 92°T(xy,zt)

énération de chaleur =
ox2 dy? 022 ) te

pCp (—aT();'i"Z't)) (5.1)

ou k : conductivité thermique (W/m. K), A : surfagerpendiculaire au transfert de chaleur
(m?), p : masse volumique (kgfy Cp : capacité calorifique (J/kg K). La directivers la
largeur et celle de la hauteur sont indiquées paet' 'z’ respectivement, tandis que la
direction vers la langueur est montrée par ‘x’a&etdmpérature évaluée est notée par T.
Dans le procédé de refroidissement, la généragochdleur est nulle. Si les deux cbtés de
I'équation sont divisés par k, on obtient le tedrda diffusivité thermique (&£ p[Cp/K),

qui dépend de la densité, de la capacité calogfigude la conductivité thermique de
I'anode.

La détermination du profil de température a éttefpar la résolution de I'équation
de transfert de chaleur par conduction, mais enptDr les trois directions [112]. La
température de I'anode est considérée initialerhenmogene a une température Ti. Puis,
elle subit un refroidissement par tous les cotésey@ un fluide utilisé a une température
constante Tf. On a considéré que toutes les swm® exposées aux mémes conditions :

Condition initiale : T=Ti (a t=0)

Conditions aux limites :
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- aux surfaces (a x=-L ou x=L, voir la figurd p.-k (dT/dx) = ky (Ts-Tf),
avec Ts : température a la surfackamhode etk : le coefficient de transfert
de chaleur total (convection + rayement).
- au centre (a x=0, voir la figure 5.1): dT/d0 =
Ces conditions sont similaires selon y et z. Dandiltection x, le bloc d’anode a
une épaisseur 2L divisée en parties egaleaxdeomme illustré par la figure 5.1; on

représente le pas de distance.

[o T mi Tm Tm'-i Lix

Figure 5.1 : Division du bloc d’anode en parties|de calcul de la température de

transfert de chaleur par conduction transitoirdBrdans la direction x.

L’expression du transfert de chaleur par conductransitoire (discrétisé par la
méthode explicite) permet de donner le systemeudigons (5.2) (T, dans la direction x)
[112] :

1y —2Th 4+ Th,, = {5 Tw) ©)
(5.2)
hAx

K

hAx

Tt = (1- 20— 2022) Ti+ 20T + 200 Ty (b)
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oU a : diffusivité thermique (=l Cp, nf/s), t : nombre de Fourier & At/AX?, At : pas de
temps (s),Ax : division axiale (m), h : coefficient de trandfele chaleur par convection
(W/m? K), T; : température du fluide (°C)T température & la surface (°C), i : indice du
pas de temps.

La premiere équation (5.2-(a)) est valable poucudal les températures des noeuds
internes. Pour calculer la température dans lex geunts d’extrémités, la deuxiéme
équation (5.2-(b)) est utilisée. Ensuite, la terapée adimensionnell selon la direction
X est calculée a partir des Ttempérature selon Xx),: {température de fluide) et; T
(température initiale de I'anode), selon I'équatibr8) :

s (Tx_Tf)
"N (Ti—Ty)

(5.3)
Les mémes démarches que le cas précédent sonessywaur calculer les
températures adimensionneltaset6z selon y et z. La température en 3D adimensioanell

peut-étre calculée par :

Oryz = 06, 6, (5.4)

L’évaluation de la température adimensionnelle Br{g,,) permet d’acceder a la

température réelle en 3D,(J) en utilisant I'équation (5.5).

Teyz = Oxyz(Ti = T) + Tf (5.5)

5.3 Calcul du stress thermique

Le stress thermique exprime une force thermiquecéresur I'anode par unité de

surface di a une différence de température. dasnhé par I'’équation (5.6) [6] :
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o = BEAT (5.6)

ol o : stress thermique [NAf B : coefficient d’expansion thermique (1/K) x0°,

E : module de Young [N/fh= 2x10°, AT : différence de température entre la surface de
I'anode et le milieu de refroidissement. Dansdiaalle de température de refroidissement
des anodes crues, la variation du coefficient phesion thermique et du module de
Young peuvent étre considérés comme faible. Damsiggela variation de stress thermique
dépend de la différence de températiifeet par conséquent, de la température initiale de

I'anode qu'a une influence sur les propriétés tlpres.

5.4 Travail expérimental

Quelle que soit la méthode utilisée dans le refss@ment des anodes crues,
I'évolution de la température est mesurée avechamtocouple qui est placé a la surface
de I'anode (voir figure 5.2). Ce thermocouple esicordé a un enregistreur des données,
les profils de température obtenus sont traités palculer la vitesse de refroidissement
pour la premiére heure de I'opération. Par la seieparameétre permet de donner une idée
générale sur I'évolution de la température de rdiseement des anodes crues fabriquées

par différentes matieres premieres et sous divexseditions au laboratoire.
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La position du thermocouple
pour suivre le refroidissement

Figure 5.2: Mesure du profil de la températureafeoidissement d’'une anode crue.

5.4.1 Expériences réalisées

Plusieurs expériences de refroidissement ont étliséés sur différentes anodes
fabriqguées sous diverses conditions opératoires/@t différentes matiéres premiéres en
utilisant la méme recette. La mesure de I'évolutierla température de I'anode crue aprés
sa fabrication a été évaluée par I'utilisation dagul point de mesure situé sur le dessus de

I'anode du c6té droit de I'anode (figure 5.3).

Figure 5.3 : Position du point de mesure de la tratpre de refroidissement d’une anode

crue, 1 : coté droit de I'anode.

Le profil de la température de refroidissementéudilisé pour calculer la vitesse

de refroidissement maximale (pendant la premietgehde refroidissement). Ensuite, le

| B

B
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stress thermique maximum appliqué sur la surfacéatede, di a la différence de la
température avec la température ambiante, a éetul€alLes différentes expériences
réalisées se trouvent regroupées dans le tablgau 5.

Tableau 5.1 : Difféerentes conditions de refroidiseat des anodes crues®.

Refroidissement

Refroidissemen

tRefroidissement

par I'air libre | par I'air forcé |dans un bain d’ea|
T? initiale de I'anode 120-135 °C 135 °C 140 °C
T° du milieu de o o o
refroidissement 22-24°C 23°C 20°C
Point de mesure 1:Cotédroit | 1:Cotédroit| 1:Coté droit
Nombre d’expérience 9 1 1

* Les températures ont été mesureées sur la sustgmerieure de I'anode

5.5 Résultats et discussion

La caractérisation des anodes a I'état cru (faBegua différentes conditions) a été
commencée par I'évaluation du profil de la tempémte refroidissement. Cette approche
a été faite en premier lieu avec I'élaboration drmadéle mathématique. Les résultats de
ce modéle ont été validés par des données expédetegnlLe profil de refroidissement a
été estimé en utilisant plusieurs modes de regs@nent (I'air libre, I'air forcé et le bain

d’eau).
5.5.1 Evaluation de la température de refroidissement
L'évolution de la température de refroidissemenété réalisée pour plusieurs

anodes. La température a été mesurée expérimestalesm niveau de la surface de

I'anode sur un seul point. Le modele mathématiqaetautilisé pour estimer I'évolution de



119

la température au méme point. Le refroidissemest aleodes crues a éte réalisé avec

différentes techniques (air libre, air forcé etinbdieau).

5.5.1.1 Refroidissement des anodes avec l'air libre

L’air libre a été utilisé comme un milieu de reffiisement de 9 anodes crues
fabriquées au laboratoire. Ces anodes sont falasgyear l'utilisation de différentes
conditions d’opération.

Effet de la matiere premiere sur le profil de lenfgerature

Six anodes ont été fabriquées a un temps de \obraiandard par différentes
matieres premieres : 2 anodes avec l'utilisatiorcoke 1 (sans mégot), 2 anodes avec le
coke 2 (sans meégot) et 2 anodes ont été fabriquegele coke 1 avec I'ajout de 25 % de

meégots. La figure 5.4 exprime les résultats.

3,1 ——Anode 27  ——Anode 29 Anode 31
Anode 32 =—Anode 35 —Anode 38

=
H

o
o))

Température de refroidissement
relative
=
(e)]

0,1 0,6 11 1,6 2,1
Temps relatif

o
H

Figure 5.4 : Evolution de la température de refasidment expérimentale de six anodes
fabriquées avec différentes matieres premierest 29 coke frais type 1, 31 et 32 coke

frais de type 2, 35 et 38 coke de type 1 avec 2 ¥mégots.
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Dans la figure 5.4, les courbes bleue et orangeéseptent I'évolution de la
température lors du refroidissement des anodes, &t ka surface de I'anode fabriquée par
un coke frais de type 1. Tandis que celles enetegn jaune pour les anodes fabriquées a
base d’'un coke frais de type 2, les deux autresbesu(noire et rouge) sont des anodes
fabriquées par le coke type 1 mélangé avec 25 %méfgots. Il faut aussi noter que les
matieres premiéres ne sont pas homogenes. D’aprégure, il semble que la matiere
premiere a un impact sur la courbe de refroidiss¢nti@ différence entre les températures
initiales peut étre provoquée aussi par la difféeethe la matiere premiere.

Effet de la matiere premiere sur la vitesse deoidissement

La vitesse de refroidissement maximale est un petrencalculé a partir du profil
de température en basant sur la premiéere heurefrdédissement. La figure 5.5 représente
un profil de température mesuré en fonction du temprant le refroidissement d’'une
anode. La courbe est divisée en plusieurs segmemdgun représentant une heure du
temps. La courbe dans chaque segment est apprgameéne ligne droite. La pente de
chaque droite représente la vitesse de refroidisseen fonction du temps, et celle de la
premiere heure est la vitesse de refroidissemenxinmagée pour une anode donnée. Un

exemple de cette étude se trouve dans la figure 5.5
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Figure 5.5 : Le profil de refroidissement (tempeératvs. temps) d’une anode.
La vitesse de refroidissement a été estimée expatatement pour les trois types

d’agrégats. La figure 5.6 montre les résultatsviésu

D)
>
T 1,2
2 11
o
g 1,0
©
S 0,8
° 07
(D)
T 06
(D)
ﬁ 0,5
> 04

Coke type 1 Coke type 2 Coke type 1+25%

Type de coke mégots

Figure 5.6: Effet du type d’agrégat sur la vitedseefroidissement maximale des anodes

crues.

La figure 5.6 représente la variation de la vitedserefroidissement pour des

anodes fabriquées avec différents types d’agrégaetsrésultats montrent que les anodes
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fabriquées par le coke frais de type 1 représententitesse de refroidissement la plus
élevée en comparaison avec les autres cas. Pae clast anodes fabriquées avec le coke
frais de type 2 donnent la vitesse la plus faildletre les deux valeurs de vitesse, se
trouvent celles des anodes produites par I'utibsatle coke type 1 avec 25 % de mégots.
Cela signifie que le coke de type 1 a tendancerdr@da chaleur plus vite que les autres
cas. Ainsi, l'ajout de 25 % de mégots entraineretard dans le refroidissement. Par
conséquent, le type de la matiere premiere joudlendans le refroidissement des anodes
cuites par I'intermédiaire de leurs propriétésitigues.

Effet de la matiere premiere sur le stress thermiqu

Le stress thermique généré sur l'anode par lardiffée entre la température

surfacique de I'anode et celle du milieu ambiarit) (@ été estimé en se basant sur la
température initiale de I'anode. Cela pour lesasirdes fabriquées par les différents types

d’agrégats. Les résultats d’estimation du stressrilyue de ce travail se trouvent illustrés

Coke type 1 Coke type 2 Coke type
1+25% mégots

Type de coke

par la figure 5.7.

Stress thermique
surfacique relative

O OO0 0 O R P
P W N O Rk W

Figure 5.7 : Stress thermique provoqué a la sudaseanodes fabriquées dans différents

agrégats.
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Les anodes fabriquées avec un agrégat de cokedfaigoe 1 présentent un stress
thermique plus élevé que les deux autres cas, paiMies anodes produites par le coke de
type 1+25 % de meégots avec un stress thermique meydin la plus faible valeur de ce
parametre a été enregistrée dans les anodes fabsiguar le coke frais type 2. Cela peut
étre expliqué par le fait que les anodes subisagpiis de stress sont refroidirent plus
rapidement (anodes avec le coke de type 1). Lesdes expliqguent que les anodes aprés
leurs fabrications sont soumises a des stress itpees différents selon le type d’agrégat
utilisé. Les propriétés des anodes (coefficienkpasion thermique et module de Young)
ont été considérées constantes durant le refreitisst et pareilles pour toutes les anodes.
Les variations en température, type de matierdséads, recette, etc. pourraient aussi
avoir un impact sur le profil de refroidissemens daodes.

Effet du temps de vibration sur la vitesse de rdissement

L’étude de l'effet du temps de vibration sur I'éwtbbn de la température de
refroidissement a été faite avec la fabricatiomuatre anodes du méme agrégat (coke type
1+ 25 % de mégots) : deux anodes ont été compa&taesemps de vibration Tv s et les
deux autres avec un temps Tv+15 s. La figure 5.8trades résultats de cette étude. Dans
la figure 5.8, les courbes bleue et rouge représértévolution de la température de
refroidissement a la surface des anodes fabrigavss un temps de vibration de Tv+15 s
tandis que celles en vert et en noir pour les andaleriguées avec un temps de vibration

de Tvs.



124

3,1
—Anode 27 ——Anode 29
26 Anode 50 —Anode 57
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0,1 | |
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Temps relatif

relative

Température de refroidissement

Figure 5.8 : Evolution de la température de refesidment expérimentale de 4 anodes
fabriquées a différents temps de vibration.

(Anodes 27 et 29 avec Tv+15 s, anodes 50 et 575 Tv

Les résultats montrent qu’au départ de I'opératierrefroidissement, il n'y a pas
une grande différence entre les deux séries, nmisala difference devient claire. Le
refroidissement est plus rapide dans les anodesestpendant Tv s que dans celle vibrée
pendant Tv+15 s. Cela signifie probablement quergps de vibration a un impact sur les
propriétés thermiques de I'anode qui a leurs taifsct I'évolution de refroidissement
(vitesse de refroidissement).

L’effet du temps de vibration sur le comportemeas &nodes a I'état cru a étée
évalué par l'utilisation de deux temps de vibration a Tv s et 'autre avec Tv+15 s, voir

la figure 5.9.
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Vitesse de refroidissement relative
o
\]

Tv+ 15 Tv
Temps de vibration (s)

Figure 5.9 : Effet du temps de vibration sur l&sgte de refroidissement des anodes crues.

La figure 5.9 représente la variation de la vitedserefroidissement pendant la
premiere heure de I'opération. L’analyse montre ltpuggmentation du temps de vibration
de 15 s entraine une diminution de 12,7 % de lass# de refroidissement initiale. Le
transfert thermique par conduction en régime ttamsi peut étre influencé par les
propriétés thermiques de I'anode (la capacité dajoe Cp et la conductivité thermique k)
et la densité apparente. Le faite d’augmenter meptede vibration de 15 s cela peut
changer les propriétés thermiques.

Effet du temps de vibration sur le stress thermsuréacique

Le stress thermique qui est défini comme étanbleef exercée sur la surface de
I'anode est provoqué par la difference entre lapnmature surfacique et le milieu ambiant
(la température de laboratoire). Ce parametre @&hlié en se basant sur la température

initiale de 'anode. Les résultats du calcul sodigués dans la figure 5.10.
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Stress thermique surfacique relatif
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Tv+ 15 Tv
Temps de vibration (s)
Figure 5.10 : Estimation du stress thermique praecgpr la surface des anodes fabriquées

pour deux temps de vibration (Tv et Tv+ 15 s).

La variation du stress thermique pour les deuxtéisnde vibration est illustrée par
la figure 5.10. Les anodes fabriquées a un tempghdation de Tv s présentent plus de
stress thermique comparativement a celles fabrggagec la Tv+15 s. L’évolution de la
température de refroidissement montre que les anoidbeées a Tv s ont une vitesse de
refroidissement plus élevée que l'autre limite (I%+s). Par conséquent, le stress
thermique pour les anodes vibrées avec Tv s estipiportant. Dans cette situation, il y a
une possibilité de formation des fissures danahegles vibrées avec Tv s par la libération

du stress pendant la premiére phase de la cuigse200 °C).
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5.5.1.2 Refroidissement des anodes crues par différentescteniques

Dans la partie précédente, seulement la technigukgir libre a été employée pour
refroidir les anodes crues a la sortie du vibroqgaateur. Dans cette section, une étude
comparative entre trois techniques de refroidissenfiair libre, I'air forcé et le bain
d’eau) a été faite expérimentalement et en utitisarmodéle élaboré. La mesure de la
température de refroidissement a été effectuéesartace de I'anode par I'utilisation d’'un
thermocouple connecté avec un systeme d’acquisiégsndonnées sont enregistrées dans
un ordinateur. Concernant le modéle mathématigquepéfficient de transfert de chaleur
total (Neonvectiont Mrayonnement pPOUr les différents technique a été estimé (arel: h=5,5
W/m?K, air forcé : h=20 W/rfK et pour le bain d'eau : h=300 W/) en utilisant des
corrélations citées par Cengel [112]. Vlachopoutdsal. [113] ont mentionné que ce
coefficient varie entre 4-28 WAK pour I'air libre, 284-1500 W/AK dans le cas de I'eau

libre et 4-570 W/mK pour l'air forcé.

Dans le cas de refroidissement par l'air libre réssiltats montrent que les courbes
obtenues expérimentalement et en utilisant le neodsbnt presque semblables
(refroidissement homogéne sur toutes les surfaed&adode). Par contre, dans les deux
autres cas (air forcé et bain d'eau) les courbesso peu écartées (voir la figure 5.11).
Cela peut étre expligué physiquement par la diticude refroidir les anodes avec la
méme maniére sur toutes ses faces ou les propdéteanodes sont différentes de celles

considérées dans le calcul (les propriétés n’'ost&p@ mesurées).
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Les anodes du test ont été fabriquées par la méatiérsmpremiére du coke de type
1 avec 25 % de mégots et a un temps de vibratierlds. Les résultats illustrés par la
figure 5.11 montrent que l'utilisation d’'un bainedu avec une température initiale de
20 °C pour le refroidissement d’'une anode de labomreste la technique la plus rapide
(0,39 comme un temps relatif pour que la tempéeadula surface de I'anode atteigne la
température de I'eau) tandis que le refroidisserdentanode a la surface avec I'utilisation
de I'air forcé (vitesse =4,13 m/s et températuré@Bnécessite trois fois plus que le temps

demandé dans le cas précédent (avec 'eau).

—Air libre-Expérimentale = Air libre-Modele

- Air forcé-Expérimentale - Air forcé-Modeéle

—Bain d'eau-Expérimentale——Bain d'eau-Modéle

Température de refroidissement relative

0,0 0,5 1,0 15 2,0 2,5
Temps relatif

Figure 5.11 : Profils de température de refroidisset pour les trois techniques utilisées.

air libre (24 °C), air forcé (v=4,13 m/s, 23 °C)ogtin d’eau (20 °C)

Par contre, le refroidissement par l'air libre dewt@une durée dix fois plus lente

gue celui refroidit par 'eau pour que la températde la surface de 'anode arrive a celle
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de I'air libre (24 °C). Ces trois résultats de ogdissement indiquent que le milieu de
refroidissement (eau, air forcé ou libre) influewoasidérablement le transfert de chaleur
de I'anode vers le milieu extérieur. Cela signifiee le changement de technique entraine

un impact sur le coefficient de transfert thermigae convection (h).

La vitesse de refroidissement pour la premiére énelgr I'opération a été estimée
(en basant sur les données expérimentales) potmolesas, et le tableau 5.2 regroupe les
valeurs.
Tableau 5.2 : Estimation de vitesse de la prentiétee de refroidissement pour les

différentes techniques utilisées.

Refroidissement |Refroidissement paRefroidissement dans
par I'air libre I'air forcé un bain d’eau

Temps de

refroidissement | 3,85 1,23 0,39

relatif

La vitesse de

refroidissement | 0,57 1,05 1,38

relative

Les résultats indiquent une vitesse de refroidissgmemarquable pour le cas de
I'utilisation d'un bain d’eau. Cela entraine un mggagradient de température entre la
surface et le centre de I'anode et provoque ussttermique considérable. Contrairement
a l'utilisation de I'air libre qui dure longtempsais avec une vitesse faible qui peut éviter
les gradients élevés de température (entre la cgurtd le centre de l'anode). Le
refroidissement par l'air forcé peut étre consid&séme une solution intermédiaire avec

une période de refroidissement moyenne et un gradie température faible comparé au
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refroidissement par I'eau. L'effet du procedé d&oaidissement sur le probleme de la

fissuration des anodes a été fait aussi, il saeuté dans le chapitre 7.

5.6 Conclusions

La premiere caractérisation de l'anode apres saicklmn a été réalisée par
I’évolution de la température de refroidissemenréilde a été réalisée expérimentalement
en utilisant un thermocouple. La vitesse de refsseiment surfacique des anodes crues a
été calculée en se basant sur la premiéere heufepdeation. Les anodes de tests ont été
fabriquées avec différents agrégats, et 'analys® résultats permet de conclure que le
type de coke et le temps de compaction utilisés wre influence sur le profil de
température et par conséquent ont un effet suitdase de refroidissement de I'anode. Le
stress thermique appliqué sur la surface de l'armd&é calculé en se basant sur la
température initiale de 'anode. Le refroidissemees anodes crues peut étre réalisé par
I'utilisation de plusieurs techniques (air libre fdrcé, bain d'eau). Les profils de
températures ont été déterminés expérimentalemantup thermocouple et estimés
numeériqguement par le modele. La vitesse de reBsatent est influencée par la technique

de refroidissement (effet du coefficient de trartsfie chaleur par convection h).
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Chapitre 6

Evaluation du probléme de la fissuration dans lesreodes industrielles
6.1 Introduction

Ce chapitre comporte deux parties essentielles. ptemiére est dédiée a
I'évaluation du probleme de la fissuration dans daedes industrielles rejetées sur la
chaine de production. La caractérisation de laufegtion des anodes cuites a été réalisée
par la détermination de la distribution de la lamgée la fissuration le long de sa longueur,
ainsi que la distribution de la surface fissuréeegtpar I'application de I'analyse d'image.
Cette étude a été effectuée sur deux types derdigmuo; 'une horizontale et l'autre
verticale, pour une anode cuite industrielle. Laatif était de pouvoir localiser d’'un cété
la zone fissurée par rapport a la surface totaldyaée (pour les deux types de fissures
verticale et horizontale) et d’'un autre c6té cherdh région qui représente l'origine de la
fissuration. L'objectif de I'étude était égalemeleat trouver la variation de la longueur de la
fissure et la distance entre cette derniere easede I'anode.

La seconde partie de I'étude était consacrée ablghtion d’'une compagne de tests
a l'usine d’anode. Elle consistait a déterminer d&$erents parametres influengant la
qualité des anodes en général et a comprendre daoptene de la fissuration en

particulier. Les tests ont été réalisés sur ledesccuites fabriquées par quatre vibro-

compacteurs. Pour chacun de ces derniers, huiteanaot été sélectionnées (donnant au
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totale trente-deux anodes) : quatre ont été vibaéBs s et les quatre autres ont été vibrées
a Tv+7 s. L'ensemble des anodes est divisé en geuxes; un a été caractérisé a I'état
cru, elle comporte huit anodes, deux par chagueidbmpacteur ('une vibrée a Tv s et
l'autre & Tv+7 s). Le deuxieme groupe qui a faibjet de cette étude comporte vingt-
quatre (24) anodes; six anodes pour chaque vibrgaoteur (trois vibrées a Tv s et les
trois autres a Tv+7 s). Les vingt-quatre anodestintlestinées a la caractérisation a I'état
cuit. Avant de procéder a l'opération de cuiss@s, dnodes ont été caractérisees par la
détermination de la résistivité électrique et lagig apparente. Par la suite, les anodes ont
éte enfournées dans différentes positions et deuns alvéoles, une pour les anodes vibrées
a Tv s et l'autre pour celles vibrées a Tv+7 s.e8pun cycle complet de cuisson, les
anodes ont été récupérées et destinées a nouvaalapcaractérisation par l'inspection
visuelle et la détermination de certaines propsi@igysiques.

Les anodes cuites ont été carottées selon un @aringt-cinq (25) carottes par
anode, répartie sur toute la hauteur (bas-hautdede). Des tests de caractérisation ainsi
que des images ont été pris pour l'inspection Misuéa densité de fissuration a été
calculée a partir de nombre des fissures compidgek dotalité de la surface de chaque
carotte. Le probleme de la fissuration a été clast#n plusieurs critéres (zones, parties et
types). Une étude de la distribution des propriétégennes des anodes a été realisée. |l
s’agit de regarder la répartition de la densitéaappte, de la densité de fissuration et de la
résistivité électrique pour trouver des corrélaiaqui relient ces propriétés. Une autre
approche a été abordée, et elle consistait a étlidiluence de la matiere premiére

(pourcentage (%) des mégots et qualité du bragest paramétres des procédes (vibro-
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compacteurs : le temps de vibration et la pressidisée) sur les trois propriétés citées
précédemment. L'impact de la phase de cuissongrangositions dans le four de cuisson)
sur le probléme de la fissuration a été discut@ pomprendre a quel niveau la fissuration
se développe le plus. Pour expliquer la differedars la qualité des anodes, une étude
comparative a été entreprise ou tous les paramiégeea la production de ces anodes ont
éte etudiés. Aussi, certaines inspections visuel¢gté faites afin d’évaluer I'influence de
la présence de différentes formes d'impuretés, Iapparition du probleme de la

fissuration dans des échantillons provenant dedemimdustrielles.

6.2 Travail expérimental

6.2.1 Mesure de la fissuration dans des anodes industriet rejetées

La détermination de la surface fissurée ainsi quéaigeur des fissures ont été
réalisées par l'utilisation d’'une technique quibsse sur 'analyse d'image. L’étude a été

effectuée sur deux types des fissures, I'une \&etiet I'autre horizontale.

6.2.1.1 Analyse surfacique et en largeur d’'une fissure horontale

La figure 6.1-(a) montre une image d’'une fissureiZzumtale observée dans une
anode cuite. L'image a été prise par une camériaaird. Cette étude a été réalisée sur un

échantillon avec des dimensions de 150 mm x 50 mm.
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() (b)

Figure 6.1 : Image d’une fissure horizontale pauéahantillon d’'une anode cuite :

(a) image originale, (b) image traitée.

Le traitement d'image a été fait en utilisant ugiéeel congcu spécialement a cet
effet. Les deux couleurs, vert et jaune, représengeit des fissures ou des pores
développés dans I'anode cuite. La surface de sarfidion a été évaluée en mesurant la
surface colorée. La largeur de la fissure a étéuta (pour la fissure indiquée en vert) en

tracant des segments verticaux le long de la lamgde la fissuration (voir la figure 6.1-

(b)).

6.2.1.2 Analyse surfacique d’'une fissure verticale
L’inspection d'une anode cuite présentant une fessterticale est illustrée sur
'image de la figure 6.2-(a). L'analyse d’'image mpet d’évaluer quantitativement la
fissure donnant sa surface indiquée par la coddkur a la figure 6.2-(b). Les dimensions

de I'échantillon analysé est de 55 mB0 mm.



135

o P

%
5
[
1
1
<
i
H
1
¥
£
]
]
3

(@) (b)

Figure 6.2 : Image représentant une fissure végtdans une anode cuite : (a) image

originale (b) image traitée.

6.2.2Investigation de la fissuration par une campagne dmesure

Une campagne de mesure a éte réalisée a I'usinedaElle consiste a révéler les
différents parametres influengant la qualité desdas en général et a comprendre le
phénomene de fissuration en particulier. Quatreovdmmpacteurs ont été utilisés et pour
chacun, six anodes ont été sélectionnées (ce quiedon total de vingt-quatre (24)
anodes). Les anodes sont enfournées dans différaivieoles du four. Les anodes de tests
passent par plusieurs étapes pour arriver a latésisation finale. Chacune de ces étapes
sera expliquée separément. Les anodes de testfomjui’objet de cette étude sont
préparées par I'utilisation de différents types@npositions de matiéres premieres (coke,
mégot et brai) et différents parameétres de préjpar§pression de compaction et temps de

compaction). Le tableau 6.1 regroupes ces différpatametres de fabrication.
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Tableau 6.1 : Différents paramétres de fabricadiem anodes de tests

Anode| Coke Mégot Brai Vibro Pression (psi) Te_mps— Ra_ng de
vib (s) | cuisson

9 Mix M1+10% Brai 1 A P1 Tvs 2
10 Mix M1+10% Brai 1 A P1 Tvs 3
11 Mix M1+10% Brai 1 A P1 Tvs 1
12 Un coke M1 Brai 2 B P1+5 Psi Tvs 1
13 Un coke M1 Brai 2 B P1+5 Psi Tvs 3
14 Un coke M1 Brai 2 B P1+5 Psi Tvs 2
15 Mix M1+10% Brai 1 C P1+20 Psi Tvs 1
16 Mix M1+10% Brai 1 C P1+20 Psi Tvs 2
17 Mix M1+10% Brai 1 C P1+20 Psi Tvs 3
18 Un coke M1+10% Brai 2 D P1+10 Psi Tvs 1
19 Un coke M1+10% Brai 2 D P1+10 Psi Tvs 3
20 Un coke M1+10% Brai 2 D P1+10 Psi Tvs 2
21 Mix M1+10% Brai 1 A P1 Tv+75 3
22 Mix M1+10% Brai 1 A P1 Tv+78 2
23 Mix M1+10% Brai 1 A P1 Tv+7s5 1
24 Un coke M1 Brai 2 B P1+5 Psi Tv+7s5 1
25 Un coke M1 Brai 2 B P1+5 Psi Tv+75 3
26 Un coke M1 Brai 2 B P1+5 Psi Tv+7s 2
27 Mix M1+10% Brai 1 C P1+20 Psi Tv+7s 1
28 Mix M1+10% Brai 1 C P1+20 Psi Tv+7s 3
29 Mix M1+10% Brai 1 C P1+20 Psi Tv+7s 2
30 Un coke M1+10% Brai 2 D P1+10 Psi Tv+7|s 3
31 Un coke M1+10% Brai 2 D P1+10 Psi Tv+7|s 1
32 Un coke M1+10% Brai 2 D P1+10 Psi Tv+7|s 2

6.2.2.1 Classification et notification des anodes

Pour faciliter la manipulation des anodes testédifférentes étapes de cette étude,
un numéro a été attribué a chaque anode, variad® @e24. Le tableau 6.2 regroupe cette
classification. Les anodes sont enfournées dariswirde trois rangs et six positions selon

la répartition indiquée par le tableau 6.2.
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Tableau 6.2 : Positions des anodes dans les defales.

Alvéole 1 (anodes vibrées a Tv g)| Alvéole 6 (anodes vibrées a Tv+7 §
Positions 1 2 3 4 5 6 1 2 3 4 5 6
Rang 1 11 | D* | 12| 15| D*| 18 23 D*| 24| 27 D% 31
Rang 2 D* | 09 | 14| 16| 20| D* D* | 22 | 26| 29| 32| D*
Rang 3 10 | D* | 14| 17| D*| 19 21 D* | 25| 28| D*| 30

*Remarqgue : Les anodes indiquées par la lettre §@)t celles placées dans les deux
alvéoles pour compléter les paquets des anodeste t

\"2J
N

6.2.2.2 Inspection visuelle des anodes

A la sortie du four de cuisson, les anodes ontifgpectées visuellement pour
localiser les différents types des fissures déymdep. Cette étape est considérée comme
critique (de distinguer entre la bonne et la masvainode) dans laquelle une décision est
prise pour éliminer les anodes qui comportent plusi fissures. Mais, cela reste
insuffisant étant donné gu’elle se base seulemanké&at surfacique de I'anode, et cette

derniere pourrait contenir d’autres fissures ingsrqui ne sont pas visibles.

6.2.2.3 Carottage des anodes

Apres la cuisson, les anodes ont été destinéearattage a vingt-cing (25) carottes
par anode. Elles étaient distribuées sur touteittase de I'anode et prenaient la hauteur

complete de celle-ci (bas-haut). La figure 6.3siite cette distribution.
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Figure 6.3 : Distribution des vingt-cinq (25) cdestsur la surface d’'une anode.

6.2.2.4 Inspection visuelle des carottes

La caractérisation des fissures présentes dansardesles a été réalisée par
I'inspection visuelle des carottes. Les fissurad stassées selon plusieurs critéres.
Classification de la fissuration selon des zones

Dans cette situation, I'inspection des carottetead&isée en trois zones (I, 11, 1)
telles que la zone | représente la partie inféecupartir du bas de la carotte, le milieu est
indiqué par la zone Il, puis le reste représenteolze lll, c’est la partie supérieure de la

carotte (figure 6.4).

Figure 6.4 : Classification de la fissuration sell@s zones.
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Classification de la fissuration selon leurs types
Les fissures peuvent également étre classées aeksi leur type, a savoir:
horizontale, verticale et inclinée. Cela par rapgota hauteur de I'anode. La figure 6.5

illustre la situation.

Figure 6.5 : Classification de la fissuration sdkeurs types (horizontale, verticale,

inclinée).

Cette technique donne la possibilité de connaéréype de fissuration qui est le
plus prononcé dans les anodes de tests.
Classification de la fissuration selon des parties anodes

Les vingt-cing (25) carottes sont distribuées puessyr toute la surface de I'anode.
Selon leurs localisations, 'anode a été diviséetreis parties, chaque partie comporte
certaines carottes. La partie droite comporte #sttes : 11-12-13-14-15-16-17, la partie
centrale : 1-2-3-4-5-6-7-8-9-10, puis les carotlés19-20-21-22-23-24-25 se trouvant
dans la partie gauche de I'anode (ou se trouverteéno d’anode). Cette classification est

illustrée par la figure 6.3.
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6.2.2.5 Calcul de la densité de fissuration

La densité de fissuration est un parameétre caleul@artir des données de
I'inspection. Elle permet de faire une comparaisotre les carottes. L'évaluation a été

faite en divisant le nombre de fissures par lasm@fcorrespondante en dm

6.2.2.6 Mesure de la densité apparente et de la résistivitdectrique

La densité apparente a été évaluée par la messrdimensions des carottes ainsi
que leurs poids, et la résistivité électrique a raEsurée par le passage d'un courant
électrique a travers la carotte. Les deux méthdeéesmesure sont bien expliquées dans le

chapitre 3 (section : 3.2.1).

6.3 Résultats et discussion

Dans cette partie, les résultants sont diviséseex dections. La premiere section
est destinée a la caractérisation du probleme €isslaration, et ce par 'analyse d'image
de certaines d’anodes industrielles. La deuxiénuticse est deédiée aux résultats de la
campagne de mesure. L'étude comporte la caradiérisdu probleme de fissuration par
I'inspection visuelle de la surface des anodesesusuivie par I'investigation du probléme

de la fissuration sur des carottes.

6.3.1 Evaluation de la fissuration par I'analyse d'image

L’analyse d'image a été utilisée pour déterminergeantifier la surface de la

fissuration et la variation de sa largeur sur lagleeur pour deux types de fissures
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(horizontale et verticale). Le bleu et le jaune srimages illustrées par la figure 6.1 et

figure 6.2 indiquent les fissures de surface.

6.3.1.1 Evaluation de la surface d’une fissure horizontale

Le pourcentage de la surface fissurée (correspondancas d'une fissure
horizontale montrée a la figure 6.1) présente '&whéntillon d’anode cuite (rejetée) est

illustré par la figure 6.6.

Figure 6.6 : Distribution de la surface d'une figsd’'un échantillon d’anode cuite.
La figure 6.6 montre la distribution en pourcentdgda surface de fissuration d’'un
échantillon d’anode industrielle cuite. La surfdissurée représente environ 5,3 % de la

surface totale de I'échantillon analysée (150 mB&@ xnm).

6.3.1.2 Evaluation de la largeur d’une fissure horizontale

L’inspection visuelle d'une fissure horizontale & anode industrielle cuite
montre que, d’'un coté, ce genre de fissurationeafarme non régulieére (changement de
direction) et, d'un autre co6té, la largeur varielauangueur. Il est également a noter que la

largeur de la fissure change lorsque la direct®tedissure change (voir la figure 6.7).
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Figure 6.7 : Distribution de largeur relative d’uiesure horizontale le long de sa

longueur, pics rouges : plus large, pics bleusisraoge.

La distribution de la largeur d’'une fissure sud@agueur permet de déterminer la
position a laquelle la largeur est grande. Ains§ tésultats montrent que la largeur est
grande au milieu de la fissure (voir figure 6.7&cCsignifie que la fissure commence a se

former au milieu et se propage dans les deux dwest(du centre vers les deux

extrémités).
6.3.1.3 Influence de la distance entre la fissure et le bate I'anode sur la

largeur de fissure

La distance entre la fissure et le bas de I'anoéli& anesurée pour treize (13)

anodes industrielles cuites fissurées (voir I'titaion par un schéma a la figure 6.8)
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Longueur de 1a fissure

Ba= d= "anode

Figure 6.8 : Longueur de la fissure en fonctiorsdelistance au bas de I'anode.

Il est & noter d’apres la figure 6.9 (qui illustes résultats de la mesure obtenus) que la
longueur de la fissuration est inférieure a 40 cmsdue la fissure est localisée a une
distance moins de 30 cm a partir du bas de I'an@ig#a pourrait étre expliqué par
I'existence des rainures dans cette région quindiddibérer le stress provoquant ainsi la
formation de la fissuration pendant le départ d#atits dans I'étape de cuisson. La figure
6.9 montre aussi que si la distance entre la #sstile bas de I'anode dépasse 30 cm, la
longueur de la fissure dépasse les 40 cm. Il rpgsde rainures dans cette région, donc la
pression des volatils est plus importante. Parégunant, la formation de la fissure est plus

longue.
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Figure 6.9 : Variation de la longueur des fisswiede la distance entre cette derniere et le

bas de I'anode.

6.3.1.4 Evaluation de la surface d’une fissure verticale

La figure 6.10 montre la distribution en pourceetate la surface d’'une fissure
verticale (figure 6.2) par rapport a la surfaceal®t de I'échantillon analysé

(50 mm x 55 mm).

Figure 6.10 : Répartition d’'une fissure verticaler, la surface analysée d’une anode cuite.
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Pour la fissure verticale (figure 6.2) de I'anodete rejetée, la surface fissurée
représente seulement 0,6 % de la surface totdlédntillon analysée (55 mm x 50 mm)
(voir figure 6.10). Cela signifie que le pourcerdade la surface couverte par la fissure

verticale est moins que celle couverte par la fes$wrizontale (5,3 %).

6.3.1.5 Evaluation de la largeur d’une fissure verticale

La distribution de la variation de la largeur d’'Uissure verticale le long de sa

longueur pour un échantillon d’'une anode indukrieuite est illustrée sur la figure 6.11.
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Figure 6.11 : Distribution de la largeur de lastige verticale sur sa longueur, pics rouges

représentent les maximums des largeurs et les ptaudes plus faibles).

Selon la distribution, il est observé que la figsuerticale présente une largeur plus
importante dans 'une de deux extrémités (voirrég6.11). Par conséquent, il est possible

gue la fissure se propage dans une seule diresgpi@s sa création.
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La largeur de la fissuration horizontale varie ert3 mm et 4,9 mm tandis que
celle de la fissure verticale varie entre 0,095 gi9,859 mm. La fissure horizontale est
beaucoup plus large. Ceci pourrait indiquer quertdabilité de I'effet de compaction de
'anode pendant la production a un grand impactr dauformation des fissures. Les
fissures horizontales sont plus dévastatrices aecda leur impact durant I'électrolyse ou
elles résultent en augmentation de la résistivilécteque et par conséquent la

consommation énergeétiques.

6.3.2 Campagne de mesure

6.3.2.1 Caractérisation de la fissuration surfacique par linspection visuelle

Avant d’entamer la caractérisation générale deslesmpar les différents tests, une
étude d’évaluation de la qualité de ces anodeé affdctuée par I'inspection visuelle de la

surface.

6.3.2.2 Fissuration surfacique

La figure 6.12 illustre les différents types desstirations développées sur la
surface des anodes de test. Les lignes représasméest sont des fissures verticales, et

celles représentées en rouge sont des fissuremhtaies.
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Figure 6.12: Différents types des fissures dévedepsur la surface des anodes de test.

La fissuration de type 1 se développe dans leshHmmscd’extrémités. Par contre,
celle qui apparaitre dans le bouchon central esé rib Le type 6 se développe,
généralement, au niveau des coins et celles destle milieu de I'anode alors que le 7
apparaitre généralement dans la partie inférieasectins. Les fissures 3 et le 5, de type
horizontal, se localisent au milieu et vers I'eriit® de I'anode, respectivement. Les
fissures 3 et 5, qui se trouvent illustrées pdiglare 6.12, causent beaucoup de problemes
pendant |'électrolyse, étant donné qu'elles engmatin'augmentation de la résistivité
électrique.

Concernant les anodes de test, les deux types5B8sent trouvés seulement dans
des anodes enfournées dans le rang 1 (niveau supdg I'alvéole). Par contre, le type 2
se trouve localisé surtout dans les anodes enfesirdi@ns le rang 3. Les autres types (1, 4,
6 et 7) se trouvent aléatoirement dans les diftéreangs de l'alvéole.

Si on ne prend pas en considération le type derfiien, mais seulement selon les
vibro-compacteurs et le temps de vibration, la reg®.13 illustre la distribution de

fissuration en pourcentage pour les deux limitetedgs de vibration utilisées.
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Figure 6.13 : Distribution de la fissuration selesa vibro-compacteurs et pour les deux

limites du temps de vibration.

Ici, le pourcentage représente le nombre des &sstiouvées dans les anodes de
chaque vibro-compacteur et avec les différents sedgpvibration par rapport au nombre
total dans toutes les anodes.

Le plus faible pourcentage de fissuration a été&tzté dans les anodes fabriquées
par le vibro-compacteur C avec un temps de vibmatie Tv s et celles fabriquées par le
vibro-compacteur A avec Tv+7 s. Par contre, lesdasofabriquées par le vibro-
compacteur D (avec Tv s) ont un pourcentage plegéélLes anodes fabriquées par les
vibro-compacteurs A et D sont beaucoup plus figsie8Tv s qu'a Tv+7 s. Tandis que les
résultats sont inversés pour les vibro-compact8uet C. Les résultats sont également
représentés en considérant seulement les vibroaceyrs, tel gu'illustré sur la figure
6.14. Ici, le pourcentage représente le nombrefidsares trouvées dans les anodes de
chaque vibro-compacteur (sans considéré tempshdatiain) par rapport au nombre total

dans toutes les anodes.
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Figure 6.14 : Effet de vibro-compacteurs sur ladration surfacique des anodes de test.
La figure 6.14 montre que le pourcentage de laufe@®on le plus élevé a été
localisé dans les anodes fabriquées par le vibnopesteur D. Par contre, le vibro-
compacteur A donne des anodes avec une faiblerdissn surfacique. Ces résultats
représentent seulement le probleme de la fissuratila surface des anodes de test. Il est
donc difficile de tirer des conclusions sur I'étt la qualité des anodes en se basant
seulement sur l'inspection visuelle de la surfateest possible que linspection des

carottes donne plus de détails sur la fissuratiterme des anodes.

6.3.2.3 Bouchons cassés

Pendant I'opération de l'inspection visuelle desd®s de test, les bouchons cassés
sont notés (un exemple d’un bouchon cassé estrédlpsir la figure 6.15). La distribution
de ce probleme a été faite selon les anodes famsgpar chaque vibro-compacteur, ainsi

que le temps de compaction. Le tableau 6.3 regrimgpe@sultats de cette inspection.
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Figure 6.15: Bouchon casse.

Généralement, dans lindustrie de fabrication desdas pour la production
d’aluminium, 'anode comporte trois ou quatre bouth Dans notre cas, on parle d’'une
anode avec trois bouchons localisés sur la sudagérieure de I'anode. Le bouchon qui se
trouve dans le méme coté que le numéro de I'ansideoté avec 1, le deuxieme représente
le bouchon central et celui qui se trouve a l'agti® est noté 3.

Tableau 6.3 : Résultats de I'inspection des boushon

Temps de

compaction
Vibro-compacteur | A B C D A B C D
Anode avec
bouchon cassé 1 2 2 3

Nombre des
bouchons cassés 1 4 2 7

Total 7 7

Tvs Tv+7s

Les résultats de l'inspection des bouchons sonhé®rmar le tableau 6.3. A un
temps de compaction de Tv s, les résultats monteatle probleme des bouchons est

réparti sur toutes les anodes fabriquées par fé&ahts vibro-compacteurs a I'exception
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des anodes de vibro-compacteur A. Par contre, & $yjuste les bouchons des anodes de
vibro-compacteur 3 sont cassés. Ceci est peudéti 'utilisation d’'une pression élevée
lors de la formation des blocs d’anodes. Les probkliés aux bouchons cassés ont un
impact considérable sur la distribution du courarttavers I'anode. Par conséquent, un
probleme de connexion peut exister entre I'anodie ebétal [114,115] (ce probleme de
contact peut aussi apparaitre entre la barre d¢otlecet la cathode dans I'électrolyse
[116]). La présence des fissures ou bien des csslans cette section provoque une
augmentation de la résistance électrique comparant aux anodes de bonne qualité.
Cela ajoute une résistivité additionnelle danstdiface carbone-métal. Dans cette
situation, si I'anode est insérée dans la cuvesdtéblyse, la résistivité électrique sera plus
élevée. Ce qui entraine, par conséquent, une canation d’énergie supplémentaire. La

distribution du pourcentage des bouchons cassétusste sur la figure 6.16.
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Figure 6.16 : Distribution du pourcentage des bousttassés.
Cette distribution montre que le probléme se trodaes les différents bouchons a

Tv s et cela pour les trois vibro-compacteurs (BDY; tandis que les bouchons 1 et 3 sont
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beaucoup plus cassés dans le cas de Tv+7 s. Ldgatg&snontrent que, quel que soit le
temps de vibration, les bouchons 1 et 3 sont las passés. Cela pourrait étre expliqué
généralement par leur manipulation pendant le pams Généralement, le vibro-
compacteur C génere environ 78,6 % (11 de 14 bascbassés sont localisés dans les
anodes du vibro-compacteur C), cela peut étre gaarsButilisation d’'une pression élevée

pendant la compaction.

6.3.3 Investigation de la fissuration interne
Toutes les carottes cuites sont caractériséesipspdction visuelle. Les résultats
de la caractérisation ont été présentés selonepitsscriteres mentionnés précédemment.

Présentation des résultats statistigues de I'a@adyec le logiciel Statistica : Le logiciel

Statistica a été utilisé pour analyser les donnéasméthode permet de générer des
graphes regroupés en classes avec un intervalleodtance de 95 %. Ainsi, deux
parametres essentiels sont indiqués :
-Current effect F : Représente le nombre de Fistiest le rapport entre la variance
entre les groupes et la variance dans les grolpas.le F est élevé, plus il y a de la
chance que le facteur testé ait un effet statistiggnt significatif.
-Le facteur p : Erreur alpha, exprime I'effet degaetre, généralement si@O05 le
parametre a un effet significatif.
Lors de traitement des données par le logicielisdizd, il est nécessaire de

procéder a I'évaluation de la distribution de papioh. La figure 6.17 montre que la
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densité de fissuration relative a une distributimormale. Une telle condition permet

d’utiliser ANOVA comme technique d’analyse des dées

Figure 6.17 : Tracer de la probabilité normale dautensité de fissuration relative.
Remarques
- les résultats seront présentés sous forme deargalelatives calculées par rapport a leur
valeur moyenne.
- la densité de fissuration c'est un parametretipoS€iertaines figures statistica dans ce
chapitre, présentent des variances négatives dusdrations statistiques. Cela signifie
gue la variation de la densité de fissuration dépdiécart entre la moyenne de celui-ci et

le minimum possible.

6.3.3.1 Distribution de la densité de fissuration selon leparties de I'anode

Cette étude consiste a analyser la distributiofadiensité de fissuration selon des
parties (figure 6.3) pour toutes les anodes. Umsitiede fissuration moyenne pour chaque

localisation (gauche, centrale et droite) a ét€ut@é a partir des valeurs de toutes les
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carottes qui se trouvent dans la méme partie.diadi6.18 exprime cette distribution pour

toutes les anodes cuites.

m Gauche m Centrale Droite

Densité de fissuration relative

Anodes

Figure 6.18 : Distribution de la densité de fisioramoyenne selon les parties de I'anode
(vert : partie droite, rouge : partie centraleleul partie gauche).

Les trois couleurs représentent la distributioriaddensité de la fissuration sur les
trois parties de chaque anode. Les pics en ventseptent la partie droite, celle du centre
est donnée par la couleur rouge et la couleur blalique la partie gauche. La distribution
montre que la densité de fissuration est plus élehais la partie centrale et ce, pour toutes
les anodes (voir les pics rouges). Cela signifie lguprobleme de la fissuration se localise
en particulier dans la partie centrale. Ce problégmebablement causé par la sur-
compaction (surtout dans le cas d'une pression ampaction élevée), pendant la
formation des bouchons de I'anode qui entraine abedraintes dans le bloc et qui sont
libérées pendant la premiére phase de cuissonu(uaf0 °C). La libération du stress

pendant cette étape entraine une formation dessairfation. Par conséquent, il donne une
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densité de fissuration plus élevée. Par contredéas< autres parties (droite et gauche)
présentent des densités de fissuration plus ousrmmioches (0,98 gauche et 1 pour la
droite), mais plus faibles que celle de la paréatale (1,8). Il y a, donc, moins de
fissuration dans ces deux parties.

La densité de fissuration sur les différentes parties anodes a été analysée sur
'ensemble des anodes et la figure 6.19 illustreitaation du point de vue de l'analyse

statistique.

Parties; Unweighted Means
Current effect: F(2. 69)=5.8339. p=.00196
Effective hypothesis decomposition
Vertical bars denote 0,95 confidence intervals
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Parties

Figure 6.19 : Distribution globale de la densitéfidsuration sur les trois parties de

'anode.

Cette distribution montre que la densité de fissomade la partie centrale a
statistiquement une différence significative papp@t aux autres parties (gauche et
droite). Le milieu de I'anode représente une vataayenne plus élevée, cela explique que

cette région soit plus fissurée.
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6.3.3.2 Distribution de la densité de fissuration selon legones

Une étude de distribution de la densité de fisgumaselon les trois zones de
'anode a été realisée. Les résultats sont illasaréravers la figure 6.20. L’objectif est de
visualiser la répartition de ce parametre a traleggifférents niveaux selon la hauteur de

I'anode.

mZone | m Zone |l Zone Il

Densité de fissuration relative

Anodes

Figure 6.20 : Distribution de la densité de fistioraselon les trois zones de I'anode

(bleu : zone | (bas), rouge : zone Il (milieu)vett : zone Ill (haut)).

Sur la figure 6.20 les pics en bleu représenterdis&ribution de la densité de
fissuration dans la zone | (en bas des anodespidssen rouge pour la zone Il (Ile milieu
de I'anode), tandis que la zone Il (en haut ded@e) est représentée par les pics verts. Il
est clair que la zone Il est caractérisée par ensité de fissuration plus élevée par rapport
aux deux autres zones. Cela explique que cetterré@gintient une quantité considérable de

fissures (caractérisée par une densité élevée): R& contre, la zone Ill (le niveau
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supérieur de I'anode avec une densité de fissaratioins élevée) contient moins de
fissures. Cette région comporte les bouchons, degés dans I'anode, qui peuvent étre
considérées comme des endroits d’évacuation deelssjfmn pendant la deuxieme phase de
cuisson (200 °C-600 °C). Cela conduit a un étahall® moins fissurée. La zone | qui
représente le bas de I'anode reste la région lasnftssurée (densité de fissuration plus
faible que celles des autres régions), probablereemaison de la présence de rainures.
Sachant que ces rainures parcourent toute la longies 'anode, elles sont considérées
comme des zones d’évacuation de la pression petaddatixieme phase de cuisson ou il y
aura une partie du brai en état de dévolatilisatienfait de faciliter I'échappement des
volatiles entraine moins de fissures et par consd@gune densité de fissuration faible.

La figure 6.21 , exprime la distribution de la dité@ de fissuration selon des zones

de I'anode. Cette distribution est obtenue paidaalisation globale de ce paramétre.

Zone; Unweighted Means
Current effect: F(2, 69)=27.298, p=,00000
Effective hypothesis decomposition
Vertical bars denote 0,95 confidence intervals
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Figure 6.21 : Distribution de la densité de fistiorasur les trois zones de I'anode.
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Les résultats montrent statistiquement qu’il y a diiférence significative entre les
zones, en particulier la zone 1l comparativementautres zones. La densité de fissuration
relative moyenne dans le milieu de I'anode restes @levée que dans les autres régions,

cela démontre que cette zone est caractérisémpdisguration considérable.

6.3.3.3 Distribution de la densité de fissuration selon laeutype

Les deux points précédents donnent une idée glahalda distribution de la
fissuration selon la position de I'échantillon ddiasmode. Cette section sera destinée a la
caractérisation de la distribution de la densitéfisuration selon leurs types (verticale,

horizontale ou inclinée par rapport a la hauteufatede), voir la figure 6.22.
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Figure 6.22 : Distribution de la densité de fistioraselon leurs types

(vert : fissure inclinée, rouge : fissure horizéoatet bleu : fissure verticale).

L'inspection visuelle des carottes a révélé I'extiste de trois types de fissuration

dans les anodes en carbone. La figure 6.5 illestsetypes. La distribution de la densité de
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la fissuration selon leur type est représentédasfigure 6.22. Les pics en bleu présentent
la répartition de fissures verticales, la fissumnathorizontale se trouve indiquée par la
couleur rouge et celle inclinée est donnée en \Rans toutes les anodes cuites, la
fissuration verticale est presque négligeable delemautres. Par contre, I'existence de
celle inclinée est un peu plus prononcée, maisgudant que le cas de la fissuration
horizontale qui reste prédominante avec une dedsitBssuration élevée. La densité de
fissuration relative selon les types de fissuratiorété analysée statistiquement (d’une

maniere globale). La figure 6.23 exprime la disttibn moyenne de ce paramétre.

Type de fissure; Unweighted Means
Current effect: F(2, 69)=29,413, p=,00000
Effective hypothesis decomposition
“ertical bars denote 0,95 confidence intervals
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Figure 6.23 : Distribution moyenne de la densitdisiuration relative selon les types

(verticale, horizontale et inclinée).

Selon la distribution de la densité de fissurati@mhative moyenne, le type
horizontal est le prédominant, ayant statistiuegmer différence significative par rapport

aux autres types.
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6.3.3.4 Distribution de la densité de fissuration moyenne
La densité de fissuration moyenne d’'une anodereparameétre calculé a partir des
valeurs de toutes les carottes de I'anode concetiréefaible valeur indique une meilleure
qualité, tandis que la mauvaise qualité d'une armle étre évaluée par une valeur élevée
de la densité de fissuration. La figure 6.24 motdreépartition de ce parameétre pour

toutes les anodes de tests.
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Figure 6.24 : Répartition de la densité de fissomamoyenne sur les différentes anodes de

tests.

La répartition de la densité de fissuration moyete® différentes anodes cuites est
illustrée a travers la figure 6.24. Les résulmmmntrent que toutes les anodes ayant une
densité de fissuration moyenne relative supériadtenité ont été enfournées dans le rang
1 (cela sera discuté en détail plus tard dansd@ose6.3.4.5), tandis que celles enfournées
dans le rang 3 (niveau inférieur de I'alvéole) émentent des valeurs de la densité de

fissuration moins que l'unité.
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6.3.3.5 Distribution de la densité apparente moyenne

La densité apparente de chaque anode est reprégEmtéa moyenne des densités
de 25 carottes qui lui appartienne. Elle permetidener une idée globale sur I'état des
anodes. Une faible valeur signifie une mauvaisditguat une trop grande valeur peut
conduire a la formation des fissures. La distributde ce parameétre sur les vingt-quatre

anodes cuites est représentée par la figure 6.25.
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Figure 6.25 : Distribution de la densité apparentgenne pour les 24 anodes cuites de

tests.

Toutes les anodes ont des densités apparentes nasyeziatives plus que 0,986 a
I'exception de deux anodes 24 et 26, toutes leslemae vibro-compacteur C ont des
densités supérieures a 1,005 sauf I'anode 16 té gibrée a Tv s. La plus grande valeur
de cette propriété a été constatée pour 'anodav2¢ une valeur de 1,014. Cette valeur

élevée a été obtenue par l'utilisation d’'une granddeur de pression pendant la
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compaction (tableau 6.1). Cette anode a été vibrBet7 s et possede la valeur de densité
de fissuration la plus élevée qui est égale 2,&&fa conduit a dire que la fabrication des
anodes avec une grande densité apparente provaepidissures par l'intermédiaire
d’accumulation de stress (sous forme des contsimendant la formation de I'anode. La
libération de ces contraintes se fait pendant éanpgre phase de cuisson. Dans les anodes
denses, la libération des volatiles pendant lasonise fait avec une maniere difficile, cela
peut étre considéré aussi comme une cause dedfiesurl’'existence de plusieurs fissures

dans cette anode conduit forcément a une résésglgctrique éleveée.

6.3.3.6 Distribution de la résistivité électrique moyenne

La résistivité électrique de chaque anode est septée par la moyenne des
résistivités électriques de 25 carottes. Elle pérdeejuger I'état des anodes avant leurs
utilisations dans I'électrolyse. La présence desuiies dans les anodes est indiquée par une
valeur de résistivité trés élevée.

La figure 6.26 représente la distribution de lastésté électrigue moyenne pour

toutes les anodes cuites de tests.
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Figure 6.26 : Distribution de la résistivité élégtre moyenne pour les 24 anodes cuites.

Cette répartition de la résistivité électrique nmoye permet de constater que cette
propriété varie considérablement d’'une anode dautre. Elle montre aussi que certaines
anodes ont la résistivité électrique relative sigpe a 1,054 (11, 12, 15, 18, 23, 24, 27,
31). Sans prendre en considération le temps datiobret le numéro de vibro-compacteur,
toutes ces anodes ont été enfournées dans le ramndalplupart d’entre elles ont des
densités des fissurations supérieures a 1,260.p@etaétre expliqué par I'existence d’'une
guantité énorme des fissures dans ces anodes, rquoquent l'augmentation de la
résistivité électrique. Ces anodes sont enfourdass le rang 1 et elles ont été cuites d’'une
maniere non uniforme du co6té qui se trouve en cbraaec I'anode de rang 2 et l'autre
c6té qui se trouve pas loin de I'extérieure ave@cimange thermique plus important. Ces
anodes ont été fabriquées a différentes conditbressec des matiéres premieres dont la

composition est différente (les quantités des ng¥gole type de coke).
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Les autres anodes présentent des résistivitésiglexs allant de 0,901 a 0,991. Ces
valeurs restent dans l'intervalle standard ou lediigsations dans I'électrolyse ne posent

pas des problemes.

6.3.3.7 Corrélation de la fissuration avec la résistivité.

Une simple comparaison entre la résistivité élgatriet la densité de fissuration
révele qu’il y a une relation avec une tendancedlre entre les deux paramétres
(R°=0,58). La présence d’une grande quantité de fisisur d'une anode conduite
automatiquement a l'augmentation de la résistigiligctrique et cela explique bien la
réalité. La présence des fissures dans les anastiepmsidérée comme une discontinuité
dans le matériau. Cela représente une barriereassage du courant électrique. Par la
suite, une augmentation de la consommation en ienekg figure 6.27 représente la
variation de la densité de fissuration relativefenction de la résistivité relative pour
toutes les anodes de tests.

Cependant, la figure 6.27 indique que pour une méensité de défauts, plusieurs
intervalles de résultats de résistivité peuveng étrtenus. Dés que la densité de défaut
atteint un autre seuil, le méme patron apparait (&s régions encadrées). Ce qui veut dire
que la disposition des défauts est prédominantu&t partir d'une certaine densité de
défaut, le résultat de résistivité change di @fdiguration de la carotte de carbone qui est
un échantillon de dimension limitée. Il y a augsnpact d’autre défaut comme les pores

de coke fermés (inaccessibles), les pores ouverntsempli, etc.
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Figure 6.27 : Variation de la densité de fissuratelative en fonction de la résistivité

relative pour toutes les anodes de tests.

Il est a noter d’apres la figure 6.27 que l'exiserdes fissures dans les anodes
cuites augmente considérablement la résistivitétrédgie. Généralement, pour les anodes
présentant des résistivités faibles, la densitlisdaration devrait étre faible aussi. Cela est
bien démontré avec les quatre premiéres anodssrdks sur la figure 6.27. Par contre, des
que la résistivité électrigue augmente, la valeuladdensité de fissuration est élevée.

D’une maniére générale, une anode avec une daagi#ente élevée peut avoir
une densité de fissuration élevée aussi. Cettatgituse trouve pour le cas de I'anode 27,
qui représente la densité apparente la plus éldwée I'utilisation d’'une grande pression.
Cela augmente les stress dans le bloc d’anode perdacuisson (sous leffet de
dégagement des volatils), qui peut provoquer desufes. Cela entraine une résistivité
électrique également élevée. Par contre, lorsquanmele présente une densité apparente
faible, la résistivité électriqgue dans ce cas séraée. Cela peut étre a cause de la présence

d’'une grande porosité développée a cause de l@mgtiemiére ou par la dévolatilisation
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pendant la cuisson. Cela n’est pas forcement dfaiawu’elle est en état fissuré. Cette
situation est bien expliquée avec I'anode 12 paguélle la densité apparente et la densité
de fissuration sont relativement faibles alors saeésistivité électrique reste élevée. Cela

pourrait étre expliqué par la présence d’'une grgudesité.

6.3.4 Effet de différents parametres sur le probleme dedl fissuration

6.3.4.1 Effet des mégots sur le probleme de la fissuration

La matiere premiére est considérée comme 'un agsuirs principaux agissant sur
la qualité finale des anodes. Son influence sudelasité de fissuration a été étudiée par
I'intermédiaire des mégots. Deux pourcentages deéeraier ont été utilisés lors de la
préparation des anodes (tableau 6.1) : une Mhetré avec 10 % des mégots en plus. Les

résultats sont illustrés a travers la figure 6.28.

Megot; Unweighted Means
Current effect: F(1, 22)=,66020, p=,42520
Effective hypothesis decomposition
‘ertical bars denote 0,95 confidence intervals
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Figure 6.28 : Effet des mégots sur la densité siifation relative.
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L’écart-type est plus élevé pour M1 a cause de smdianodes utilisées par rapport
a M1+10 % pour l'analyse. La distribution statisiggde la densité de fissuration pour les
deux pourcentages montre qu’il y a une différermpe, reste faible et non significative,
entre les deux limites. Cependant, si on considgrealeur moyenne, la densité de
fissuration augmente d’environ 23 % lorsqu’on augtada quantité des meégots de 10 %.
Ces derniers sont durs et non poreux, cela n'azdel@ brai a pénétrer pour former des
liens dans le bloc d’anode. Par conséquent, il tendilieu favorable a la formation des
fissures. Aussi, la différence entre les propriéésaniques des mégots du coke frais peut
provoquer de la fissuration [41]. Donc son utiigatavec une quantité en exces peut

affecter la qualité des anodes.

6.3.4.2 Effet du vibro-compacteur et le temps de vibratiorsur la densité de

fissuration

Le probleme de la fissuration des anodes en cargorss la cuisson peut étre aussi
causé par certains parametres liés a la produdésranodes crues. Dans cette campagne,
le temps de vibration ainsi que quatre vibro-congas (tableau 6.1) ont été pris en
considération pour I'analyse des résultats.

L'effet des deux parametres a été étudié dans eseitton pour analyser leur
influence sur la densité de fissuration relativeu® temps de vibration ont été pris en
considération: avec un temps de vibration Tv s'aitle a 7 s de plus que Tv s. La
figure 6.29 illustre la situation. Les résultatsntrent que statistiguement, il y a une faible
différence entre les vibro-compacteurs ainsi quéids temps de vibration. Lorsque Tv s

(figure 6.29 en bleu) est utilisée comme temps itbeation, la distribution des valeurs
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moyennes indique que les vibro-compacteurs C ebiihent des anodes avec une densité

de fissuration relative qui peut atteindre jusqua

Vibro*Temps - vib(s); Unweighted Means
Current effect: F(3, 16)=,24073, p=.56665
Effective hypothesis decomposition
Vertical bars denote 0,95 confidence intervals
40
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Figure 6.29 : Effet des vibro-compacteurs et legemhe vibration sur la fissuration.

Par contre, la densité de fissuration moyenne estoar de 1 pour les vibro-
compacteurs A et B. La signification de cette répan indique que les vibro-compacteurs
C et D générent des anodes avec plus de fissueds.p€ut étre d( a la pression élevée
utilisée pendant la compaction. Si le temps deaibn augmente de 7 s (figure 6.29 en
rouge), le vibro-compacteur A indique une densééfidsuration relative moyenne faible
(1,05), mais le vibro-compacteur C peut atteind&31Généralement, 'augmentation du
temps de vibration de 7 s entraine une augmentdgoia densité de fissuration de 28 %,
cette valeur peut aller jusqu’'a 45 % pour le vibomrpacteur C. Cette derniere avait le
plus de pression et que cette pression est plusnageable avec un temps de vibration

élevé qu’avec un temps plus court.
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6.3.4.3 Effet du type de brai sur le probleme de la fissurton
La fabrication des anodes de tests a été réalmebugilisation de deux types de
brai (tableau 6.1), dont I'effet sur le probleme fisuration a été étudié et les résultats

obtenus illustrés sur la figure 6.30.

Brai; Unweighted Means
Current effect: F(1, 22)=,24191, p=,62770
Effective hypothesis decomposition
Vertical bars denote 0,95 confidence intervals
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Figure 6.30 : Effet du type de brai sur la dendédissuration relative.

Selon la valeur de P (0,6277>0,05), l'effet du brdest pas significatif
statistiguement, mais si seules les valeurs moyemsoat prises en considération, les
résultats montrent que l'effet du brai 1 est plugsnpncé que celui du brai 2 avec une
différence de 12,5 %. Cela peut étre expliqué paguantité de volatils contenue dans
chaque brai étant donné que la quantité de tolseluble contenue dans le brai 1 (70,7 %)
est plus élevée que celle qui se trouve dans le2b(69,7 %). En plus, la capacité de

pénétration du brai dans le coke peut influencessiala quantité des fissures (si le brai



170

trouve une difficulté de se pénétrer, il reste audace des particules et sa dévolatilisation

devient facile, cela peut provoquer la fissuration)

6.3.4.4 Effet de la pression sur la densité de fissuration

Plusieurs valeurs de pression ont été utilisées ladabrication des anodes de tests
(tableau 6.1) : P1psi, P1+5 psi, P1+10 psi et PAp4. L'effet de ce paramétre sur la

densité de fissuration est illustré a la figurel6.3

Pression (psi), Unweighted Means
Current effect: F(3, 20)=,68636, p=,57087
Effective hypothesis decomposition
Vertical bars denote 0,95 confidence intervals
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Densité de fissuration relative totale
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Pression (psi)

Figure 6.31 : Effet de pression sur la densitéstifation.

La valeur moyenne de la densité de fissuration reogtie 'augmentation de la
pression de 5 psi par rapport a la valeur P1 asajaiment d’effet sur la fissuration; par
contre, une augmentation de 10 psi et de 20 pslwba des augmentations de la densité
de fissuration de I'ordre de 20 % et 35 %, respeatient. Cela peut étre expliqué par la
libération (pendant la premiére phase de cuissanre 20 °C et 200 °C) de quantité de
stress accumulés pendant la formation du bloc diamgui est fonction de la pression

utilisée. Beaucoup plus de pression (au-dela dienlee suggéerée) provoque plus de stress
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et par conséquent plus de fissures. Par contrenandé pression que l'optimum de
compaction donne une anode avec une faible matiargs cette situation, la propagation
de la fissuration est facile. La variation de langl#® apparente des anodes cuites est
illustrée sur la figure 6.32. Les résultats mortrgqone I'augmentation de la pression
entraine une augmentation claire de la densitérapge(a I'exception de celle de P1+5 psi
qui peut étre a cause de la difference dans ldtegc€ela confirme que I'utilisation d’'une
pression élevée peut augmenter la densité, maasperit aussi provoquer la fissuration

(voir la figure 6.31).

Pression (psi); Unweighted Means
Current effect: F(3, 20)=15,733, p=.00002
Effective hypothesis decomposition
“ertical bars denote 0,95 confidence intervals
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Figure 6.32 : Variation de la densité apparenteeaen fonction de la pression
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6.3.4.5 Effet de I'emplacement des anodes dans le four sla densité de

fissuration

Pour connaitre l'influence de I'emplacement desdmsodans l'alvéole sur la
fissuration des anodes de chaque vibro-compade=ugnodes du test ont été enfournées a
différents rangs du four (voir le tableau 6.2) rdag 1 : niveau supérieur, rang 2 : le milieu
et le rang 3 : bas de l'alvéole. La figure 6.33idtte la distribution de la densité de
fissuration relative de chaque anode en fonctiofedes positions dans le four et ce, pour

les différents temps de vibrations (Tv s et Tv+7 s)
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Figure 6.33 : Variation de la densité de fissuratielative aux différentes positions dans le

four.

La distribution de la densité de fissuration rekat été divisée en deux groupes. Le
premier groupe pour les anodes vibrées a Tv sagugieme pour celles vibrées a Tv+7s.

Une répartition non uniforme selon les différerdags a été constatée, et les valeurs les
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plus élevées sont repérées dans le rang 1. Néasmainensité de fissuration diminue
considérablement lorsque I'on se déplace du ramgrd le rang 2, puis elle devient trés
faible lorsque les anodes se trouvent dans le Bariges constatations ont été faites pour
toutes les positions et pour les deux temps deatitdirs. Cela signifie que les anodes
enfournées dans le rang 1 sont plus fissurées epuadtres anodes enfournées dans les
deux autres rangs (2 et 3), et ce indépendammeterdps de compaction. Le temps de
compaction augmente en générale la densité derdigsu mais ne change pas la
correspondance entre les positions des anodesulu Gependant, dans la cuisson, les
gradients de température finale entre le haut diake des anodes du rang 1 et 3 sont
semblables, ce qui confirme que la charge appliggigeles anodes est la clé de la
minimisation de la densité de fissuration des asa@é&enfournement. Deux tonnes sont
poseées sur les anodes de rang 3, cela rend cessanieds entourées. Tandis que celles de
rang 2 se trouvent au milieu avec une charge dtanee au-dessus. Contrairement aux
anodes de rang 1 qui sont enfournées sans charganigge, cela peut étre considéré
comme une cause des fissures dans les anodes aévem d’enfournement. Ces
constatations ont été repérées pour les deux tdempibrations.

La distribution de la densité de fissuration rekatiselon des rangs (par les
statistiques) est représentée sur la figure 6.8#teGlistribution est pour différents vibro-

compacteur.



174

Vibro*Rang; Unweighted Means
Current effect: F(6, 12)=,72803, p=.63611
Effective hypothesis decompaosition
‘ertical bars denote 0,95 confidence intervals
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Figure 6.34 : Effet des rangs sur la densité drifegion pour les 4 vibro-compacteurs.

La courbe bleue représente la variation de la tkens fissuration relative pour le
rang 1, qui est statistiquement différent que kegrd, mais cette différence reste moins
prononceée avec le rang 2. La distribution moyermealparametre indique que les anodes
de rang 1 présentent une densité de fissuratios @levée que les autres rangs. Les
résultats montrent aussi que la différence entrarig 1 et le rang 3 est d’environ 80 %,

tandis que ce pourcentage est de I'ordre 68 % énteng 1 et le rang 2.

6.3.5 Fissuration par d’autres parameétres
Généralement le probléme de la fissuration estquoe par les parameétres cités
dans la section précédente. Mais d’autres parametrsituations peuvent participer a la

formation de la fissuration.
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6.3.5.1 Fissuration par la présence des impuretés

La préparation des anodes au niveau industriekepasgavers plusieurs étapes. De
plus, la contamination des anodes généralement desfa matiere premiére et des parties
de I'anode recyclée. Cette contamination peutdteea I'utilisation de convoyeur pour le
transport des différents matériaux jusqu’a l'alinaion des usines d’anode, au nettoyage
insuffisant des meégots provenant des anodes d'élgst. Pendant I'analyse d'un
échantillon (13 mm x 9 mm) qui vient d’'une anodeecindustrielle cuite au laboratoire a
un taux de chauffage standard, I'inspection viguapres la cuisson a indiqué la présence
d’une impureté blanche (environ 2 mm de diaméte}te derniére est probablement une
particule de bain d’électrolyse qui est constitiidnd forte concentration de sodium qui
vient des meégots recyclés. La fissuration peut cenuar de I'impureté due a la différence
entre son expansion et celle de I'échantillon tautlong de la cuisson. Cela crée une
contrainte mécanique qui peut produire une fispag se relaxer. La figure 6.35 montre
clairement que I'impureté blanche entourée par encle rouge a provoqué des fissures

dans une seule direction.

Figure 6.35 : Fissuration causée par la présensedmpureté.
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Dans une autre inspection des échantillons proterdes anodes cuites
industriellement, d’autres formes d’'impuretés (&ghkolorées, voir la figure 6.36) ont été
constatées sur la surface de ces échantillons.aRetalcarottage de ces échantillons, il y
avait aucune constatation concernant ces tachestdakage des échantillons pendant
environ 2 mois a probablement provoqué leurs appasi par la réaction avec I’humidité.

La figure 6.36 montre la présence de ces impusetéla surface des carottes analysées

Figure 6.36 : Autre forme d'impureté peut causesrtebléeme de la fissuration.

6.4 Conclusions

La caractérisation qualitative et quantitative fiesures (verticales et horizontales)
des anodes en carbone pour l'industrie de I'alumira été réalisée. Les résultats montrent
gue la largeur de la fissure verticale est plugdgza une extrémité et la fissure se propage
dans une seule direction. D'autre part, pour kufes horizontale, la largeur maximale est
située au milieu de la fissure, ce qui indique sapagation dans les deux sens. Ces

constatations restent valables dans tous les gd&st
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Une campagne de mesure au niveau industriel sguddité des anodes a été
effectuée, les anodes de test ont été fabriquéediff@rentes matieres premiéeres et sous
diverses conditions. L’analyse des résultats die asimpagne indique qu’il y a 3 types de
fissures qui peuvent se développer dans les andeeses: horizontales, verticales et
inclinées. L'analyse de la distribution du probledesfissuration dans les anodes montre
que le type horizontal est prédominant avec unalikation préférentielle au milieu de
'anode et dans la partie qui se trouve au-dessimssbouchons. L’effet de plusieurs
parametres sur le probleme de la fissuration @téfié. Au niveau de la matiere premiere,
I'utilisation de mégots en exces peut créer laufiggon. Dans I'étape de fabrication des
anodes, les résultats montrent que 'augmentatioteithps de vibration de 7 s entraine une
accentuation du développement des fissures. Ue &adteur influencant I'apparition des
fissures est l'utilisation d’'une pression élevées|de la mise en forme du bloc d’anode
pendant la compaction de la pate. Dans I'étapeadmuisson, qui est une étape critique
pour le probléme de la fissuration, on peut citeniveau de I'enfournement des anodes
dans l'alvéole (rangs), qui reste le parametre dorituence est la plus prononcée dans
toute la chaine de production.

Le probléme de la fissuration peut étre provoquesiapar d’autres parametres liés
a l'opération de production des anodes. La préseleseimpuretés ayant un effet sur

I'apparition des fissures surtout apres la phassudsson.



178

Chapitre 7

Evaluation de la fissuration dans les anodes fabrigges a I'échelle
pilote au laboratoire dUQAC

7.1 Introduction

La fabrication des anodes au laboratoire sousrdiités conditions d’opération a
pour objectif d’étudier l'influence de differentanqameétres de procédeé sur la qualité des
anodes. L’anode a la forme d’'un parallélépipedéaregie avec un poids d’environ 10 kg.
L’évaluation de la qualité de ces anodes a été fat I'utilisation de plusieurs techniques.
Toutes les anodes fabriquées sont caractérisées avauisson par la détermination de
certaines propriétés physiques (densité appareggistivité électrique et densité optique).
La distribution de la résistivité électrique a étésurée par l'utilisation d’'un équipement
fabriqué par la Chaire sur le carbone et ce, afaedtifier les anomalies a l'intérieur de
'anode. La tomographie, une technique non destich été employée pour évaluer les
défauts internes. Pendant la cuisson, I'évolutieriadrésistivité électrique a été suivie, par
une nouvelle technique congue, spécialement, awdsdire pour mener cette étude.

L'étape de dévolatilisation a été également idiéeti Certaines anodes ont été
cuites a différents taux de chauffage (bas, moydayé et un autre combiné) dans

I'objectif de trouver les meilleures conditions aeisson en vue de minimiser la
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fissuration. D’autres anodes ont été fabriquées lpaitisation de la méme matiere
premiere et sous les mémes conditions opératditéss ont été, par la suite, cuites a
différents niveaux de cuisson (avec le méme tengoshduffage : moyen), et ce; pour
identifier a quel niveau de cuisson la fissuraserdéveloppe. Apres la cuisson, les anodes
ont été récupérées pour étre caractérisees a nopaades mémes techniques utilisées
précédemment. L'effet des parametres du procédéalkécation d’'une anode crue a
également été analysé. Cette partie propose d@valimpact du procédé de
refroidissement, de la pression de compaction aijpse du temps de vibration sur
I'apparition de la fissuration. La méme méthoddéudilisée pour analyser l'influence de
certaines caractéristiques de la matiere preméesayoir : le pourcentage du brai contenu
dans la composition de I'anode, le pourcentage égois ainsi que la recette.

Remarque Les résultats seront présentés sous forme dergatelatives calculées par

rapport a leur valeur moyenne.

7.2 Travail expérimental

L’investigation du probleme de la fissuration déesanodes de laboratoire passe par
plusieurs étapes, la fabrication des anodes etclactérisation a I'état cru, suivie par le

procédé de cuisson et enfin, une autre caracténsat’état cuit.

7.2.1 Anodes fabriquées

Au total, 23 anodes ont été fabriquées sous difféseconditions et avec diverses
matieres premieres, voir le tableau 7.1. Cela aged’analyser I'influence de certaines

conditions sur la qualité des anodes fabriquées.



Tableau 7.1: Composition des anodes fabriquées
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(avec l'utilisation des mémes pourcentages despegsiey et BMP (produits broyegs

N°= Matieres premieres (%) Temps de
Anode Coke | Mégots | Rejets | Rejets crus vibration
frais cuits
26 100 | sans 0 0 élevé
27 100 | sans 0 0 éleve
28 100 | sans 0 0 élevé
29 100 | sans 0 0 eleve
35 72,5 | standard 0,5 2 élevé
37 72,5 | standard 0,5 2 élevé
38 72,5 | standard 0,5 2 eleve
41 72,5 | standard 0,5 2 élevé
49 72,5 | standard 0,5 2 bas
50 72,5 | standard 0,5 2 bas
57 72,5 | standard 0,5 2 bas
58 72,5 | standard 0,5 2 bas
59 72,5 | standard 0,5 2 bas
60 72,5 | standard 0,5 2 bas
91 (refroidissement de 72,5 | standard| 0,5 2 élevé
I'anode crue : air forcé)
96 (refroidissement de 72,5 | standard | 0,5 2 élevé
I'anode crue : Bain d’eau)
99 (pression bas) 72,5 standard 0,5 2 élevé
101 (temps de vibration tres 72,5 | standard| 0,5 2 eleve+12 s
élevée)
102 (% brai faible) 72,5 standard 0,5 2 élevé
103 (% brai éleve) 72,9 standard 0,5 2 éleve
104 (% mégot éleve) 62,5 élevé 0,5 2 élevé
155 (recette modifiée- coker2,5 | standard| 0,5 2 éleve
bas soufre)
154 (standard-coke ba§2,5 | standard| 0,5 2 éleve
soufre)
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7.2.2 Caractérisation des anodes
L’étape de fabrication des anodes crues s’est te&enapres leur refroidissement.
Ensuite, toutes les anodes fabriquées ont ététéasaes a I'état cru par l'utilisation de

plusieurs techniques qui sont déja citées dankdpitre 3 (matériels et techniques).

7.2.2.1 Mesure de la distribution de la résistivité électrjue
La mesure de la résistivité électrique peut étrais@e en utilisant I'appareil
développé au laboratoire qui comporte vingt-cing) (Roints de mesure (distribués sur

cing lignes) qui sont répartis sur la surface dadde, tel qu'illustré a la figure 7.1.

z

Ligne 1 O0—O0—O0—0—=0C Dodp
Ligne 2 -O0—0—0—"0—=0

Ligne 3 O0—0O0—"0—"0—=0 ?;é
Linge4 |-0—0—o0—0—0 podp
Ligne5 -O0—O0—0—0—0O- /
Y
Figure 7.1 : Technique de mesure de distributioladeésistivité électrique pour une anode

de laboratoire.

La détermination de la résistivité électriqgue seebsur la mesure de la différence
de voltage entre les deux cbtés de I'anode apres passé un faible courant électrique.
Les résultats ont été présentés sous forme d’'uagemvec des couleurs. Le rouge pour
les zones avec une résistivité élevée, le jaune lpsurégions moyennement résistives et

les zones avec une faible résistivité électriquettd indiquées par la couleur bleu.
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7.2.2.2 Mesure de la densité apparente

La détermination de cette propriété est baséeesumesures des dimensions (par
I'utilisation d’un pied a coulisse calibré) et daigs de I'anode. La densité apparente peut

étre évaluée en calculant le rapport entre le piédéanode et son volume.

7.2.2.3 Densité optique

La densité optique est une propriété qui permetadlgr la quantité de matiére par
rapport au vide dans les objets : elle est égal®@0 dans le cas de I'air et est exprimée en
HU (Hounsfield Unit). La détermination de cette gmiété physique a été faite en utilisant
la tomographie comme test non destructif. La tesplmmipermet de donner des informations
en 3D a l'intérieur de I'anode. Un appareil du medgéomatom Sensation 64 de I'Institut
National de Recherche Scientifique (INRS-ETE) a @tiéisé pour l'investigation des
défauts et des fissures dans les anodes fabrige@es différentes conditions. Cette
technique est utilisée pour la caractérisatiorodéets les anodes fabriquées au laboratoire.

La figure 7.2 illustre un exemple d’évaluation difauts en utilisant I'analyse
tomographique. Le systéeme de la tomographie pedmajénérer des images. La figure
7.2-(a) montre une image prise par la tomograpbig pne anode crue dans laquelle, le
cercle rouge indique un défaut (pore) dans I'anddefigure 7.2-(b) indique la détection
de ce méme défaut en unité HU sur un graphique llet représente l'analyse
tomographique du rectangle jaune sur I'image deold® a lafigure 7.2-(a). La présence

des pores ou des microfissures étant présentékedaibles densités optiques.
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Figure 7.2 : Evaluation des défauts par la tomdgjeapour une anode crue : (a) Image

prise par tomographie-anode crue, (b) Détectiordéésuts dans une anode crue.

7.2.2.4 Défauts internes

La détermination des anomalies dans les anodesrore peut étre réalisée en
utilisant un logiciel développé par la Chaire sardarbone a l'aide de Matlab pour
I'analyse des images tomographiques. Le traiterd@émiage permet de visualiser, grace a
une échelle des couleurs, les différents défautsygoués pendant la fabrication des
anodes. L’exploitation des données de la tomogeagiermet de rendre possible la
recherche des défauts par la transformation desédenbrutes en des images traitées.
Cette méthode a été utilisée pour estimer quanttaent les différentes anomalies dans
des anodes crues et cuites par la déterminatiopoducentage des défauts. Le logiciel
permet de générer des images en 2D en plusieatioree sur la longueur de 'anode.
L’ensemble de ces images de 2D donne des inforngfour le volume par une seule
image qui juxtapose les multiples images qui ctunsttoute I'anode. Une échelle de

couleur est adoptée pour bien visualiser les defaln exemple de cette étude se trouve
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illustré sur la figure 7.3. La couleur rouge indégies défauts (pores/fissures), tandis que

les autres couleurs indiquent la matrice de I'antaleartie solide).

Figure 7.3 : Image générée par le logiciel de Iggmtomographique.

7.2.2.5 Inspection visuelle

La qualité des anodes fabriquées au laboratoir¢ e estimée rapidement en
utilisant I'inspection visuelle. Cela ne permet pbévaluer définitivement la qualité des
anodes, mais ce test donne une idée générale &at Surfacique des anodes. Cette
évaluation peut étre exprimée en calculant la dewts fissuration surfacique qui est égale

au nombre de fissures par rapport a la surfacegpondante.

7.2.3 Cuisson

L’opération de cuisson a été divisée en quatretigsarLa premiere a consisté a
faire cuire huit anodes (quatre fabriquées avetiliation d’'un certain pourcentage de
meégots et les quatre autres sans megots). Une aeodgaque type (avec mégots ou sans
meégots) a été cuite avec un taux de chauffage gaesgjuatre évalués (éleveé, moyen, bas

et combiné : éleve-bas-élevé). La méme tempérdinake de 1050 °C a été atteinte quel
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que soit le taux de chauffage évalué. Cela a pbjecof d’évaluer 'effet du taux de
chauffage sur le développement de la fissuration.

La deuxieme partie consiste en la fabrication de aiodes ayant les mémes
matieres premieres (composition et quantité du )beti les mémes conditions
opérationnelles (pression, temps de vibration).cussson de ces anodes a été faite en
utilisant le méme temps de chauffage, mais la oniss eté arrétée a différents niveaux
(200, 300, 400, 600, 800 et 1050 °C). Cette etudetacalisée dans le but d’identifier a
quel niveau de cuisson le probléme de la fissurat@mmence.

Dans la troisieme partie qui comporte quatre anobtlss anodes crues ont été
fabriquées avec les mémes matieres premieres disaniti différentes conditions
opératoires (refroidissement par air force, reissdment dans un bain d’eau, utilisation
d’'une pression de compactage faible et temps dation élevéCes quatre anodes ont éte
cuites avec le méme temps de chauffage moyen.a@ailtévalue I'effet de ces conditions
de procédés (la production de I'anode crue) sprdbleme de fissuration.

Dans la derniere partie, I'investigation du probéede la fissuration dans quatre
anodes permet d’observer I'impact de la matierenmee sur la qualité des anodes
obtenues. Les conditions d’opération de fabricagbihe taux de chauffage (moyen) sont
les mémes et, mais seulement le pourcentage deabg#t changé (un élevé et l'autre
faible). Une anode est fabriquée en utilisant uarpentage de mégots élevé et une autre
avec une composition d’agrégat modifiée.

La cuisson des anodes a été realisée dans un éoauidson de type Pyradia a

I'Université du Québec a Chicoutimi (UQAC). Le &doli 7.2 regroupe les différentes
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conditions de cuissons utilisées pour les 23 anddetests. Dans le four de cuisson, des
conditions similaires a celles du four industriek @té utilisées. Les anodes sont placées
dans le four et sont entourées d’une couche de dekgarnissage. Un gaz inerte passe a
travers le systéme afin de prévenir 'oxydatiori’deode.

Tableau 7.2 : Différentes expériences de cuissalisées.

Numéro de Taux de chauffage utilis§ Température finale/ Durée de
'anode (°C/h) temps de maintien fonctionnement
relative

26 Elevé 1050 °C/8h 0,839
27 Moyen 1050 °C/8h 1,132
28 Bas 1050 °C/8h 1,657
29 Combiné : éleve-bas-éleve 1050 °C/8h 1,153
37 Elevé 1050 °C/8h 0,839
35 Moyen 1050 °C/8h 1,132
38 Bas 1050 °C/8h 1,657
41 Combiné : élevé-bas-élevé 1050 °C/8h 1,153
49 Moyen 200 °C/Oh 0,188
50 Moyen 300 °C/0Oh 0,275
57 Moyen 400 °C/0h 0,363
58 Moyen 600 °C/0Oh 0,549
59 Moyen 800 °C/Oh 0,743
60 Moyen 1050 °C/8h 1,132
91 Moyen 1050 °C/8h 1,132
96 Moyen 1050 °C/8h 1,132
99 Moyen 1050 °C/8h 1,132
101 Moyen 1050 °C/8h 1,132
102 Moyen 1050 °C/8h 1,132
103 Moyen 1050 °C/8h 1,132
104 Moyen 1050 °C/8h 1,132
154 Moyen 1050 °C/8h 1,132
155 Moyen 1050 °C/8h 1,132

L'évolution de la température dans le four a ébgrammeée pour fournir la vitesse

de chauffage désirée. Aprés le refroidissement atexles cuites, les anodes ont été
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récupérées et une inspection visuelle suivie dsénie d'analyses pour la détermination des

propriétés physiques a été effectuée.

7.2.4Mesure de I'évolution de la résistivité électrigugpendant la cuisson

L’injection d'un courant électrique a travers leobld’anode est assurée par
'emplacement des plaques métalliques dans les détés de I'anode. La mesure de la
différence de voltage est réalisée par I'inserienl0 sondes dans chaque coté en contact
avec I'anode. L’anode a été placée avec le systanmesure de voltage, dans le four
enveloppé de coke de garnissage. L'acquisitionddesées a été effectuée et elles ont éte
enregistrées sur un ordinateur. La technique &xpéquée dans le chapitre 3. La figure
7.4-(a) montre le montage complet de I'expérienantd’introduire 'anode dans le four

de cuisson.

Surface de fanode

(a) (b)
Figure 7.4 : Systeme de mesure de la résistivid@mdue pendant la cuisson. (a) montage

complet, (b) points de mesures.

La figure 7.4-(b), représente un schéma expliasifia distribution des points de
mesure sur la surface de I'anode. Six points siwttiloués sur les cotés de I'anode, trois

points pour chaque cété (A, B, C, H, |, J), tanglie les quatre points qui restent sont
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localisés au milieu de I'anode (D, E, F, G). Lassoin de chaque anode a été effectuée en
utilisant un taux de chauffage spécifique (élevéyem, bas et combin€) et cela pour les

anodes (35, 37, 38 et 41) fabriquées avec l'utibgad’un certain pourcentage de mégots.

7.2.4.1 Caractérisation aprés la cuisson

Apres la cuisson, les anodes ont été récupéraagsupe nouvelle caractérisation.
L’évaluation de la qualité des anodes cuites afaté par I'utilisation des différentes

techniques employées pour la caractérisation at Iast1.

7.3 Résultats et discussion

Les résultats des travaux effectués dans le lalicgagont divisés en deux parties.
La premiere consiste a présenter les résultatsa dmaractérisation des anodes crues et
cuites. Tandis que la deuxiéme partie est réseatpe résultats de la mesure de la
résistivité électrique pendant la cuisson. Les aaddbriquées sont caractéerisées a I'état
cru et apres la cuisson, par la détermination daioes propriétés physiques (la résistivité
électrique et la densité apparente) ainsi que’@aallyse tomographique (la densité optique
et le pourcentage de défauts). La qualité des antadleiquées peut étre estimée par la
visualisation des images de la tomographie et aidlela distribution de la résistivité

électrique. Le tableau 7.3 présente la méthodologie
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Tableau 7.3: Analyse des résultats des anodes Isgfiien de différents parametres.

Etape Effet Valeur/type Anode
Agrégat Modifié, Standard 155, 154
. Moyen,
Matiére Mégot i) 104, 35
premiere :
Brai Faible, Standard, 102, 35, 103
Elevé
Temps de vibration Standard, Elevé 35, 101
Procédé de Pression Faible, Standard 99, 130
fabrication N Air libre
Refroidissement Air forcé 35,91, 96
Bain d’'eau
Taux de chauffage Elevé, Moyen, Bas, | 26-27-28-29 /35-
Phase de 9 Combiné 37-38-41
cuisson . . . 200, 300,400, 600, 800, 49-50-57-58-59-
Niveau de cuisson (°C) 1050 60

La caractérisation des toutes les anodes a été émtdéterminant la densité
apparente laésistivité électrique, la densité optique, la dénde fissuration surfacique et le

pourcentage de défauts.

7.3.1Effet de I'agrégat

Deux anodes ont été fabriquées avec différentdéghdisons granulométriques et
compositions massiques des particules, selon ucetteestandard (154) et une autre
modifiée (155), voir le tableau 7.1. Cela permetildaner une idée de I'effet de I'agrégat
sur la qualité des anodes. Le travail consistetaraidner I'impact de ce paramétre sur
plusieurs propriétés (densité apparente, résistigiectriqgue, analyse tomographique :
densité optique et pourcentage de défauts, demsiféssuration surfacique par inspection

visuelle). Les résultats de ces tests sont illsstté la figure 7.5.
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Figure 7.5 : Effet de I'agrégat sur certaines pgips physiques. (a)-(b) % de défauts
internes et résistivité électrique des anodes @tiesites respectivement, (c)-(d)
densité apparente et densité optique des anodes erguites respectivement. (e)

densité de fissuration surfacique dans les deudesouites.
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La résistivité électrigue mesurée pour les dewdasa@rues (figure 7.5-(a)) montre
que I'anode fabriquée par la recette modifiée priesene bonne qualité a I'état cru (moins
de résistivité et de défaut) par rapport a celteifée par 'agrégat standard. Par contre,
aprés la cuisson (figure 7.5-(b)), 'anode fabrijugvec la recette modifiee est plus
résistive que celle de recette standard. Celagplgu’'une augmentation de densité d’'une
anode crue n’est pas toujours favorable a I'obtentfune bonne qualité finale en utilisant
un taux de chauffage moyen pendant la cuisson. [i&eorait étre la cause de I'apparition
de fissures provoquées par le stress accumulé’dande pendant la compaction.

Une bonne densité d’anode est considérée généraletnenme le signe d’une
meilleure qualité d’anode crue. La figure 7.5-(eprésente une comparaison entre la
densité apparente de deux anodes fabriquées paredettes différentes (154 et 155).
Selon les résultats trouvés, 'amélioration deréagt (granulométrie et composition) aide
a obtenir une meilleure densité par rapport a ¢ette standard. Cette amélioration de la
qualité des anodes est bien visible a traversdssltats obtenus en mesurant la densité
optique pour les deux anodes (figure 7.5-(d)). @emetre exprime le rapport entre la
matiere et le vide dans les matériaux. Une deogitiéue élevée a été obtenue en utilisant
I'agrégat modifié. Par contre, ce méme parameisee reelativement faible si I'anode est
fabriquée en utilisant la recette standard. Cextétalable avant et apres la cuisson. Au
niveau de la matiere premiere, Belitskus [117] no@mte qu’'une bonne qualité d’anode
pourrait étre obtenue par l'utilisation d’'une bormalité du coke. L’inspection visuelle

des deux anodes cuites donne une idée généralewsuétat surfacique. Les résultats
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(figure 7.5-(e)) indiquent que les deux anodes ¢mmst la méme densité de fissuration
surfacique. Cela n’exprime pas leur état interne.

La distribution de défauts internes dans les dewndes a été réalisée par I'analyse
des données de la tomographie et la distributiotad@sistivité électrique (figure 7.6).
Dans les images de la tomographie (figure 7.6(), la couleur rouge indique les défauts
présents dans I'anode, tandis que les autres asugsmnt utilisées pour représenter les
autres constituants de I'anode. Les résultats ranhtjue I'anode fabriquée avec I'agrégat
modifié (155) présente moins de défauts a I'étatque celle fabriquée avec la recette
standard, cette constatation a été inverseée apregidson (plus de défauts dans I'anode
fabriquée avec l'agrégat modifié que I'anode stamidaCela explique que d’avoir une
densité élevée peut causer des stress pendantmipaction (transformé sous forme de
fissures pendant la cuisson avec un taux de clgrufdativement éleveé).

La distribution de la résistivité électrique donrgge les images (b) et (d) de la
figure 7.6 montre la qualité des anodes de test soe échelle de couleur. La couleur
rouge pour des endroits avec une résistivité éldeéeones avec moins de résistivité sont
indiquées par la couleur jaune et celle de coudire pour les régions de faible résistivité
électrique. L’étude montre que I'anode cuite fabég avec I'agrégat modifié est un peu
plus résistive que celle standard (figure 7.6-(@@ci peut étre di a la présence des
fissures détectées par la tomographie. Au conjrait&tat cru I'anode standard présente

plus de défauts que celle fabriquée de I'agrégatiingo voir la figure 7.6-(c))
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Figure 7.6: Effet de I'agrégat sur la qualité dasdes. Analyse tomographique : (a)
anode standard, (c) anode avec agrégat modifsérilition de la résistivité électrique :

(b) anode standard, (d) anode avec agrégat raodifi

7.3.2 Effet des mégots

La production des anodes avec différents pourcestdg mégots (104 et 35, voir le
tableau 7.1) permet de donner la possibilité derdmy I'effet de ce paramétre sur le
pourcentage de défauts, la résistivité électritmelensité apparente, la densité optique et

la densité de fissuration surfacique. La figure(a){ (b), (c), (d) et (e) illustre la situation.
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Figure 7.7 : Effet des mégots. (a)-(b) % de dé&faternes et résistivité électrique des
anodes crues et cuites respectivement, (c)-(dpieapparente et densité optique des
anodes crues et cuites respectivement, (e) delesiiésuration surfacique des anodes

cuites.
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La figure 7.7-(a) montre les résultats de l'effedsdmégots sur la reésistivité
électrique et les défauts a I'état cru; I'ajoutrdégots (10 %) n’a pas une grande influence
sur les défauts dans les anodes crues. Tandiagésistivité €lectrique est influencée par
ce parametre. Le fait que le brai a une diffic@téntrer dans les pores présents dans la
partie des meégots constituant I'anode contribueengallement a 'augmentation de la
résistivité électrique. Selon les résultats trouuiEgout de meégots (de 10 %) dans la
matiere premiére n'améliore pas la densité desemaodies (voir figure 7.7-(c)). Il faut
noter que le pourcentage du brai n'a pas été agsaéd le pourcentage du meégot a été
augmenté. Normalement, il faut diminuer la quantiebrai, ce qui augmente la densité.
Généralement, I'effet des mégots sur la densiténi@pe sa qualité.

Généralement, les mégots sont caractériseés parsunfiace dure et une faible
porosité qui entraine une pénétration difficile lwhai dans les mégots. Ces résultats sont
confirmés a travers la mesure de la densité optaguiemontre que I'ajout de mégots
provoque une diminution de la densité (figure €)j-(Cela reste valable pour notre cas, la
densité dépend de la qualité des mégots ajoutes.

Apres la cuisson, l'effet des mégots sur la réststiélectrique et les défauts est
indiqué par la figure 7.7-(b). La quantité de dé&saffissure/pores) dans les anodes cuites
augmente avec I'augmentation du pourcentage destmégela peut étre expliqué par la
différence de propriétés entre le coke frais ehiégots, cette non-homogénéité conduit a
un milieu favorable a la formation des fissurespat conseéquent, a une résistivité
electrique élevée. En ce qui concerne la densité ¢ligure 7.7-(d)), elle reste toujours

meilleure pour l'anode avec moins de meégots (similgour la densité optique).
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L’inspection visuelle des anodes cuites a été farar figure 7.7-(e)). Les résultats
montrent que I'anode avec un pourcentage standardétjots présente beaucoup plus de
fissures surfaciques que celle fabriquée en utiligdus de mégots. Cette technique ne
révele pas la qualité interne des anodes. A cet,dé tomographie et la distribution de la
résistivité électrique ont été employées pour détdes défauts internes.
Les données de la tomographie sont exploitées goaner la distribution des

défauts internes dans les anodes cuites et cregesniages (a) et (c) de la figure 7.8 sont
obtenues en utilisant I'analyse tomographique. sEB&priment les défauts internes (la

couleur rouge) pour deux anodes fabriquées avéareliits pourcentages de megots.
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Figure 7.8 : Effet des mégots sur la qualité dexlas. Analyse tomographique : (a) anode
avec un % de mégots élevé, (c) anode standarttiddison de la résistivité électrique :

(b) anode avec un % de mégots élevé, (d) anadéatd.

Les résultats montrent que I'anode cuite fabrigasax plus de mégots (figure 7.8-
(a)) présente plus de défauts que I'anode standiaate 7.8-(c)). La distribution de la
résistivité électrigue comme technique d’identifica des anomalies a été utilisée. La
figure 7.8-(b) présente une carte de distributiedalrésistivité électrique pour une anode
avec plus de mégots. Comparativement a I'anodedatdn(figure 7.8-(d)), I'ajout des
mégots provoque I'augmentation de la résistivigzitlque due a la présence des fissures

et des pores. Généralement, I'effet des mégotslesumpropriétés de I'anode dépend
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enormément de la qualité des mégots. Xie et sémboohteurs [36] ont démontré dans une
étude sur la relation entre les caractéristiquetadeatiere premiere et les propriétés de
'anode que la réduction (de 25 a 20 %) du pousggntde meégots améliore la qualité

d’anode.

7.3.3 Effet de pourcentage du brai

L'utilisation de trois limites du brai (voir le tedau 7.1), permet de donner une idée
sur I'effet de ce parametre sur la qualité des asodne limite avec une quantité faible de
brai (102) et une autre avec une limite élevée X1@®dis que la derniere est fabriquée
avec un pourcentage standard (35). La figure 7.@tmdes résultats de ces tests. Les
anodes fabriquées avec différents pourcentages radie omt été caractérisées par la
détermination de leurs défauts ainsi que leur tiggés électrique a I'état cru (voir figure
7.9-(a)). Les résultats montrent que I'augmentatianpourcentage de brai entraine une

diminution des défauts pour les cas étudiés dapsajet.
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Figure 7.9 : Effet du pourcentage de brai. (a)%b)Xe défauts internes et résistivité
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surfacique dans les anodes cuites.
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Dans I'anode crue, le brai aide a remplir le videeles particules et les pores dans
les particules. Par conséquent, la résistivitététpe diminue avec 'augmentation du brai
jusqu’a certain niveau. Mais, quand on dépasseveau, I'accumulation du brai entre les
particules augmente la résistivité électrique. @utpvoir ce fait a la figure 7.9-(a) ou
'anode produite en utilisant le taux standard & wvésistivité électrique moins que les
autres anodes. Cela peut étre expliqué par laefaibhductivité électrique du milieu
lorsqu’une grande ou faible quantité de brai efiséé pour la fabrication de 'anode crue.

D’aprés la figure 7.9-(c), la densité optique ed&nsité apparente montrent que
I'utilisation d’'un pourcentage élevé de brai emieaune augmentation remarquable de la
densité crue, une quantité suffisante de brai pedaeeremplir le vide dans I'ensemble
d’anode. Aprées la cuisson, la caractérisation dais anodes a été réalisée a travers la
détermination des mémes propriétés. La densitérapigaet la densité optique conservent
presque la méme tendance que celles avant la nuigore 7.9-(d)), mais 'augmentation
des densités optique et apparente pour le casaileré est minime par rapport a celles
du ca avec du brai standard. L’anode fabriquée awedaible pourcentage présente
beaucoup de défauts (figure 7.9-(b)). Un manquierdierend la matrice faible et facilite la
création des pores et des fissures. Les autres alsades (moyen et fort pourcentage de
brai) présentent presque la méme quantité de defauatis moins que celle avec une faible
quantité de brai. La qualité de ces anodes a @idstgalement évaluée en mesurant la
résistivité électrique. L'analyse des données neogtre I'augmentation du pourcentage de
brai provoque une diminution significative de |aiséivité aprés cuisson. Les résultats de

l'inspection visuelle (fissures surfaciques d'apris figure 7.9-(e)) montrent que
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'augmentation de la quantité de brai peut provodueaucoup de fissures surfaciques,
mais cela ne révele pas la qualité interne. L'anadec un pourcentage élevé de brai
présente une faible résistivité électrique et delda défauts internes, mais une densité de
fissuration surfacique élevée. Cela nous raménenglure que l'inspection surfacique

visuelle ne permet pas d'évaluer la qualité deslasolLes images (a) et (b) de la figure
7.10 montrent un exemple de comparaison entre drases crues : I'une a été fabriquée

avec un pourcentage de brai élevé (a) et I'autngtiégant un pourcentage faible (b).

@ (b)

Figure 7.10 : Résultat d’'inspection visuelle desdms crues fabriquées a différents

pourcentages de brai : (a) quantité de brai éldb¢euantité de brai faible.

La figure 7.10-(a) montre la présence de plusiégssires réparties sur la surface
de l'anode. Cette anode est fabriquée en utilisaet quantité élevée de brai. Pendant la
compaction de la pate, le brai entre dans les pores la force exercée sur la pate. Dans
cette situation, on obtient une bonne densité. Maiss la pression, I'excés de brai sort
vers l'extérieur de I'anode en formant des fisswasaciques. La figure 7.10-(b) montre la

surface d’'une anode fabriquée avec une quantitéralerelativement faible. L'inspection
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de cette anode indique qu’elle ne représente aufissire sur sa surface. En outre, sa
densité apparente est tres faible comparativememtla fabriquée avec un pourcentage
élevé. Donc, une quantité déficitaire de brai doane mauvaise qualité d’anode (basse
densité a cause des pores vides provoqués parriguaalu brai) malgré I'absence de
fissures surfaciques. L'utilisation d’'un pourcerdagptimum de brai permet d’obtenir une
meilleure qualité d’anode, tout en minimisant Issiiration et en améliorant la densitée.
Ogden [118] a observé que laugmentation de la tipgarde brai entraine une
augmentation des fissures surfaciques. La quaki® ahodes peut étre améliorée en
employant une quantité optimale de brai. Par coldreque I'anode est fabriquée avec un
deéficit de brai, une mauvaise qualité d’interfabeai-coke) est obtenue. Dans d’autres
travaux réalisés par Belitskus [119] et Coste [1BY résultants de leurs études montrent
que la résistivité d’une anode en carbone varigfoeiction de la composition et les
conditions de fabrication utilisées. Une augmeatstijusqu’a certaine limite, du
pourcentage de brai entraine une diminution dédsstivité électrique.

L’investigation des défauts a été réalisée ensatili la distribution de la résistivité
électrique et les données de la tomographie (woifigure 7.11). Sur la figure 7.11 les
images (a), (c) et (e) sont obtenues en utilisardbgiciel pour traiter les données de la
tomographie pour les trois anodes fabriquées disart différents pourcentages de brai
(faible, moyen et élevé). En observant ces imafmsgmentation de la quantité de brai

dans la matiére premiére conduit a 'amélioratierialqualité de I'anode.
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L’'image (e) montre que I'anode avec un pourcentdgeé du brai ne présente pas
de fissures internes comparativement a I'anodeigaée par un pourcentage du brai
standard (image (c)) qui montre un peu des défRatiscontre, La différence de la quantité
de défauts est claire entre 'anode avec un potagerglevé du brai et celle fabriquée avec
un faible pourcentage, voir les images (a) et @)ladfigure 7.11. En se référant aux
résultats de la distribution de la résistivité &igoe, les images indiquées par la figure
7.11-(b), (d) et (f), représentent une carte destiggé pour les trois limites de brai. Les
résultats peuvent confirmer que l'ajout (pas enésxale brai dans la matiére aide a
améliorer la qualité de I'anode par la diminutiegs diéfauts et de la résistivité électrique.
Un mangue du brai provoque plus des pores qui anigmiela résistivité électrique (image
(b)), laugmentation de la quantité du brai (quenthodérée) aide a remplir les pores. Cela

permet de diminuer la résistivité (image (d) ek ()

7.3.4 Effet du temps de vibration

Le temps de vibration des anodes a un effet coradtke sur leur qualité finale.
Deux anodes ont été fabriquées pour différents seshepcompaction, I'une est vibrée a un
temps standard (35) et I'autre avec un temps detdm plus élevé (101), voir le tableau
7.1).

Les graphes (a), (b), (c), (d) et (e) de la figar&2 montrent I'effet du temps de
vibration sur la densité apparente, la résistieigctrique, la densité optique, les défauts

internes et la densité de fissuration surfacique.
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L’anode fabriquée a un temps de vibration stan@mtdmoins résistive que celle
fabriquée en utilisant un temps de vibration éleRils de compaction entraine plus de
stress dans I'anode. Les deux anodes crues omjuyarés méme quantité de défauts (figure
7.12-(a)). La figure 7.12-(c) montre que le temps a@bmpaction standard peut étre
considéré comme une limite optimale au-dela dedbejul n'y a pas d’amélioration de la
densité. Les deux anodes ont été cuites sous lesesnéonditions. Aprés leur cuisson,
elles ont été caractérisées a nouveau. Les résuti@diguent que la quantité de défauts
trouvés dans I'anode standard est moins imporiguntecelle développée dans I'anode qui
est plus compactée (figure 7.12-(b)). La libératamn stress (les stress accumulés dans
I'anode avec un temps de vibration élevé sont phyrtants que dans celle vibrée selon
le temps standard) durant la cuisson conduit &giisntation de la quantité de défauts
dans I'anode avec un temps de vibration plus élewi, figure 7.12-(b). Cela peut étre
expliqué par la difference de la résistivité éliegte qui reste plus élevée pour I'anode la
plus compactée par rapport a 'anode standard. ©Ogde8] a mentionné que la résistivité
électrigue de I'anode dépend énormément des défiams la structure. Cela est di a la
distribution non homogene de la densité ainsi gufasures et microfissures. En ce qui
concerne la densité des anodes apres la cuisaoa)yse des données montre que I'anode
standard a une densité apparente et une densiigu®pteilleure que pour I'anode
fabriquée avec une compaction plus longue, voiarég7.12-(d). Peut-étre le temps de
compaction optimal pour une meilleure densité edticutilisé pour la fabrication de
'anode standard. Les deux anodes sont inspecigeasllement pour évaluer leur état

surfacique.
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L’investigation montre que I'anode fabriquée avectemps de vibration standard
présente plus de fissures surfaciques que cellégéeie avec un temps de compaction
élevé (figure 7.12-(e)). Cela ne révele pas laitéeahterne ou les analyses des défauts
montrent que la qualité de I'anode standard esilenet. Cela a été confirmé en se
référant aux analyses d'images montrées sur ladigul3. L'image tomographique de la

figure 7.13-(a) illustre l'anode fabriquée avec temps de vibration plus élevé; la

visualisation de cette image monte que I'anodegmtésbeaucoup de fissures et de pores.
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Cela confirme que l'utilisation d’une durée de catipon élevée entraine plus de
défauts apres la cuisson par la libération de stte®es pendant la fabrication. La mesure
de la résistivité électrique vient appuyer cettéeidvoir figure 7.13-(b)); la majorité des
régions de I'anode sont caractérisées par undiv@gi€levée. L'analyse tomographique et
la distribution de la résistivité électrique denkale standard montrent moins de défauts

(voir les images (c) et (d) de la figure 7.13).

7.3.5Effet de pression

L'utilisation de deux limites de pression de cowetma, une faible (99) et l'autre
standard (35), voir le tableau 7.1, il est notéoguh’a pas dépassé la pression standard
pour une raison sécuritaire concernant la limitgiliation de I'équipement. Cette étude a
permis d’analyser l'impact de la pression sur o®ta propriétés physiques (densité
apparente, résistivité électrique, densité optiqamyrcentage de défauts et densité de
fissuration surfacique). Les résultats de cettdetgont illustrés a travers la figure 7.14.

A I'état cru, la mesure de la résistivité électdguour les deux anodes montre que
la diminution de la pression de compaction entraime augmentation de la résistivité. Une
compaction insuffisante donne une anode de mauygas@é. Dans ce cas, le brai pénetre
difficilement entre les particules et dans les ppee qui fait augmenter la résistivité. En
revanche, le pourcentage de défauts évalué pouldles anodes reste similaire (figure
7.14-(a)). Il est tout a fait normal qu'une anodbriquée sous une faible pression de
compaction présente une densité moins forte quamae fabriquée a une pression de

compaction relativement élevée (standard).
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Cette situation se trouve exposée par la figurd-{fcl Aprés la cuisson, les deux
anodes sont caractérisées par la détermination edes |propriétés a I'état cuit.
Contrairement a I'état cru, le pourcentage de défda deux anodes cuites est clairement
différent. L’anode fabriquée avec une pression dmpaction faible contient plus de
défauts que celle fabriquée en utilisant une poesstandard. Une pression insuffisante
pendant la fabrication de I'anode rend la matraiblé et facilite la formation des pores et
des fissures. Le brai n’a plus de contrainte peudévolatiliser. Contrairement a lI'anode
fabriquée avec une pression modérée qui aide taakion des liens entre les particules et
rend le milieu mécaniquement solide (voir la figur&4-(b)). Dans le méme contexte, si
I'anode comporte plus de défauts, sa résistiviéétatjue augmente considérablement, les
pores et les fissures étant considérés comme detmctds au passage d'un courant
électrigue (milieu avec discontinuités). L'anodemgactée sous une pression standard
représente une résistivité électrique moins impbetgue celle fabriquée sous une faible
pression.

D’aprés la figure 7.14-(d), la densité apparentdaetiensité optique des deux
anodes confirment que l'utilisation d’'une pressimiwdérée aide a obtenir une bonne
qualité d’anode. Une faible compaction permet tanttion de pores et de fissures pendant
la cuisson (matrice faible). En se basant surp@tsion visuelle de I'état surfacique des
deux anodes cuites, I'anode standard présente gqdu§issures surfaciques que celle
fabriquée sous une faible pression (figure 7.14-(@us de pression améne le brai a sortir

vers la surface. Pendant la cuisson, la dé-vadatibn de cette partie du brai devient facile
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et crée des fissures surfaciques. L'analyse intdasedeux anodes permet de regarder en

détail leur état réel.

I i o [FGRGRR]

SRR v moyeone [Résisivie e

Anode crue: A99 Anode cuite: A-99 Anode crue; 499  Anode cuite: A99
-]
) B] tg 3 g t|
g g S .
2 = a 8.
g - g - 8 &
a- a A a,
‘Disection ¥ Direction ¥ Direction Y Direction ¥
() (b)
IR \icin: coosc | Plusdense | ERGERRRRGRRR resisivcé moyenne [Résistivité faible]
Anode crue: A-35

Anode cuite: A-35 ~ Anode crue: A-35 ~Anode cuite: A-35

v

-

Ditecﬁnn Y

[hrection £

Direction £

Darection &

Direction 2

Direction Y

i

Dhrection Y | Di!ec:-inn Y
. (€) . . (d) _
Figure 7.15 : Effet de la pression sur la qualéé dnodes. Analyse tomographique; (a)
anode avec moins de pression, (c) anode stan@astribution de la résistivité électrique;

(b) anode avec moins de pression, (d) anode si@dndar

Cela est réalisable par deux techniques, la prengst basée sur la visualisation
des images de la tomographie traitées avec Matléb seconde par la distribution de la
résistivité électrique. Les défauts développés demanodes sont indiqués les images (a)
et (c) de la figure 7.15. Tandis que la distribatie la résistivité électrique est donnée par

images (b) et (d) de la figure 7.15. Les résultatsitrent que I'anode fabriquée sous une
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faible pression a plus de pores et surtout de rigss(figure 7.15-(a)), cela explique la

faiblesse dans la matrice qui favorise le dévelopoe des fissures pendant la dé-
volatilisation. Par contre, celle fabriqguée sous pression standard a une meilleure qualité
(moins de défauts, voir la figure 7.15-(c)). L'aysd des données de la distribution de la
résistivité électriqgue (images (b) et (d) de laufiy7.15) peut prouver que I'anode vibrée
sous une pression standard est meilleure que Gabequée en utilisant une faible

pression. Chaouki et al. [121] ont mentionné qaadde peut subir des contraintes axiales
et radiales. Le but de leur travail était de comgre le comportement mécanique de
'anode pendant la compaction. Gates [122] a moqué l'une des étapes les plus
importantes dans la chaine de production de l'anestel’étape de compaction. Une

mauvaise qualité d’anode peut étre indiquée parfaitde densité et par la présence de

fissures qui provoquent 'augmentation de la réstétélectrique.

7.3.6 Effet du procédé de refroidissement

Trois techniques ont été utilisées pour effecteerefroidissement de trois anodes
crues fabriquées dans les mémes conditions, voitaldeau 7.1. Dans la premiere
technique, I'air forcé (91) a été utilisé commarieyen de refroidissement, tandis que la
deuxieme anode (96) a été refroidie dans un b&audét la derniére anode (35) dans l'air
ambiant. Le refroidissement a été arrété quandetapérature mesurée a atteint la
température du milieu de refroidissement. La car&dtion de ces trois anodes a été
réalisée par la détermination de certaines pr@wiétlles que; la résistivité électrique, le
pourcentage de défauts, la densité optique, laitdemigparente et la densité de fissuration

surfacique. Les résultats de ces tests se troulltesités dans la figure 7.16.
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Le pourcentage de défauts a I'état cru a été évptug les trois anodes. Ce
pourcentage est faible dans I'anode refroidie faar force, il peut augmenter en utilisant
le bain d’eau et encore plus dans I'anode refrgdiel’air libre. En observant la résistivité
électriqgue pour les mémes anodes, on trouve quescedfroidies par I'air libre et I'air
forcé présentent des résistivités électriques plagées que celle utilisant le bain d’eau
(voir la figure 7.16—(a)). La résistivité dans Bsodes crues est, généralement, influencée
par les défauts ainsi que par la distribution dai.br

Apres la cuisson, la résistivité électrique et deigentage de défauts ont la méme
tendance pour les trois anodes. Ces deux paranseimesres faibles pour I'anode refroidie
par I'air forcé, mais elles sont un peu plus élsviéesque l'air libre est utilisé comme un
agent de refroidissement, les résultats sont iidgstlans la figure 7.16-(b). Peut-étre il
existe une vitesse optimale de refroidissementasegles crues qui reste indispensable
pour avoir un meilleur refroidissement.

Cette vitesse optimale peut étre réalisée enaniliBair forcé qui donne une vitesse
de refroidissement modérée (située entre la vidsdair libre et la vitesse du bain d’eau).
La qualité des anodes cuites peut étre évaluéaagsant la densité optique et la densité
apparente. A I'état cru, la figure 7.16-(c) montpee la densité apparente pour I'anode
refroidie avec l'air libre est plus dense. Tandig d'analyse tomographique montre une
densité optique élevée pour I'anode refroidie {zar forcé. Généralement, la présence des

impuretés dans la matiere premiere peut affectesidérablement la densité optique.
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Figure 7.16 : Effet du procédé de refroidissem@)t(b) % des défauts internes et

résistivité électrique des anodes crues et cuitgsactivement, (c)-(d) densité apparente et
densité optique des anodes crues et cuites regpent, (e) densité de fissuration

surfacique des anodes cuites.
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La figure 7.16-(d) montre que I'anode cuite refromhr I'air forcé a une meilleure
densité alors que celle refroidie par lair libreegente une mauvaise qualité. D’apres la
littérature, le refroidissement des anodes cruedepbain d’eau est favorable avec une
température du bain autour de 70 °C (dans notrel@dempérature est au voisinage de
20 °C). L’investigation visuelle des anodes a d&féceuée par la détermination de la
densité de fissuration surfacique. Ce parametré g@oner des informations concernant
I'état surfacique de I'anode. La figure 7.16-(epeme les résultats de cette évaluation.
L’anode refroidie par I'air forcé présente une faildensité de fissuration surfacique,
tandis que celle refroidie dans un bain d’eau asiatérisée par une quantité de fissuration
un peu plus prononcée. L’anode refroidie par lilire, quant-a-elle, présente la densité de
fissuration surfacique la plus élevée parmi lestamodes. Cette approche donne une idée
partielle sur la qualité des anodes. L’investigatioterne réalisée par la distribution de la
résistivité électrique et 'analyse tomographig@eitpcompléter I'évaluation de la qualité

de ces trois anodes (voir figure 7.17).
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refroidie par I'air forcé, (c) anode refroidie dansbain d’eau, (e€) anode refroidie par I'air
libre. Distribution de la résistivité électriqué) @node refroidie par I'air forcé, (d) anode

refroidie dans un bain d’eau, (f) anode refroicae fair libre.

Les images (a) et (b) de la figure 7.17 représéntegpectivement I'analyse

tomographique et la distribution de la résistivétéctrique pour I'anode refroidie par I'air
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forcé. Les deux résultats indiquent que cette apoélgente une bonne qualité par rapport
aux deux autres anodes. L'image de la tomographistrée par la figure 7.17-(e), et
I'image de la distribution de la résistivité indépisur la figure 7.17-(f) montrent que cette
'anode refroidie par lair libre est de mauvaiseualit¢ comparativement au
refroidissement par I'air forcé ou dans un bainad’€Au contraire, I'anode refroidie dans
un bain d’eau présente une qualité moyenne, legamdc) et (d) sur la figure 7.17
indiquent l'analyse tomographique et Ila distribotiode résistivité électrique

respectivement.

7.3.7 Impact du taux de chauffage sur la fissuration

Dans le tableau 7.1, une série de quatre anode272@8 et 29) sans mégot sont
cuites a différents taux de chauffages (élevé, moyas et un combiné d’élevé et bas). Les
mémes expériences ont été entreprises avec d'agtrage anodes incluant certains
pourcentages de meégots. Le temps de cuisson délpetadix de chauffage utilisé (voir la

figure 7.18).
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Figure 7.18 : Evolution de la cuisson & différaatsx de chauffage, (a) profils de
température, (b) temps de fonctionnement.

Le temps de cuisson avec un taux de chauffage les$ pas rentable comme
opération industrielle alors que celui correspondann taux moyen et le taux combiné
donnent une durée de cuisson trés proche (1,83 &iffdeence, voir figure 7.18-(b), avec
un avantage pour le taux combiné qui permet degi¥dantement les volatils et donne de
bonnes qualités d’'anode. Par contre, pour la coigssan taux de chauffage élevé, le
dégagement des volatils est rapide, ce qui risquerder des fissures. Les profils de
cuissons pour les quatre taux de chauffages seemnbullustrés par la figure 7.18-(a), ces
profiles montrent que pendant le refroidissementineh des anodes, la diminution de la
température est plus rapide dans le cas du tawhaeffage combiné que dans celui de
moyen. Cela permet de gagner du temps pendarftdedissement si un taux de chauffage
combiné est utilisé. A la fin de I'opération, lesodes sont récupérées pour les caractériser

a nouveau.



219

7.3.7.1 Evaluation de la qualité des anodes sans mégots

La caractérisation de quatre anodes fabriquéesnségsts (26, 27, 28 et 29, voir le
Tableau 7.1) a été réalisée en déterminant plssiguopriétés physiques (densité
apparente, résistivité électrigue et densité opdigat celles de qualité (densité de
fissuration et % défauts). Cela se trouve indigaélg figure 7.19.

Dans cette section, la tomographiqgue n’'a pas @étglayée pour l'analyse des
anodes crues. La figure 7.19-(a) indique la résiétiélectrique pour les quatre anodes
crues, la densité apparente pour ces mémes ansididssrée sur la figure 7.19-(c). Une
différence de deux propriétés (densité apparentésittivité électrique) entre ces quatre
anodes crues a été constatée. L’effet du tawhdeffage sur la résistivité électrique et le
pourcentage de défauts se trouvent illustrés sfiglae 7.19-(b). L'anode cuite a un taux
de chauffage élevé présente beaucoup plus de dédaet celles cuites a des taux de
chauffage moins élevés (bas et combiné). Au cartrlés anodes cuites avec des taux de
chauffage combiné et faible ont une densité plaséd que les autres anodes (cuites avec
un taux de chauffage moyen et élevé), voir la Bgidrl9-(d). La différence dans les
propriétés des anodes crues ne permet pas de made le taux de chauffage combiné a

un effet considérable sur la qualité des anodes.
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Figure 7.19 : Effet du taux de chauffage. (a) t&sié électrique crue, (b) % des défauts et

résistivité électrique des anodes cuites, (c) deérgiparente des anodes crues, (d) densité
apparente et densité optique des anodes cuitegergeité de fissuration surfacique des

anodes cuites.
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L’inspection visuelle de quatre anodes a été faitedéterminant la densité de
fissuration surfacique. Les résultats montrent fmeode cuite a un taux de chauffage
élevé présente beaucoup de fissures surfaciqugsacativement a celle cuite a un taux de
chauffage combiné (voir figure 7.19-(e)).

La figure 7.20 illustre un exemple comparatif eniree anode cuite a un taux de
chauffage élevé, moyen et combiné. La distributiera résistivité électrique et I'analyse
tomographique sont deux méthodes capables de dandestribution des défauts dans les
anodes cuites a difféerents taux de chauffage. kilolition de la résistivité électrique
permet de visualiser les défauts internes pous teaix de chauffage : une anode cuite a un
taux de chauffage éleve, le deuxieme est moyem @trinier est combiné. Voir les images

(b), (d) et (f) respectivement de la figure 7.20.
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Les résultats montrent que les anodes cuites tadrgle chauffage élevé et moyen
(les images (b) et (d)) comportent plus de fissune de défauts par rapport a celle cuite a
un taux de chauffage combiné (image (f)).

Les mémes anodes sont analysées en utilisant lzgtayhie pour étudier le méme
probleme (fissuration, pores). Sur la figure 7.26 images (a), (c) et (e) montrent des
images apres traitement, Les résultats prouventl’'gtigsation d’'un taux de chauffage
élevé (image (a)) donne une anode avec beaucofigsdess par rapport a I'anode avec un
taux de chauffage combiné (image (c)). Raymondl.e{123] ont mentionné que la
formation de macro-fissures pendant la cuissonliésta la libération trop rapide des
volatils qui, a son tour, est liée au taux de cfzgd. Une faible vitesse de libération des
volatils est nécessaire pour éviter la formatios fissures pour une qualité d’anode
meilleure. Généralement, lorsque les propriétéssiggs des anodes crues sont

différentes, la conclusion sur I'effet de taux thauffage sera difficile.

7.3.7.2 Evaluation de la qualité des anodes avec mégots

Les quatre anodes avec meégots (35, 37, 38 et 4d Jevtableau 7.1) ont été cuites a
différents taux de chauffage (élevé, moyen, bametombiné entre élevé et bas). La figure
7.21 illustre les différents résultats de cettelétu

La caractérisation du probléeme de fissuration digss anodes cuites a différents

taux de chauffage a été effectuée.
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La densité de fissuration, la résistivité électeigla densité optique, le pourcentage
de défauts ainsi que la densité apparente sontnaétes pour évaluer la qualité de ces
anodes. A I'état cru, la résistivité électriquig\fe 7.21-(a)) et la densité apparente (figure
7.21-(c)) pour les quatre anodes de test sont urdrentes. L'utilisation d’'un taux de
chauffage élevé (15 °C/h) provoque la formationddéauts (fissures) pendant la dé-
volatilisation, cela donne une anode avec beaudeupssures. Malgré que I'anode crue
utilisée pour I'expérience avec un taux de chadfegmbiné présente plus de défauts que
les autres anodes. Mais le pourcentage des dgbautscette anode devient moins que
toutes les autres anodes apres la cuisson. La raéoake (cuite avec un taux de chauffage
combiné) présente une valeur faible de la résiétéiectrique, voir la figure 7.21-(b). En
revanche, une faible résistivité électrique a étéegstrée lorsqu’'un taux de chauffage
combiné est utilisé; dans ce cas, le dégagementalasls s’effectue d’'une maniere lente
pendant la dé-volatilisation. Par conséquent, direobune anode avec moins de fissures.
En plus, la cuisson avec un taux de chauffage @ewée anode fabriquée avec des mégots
(propriétés differentes que celles de coke fraispv@gue plus de fissuration.
Généralement, l'augmentation du taux de chauffagea@e une augmentation de la
vitesse de libération des volatils qui provoque développement des fissures.
L’augmentation de pression due aux volatils pendarduisson de I'anode provoque un
risque de déformation ou méme d’éclatement lorkadibération des substances volatiles
comme cela a déja été démontré par Wilkening [124].

La présence de la fissuration augmente la résist@lectrique (qui reste tres élevée

dans le cas d'un taux de chauffage moyen). Une eseiqualité d’une anode est peut-étre
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indiquée par la présence de fissures et/ou de pesedeux cas expliquent la présence de
défauts. La quantité d’anomalies dépend de plusieonditions, un taux de chauffage
élevé pendant la cuisson provoque la formatiorisseifes et de pores.

La présence de ces deux anomalies entraine une dbula densité optique qui rend

compte de la matiére dans les objets (figure 7aQ1L-(

Par contre, une meilleure qualité d’anode (faikdéadt et densité optique élevée)
peut étre obtenue en utilisant un taux de chauftagebiné. La densité apparente, qui est
une propriété importante pour les anodes en cash@anété également évaluée pour les
anodes cuites sous diverses conditions. L'anod& cuiun taux de chauffage faible ou
combiné présente une bonne densité apparente pportaa celle cuite a un taux de
chauffage élevé (voir la figure 7.21-(d)). Celafpétie expliqué en se référant aux pertes
provoguées par la vitesse de dégagement des sotlils le cas de taux de chauffage
rapide et par la durée de cuisson (156 heures)ldaras ou un faible taux de chauffage est
utilisé. L’inspection visuelle montre que la quéhtile la fissuration surfacique augmente
qguand le taux de chauffage augmente (figure 7.p14@ libération rapide des volatiles
provogue la formation de fissures surfaciques.défauts internes peuvent étre évalués en

utilisant d’autres techniques.

La distribution de la résistivité électrique et leeldes défauts (analyse
tomographique) pour trois anodes cuites sous dift&rtaux de chauffage (élevé, moyen et
combiné) ont été présentées sous forme d’'imagedaficomparer I'effet de ce parametre

sur la qualité des anodes (voir figure 7.22).
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La comparaison entre ces trois cas montre clairequenl’anode cuite a un taux de
chauffage élevé présente plus de défauts (fig@2 (b)) que celles cuites avec des taux de
chauffage moyen (figure 7.22-(d)) et combiné (fegidr22-(f)). Cela confirme les résultats

trouvés a partir des propriétés mesurées.

Une autre technique a été employée pour détectedddauts dans les anodes
fabriquées ; il s'agit de la tomographie. SelonriEsultats trouvés, I'anode cuite a un taux
de chauffage élevé présente beaucoup de défaguse(fr.22-(a)) comparativement a celle
cuite a un taux de chauffage moyen (figure 7.22-¢c) combiné (figure 7.22-(e)). Cela
peut étre expligué par la formation de fissuresdeypores suite a la sortie violente des
volatils pendant la cuisson sous un taux de chgef@evé. En plus, dans une anode
constituée de coke frais et des mégots (facileodmdr des fissures dans un milieu avec
des propriétés différentes). Les résultats desatravéalisés par Fischer et Killer [125]
montrent que les parameétres de cuisson ont uneeimfe primordiale sur la qualité finale
des anodes. L'utilisation d’'un taux de chauffagevélentraine un taux de rejet (anodes
non conformes) inacceptable et une augmentatiota dmnsommation d’énergie dans
I'électrolyse tandis qu’un taux de chauffage plible conduit a une faible production des
anodes. Les mémes chercheurs sont arrivés a cergplerle taux de chauffage maximum
souhaitable se situe entre 10 et 14 °C/h (cela agpendant de la matiére premiére et des

dimensions de I'anode).
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7.3.8 Niveau de cuisson et fissuration

L'objectif de cette partie est d’essayer de comgrerpendant quelle période de
cuisson, le probleme de fissuration commence aéselapper. Pour cette raison, Six
anodes ont été utilisées (49, 51, 57, 58, 59 etv6D, le tableau 7.1). L'opération de
cuisson a été arrétée a plusieurs niveaux : 200360, °C, 400 °C, 600°C, 800 °C et
1050 °C. Chaque expérience a été arrétée sans tdenpsaintien, a I'exception de la
derniere opération (1050 °C) ayant un temps de tirairde huit heures. Les profils de
température correspondant a ces tests sont emésgistr le biais d’un thermocouple placé
sur la surface de I'anode. La figure 7.23-(a) axpril’évolution de la température pour
chaqgue niveau de cuisson. La durée de chaque erpéra été évaluée. La figure 7.23-(b)

montre le temps nécessaire pour chague niveauiskoou
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Figure 7.23 : Déroulement de I'opération pour d#fés niveaux de cuisson. (a) profils de

la température, (b) durée de cuisson.
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La caractérisation de ces anodes a été faite phtéamination de leurs propriétés
physiques (densité apparente, résistivité élearajudensité optique) et celles exprimant la
qualité (densité de fissuration et défauts). Lesiltats de cette partie sont illustrés sur la
figure 7.24. A I'état cru, les anodes ont des péips (résistivité électrique figure 7.24-(a)

et densité apparente figure 7.24-(c)) plus ou msémblables.

La cuisson a été arrétée, pour chaque expérienoe,niveau bien déterminé. Les
propriétés de 'anode ont été évaluées dans ldddeterminer sa qualité. La figure 7.24-
(b) représente la variation du pourcentage de tEf§pics rouges) et la résistivité
électrigue (pics bleus) apres la cuisson. Les daibpourcentages de défauts sont
enregistrés pour les anodes cuites jusqu’a 200t°@0@ °C. Cela signifie que, a ce
moment-la, il N’y a pas de formation de fissuregeat résistivité électrique est diminuée
par rapport a I'état cru. Le changement d’état ide du solide vers le liquide provoque la
diminution de la résistivité électrique. Par contf@anode cuite jusqu’'a 400 °C est
caractérisée par une résistivité élevée et un patage de défaut qui a augmenté par
rapport a I'état cru. Cela signifie que la formatides défauts commence pendant cette
étape. Cela peut étre expliqué par le fait quadé d®e volatilise au cours de cette période.
La formation de la fissuration par le dégagemeust\a#atils provoque I'augmentation de
la fissuration. L’anode cuite jusqu’a une tempéetde 600°C présente encore plus de

défauts par rapport aux autres anodes, mais avis e résistivité.
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Figure 7.24 : Caractérisation des anodes cuité$éiahts niveaux de cuisson. (a)-(b) %
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densité de fissuration surfacique des anodes cuites
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Au-dela de 400 °C, la matrice de I'anode devienpldes en plus conductrice, cela
entraine une diminution de la résistivité électegé 800 °C et a 1050 °C, les anodes
présentent des pourcentages de défauts et desviEsi®lectriques similaires, mais moins
importantes que celle relatifs a 600 °C. On peuwt due le probléeme de la fissuration
commence a se développer au-dela de 300 °C eussuitgusqu’a 600 °C. Il correspond a
la période de dégagement des volatils.

La figure 7.24-(d) illustre la variation de la da@ésoptique (pics bleus) et celle de
la densité apparente (pics rouges) des anodes.cuie deux premieres anodes ont des
densités élevées (jusqu'a 300 °C, la structuréatmdlie n'est pas encore changée), cela
peut étre expliqué par la quantité de défauts gupkis faible dans ces deux anodes. Par
contre la densité optique chute progressivemersgles le niveau de cuisson monte, a
I'exception de 600 °C ou la densité est faible mport aux deux derniéres anodes (
800 °C et 1050 °C). Cela peut étre expliqué parésence des défauts dans cette étape.
Cela peut étre confirmé par la densité apparentdiqunue graduellement avec le niveau
de cuisson tel qu'illustré sur la figure 7.24-(@gden [118] a montré que I'évolution de la
structure et de la densité pendant la cuisson gasgeois étapes. La premiere étape, a une
température inférieure a 300 °C, correspond a uit ppangement au niveau de la
structure et une diminution de la densité. Entr@ 30D et 600 °C, la densité et l'interface
coke-brai subissent un changement considérablededaude 600 °C, il y a une faible
évolution au niveau de l'interface (brai-coke) esservée tandis que la densité reste

presque constante.
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Concernant l'investigation visuelle de la fissusatisurfacique (figure 7.24-(e)). et
d’apres les résultats trouves, les anodes cuisegija 200 °C et 300 °C, ne contiennent pas
de fissures. A ces deux températures, le brai assemcore commencé a se volatiliser suite
a I'absence de fissures. Au-dela de cette étapisdaration surfacique commence a se
manifester, avec une quantité de fissures plus ritapte constatée vers a 600 °C. Cela
confirme encore une fois que le probleme de la &bion de la fissuration se propage
entre 300 °C et 600 °C, ce qui correspond a I'éthpdé-volatilisation.

La qualité de toutes les anodes cuites a diffémeivisaux de cuisson est analysée
en utilisant la distribution de la résistivité élaque et la tomographie. Les données de
cette étude sont illustrées par des images donpgesa figure 7.25. Trois exemples,
donnés a titre de comparaison, représentent certaimeaux de cuisson étudiés
précédemment. Les images (b), (d) et (f) de larégu25 indiquent la distribution de la
résistivité électrique pour des anodes cuites a 0600 °C et jusqu'a la température
finale de cuisson. L'image de la figure 7.25-(b)ntient que 'anode avec un niveau de
cuisson a 200 °C présente des zones de resighigitérique moyennement élevée. Cela
explique que I'anode est encore a I'état cru avee conductivité électrique faible. Par
contre, a 600 °C (figure 7.25-(d)), les volatild déja commencé a sortir, ce qui provoque
des fissures et par conséquent, 'augmentationadegistivité électrique. La derniere

image (figure 7.25-(f)) présente la qualité d’'unede cuite jusqu’a 1050 °C.
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Figure 7.25 : Qualité des anodes a différents niveke cuisson. Distribution de la
résistivité électrique, (b) niveaux de cuisson @ 20, (d) a 600 °C et (f) & 1050 °C.

Analyse tomographique : (a) niveaux de cuisson®°g0) (c) & 600 °C et (f) a 1050 °C.
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Les résultats montrent qu'a ce niveau de cuiss@modle est devenue plus
conductrice que les anodes précédentes ; ce cdaitarune anode moins résistive.

L’analyse tomographique est illustrée a traversresges (a), (c), (e), de la figure
7.25. L'anode cuite jusqu’a 200 °C (figure 7.25r(a)moins de défauts. a ce stade de
cuisson, la dé-volatilisation n’as pas encore conuée Au contraire, les anodes cuites
jusqu’a 600 °C et 1050 °C indiquées par les ima@@set (e) de la figure 7.25

respectivement présentent plus de défauts par ralepo état initial (cru).

7.3.1 Corrélation entre les propriétés de I'anode et la galité des anodes

Les anodes ont été caractérisées par la déteronnadi leurs propriétés physiques
(densité apparente, résistivité électrique et dérmgitique). L'évaluation de la quantité de
défauts présente dans chaque anode permet de dornielee globale sur leurs qualités.

Les graphes (a) et (b) de la figure 7.26 montr@wnariation des défauts en fonction
de la résistivité électrique correspondante posiraleodes crues et cuites, respectivement.
Les résultats montrent que les faibles résistivgtag enregistrées lorsque I'anode a moins
de défauts (pour les anodes cuites) tandis quareses caractérisées par la présence
d’'une quantité considérable de défauts ont tendanaevoir des reésistivites élevées.
Généralement, les pores ou les fissures sont dmésidcomme des obstacles
(discontinuite) au passage du courant. Cette siuatonduit a une anode avec une
résistivité électrique élevée. Au contraire, lorsge anode est caractérisée par une faible

guantité de défauts, sa densité optique est pargdgr(moins de vide).
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Figure 7.26 : Corrélations entre les propriétéBatede et les défauts internes. (a) et (b)
défautsvsrésistivité dans les anodes crues et cuites régpemnt, (c) et (d) défauts
densité optique dans les anodes crues et cuitesategeement, (e) et (f) défawts densité

apparente dans les anodes crues et cuites regreehv.
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Cette méme propriété peut étre augmentée lorsquedfauts diminuent, figure
7.26-(c) et (d) des anodes crues et cuites, ragpawnt). Généralement, la densité des
anodes crues en fonction de défauts n’est paschaee.

Habituellement, la relation qui relie la densitpamnte aux défauts des anodes a
une tendance linéaire. Lorsqu’'une anode possedectep de défauts, sa densité
apparente est relativement faible (plus de poredeofissures) contrairement a, une anode
avec une faible quantité de défauts, pour laqueldensité apparente est élevée. Cela est
approuveé par les résultats illustrés sur la figiu26-(e) pour les anodes crues et par la

figure 7.26 -(f) pour les anodes cuites.

7.3.2Mesure de la résistivité électrique pendant la cuson a différents taux de

chauffage

Plusieurs anodes sont fabriquées sous les mémedgions d’opération et avec la
méme matiere premiere. Quatre anodes (35, 37, 88, efoir tableau 7.1) ont été utilisées
pour mesurer la résistivité électrique pendantdewissons en utilisant différents taux de
chauffage (élevé, moyen, faible et combiné). Laureslu voltage pour plusieurs points
(répartis sur la surface de I'anode d’apres larégid.4-(b)) des deux cbtés de I'anode
permet d’estimer la résistivité électrique en faispasser un courant électrique de 5
amperes. Les mesures ont été faites a plusieunsespau fur et mesure que la cuisson
avancait. La moyenne des quatre cas d’évolutiola désistivité électrique et leurs écarts
types pour les différents taux de chauffage uslipéndant la cuisson sont illustrés et

présentés sur le méme graphique (voir la figur&)7.2
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L’évolution de la résistivité électrique moyenneupdes différents taux de
chauffage est illustrée par la figure 7.27. Le wuigdique I'évolution de la résistivité
électrique pour un taux de chauffage élevé tanaksle bleu est pour un taux de chauffage
moyen, les taux de chauffage faible et combinét seprésentés par les courbes en vert et
en violet, respectivement. Les résultats pour Bsxtde chauffage moyen et faible

montrent qu’il y a deux étapes ou la résistivisugmente.

5 =o—Moyen —l-Elevé Faible =< Combiné : élevé-bas-élevé

s
RN\

y e

Résistivité électrique relative

O T T Y ¥ U
0 200 400 600 800 1000 1200
Température de cuisson (°C)

Figure 7.27 : Evolution de la résistivité électegmoyenne en fonction de la température
de cuisson pour différents taux de chauffage, rodevé, bleu : moyen, vert : faible,

violet : combiné.

La premiere augmentation se situe entre 130 °G2t’C et ce, pour les deux taux
de chauffage moyen et faible, qui peut étre exgligpar la faible augmentation de la
température de cuisson par rapport aux deux aw@es(élevé et combiné) qui sont
relativement rapides et pour lesquels cette augatientn’est pas observée. La deuxieme

augmentation de résistivité, qui est aussi la seuggnentation observée pour les autres cas
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de taux élevé et combiné, correspond a un intervadl température entre 290 °C et
360 °C, qui représente la phase de dévolatilisadione partie du brai qui provoque la
formation des fissures et par conséquent, une augiien de la résistivité électrique. Ce
phénomene a été observé pour tous les taux defabautitilisés dans cette étude.
Andrésen et al. [126] ont indiqgué dans une étudelasuévolatilisation du brai qu'une
légere perte de masse se produisait avant 300r$Guion taux de chauffage modérément
lent était utilisé. Une perte significative de reatis volatiles se produit au-dela de 300 °C
avant l'apparition rapide de formation de la mésspha 400 °C. A 450 °C, la formation de
mésophase est presque complete.

Si I'expérience a été regardée aussi en fonctiotedys, la durée dévolatilisation
pour un taux de chauffage faible prend plus du &refle commence apres 18 heures de
cuisson et peut durer 13 heures. Tandis que Is@uig un taux de chauffage combiné les
volatiles commencent de sortir apres 24 heuresutsan et continuer pour 6 heures. Une
durée de 5 heures de dévolatilisation a été enrégikrsqu’un taux de chauffage moyen a
ete utilisé (les volatiles commencent de sortireapR3 heures de cuisson). Lors de
I'utilisation d’'un taux de chauffage élevé, la deide dévolatilisation est courte (4 heures),
la libération des volatiles commence en retardg@@b heures de cuisson) par rapport aux

autres taux de chauffage.

7.4 Effet des parameétres d’opération sur la qualité desnodes (laboratoire/usine)

Plusieurs tests d’'investigation du probléme deufs$son dans les anodes en

carbone ont été réalisés, soit au niveau industieldans le laboratoire. L’objectif
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principal de ces travaux est didentifier I'impade différents parametres (matiere

premiere, procédes de fabrication et phase dean)issir la qualité finale de ces anodes.
Une synthése globale des résultats de ces étutlesl'amdustrie et le laboratoire

est nécessaire. Ce rapprochement permet de doneerdée détaillée et complete sur

I'effet de chaque paramétre dans la chaine de ptmstude ces anodes. En plus, cela

permet de connaitre la gamme d’influence de cesmpatres de fonctionnement pour une

optimisation future.

1. La matiere premiere : la préparation de la pate@ssidérée comme la premiére étape
qui influence la qualité des anodes. Deux pararmé&ing été étudiés dans cette phase. Il
s’agit des pourcentages de meégots et de brai.dsedtats montrent que trop de mégots
dans la matiere premiere provoquent une augmentdéda fissuration. Le méme test
a été fait au niveau industriel ; en augmentanguantité de mégots, les anodes
développent plus de fissuration. Au laboratoirgguimentation (d’'une maniére
modérée) du brai dans les anodes probablementaaigméliorer leur qualité. Au
niveau industriel, la source du brai a une inflleenon négligeable sur la qualité finale
des anodes. Cette influence peut étre due a laasitigm chimique du brai utilisé.

2. Le procédé de fabrication : il est la deuxieme @&tdans la chaine de production des
anodes. Selon les expériences effectuées, le telmpgibration et la pression de
compaction ont une influence sur la qualité desdascen carbone. Que ce soit au
niveau industriel ou en laboratoire, 'augmentatd® ces deux parametres en exces

provogue une mauvaise qualité d’anodes (beaucotipsilees sont formees).
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3. La phase de cuisson : elle est considérée comrderfaere étape dans la fabrication
des anodes. Les tests effectués dans l'usine (dtes étape) montrent que le niveau
de cuisson dans l'alvéole a un impact considérahbtel’apparition de fissures. Au
niveau du laboratoire, I'étude de leffet du tauwe dhauffage indique que
'augmentation de ce parametre entraine plus deirfes. La meilleure qualité d’anode

a été obtenue en utilisant un taux de chauffagebawm

7.5 Conclusions

Ce chapitre était consacré a la présentation degltaés de plusieurs anodes
fabriquées avec différentes matiéres premieresu diverses conditions. Cela est dans
I'objectif de connaitre I'effet de différents paratres sur le probleme de la fissuration.

Certains parametres sont controlés par les matigremieres (mégots, brai et
fractions des particules). L'utilisation d'un poantage élevé de meégots provoque des
défauts. L’augmentation (quantité modérée) de lantie de brai aide a améliorer la
qualité des anodes. Les procédés de fabricatioret@ntontrolés par le temps de vibro-
compaction, la pression et le procédé de refradment. Les résultats indiquent que la
quantité de défauts augmente lorsque le tempslatatiin dépasse celui correspondant a
une anode standard. En ce qui concerne la predsi@mampaction, une mauvaise qualité
des anodes peut étre obtenue en utilisant une igmegssuffisante. Parmi les trois
techniques de refroidissement (air libre, air foetébain d’eau), une meilleure qualité
d’anode est le résultat de l'utilisation d’'un reffissement par l'air force.

Certains autres parametres du procédé de cuiszox ¢e chauffage et niveau de

cuisson) qui ont un impact sur la fissuration ogd&lément été analysés. L’étude montre
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que l'utilisation d’'un taux de chauffage combiné&met d’avoir une bonne qualité d’anode
comparativement a un taux de chauffage élevé. éfate cuisson aux différents niveaux
de cuisson a permis la possibilite d'identifiertdge dans laquelle la fissuration se
développe. Les propriétés des anodes et leurdégiflissures et défauts) ont été corrélées.
L’augmentation de la résistivité électrique cormsp a l'augmentation des défauts
internes. La densité apparente et la densité apsgnt inversement proportionnelles a la
quantité de fissuration.

Le dernier point dans ce chapitre consistait arsui\évolution de la résistivité
électrigue pendant la cuisson. L'étude montre qu’ih toujours une diminution de ce
parametre a I'exception de I'étape de dévolatilisgtou une augmentation de la résistivité
a été enregistréee. Cela est expliqué par le dégagentes volatils qui provoque la

formation de la fissuration.
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Chapitre 8

Conclusions générales et recommandations

8.1 Conclusions

La définition de ce sujet de these a permis d’ésildes objectifs et la mise au point
d’'une méthodologie dans le but de réaliser cesctf§e Une synthese bibliographique a
permis d’analyser les différents travaux réalisassdle méme domaine. Une partie a été
consacrée a l'explication des differentes méthodestechniques utilisées pour la
réalisation de ce projet.

Dans la partie des résultats, la microscopie optigul’analyse d’image sont des
techniques capables de donner des informationia stiructure et sur les mécanismes de la
fissuration d’'un échantillon cuit. Ces informatiorgeuvent étre qualitatives ou
quantitatives. La caractérisation qualitative ([@amicroscopie optique) de la fissuration
présente dans un échantillon a été réalisée en @apes. La premiére étape a consisté a
identifier et a analyser le mécanisme de formatlesa fissures surfaciques. Les analyses
ont permis de conclure que l'origine des fissuressitue au milieu, puis les fissures se
développent et se propagent vers les extrémitésllegd deviennent rétrécies. Dans la
deuxieme étape, I'étude a consisté a comprendreét@anisme de formation des fissures a

I'intérieur de I'échantillon et le sens de leur pagation. Les fissures ont des formes
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différentes (fermées, ouvertes, en forme de Y,oemé de zigzag). Certaines sont méme
localisées dans les particules et d'autres entréréé et le coke. La caractérisation
quantitative a été reéalisée selon plusieurs appschi’'une des approches est la
détermination du pourcentage de fissuration (pppod la surface totale analysée). Une
autre approche consiste a déterminer la distribud® la largeur des fissures le long de sa
longueur. Ce qui permet de donner une idée génsualla formation de ces fissures.

Plusieurs méthodes ont été appliquées pour la téaisation d'une anode crue
industrielle. Certaines propriétés physiques oétdéterminées dans le but d’obtenir une
relation qui les relie avec la formation de la disgion. Les résultats montrent que les
zones les plus denses sont caractérisées par iblersistivité électrique et une porosité
faible. L'application de la technique de distrilmutide la résistivité sur des lignes et des
périmetres de mesures a permis de localiser lessZes plus résistives. La caractérisation
de ces deux zones, a l'aide de la microscopie opty de la technique d’analyse d'image,
a montré que l'augmentation de la résistivité d@shlprovoquée par l'existence des
fissures et des pores.

La caractérisation du probleme de fissuration pessi étre réalisée en utilisant des
techniques qui regardent la structure et la monaiel (microscopie optique et
microscopie électronique a balayage). D’autresé&’@ssent a I'investigation de défauts a
I'échelle réelle (tomographie et ultra-son). Ceshteques donnent des informations sans
destruction des échantillons, et elles permettédeéwtifier, localiser et évaluer les défauts

internes.
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Plusieurs anodes ont été fabriquées dans le lali@aa UQAC dans I'objectif
d’étudier I'impact des différents parametres suprebleme de fissuration. Le procédé de
refroidissement des anodes crues a été simulé eédaltats de simulation ont été validés
expérimentalement. Les profils de température ot mesurés par le biais d'un
thermocouple placé a la surface de I'anode. Cefgeranis de calculer la vitesse de
refroidissement et le stress thermique a la surfigcBanode. Les résultats permettent de
conclure que le type de coke et le temps de congpaatilisés ont une influence sur le
profil de température et par conséquent ont un sifela vitesse refroidissement.

L'impact de plusieurs parametres sur la fissuragoté étudié. L'analyse des
résultats montre que [l'utilisation d’'un pourcentagde meégots excessif provoque des
défauts. Une quantité optimale de brai aide a mganles défauts internes des anodes. En
ce qui concerne les parametres de procédeés, ledtatgésindiquent que les défauts
augmentent lorsque le temps de vibration dépadse dene anode standard. Pour la
pression de compaction, une mauvaise qualité dmdearpeut étre obtenue en utilisant une
pression insuffisante. Parmi les trois techniquesedroidissement (air libre, air forcé et
bain d’eau), celle par air forcé donnait une merequalité d’anode.

Concernant les parameétres de cuisson, un taux deffage combiné permet
d’avoir une bonne qualité d’anode comparativemeninataux de chauffage éleve et
moyen. L’arrét de cuisson aux différents niveawdoané la possibilité d’'identifier I'étape
dans laquelle la fissuration peut se développes @mrélations entre les propriétés de
'anode et celles de la qualité ont été établieaugmentation de la résistivité électrique

correspond a 'augmentation des défauts internes.
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Le dernier point dans cette partie consiste a sui@volution de la résistivité
électrigue pendant la cuisson pour but d’identifeerquelle étape la fissuration se
développe. L’étude montre qu’il y a toujours unenidiution de ce parametre durant la
cuisson a I'exception de I'étape de dé-volatilsatou une augmentation de la résistivité
électrique a été enregistrée. Cela s’explique paetpar le dégagement des volatils qui
provoque la formation de la fissuration.

Une campagne de mesure industrielle sur la quadittanodes a été effectuée ou
les anodes de test ont été fabriquées par difiésemiatieres premieres et sous diverses
conditions. L’analyse des résultats de cette campagdique qu’il y a trois types de
fissures qui peuvent se développer dans les andeleses: des fissures horizontales,
verticales et inclinées. La distribution du probéde fissuration dans les anodes montre
que le type horizontal est prédominant, avec uwalikation préférentielle au milieu de
'anode et dans la partie qui se trouve au-dessimssbouchons. L'effet de plusieurs
parametres sur le probleme de la fissuration @téfié. Au niveau de la matiere premiere,
le pourcentage de mégots reste un parametre ndigesdge qui peut créer la fissuration,
sans oublier la qualité et le type de brai. Dadsape de fabrication des anodes, les
résultats montrent que 'augmentation de temps ideatvon de sept secondes accentue
considérablement le développement des fissuresauthe facteur influencant I'apparition
des fissures est l'utilisation d’'une pression éelags de la mise en forme du bloc d’anode
pendant la compaction de la pate. Dans I'étapeadmuisson, qui est une étape critique

pour le probléme de la fissuration, on peut citeniveau de I'enfournement des anodes
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dans l'alvéole (rangs), qui reste le parametre dorituence est la plus prononcée dans
toute la chaine de production.

En final, la qualité des anodes en carbone pondwstrie d’aluminium dépend de
plusieurs parameétres répartis sur toute la chamepmduction. La minimisation de
probleme de fissuration de ces anodes demande ptimisation des parameétres
d’opération et de cuisson avec l'utilisation d'wgranulométrie et composition compatibles

de la matiere premiere.

8.2 Recommandations

Plusieurs études ont été realisées dans ce pilaates les parties ont le méme
objectif global qui est la compréhension du proldése la fissuration dans les anodes en
carbone et la détermination de I'impact de diffésguarameétres sur ce probléme. A la fin
de ce projet, certains points peuvent étre proposgsne des perspectives de recherche
pour les futures études.

1 Un pourcentage important (20 a 30 %) des mégotsagsaité aux matieres
premieres pour la production d’'une anode en carbbaequalité de ces anodes dépend
fortement de la qualité (hard ou soft) et de langté des mégots utilisés. Une
investigation sur le rapport qualité/quantité deggots dans la recette permettrait
d’améliorer la qualité des anodes en général ehidemiser le probleme de la fissuration
en particulier.

2 Le comportement de l'anode, pendant la compactest, soumis a plusieurs
contraintes (axiale et radiales) sous forme despyes transférées du moule vers la pate de

I'anode qui en mouvement. Dans une telle situati@s, stress se développent dans le bloc
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d’anode. L’évaluation de ces contraintes (axialeadtales) aiderait a donner une idée sur
le stress engendré dans I'anode qui sera transfeooeeforme de fissures pendant la phase
de cuisson.

3 L’évaluation du comportement (€lasticité/plasticiieé la pate pendant la cuisson a
différents niveaux de cuisson permettrait de miearprendre I'évolution des défauts
(poresf/fissures). Cette évolution reste fonctionladéempérature de cuisson. L’étape de
ramollissement du brai reste une phase intéresaaraeacteriser (fissure).

4 L’étude effectuée sur le refroidissement des ancd@ss montre que la technique
avec l'air libre provoque plus de défauts que lgses (bain d’eau et air force€). Un travail
complémentaire d’investigation sur cette technidag libre) serait intéressant pour
comprendre le comportement de I'anode pendanpketke refroidissement a I'état cru.

5 Le refroidissement des anodes crues reste une @raperdiale concernant la
qualité des anodes a cette phase de fabricatioper@ant, 'anode se trouve a I'état
fragile, une telle situation exige une manipulat{transport, déplacement) prudente des
anodes. Le milieu de refroidissement joue un ramlgortant dans la création de stress
dans le bloc d’anode, surtout au niveau de la serfane étude de combinaison de
différentes techniques de refroidissement (airelibair forcé et bain d'eau) serait
intéressante de vérifier I'impact sur la fissuraticCela aiderait a minimiser le stress
thermique et, par conséquent, menerait a une riéduwtbe la fissuration pendant la cuisson.

6 La campagne de mesure réalisée a I'échelle inélstpermet de révéler que la
phase de cuisson reste I'une des étapes predomsndants I'apparition de fissures dans les

anodes. Une investigation plus profonde (distridoutt évolution du profil de température
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dans les anodes et dans le coke de garnissageyeaurde cuisson sur la fissuration
révélerait des informations pertinentes pour diramas fissures.

7 Plusieurs parametres sont pas testés dans ce, getgetjue, la granulométrie en
deétail, les fractions et le type de coke, le dedgécalcination de coke, le type de brai,
I'énergie et la température de malaxage, 'ampéted la fréequence de vibration, etc. Le
test de ces parametres aide de comprendre miepkéleoméne de fissuration dans les

anodes en carbone.
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