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S4chage d'un enduit pigment4 avec application h l'4tude d'une
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P. Bemada et D. Bruneau (*)

L.E.P.T.-ENSAM, Esplanade des Arts et M6tiers, 33405 Talence Cedex, France
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PACS.83.20.Hn Structural and phase changes
PACS.83.70.Hq Heterogeneous liquids: suspensions, dispersions, emulsions, pastes, slurries,

foams, block copolymers, etc.

PACS.47.55.Mh Flows through porous media

PACS.44.90. +c Other topics in heat transfer, thermal and thermodynamic processes

R4sum4. Le sdchage d'un enduit pigmentd h l'usage d'une couche papetiAre est abord6

sous divers aspects cindtiques de sdchage et dvolution temporelle des profils de teneur en eau,

profils de rdpartition de la taille des pores dans la couche s6ch6e, et rdpartition finale d'un liant

hydrophile de la sauce de couchage (amidon). Les cons6quences des conditions de s6chage
sur ces

paramAtres exp6rimentaux sont mises en 6vidence. De plus,les teneurs en eau caract6ristiques de

g61ification et consolidation de la
sauce de couchage sont obtenues par une approche graphique.

Abstract. Paper color coating drying is investigated from several experimental view points
which include drying kinetics and time evolution of moisture content profiles, pore size dis-

tribution in the dried coating, and natural binder (starch) distribution in the dried coating.
A study of the effects of drying conditions on those experimental parameters is carried out.

Furthermore, gelification and consolidation characteristic moisture contents of the coating are

determined using a
graphical approach.

Introduction

Le procddd de fabrication du papier passe par plusieurs (tapes
:

la pite h papier, sous forme

d'une suspension fibreuse, est d6versde en continu sur une trite qui d6fiIe elle s'y 6goutte tout

d'abord sous l'elfet de d4pressions successives produites par des 4I6ments sp6cifiques d'6gout-
tage. Le matelas fibreux ainsi obtenu est ensuite press6,s6ch6, caIandr6 et exp6d16 en imprimerie
aprAs bobinage.

Le produit obtenu peut Atre directement utiIis6 (impression d'un papierjournal, par exemple).
II est peu on6reux mais possAde une surface rugueuse et irr6guliAre constitu6e de fibres cellulo-

siques de diIf6rentes tailles enchevAtr6es les unes aux autres.

II existe un moyen d'am61iorer l'imprimabilit6 du papier et de rendre sa surface trAs homo-

gAne. C'est de recouvrir sa surface d'un enduit, compass en majeure partie de charges min6rales,
de fa&on h boucher l'ensemble des irr6gularit6s de cette surface. Cette op6ration d'enduction

(*) Auteur auquel doit Atre adressde la correspondance (e-mail: bruneau@lept-ensam.u-bordeaux.fr)
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Fig. I. Distribution du rayon des pores dons
une

feuille de papier couchd double face (d'aprAs
Nadeau et al. [2]).

[Pore size distribution in a
dried two-sides coated paper (from Nadeau et al. [2]).]

d'un papier s'appelle couchage du papier. Le papier couch6 obtenu est un milieu poreux h6-

t6rogAne, divis6 en deux parties distinctes

la feuille de papier brute (appe16e aussi papier support ou support de couche), dent l'6pais-

seur est de l'ordre de 100 ~tm, est un milieu poreux dent le rayon des pores est compris entre

et 10 p-m [ii.

L'enduit (appeld
sauce de couchage) ddpos6 sur le papier support forme une couche destin6e

h am61iorer l'imprimabilit6 du papier l'6paisseur de cette couche varie entre 10 et 50 ~tm

suivant la fonction finale du produit. En fin de s6chage,la couche sAche forme un milieu poreux
consolid6 dent le rayon des pores varie entre 0,01 et 0,1 ~tm [2].

De fa&on gAn6rale, deux tailles distinctes de pores caract6ristiques du papier couch6 peuvent
Atre observ6es un exemple est donn6 pour un papier couch6 double face sur la figure 1.

Lors du passage dans la coucheuse-s6cheuse industrielle, une certaine cat6gorie des cons-

tituants solides contenus dans la sauce lies liants)
a une ficheuse tendance h migrer vers la

surface de la couche. Ces ph6nomAnes de migrations des liants au cours du s6chage entrai-

nent des d6fauts dons le produit fini, d6fauts directement pr6judiciables h une bonne qualit6
d'impression du papier (irr4gularit6s d'impression, refus d'encre, etc...).

L'objet de cet article est une 6tude exp6rimentale de la migration d'un liant naturel,l'amidon,

contenu dans une sauce de couchage tars du s6chage de celle-ci. L'influence de l'intensit6 de

s6chage sur la porosit4 de surface des couches sAches obtenues est conjointement abord6e. Dans

ce but, nous pr6sentons, dans un premier paragraphe, Ies diIf6rents ph6nomAnes physiques
qui interviennent au sein de la couche d'enduction Iors du s6chage de celle-ci. Le deuxiAme

paragraphe est consacr6 h la description du systAme exp6rimental mis en ceuvre pour s6cher

des couches de laboratoire, d'6paisseur initiate cm, ainsi qu'h l'interpr6tation des cin4tiques de

s6chage et des 6volutions temporelles des profits d'humidit4 obtenus. Les profits exp6rimentaux
de porosit6 et de r6partition d'amidon au sein de la couche permettent, dans les troisiAme
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et quatriAme paragraphes, de mettre en 6vidence l'importance du d6but du s4chage de la

couche sur l'homog4n4it4 finale de celle-ci. Enfin les conclusions sent 4nonc4es dans le dernier

paragraphe.

1. G4n4ralit4s sur les couches papetikres

1.I. PR#SENTATION DE LA sAucE DE coucHAGE. On peut dAfinir la couche par son but

et sa composition.

Le but d'une couche papetiAre est d'embellir et d'am61iorer certaines caract4ristiques d'un

papier, notamment la finition et l'imprimabilit6 du papier. La composition de la sauce de

couchage comprend quatre 414ments fondamentaux.

L'eau pour Atre appliqu6e sur le papier support brut, la sauce doit Atre suiiisamment

liquide. La quantit6 d'eau pr6sente dans la sauce est mesur4e par une grandeur appe16e teneur

en eau, dent la d6finition est la suivante :
la teneur en eau d'un mat4riau est le rapport entre

la masse d'eau qu'il contient (me) et une masse de r4f4rence qui peut Atre la masse totale de

I'4chantillon humide consid4r4 ou la masse totale de l'6chantillon see (ms). On pane atom de

teneur en eau base humide ou humidit6 (Wb.h.) dans Ie premier cas et de teneur en eau base

sAche ou humidit4 absolue (Wb.s.) dans Ie second

~~'~'~
ms + me

~~'~'
~ ~ ~~'~~

Pour des raisons de cIart6 de I'expos4, nous avons choisi de ne retenir qu'une seule de ces deux

expressions. Dans tout ce qui suit, tous Ies r4suItats concernant Ies calculs ou Ies mesures de

quantit4 d'eau dans la couche seront exprim4s en terme de teneur en eau base sbche, que I'on

notera W. Dans une sauce de couchage, la valeur de la teneur en eau initiate est de l'ordre de

0,54.

La charge, qui donne l'opacit4 et la blancheur h la couche. Elle constitue la structure mAme

de la couche s4chAe et forme une surface poreuse mouillable h l'encre. Ce sent des min4raux

naturels (kaolins, carbonates, etc.)
ou synth4tiques (dioxyde de titane) qui sent compos4s de

particules insolubles dans l'eau leurs diambtres n'excAdent pas le micromAtre. La taille et la

forme de la charge, ainsi que sa masse volumique, vent influencer les transports des diIf6rents

constituants solides et liquide qui prennent place tars du s4chage de la couche.

Un (ou plusieurs) adh4sifs qu'on appelle aussi liants destin4s h faire tenir la charge sur le

support et h assurer la coh4sion de la structure poreuse form4e par la charge. Le but principal
des liants, est de donner au papier couch4 une bonne tenue m4canique, tant au niveau de

I'interface couche-papier, qu'au niveau de la coh4sion m4canique des pigments entre eux. Cette

tenue m4canique sera d'une importance capitale Iors de I'impression de l'encre sur le papier,

en raison des forces d'arrachage que celui-ci subit h ce moment 16. Ces liants sent en g6n4ral
de deux types

. Des liants naturels de type amidon. Du fait de sa structure chimique fortement hydrophile,
l'amidon pr6sente un comportement complexe intimement l16 h sa teneur en eau.

I des

temp6ratures sup6rieures h 60 ° C, une dispersion de grains d'amidon dans I'eau s'6paissit
brusquement l'eau chaude p6nAtre dans le grain d'amidon et le fait gentler. On dit qu'il

y a formation d'un empois d'amidon. Cet empois, en se refroidissant ou en perdant de

l'eau, se g61ifie.



910 JOURNAL DE PHYSIQUE III N°7

. Des Iiants synth6tiques, de type latex qui sent des particules plastiques de dimension de

l'ordre de 0, 5 ~tm. Soumise h un flux d'6vaporation, une solution d'eau et de latex va

former un
film h sa surface au cours du s6chage (ph6nomAne de coalescence des latex).

Des additifs divers comme des dispersants, des modificateurs de viscosit6, des antimousses,

etc.

1.2. COMPORTEMENT DE LA coucHE LoRs Du SLCHAGE. Lors de son passage dans la

coucheuse, la structure intime de la sauce va subir plusieurs changements radicaux, change-
ments induits par les op6rations auxquelles la couche est soumise

:
l'enduction et le s6chage en

particulier, en induisant un flux d'eau et de liants respectivement vers Ie has (flux d'imbibition)
et Ie haut (flux de s4chage) de la couche, vont modifier consid6rablement la structure interne

de la sauce, amenant celle-ci progressivement de I'6tat Iiquide h celui d'un milieu poreux solide

ind6formable.

1.2.I. llvolution de la structure de la couclie au cours du s4cliage. En s4chant la couche

papetiAre perd peu h peu une partie de l'eau qu'elle contient et passe continfiment par trois

(tats successifs
: dtat tiquide, dtat de get, dtat sotide.

1.2.1.1. L'4tat liquide. La sauce est alors un milieu diphasique compos4 d'un Iiquide visqueux
dans Iequel 6voluent des constituants solides de di1f4rentes tailles et formes des pigments, des

liants qui peuvent Atre intimement lids h l'eau (amidon),
ou non solubles dans l'eau (latex).

Lors du s4chage d'une couche, le flux masse d'4vaporation et le flux masse dfi h la p4n4tration
dans le papier support d'une partie de I'eau contenue dans la couche (imbibition), induisent

une diminution de la teneur en eau du milieu Ies mouvements relatifs des constituants solides

de la sauce sent de plus en plus gAn4s et ainsi, la viscosit4 de la sauce augmente.

1.2.1.2. L'4tat de gel. Lorsque Ie s4chage continue, la teneur en eau de la sauce diminue pour

atteindre une valeur caract4ristique Wg, h partir de laquelle la sauce passe de l'4tat liquide
d4sordonn4 h un (tat de gel partiellement ordonn4. Cet ordonnancement s'elfectue h la suite

de la formation, par Ies liants, d'un r4seau tridimensionnel d4formabIe qui retient prisonnier
les pigments. Il est h noter h ce niveau que tout les liants ne participent pas forc4ment dbs le

point de gel h la formation de cette structure de gel.

1.2.1.3. L'4tat solidifi4. La teneur en eau diminue encore au cours du s6chage, pour atteindre

une deuxiAme valeur caractAristique dite critique, not6e Wc. Elle correspond au moment oh Ie

gel (structure tridimensionnelle dAformable) se transforme en une structure solide ind4formable.

Les valeurs de la teneur en eau aux points de gel et critique d4pendent principalement de la

temp4rature locale de la sauce, du type et de la quantit6 de liants, de l'aptitude de ceux-ci h

pouvoir se d4former.

1.2.2. Description succincte des diiS4rents modes de transport de l'eau et des liants. La

d4termination des points de gel et de consolidation d'une sauce revAt un caractbre important

pour la pr4vision de la migration des liants en elfet, Lepoutre et at. [3] suggbrent, avec l'appui
d'exp4riences men4es sur des couches comprenant des liants de types latex, que la migration
de ceux-ci s'elfectue par entrainement par la phase liquide, et ceci jusqu'au point de gel. De

fagon di1f4rente Vanderhoff [4], puis Lee et at. [5] proposent un m4canisme de transport des

Iiants en tant que processus de filtration. Leur description n'exclue pas une migration des liants

jusqu'au point de consolidation (oh tous ceux-ci sont obligatoirement fig4s), si ces derniers sont

de tailles inf6rieures au pores du milieu structur4 qui se construit h partir du point de gel.
Au mode de transport classique de type convectif-dilfusif, peut s'ajouter un processus de

dissolution-d4position des liants. Ce processus suppose que les liant.s auxquels it s'applique sont
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Fig. 2. Influence de l'imbibition sur la migration des liants
vers le haut de la couche Ni/N~

reprdsente ici le rapport entre les concentrations massiques de liants et de charges h la surface de la

couche
en

fin de s4chage (d'aprAs Engstr6m et al. [9]).

[Impregnation influence on binder migration to the top of the coating; Ni/N~ is the ratio between

binder mass concentration and pigment mass concentration at the top of the dried coating (from

Engstr6m et al. [9]).]

solubles dans la phase Iiquide. Au cours du s4chage, la concentration massique locale en liants

dissous augmente dans la phase Iiquide, pour atteindre finalement une valeur qui correspond h

la saturation du Iiquide en Iiants. DAS que cette valeur de la concentration massique en Iiants

est atteinte, Ies liants se solidifient et se d6posent sur les constituants solides les plus proches.
Ce m4canisme de dissolution-d4position a 4t6 utiIis4 par Farkas et al. [6], qui mod4Iisent le

latex comme un
6I6ment soluble dans la phase Iiquide.

Quel que soit Ie point d'arrAt des migrations, les di1f4rents auteurs sus-cit6s s'accordent pour
affirmer que celles-ci s'elfectuent conjointement avec le transport de la phase liquide.

Les sollicitations ext4rieures qui induisent ce mouvement fluide sent au nombre de deux

Ie s4chage sur la face sup4rieure de la couche et I'elfet d'imbibition de I'eau par Ie papier

support. Ce processus d'imbibition est pr4pond4rant juste aprAs la phase d'enduction et devient

n4gIigeabIe au bout de quelques dixibmes de secondes [7]. Son elfet est consid6rabIe sur la

migration des Iiants dans la couche en d4shydratant la partie de la couche situ4e contre

le papier support (base de la couche), l'imbibition aura pour elfet d'amener cette partie de

la sauce plus rapidement au point d'arrAt des migrations [5]. Il s'engage alors un ph6nomAne
physique irr6versible les liants qui ant migr4 darts le papier support au cours de l'imbibition,

se retrouvent bloqu4s dans les macropores qui constituent la structure poreuse de ce support

et ne peuvent plus remonter dans la couche [8]. Ce r4suitat est confirmA par Engstrbm et al. [9]
qui ant montr4 l'influence de la p4n4tration de l'eau dans le support sur le taux de liants en

surface de la couche pour diIf6rentes vitesses de d4filement du papier (Fig. 2).
Sur la figure 2, l'influence de la vitesse de d4filement du papier est prise en compte par le

temps d'arriv4e au premier s4choir (ti) plus ce temps est long, plus la vitesse de d4filement

est faible. On peut noter que le taux de liants h la surface sup4rieure de la couche est une

fonction d4croissante du temps d'arriv4e au premier s4choir. Ce r6sultat peut s'expliquer de la

maniAre suivante lorsque ti est court, le flux d'adh4sifs dirig4 vers le has de la couche et induit

par le ph4nomAne d'imbibition est tout de suite compens4 par le flux de s4chage dirig4 vers le

haut de la couche. Ainsi, une quantit4 importante de liants s'accumule h la surface de s4chage.
Lorsque ti est long, une quantit4 plus importante de iiants est entrain4e dons ie papier support

par elfet d'imbibition, alors que du c0t4 sup6rieur de la couche, le flux de s4chage reste faible.

Ainsi, une grande proportion de liants se retrouve immobilis4e h la base de la couche. Le taux

de liants h la surface sup4rieure en fin de s4chage s'en trouve alors diminu4.



912 JOURNAL DE PHYSIQUE III N°7

En ce qui concerne le transport de i'eau h i'int4rieur de la couche, une majorit4 d'auteurs

dons la litt4rature s'appuient sur ce modAle de transport capillaire pour des teneurs en eau

supArieures h Wc et mAme inf4rieures 11, 7,8,10,11]. Seuls Nadeau et at. [2] et Lepoutre et

at. [3] suggArent que le transport de l'eau peut s'elfectuer par diffusion vapeur ou 4coulement

de film pour des teneurs en eau locales inf4rieures h Wc. Pour ces derniers auteurs, la sauce se

contracte d'un volume (gal h sa perte en eau locale jusqu'au point critique (retrait id4al). Au

dell, la sauce est un solide ind4formable et I'eau 4vacu4e est remplac4e par une phase gazeuse.

Ainsi, dAs que la surface de la couche atteint le point critique, le front de s4chage (d'4quation
W

=
Wc) p4nbtre dans celle-ci.

Vanderhoff et at. [12] semblent se d4marquer de l'id4e g4n4raIe suivant Iaquelle le transport
de la phase liquide par capillarit4 est un facteur pr4pond4rant du transport de l'eau dans la

couche (et de la migration des Iiants par entrainement ou processus de dissolution-d4position).
Les raisons avanc4es sont Ies suivantes

1) Ces auteurs ont montr4 h partir d'un modble exp4rimentaI que la distribution des liants

h la surface de la couche ne dApend pas de la taille des pores autour desquels ils se sont

d4pos4s. Le transport par capillarit4 indique quant h lui que c'est surtout dans les pores de

grandes dimensions qu'il y aurait le plus de migration et done de d4position de liants. Ces

deux observations les amAnent h dire que le transport fluide pr4dominant ne s'effectue pas par

capillarit4.
2) De plus, pour ces deux auteurs, le transport par capillarit4 ne peut avoir lieu que quand

la structure solide de la couche est rigide et ind4formable ii.
e. aprAs le point critique). Or, h ce

moment Ii du s6chage, les Iiants font partie intAgrante de la structure solide et Ieur migration
est impossible. Ainsi, d'aprAs ces auteurs, Ie transport capillaire qui pourrait 4ventueIIement

prendre place h la fin du sAchage de la couche, ne suliit pas h expliquer la migrations des liants.

En ce qui concerne l'4ventualit4 d'un transport capillaire, Ies travaux de Moyne [13] et

Couture [14] sur le s4chage des mat4riaux capillaro-poreux, montrent que l'4coulement par

capillaritA n'est concevable que si le rayon du pore dons Iequel il s'est 6tabIi est au minimum

de l'ordre de grandeur du micron. En elfet, les mol4cuIes d'eau situ4es h une distance inf4rieure

h i ~tm d'une paroi, sent intimement l14es h celle-ci du fait de l'importance des forces de Van der

Waals et 41ectrostatiques dans cette r4gion. L'4nergie n4cessaire pour arracher ces mo14cules

d'eau de la matrice solide et les mettre en mouvement, devient non n4gligeable devant la chaleur

latente de vaporisation de l'eau. Ainsi, dans un pore de rayon inf4rieur au micron, la pression
capillaire ne suflit pas h cr4er l'4coulement.

Les r4sultats report4s sur la figure 1 montrent que les pores de la couche ont un rayon
inf4rieur h 0.1 ~tm. D'aprAs les remarques pr4c4dentes faites sur le lien entre l'4coulement d'un

liquide dans un pore par capillarit4 et le rayon de ce pore, on peut done consid4rer que lorsque
la couche a atteint le point critique, l'4coulement par capillarit4 est impossible. D'autre part,
le processus de transport capillaire pour ces teneurs en eau sup4rieures h Wc nous parait peu
liable. En elfet, pour un milieu liquide ou h l'4tat de gel le concept de perm4abilit4 h l'eau ne

peut Atre justifi4.
En conclusion de cette rapide revue bibliographique, nous retiendrons les points suivants

.
Les transferts d'eau au sein de la couche se font sous forme liquide pour des teneurs en

eau locales sup4rieures h Wc le retrait local est alors id4al (pas de phase gazeuse). Pour

des teneurs en eau locales inf4rieures h Wc, les transferts d'eau se font sous forme de film

liquide ou par diffusion vapeur le retrait est alors nul. Le front de s4chage se d4place

vers l'int4rieur de la couche au rythme de la frontiAre W
=

Wc.

. La migration des liants s'elfectue au mains jusqu'au point de gel. Elle peut se prolonger

pour une partie de ceux-ci jusqu'au point critique.
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Man~n~dtr~ Electrovanne
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~
Thermocouples
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Cloche h vide

(0.I h I bar)

Fig. 3. Repr6sentation sch4matique du montage expdrimental.

[Experimental configuration.]

2. Analyse
en terme de s6chage

:
d4termination des teneurs en eau de gel et de

consolidation de la sauce

Ce paragraphe est consacr4 h une analyse des couches papetiAres en ternle de s4chage. La

d4termination des cin4tiques de s6chage et d'imbibition et des profits de teneurs en eau ambne

h une 4tude fine du couplage entre les di1f6rentes phases de s6chage et la consolidation de la

couche. Les teneurs en eau caract4ristiques de changement d'4tat de la structure de la couche,
I-e- la teneur en eau au point de gel Wg et la teneur en eau au point critique Wc, out pu Atre

mesur6es par m4thode graphique. Certains des r4sultats obtenus sur les couches papetiAres
soot compar4s h ceux obtenus sur des couches plus simples compos4es uniquement de kaolin,
ceci de manibre h d4terminer l'influence de la pr4sence des liants sur le transport liquide dans

la couche.

2.I. PRLSENTATION Du sYsT§ME EXPLRIMENTAL DE SLCHAGE. On a vu prAc6demment
qu'en situation industrielle, l'imbibition de l'eau dans le papier support 6tait pr6pond4rante
darts les premiers instants du s6chage et qu'une quantit6 non n4gligeable de I'eau contenue

dons la couche stair ainsi absorb6e par le support. L'id6e de d6part a done 6t6 de concevoir un

systbme exp4rimentaI qui permet h la fois de s6cher la couche par Ie dessus et de "simuler" ce

processus d'imbibition. Ce systAme est d4crit sur la figure 3 il comporte

. un dessicateur h temp4ratures r4glables fonctionnant h l'aide de deux 4metteurs in-

frarouge moyen,

. une cellule de mesure munie d'un fond poreux permettant, par aspiration, de simuler

l'imbibition de l'eau de la couche par Ie support papier. Cette cellule qui contient les

couches h s4cher est repr6sent4e sur la figure 4,

. une cloche h vide qui, reIi4e h une trompe h vide, permet de descendre h des pressions de

l'ordre de 0,05 bar,
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I Support
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aluminium @ Fond poreux

2 lomt tonque @ Chambre I vide

@ Emplacement de la couche @ Sortie vets la cloche I vide

Fig. 4. Schdma de la cellule employde pour les expdriences de sdchage de couche de laboratoire.

[Schematic of the experimental cell used for the laboratory coating drying experiments.]

. une 61ectrovanne qui, plac4e entre la cloche h vide et la cellule, permet de d4clencher ou

non l'imbibition sous la couche,

. une balance pr4cise h 10~~ gramme prAs qui donne l'4volution de la masse de la cellule

au cours du s4chage,

. un logiciel d'acquisition rel14 h la balance par l'interm4diaire d'une liaison RS232, il

permet l'acquisition de la masse globale au cours du temps.

Le protocole exp4rimentaI r4alis4 lors d'une simulation exp4rimentale d'imbibition peut Atre

d4compos4 comme suit
:

1- Ouverture de la vanne d'entr4e de la cloche h vide. L'4Iectrovanne doit Atre en position
ferm6e, lors de la mise sous vide de la cloche.

2- Ouverture du circuit hydraulique l'air pr4sent dans la cloche h vide est en partie aspir4e

au niveau de la trompe h vide et la pression chute dans la cloche. Des courbes de pression

en fonction du temps sont repr4sent6es sur la figure 5. Pour deux essais di1f4rents, les

courbes sont quasiment identiques et la r4p4titivit4 de la manipulation est assur4e. Au

bout de 20 minutes la pression dans l'enceinte se stabilise h la valeur de 0,05 bar.

3- Une fois la valeur limite de la pression dans la cloche h vide atteinte, on envoie un signal
41ectrique h l'41ectrovanne qui ouvre le circuit d'accAs h la cellule de mesure. En quelques
dixiAmes de seconde, le foible volume d'air contenu dans la chambre h vide et le tube

situ4 en aval de l'41ectrovanne, est AvacuA vers la cloche. De ce fait, la pression inteme de

celle-ci remonte14gbrement pour se stabiliser h une valeur de 0,1 bar.

Pendant la phase de simulation de l'imbibition, les transferts de masse entre le has de la

couche et la chambre h vide qui se font h travers la membrane poreuse, sont consid4rables

du fait des faibles pressions qui rbgnent dans la chambre h vide. Il est mAme possible que

lors d'exp4riences men4es h des temp4ratures relativement 41ev4es, la pression de vapeur

de l'enceinte atteigne la pression de vapeur saturante et qu'un ph4nomAne de vaporisation
de l'eau se d4veloppe h la frontiAre inf4rieure de la couche pendant les premiAres minutes

de l'exp4rience. Le flux masse d'4vaporation induit par cette chute de pression dans

l'enceinte de la cellule est nomm4 par la suite "flux d'imbibition".
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Fig. 5. ivolution de la pression dans la cloche h vide
au cours du temps visualisation de la

rdpdtitivitd des vides imposds.

[Pressure evolution in the vacuum chamber during time; visualization of imposed vacuum
repetitivity.]

4- ArrAt de la phase de vide active par fermeture du circuit hydraulique et fermeture de

l'41ectrovanne. Du fait d'un 14ger d4bit de fuite intervenant au niveau de la liaison entre la

cellule de mesure et le tuyau qui retie celle-ci h l'41ectrovanne, la pression sous le support

poreux remonte naturellement en environ 15 min. Darts tous les cas d'exp4riences r4alis4es

ici, la dur4e de la phase active de vide a 4t6 fix4e h 1 heure, ce qui permet d'obtenir une

perte d'eau par simulation d'imbibition non n4gligeable au regard de celle provenant du

s4chage (voir Fig. 8).

Volontairement, l'4chelle des essais (couches d'4paisseurs de 1 cm) est trAs largement sup4-
rieure h celle rencontr4e sur les coucheuses industrielles (couches d'4paisseur maximale 50 ~tm)

et ce pour une raison simple un des buts de l'4tude exp4rimentale est la d4termination des

profits de teneur en eau et de concentration de liant (ici l'amidon) dans l'Apaisseur de la couche.

En ce qui concerne la rApartition en liants en fin de sAchage, nous pouvons citer les travaux

de Mailly Lejeune [15], qui par une technique d'abrasion a pu d4terminer la r4partition d'un

liants de type latex dans des couches de 6 h 14 ~tm. Par contre, il est h noter qu'il n'existe

actuellement pas de techniques expArimentales permettent de d4terminer en continu des profils
de teneur en eau au cours du s4chage de couches de telles Apaisseurs :

les techniques actuelle-

ment en place amAnent uniquement h mesurer les humidit4s correspondant au point de gel et

point critique de la sauce consid4r4e [3,16]. Ainsi, aria d'obtenir ces profils par une m4thode de

dAcoupe destructive, nous avons choisi d'4tudier des couches 6paisses qui dilfArent assurAment

d'une couche papetiAre r4elle.

Avant de passer aux rAsultats des manipulations, il convient de noter la composition des

sauces de couchage utilisAes lors des essais. Afin de caract4riser l'influence des liants sur les

cin4tiques globales de teneur en eau, sur les propr16t4s de transport liquide dans la couche ainsi

que sur la porositA finale de la couche sAchAe, deux couches de r4f4rence ont 4tA testAes

.
La couche de base compos6e uniquement d'eau et de kaolin (plaquettes d'argiles de dimen-

sion caract4ristique de l'ordre du micron). Les proportions massiques des deux 4lAments

sont 65 % de kaolin et 35 % d'eau.
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.
La couche papetiAre (complAte) dont la composition est la suivante (proportions mas-

siques)
:

57,5 % de matibre min4rale (kaolin + carbonate),

35 % d'eau,

5,75 % de latex,

1,75 % d'amidon.

2.2. PR#SENTATION DES CINLTIQUES DE s#CHAGE ET INTERPR#TATION. Ce paragraphe
est consacrA dans un premier temps h l'analyse du sAchage de la couche, sons simulation d'im-

bibition et h l'interpr4tation des cin4tiques de masse en terme de flux de s4chage. Dans un

deuxiAme temps, le flux d'imbibition cr64 lors de la mise sous vide partiel du fond de la couche

est mis en Avidence.

2.2.1. S4cliage d'une couclie saris simulation d'imbibition. Analyse des ciJ1Atiques de sAcliage
des deux couches de r4f4rence. Les rAsultats exprimAs en terme de cin4tique de s4chage
sont report4s sur la figure 6a. L'influence de la temp4rature de s4chage sur la cin4tique de

s4chage apparait clairement. D'autre part, pour une temp4rature de s4chage donn4e, la couche

de kaolin sAche plus vite qu'une couche papetiAre. La principale di1f4rence de composition des

deux types de couche est que la couche papetiAre contient des liants (latex et amidon) alors que
l'autre n'est compos4e que d'eau et de matibres min4rales (kaolin). Ainsi, les r4sultats mettent

en 4vidence un elfet, provoqu4 par les liants, de ralentissement sur le s4chage de la couche.

L'analyse des figures 6b et 6c, qui repr4sentent l'4volution du flux masse d'eau s'4vacuant de

la couche (masse d'eau au cours du temps) en fonction de la teneur en eau base sAche moyenne
de la couche, not4e ici Wgio, confirme la remarque pr4c6dente et nous permet d'4tolfer notre

interpr4tation

Dans ie cas d'une couche compos4e d'eau et de kaolin les deux phases ciassiques de s4-

chage d'un mat4riau non hygroscopique sont ici mises en 4vidence
:

1- La phase isenthalpe, durant iaqueiie i'eau est 4vacu4e de la couche h flux masse constant.

L'4vaporation s'elfectue h la surface du mat4riau. Cette p4riode existe tant que la surface

du mat4riau est suilisamment aiiment4e en eau.

2- La premibre pAriode de ralentissement qui commence iorsque la teneur en eau globale de

la couche passe en de&h de 0,3 environ. I partir de cet instant, la zone d'4vaporation qui

se trouvait en surface se d4place vers l'int4rieur du mat4riau. La sauce situ4e au dessus du

front de s4chage est consolid4e. La brusque r4duction de la surface effective de transfert

due h une alimentation insuiiisante en eau de la surface de la couche est la cause de ce

ralentissement. Alors qu'en phase isenthalpe c'est l'environnement s4chant qui impose
l'allure de s4chage, dans cette pAriode ce sont les diverses r4sistances aux transferts de la

couche entre le front de s4chage et la surface de celle-ci qui gArent l'allure de la cin4tique.

II est h noter que l'on ne distingue pas nettement de troisiAme phase (classique) de

s4chage caract4ris4e par une nouvelle rupture de pente dans le diagramme Fm(Wgio)
cette absence de diminution brutale du flux masse en fin de sAchage nous permet d'affirmer

que le kaolin n'est pas un mat4riau hygroscopique c'est en elfet un mat4riau sans aliinit4

chimique avec l'eau.
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Fig. 6. Reprdsentation de cindtiques de sdchage. Influence de la tempdrature et de la composition

de la sauce (Wgio est la teneur en eau
globale moyenne de la couche). a) ivolution de la teneur en eau

globale
au cours du temps :

comparaison des cindtiques pour deux compositions de couche dilfdrentes

et deux temp6ratures de s6chage. b) ivolution du flux masse d'eau 6vapor6e
en

fonction de la teneur

en eau globale pour un
s6chage h 60 ° C sans simulation d'imbibition. c) #volution du flux masse d'eau

6vapor6e en fonction de la teneur en eau globale pour un
s6chage h 80 ° C sans simulation d'imbibition.

[On the driing kinetics. The influence of temperature and coating composition (Wgio is the global

coating moisture content). a) Global moisture content evolution during time: kinetics comparison for

two coating compositions and two drying temperatures. b) Mass flux evolution of evaporated water

w.
global moisture content for

a 60 °C drying experiment without any impregnation simulation. c)

Mass flux evolution of evaporated water ~s. global moisture content for an 80 °C drying experiment

without any impregnation simulation.]
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Dans le cas du s4chage d'une couche papetibre on distingue nettement trois p4riodes de

s4chage

1- Une phase durant laquelle le flux masse d'eau 4vapor4e chute. Cette phase se termine

lorsque la teneur en eau globale de la couche atteint la valeur 0,32 (environ).

2- Une phase quasi-isenthalpe (Wgio E [0, 23 0,32]) durant laquelle l'eau est 4vapor4e h

fluk
masse constant.

3- Une deuxibme phase de ralentissement (Wgio E [0 0, 23]) pour laquelle on observe une

nouvelle chute du flux masse.

L'apparition pr4matur6e d'une phase de ralentissement pour des teneurs en eau relativement

41ev6es dans la cas du s4chage d'une couche papetiAre a retenu toute notre attention de par

son caractbre non classique. Elle peut s'expliquer par la pr6sence des liants darts la sauce dbs

le d4but du s4chage, les liants coalescent h la surface de la couche et un film fin se constitue.

Un bilan d'4nergie sur la couche amAne h remarquer que l'6nergie fournie h la couche par unit4

de temps (Ei) sert h la fois h l'4vaporation de l'eau (E+v) et h la consolidation de la structure

lEc)

Ei=E4v+Ec (2.1)

Dans l'6quation pr4c4dente, E+v est l14e au flux masse par la relation E4v
=

FmAH oh AH est

la chaleur latente de vaporisation de l'eau.

Dans le cas du s4chage d'une couche de kaolin, I'#nergie n4cessaire h la consolidation de l'4difice

est n4gligeable dans les premiers instants du s4chage. Ceci peut s'exprimer comme suit :

Fm
=

~
(2.2)

Lors du s4chage d'une couche papetiAre (kaolin + carbonates + liants), l'4nergie consomm4e

lors de la coalescence des liants n'est plus n6gligeable

Fm
=

~ ~
(2.3)

Ainsi, pour une mAme 4nergie fournie h la couche, le flux masse est plus faible dans le cas du

s4chage d'une couche papetibre que pour une simple couche de kaolin.

Pendant cette premiAre phase de s4chage, le film de liants form4 h la surface de la couche

papetiAre s'Apaissit pour finalement gagner progressivement toute la couche pour une teneur en

eau globale de celle-ci Wgio " 0, 32 le ph4nomAne de coalescence des liants est alors termin4

et le flux masse se stabilise I une valeur environ trois fois plus faible que sa valeur initiate.

D4marre alors une phase quasi-isenthalpe classique qui s'interrompt h une teneur en eau globale
(gale environ h 0,23. Cette derniAre valeur de teneur en eau globale qui correspond au d4but

de la phase de ralentissement (p4n4tration du front de s4chage dans la couche) est inf4rieure h

celle observ4e pour une couche de kaolin pure cet (tat de fait peut d'ores et d4jh laisser penser

que la teneur en eau au point critique de la sauce complbte est probablement inf4rieure h celle

de la sauce constitu4e de kaolin et d'eau en elfet, h l'instant off le front de s4chage p4nAtre
dans le mat4riau, la teneur en eau locale au sommet de celui-ci est celle du point critique.

Les trois phases de s4chage de la sauce complAte et les remarques qui y sont assujetties sont

r4sumAes dans la figure 7.
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zone I : phase de coalescence

nine I des liants

zone II phase isenthalpe

zone III phase de solidification

pdndtration du front de sdchage

vets l'intdrieur de la couche

0.23 0.32 W

Fig. 7. S4chage d'une couche papetibre prdsentation des trois phases caract4ristiques.

[Paper coating drying; characteristic steps presentation.

2.2.2. Validation de la simulation exp4rimentale de l'imbibitioJJ. Des cinAtiques de sAchage
h 60 °C et 80 °C, avec ou sans simulation d'imbibition, pour une sauce de couchage sont

repr4sent4es sur la figure 8a.

II est h noter que les deux cin4tiques de s4chage avec simulation de l'imbibition sont beaucoup
plus "accident6es" que les cin4tiques de s4chage pur. Ce ph4nomAne provient simplement de

l'influence du montage exp6rimental sur la mesure de la masse de la cellule. En elfet, l'ordre de

grandeur des flux mesur4s est d'environ 0, 05 gmin~l Dans le cas off l'imbibition est simu14e,
la cellule est rel16e h la cloche h vide par l'interm4diaire d'un tuyau en matiAre plastique. La

moindre action agissant sur l'un de ces trois A14ments est directement pr4judiciable h la qualitA
de la mesure de la masse de la couche. MalgrA toutes les pr4cautions prises, certaines mani-

pulations n6cessaires aux exp6riences n'ont pu [ire 4vit4es
: en particulier les chocs cr44s lors

de l'ouverture et la fermeture de l'41ectrovanne entraine des mouvements ou d4formations du

tuyau reliant l'41ectrovanne h la cellule de mesure. Ces d4formations, mAme infimes, engendrent
h leur tour des efforts qui sont enregistr4s par la balance et ainsi nuisent h la pr4cision de la

mesure.

La premibre s4rie de courbes (Fig. 8a) nous permet de valider ie montage exp4rimentai qui

a 4t4 con&u pour simuler l'imbibition les pertes en masse des couches soot plus rapides quand
l'imbibition est simu14e sous la cellule de mesure. Le fait d'imposer un vide relatif relativement

pouss6 dans la chambre h vide a bier cr44 un flux d'Avaporation non n4gligeabie h la frontiAre

inf4rieure de la couche.

Les figures 8b et 8c font chacune apparaitre trois courbes
:

ie flux masse total en pr4sence d'imbibition ceiui-ci est obtenu directement en pesant la

couche au cours du temps,

le flux masse de s4chage celui-ci est obtenu par pesAe, pour une manipulation de sAchage

sans simulation d'imbibition eIfectu4e h la mAme temp4rature.

le flux masse d'imbibition ce dernier flux est la diIf4rence entre les deux flux sus-citAs.
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Fig. 8. Repr6sentation de cin6tiques de s6chage. Validation de la simulation de l'imbibition in-

fluence de la temp4rature de s4chage sur celle-ci. a) #volution de la teneur en eau globale
au cours du

temps. b) (volution du flux masse au cours du temps pour une temp6rature de s6chage de 60 °C

comparaison du flux total, du flux d'imbibition et du flux de s4chage. c) #volution du flux masse

au cours du temps pour une temp4rature de s6chage de 80 °C
:

comparaison du flux total, du flux

d'imbibition et du flux de s6chage.

[On the drying kinetics. Impregnation simulation validation and influence of drying temperature on

the impregnation simulation. a) Global moisture content evolution during time. b) Mass flux evolution

during time for
a 60 °C drying experiment: comparison of the total mass flux, the impregnation mass

flux and the drying
mass flux. c) Mass flux evolution during time for

an 80 °C drying experiment:

comparison of the total mass flux, the impregnation mass flux and the drying mass flux.
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j
piston

@ dchantillon de couche I
vis de se«a8e

I liaison vls-piston @ cellule de ddcoupe (fixe)

Fig. 9. Schdma du dispositif de ddcoupe d'une couche papetiAre.

[Coating cutting configuration.

Ii peut Atre not4 que ie flux masse d'imbibition est plus important quand la temp4rature de

s4chage est 4iev#e une explication peut Atre recherch4e du c6t4 de l'4volution de la viscosit4

de la sauce en fonction de sa temp6rature
:

celle-ci est une fonction d4croissante ainsi, pour

une dApression fixAe en dessous de la couche, l'eau s'4vacue plus faciiement de ceiie-ci pour un

s4chage h 80 ° C car elle est moins gAn4e par ies constituants solides de la sauce de couchage.

2.3. OBTENTION DE L'#VOLUTION TEMPORELLE DES PROFILS DE TENEUR EN EAU.

D#TERMINATION DES POINTS DE GEL ET CRITIQUE

2.3.i. Le montage exp4rimental. Afin de caract4riser le transport interne de la phase liquide

au cours du s4chage, un proc4d6 exp6rimental permettant la d4termination des profils de te-

neur en eau dans l'4paisseur de la couche a 4t4 mis en ceuvre. Le principe de mesure de ces

distributions de teneur en eau, bas4 sur une m6thode de d4coupe destructive de l'4chantillon,

est dAcrit sur la figure 9.

La couche est tout d'abord plac4e dans le dispositif exp4rimental de s4chage (Fig. 1). Au

bout d'un temps donn4,l'exp4rience de sAchage est stopp6e et la cellule de mesure contenant la

couche est immAdiatement placAe et maintenue dans le systAme de d4coupe grice h deux vis de

serrage (Fig. 9). Un piston dont on repAre la position h l'aide d'une vis microm4trique permet
de d4placer verticalement l'4chantiiion de sauce avec une grande pr4cision et d6termine ainsi

l'4paisseur des tranches d4coup4es par la lame de d#coupe. La cellule ayant 4t4 pr4alablement
l4gArement lubrifi4e, cette op4ration n'induit que de faibles contraintes dans la couche. Chaque

tranche d6coup4e est ensuite pesAe puis placAe dans une Atuve h 80 °C pendant 24 heures pour
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graphique des valeurs des teneurs en eau au
point de gel Wgp pour la couche papetibre (pointil16s) et

Wgk pour la couche de kaolin (trait continu).

[Moisture content profiles for a 60 °C drying experiment without any impregnation simulation; kaolin

coating profiles and paper coating profiles comparison; graphic determination of gel point moisture

content values for
a paper coating (Wgp, dashed line) and kaolin coating (Wgk, continuous line).]
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une dAshydratation complAte. La teneur en eau d'une lamelle est alors donnAe par la relation

W~
=

~~ ~~~ (2.4)
ms~

off m~ et ms~ sont respectivement la masse totale et la masse sAche de la tranche I. L'op4ration
de d4coupe et de pes4e des tranches humides est suiiisamment rapide pour que l'on considbre

qu'elle s'est elfectu4e h l'instant d'arrAt du sdchage de la couche.

2.3.2. R4sultats exp4rimentaux

2.3.2.1. SAchage sans simulation d'imbibition. L'4volution des profils de teneur en eau au

cours du s4chage est pr4sent4e sur les figures 10 et ii, respectivement pour des temp4ratures
de s4chage de 60 °C et 80 °C (manipulation sans simulation d'imbibition).

Afin d'appr4hender l'influence de la pr4sence des liants sur le transport interne de la phase
liquide, deux s6ries de manipulations de sAchage h 60 °C ont 4t4 r4alis4es sur des couches

papetiAres complAtes et des couches compos6es uniquement d'eau et de kaolin. Dans les deux

cas, la teneur en eau initiale a At6 fix6e h 0,55 environ.

L'observation de ces figures amAne trivialement h confirmer que la couche de kaolin sAche

plus vite qu'une couche complAte pour des conditions de sAchage identiques. D'autre part,
l'influence de la temp4rature de s4chage sur l'Avolution temporelle de ces profils est flagrante

de plus, l'absence de simulation d'imbibition se traduit, comme souhait4, par une absence de

s4chage par le has de la couche. ParallAlement au sAchage et h la consolidation, le retrait de la

couche prend elfet dbs le d4but de l'exp4rience. L'4paisseur de la couche diminue au cours du

temps, pour finalement passer de i cm h environ 0,7 cm au bout de 4 heures de s4chage.

Un point important concernant ces figures peut Atre soulign4 h ce niveau pour les deux

compositions de couche, on note l'apparition d'un front de s4chage qui se propage h l'int4rieur

du mat4riau au fur et h mesure du s4chage. La teneur en eau du has de ce front est de l'ordre

de 0,32 dans le cas d'une couche papetiAre (respectivement 0,4 dans le cas d'une couche de

kaolin). Elle ne dApend pas de la tempArature de sAchage choisie dans la gamme de temp4rature

que nous avons 4tud14e (60 °C 80 °C). Elle est repr4sent4e sur les figures 10 et ii, par un

trait continu (couche de kaolin) et discontinu (couche papetiAre). Ce n'est que quand le front
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Fig. 11. Profils de teneur en eau
exp4rimentaux pour un

s6chage h 80 °C
sans simulation d'imbi-

bition pour une couche papetiAre. D6termination de la valeur de la teneur en eau au
point de gel Wgp

(pointil16s).

[Moisture content profiles for a 80 °C drying experiment without any impregnation simulation for
a

paper coating; graphic determination of gel point moisture content values (Wgp, dashed line).
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de s4chage a atteint le fond de la couche, c'est h dire quand la teneur en eau de la couche

papetiAre est presque uniforme, que la couche recommence h perdre de l'eau en
surface ainsi

les transferts d'eau internes autour de cette teneur en eau de palier s'elfectuent plus rapidement

que pour des teneurs en eau sup4rieures (sauce liquide).

I
ces teneurs en eau qui restent relativement 4levAes, les sauces utilis4es sont encore di-

phasiques (liquide-solide). Par consAquent, ce front ne correspond pas h un front de sAchage
caract4ristique de la pAn4tration de la phase gazeuse dans le matAriau les teneurs en eau citAes

ci-dessus ne sont pas les teneurs en eau au point critique des sauces 4tud14es. Dans notre cas,

ce front qui se propage lentement vers l'int4rieur de la couche, mat4rialise la transition de la

couche de l'4tat liquide vers l'4tat de gel. Ainsi, la teneur en eau au point de gel, caractAristique

de la sauce utilisAe peut donc ici Atre d4duite par une simple lecture sur les profils de teneur

en eau Wg~ m 0, 32 pour la couche papetibre et Wgk " 0, 4 pour la couche de kaolin.

L'Atude de la cinAtique globale d'une couche papetibre et d'une couche de kaolin (Fig. 6),

nous a permis de montrer que le flux masse de s4chage chute pour une teneur en eau moyenne

(gale h 0,30 et 0,23 respectivement pour la couche de kaolin et la couche papetiAre. Cette

chute correspond h l'instant oh le front de s4chage p4nAtre dans le mat4riau, I. e. oh la surface

sup4rieure atteint le point critique (caract4risA par une teneur en eau locale Wc). En elfet,

lorsque le front de sAchage est h l'intArieur du matAriau, la vapeur issue de ce front a d'autant

plus de diiiicultA h atteindre le dessus de la couche que l'Apaisseur de milieu consolid4 h travers4e

est grande. Ainsi, plus ce front rentre dans le matAriau, plus le flux masse diminue.

Les profits de teneur en eau correspondant h la teneur en eau moyenne de 0,30 et 0,23 (couche
de kaolin et couche papetibre) sont tracAs sur la figure 12. I l'aide de ceux-ci, la d4termination

du point critique s'elfectue ais6ment en rep4rant la teneur en eau de surface de couche.

Ces profils font apparaitre que la teneur en eau critique de la couche de kaolin (Wck " 0, 28)

est sup4rieure h la teneur en eau critique caract4ristique de la couche papetibre (Wc~ m 0,185

quelle que soit la temp4rature de sAchage). Ces valeurs confortent l'analyse des cinAtiques de

sdchage eIfectu4e au paragraphe 2.2 en elfet, comme nous le suggArions, Wck > Wcp.

2.3.2.2. SAchage avec simulation d'imbibition. L'Avolution des profils de teneur en eau dans

une couche papetiAre au cours d'une manipulation de s4chage avec simulation d'imbibition, a

4t4 report4e sur les figures 13 et 14, respectivement pour des sAchages h 60 °C et 80 °C.
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:
a) des teneurs en eau globales de 0,23 et

0,3 (couche papetiAre et couche de kaolin respectivement) pour un
sdchage h 60 °C ddtermination

des teneurs en eau critiques de la couche papetibre W~p (pointi1l6s) et de la couche de kaolin W~k
(trait continu). b)

une teneur en eau
globale de 0,23 (couche papetiAre) pour un

sdchage h 80 °C

ddtermination de la teneur en eau critique de la couche papetiAre W~p (pointillds).

[Moisture content profiles corresponding to a) 0.23 and 0.3 global moisture content of the paper

and kaolin coating(s) respectively for a 60 °C drying experiment; graphic determination of critical

point moisture content values for
a paper coating (W~p, dashed line) and a

kaolin coating (W~k,

continuous line). b) 0.23 global moisture content (paper coating) for
a 80 °C drying experiment;

graphic determination of critical point moisture content value (W~p, dashed line).]

L'influence de la phase de vide sur le transport liquide est visible sur ces deux figures. En

imposant brusquement une pression faible ~ la frontiAre infArieure de la couche, on crAe un

gradient de pression entre le haul et le has de la couche qui favorise un transport liquide vers

le fond de la cellule. Simultan4ment, on observe que la teneur en eau h l'interface couche-

membrane chute brusquement pour atteindre une valeur stable. Cette valeur qui est maintenue

durant toute la phase de vide, est de l'ordre de la teneur en eau au point de gel (Wg m 0, 32).
Chaque profil provenant d'une manipulation de s4chage di1f4rente, il est flair que la r4p4titivit4
du ph4nomAne observ4 montre bien qu'on n'observe pas 16 les cons4quences d'erreurs exp4ri-

mentales mais plut0t celles de processus physiques importants. Ceux-ci peuvent Atre interpr4t4s
de la fa&on suivante le fait d'imposer une pression de l'ordre de 0,1 bar h la frontiAre inf4rieure

de la couche entr£ne une augmentation brutale des transferts dons cette zone. L'intensit4 des

(changes thermiques et massiques couplAe h un transport liquide peu rapide darts la sauce

provoque alors la chute brusque de la teneur en eau h la l'interface couche-membrane. Celle-ci

atteint alors rapidement sa valeur de point de gel et ne change pas tant que presque toute la

couche n'a pas atteint cette valeur.

Bien que ce ne soit pas notre propos ici, ce r4sultat est primordial pour la mod41isation

des transports de masse au sein de la couche papetiAre il permet de prendre en compte les

(changes massiques entre la couche et la chambre h vide par une condition h la limite de

type teneur en eau impos4e plut0t que flux impos4 ainsi, l'obtention peu pr4cise du flux

masse d'imbibition expArimental n'est pas n4cessaire pour simuler correctement le sAchage
d'une couche papetiAre [17].
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[Paper coating moisture content profiles with our impregnation simulation for
an 80 °C drying expe-

riment.]
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3. Analyse en terme de porosit4 de couche s4ch4es

Lors du s6chage d'un matAriau non consolid4 comme une couche papetiAre, l'intensit6 du flux

de sAchage peut avoir une influence notable sur la structure intime finale du milieu consolidA.

En particulier la porosit4 finale, le rayon moyen et la r4partition de la taille des pores d'un

4chantillon de couche risquent d'Atre alfect6s par les conditions de s4chage impos4es. Or, ces

caract6ristiques g40m4triques de la couche s4ch4e sont des paramAtres d4terminants dans la

qualit4 et l'imprimabilit6 du papier la couche doit Atre suflisamment poreuse pour permettre
l'absorption rapide de l'encre lors de l'impression du papier.

Une s4rie de manipulations exp4rimentales a done 4t4 men4e pour deux configurations de

s4chage et d'imbibition, sur des couches papetiAres de
un centimbtre d'4paisseur, ceci afin de

d6terminer les trois caract6ristiques structurales de la couche consolid4e cit4es ci-dessus.

Avant de passer aux r4sultats h proprement parler, une description du systAme exp4rimental
utilis6 pour les analyses porosim6triques est expos4e.

3.I. PRINCIPE DE LA MESURE Au POROSIMkTRE I MERCURE. L'appareil utilisA pour
l'obtention de la porosit4, du rayon moyen de pores, et de la distribution de la taille des pores

est un porosimbtre h mercure de marque CARLO ERBA, permettant de mesurer des rayons
de pores compris entre 10~~ et 100 ~tm. Le principe de cette mesure est bas4 sur la relation
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Fig. 15. Repr6sentation sch6matique d'un pore de rayon r comprenant une phase liquide (mercure)
et une phase gazeuse. Visualisation de l'angle de mouillage 6.

[Schematic of
a pore (radius r) full of liquid (mercury) and gas. Vizualisation of the wettability angle o-j

donnant la pression capillaire Pc dans un tube de section circulaire droite

Pc
=

Pnm Pm
=

~° ~°~~
(3.1)

oh
r est le rayon du capillaire, a la tension interfaciale, Pnm et Pm les pressions dans la phase

non mouillante et mouillante, b l'angle de mouillage repr4sent4 sur la figure 15.

Une mod41isation de la structure du milieu poreux test6e par un ensemble de capillaires
cylindriques parallAles de rayon r, permet d'4tablir une relation entre le volume de mercure

ayant p4n4tr4 dans l'4chantillon test4 h une pression capillaire donn4e et le rayon des pores
p4n4tr6s. Cette technique donne une idle de la r4partition de la taille des pores sans toutefois

rendre compte de la distribution r4elle. En elfet, le modAle simple de structure utilis4 (r6seau
de capillaires parallbles) influence les r4sultats obtenus pour les r4partitions de tailles de pores.

La proc4dure exp4rimentale est la suivante. De maniAre h acc4der h une gamme de rayon de

pores la plus large possible, deux types d'appareillages sont utilis4s

.
Le premier donne accAs aux macropores, pores dont le rayon est sup6rieur h 7,5 ~tm,

en faisant varier la pression de 10~~ h bar. Dans un premier temps, l'4chantillon de

couche sbche est plac4 dans un dilatombtre h mercure dans lequel le vide est r4alis4 ce

dilatomAtre est constitu4 d'un r4servoir prolong4 dans sa partie haute par un capillaire
calibr6. Dans un deuxiAme temps, la cellule est remplie de mercure, toujours sous vide.

Une fois cette (tape franchie, la s4rie de mesure peut commencer h l'aide d'une vanne

permettant l'arriv4e d'air, la pression est incr4ment4e par paliers dans le dilatomAtre et le

mercure p4nAtre dans l'4chantillon ainsi le niveau de mercure dans le capillaire calibr4

baisse. La pression appliqu4e et le niveau de mercure dans le capillaire comp14tant la

cellule sont rep4r4s manuellement.

.
Lorsque la pression atmosph6rique est atteinte, la cellule est plac4e dans un autoclave.

Progressivement le systAme est entour4 d'huile haute pression faisant office de fluide

interm4diaire pour l'application de la pression de h 4 000 bars. Lors de cette mont4e

en pression, le niveau de mercure dans le capillaire est rep4r6 par une mesure 41ectrique
capacitive que nous ne d4crivons par ici. Cette partie est totalement automatis4e. Elle

permet l'accAs aux pores dont le rayon est compris entre 10~~ et 7, 5 ~tm.
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.
Un logiciel (MILESTON), bas4 sur un modble de capillaires cylindriques est assoc14 au

porosimAtre. Il permet, h partir de la mesure de la quantit4 de mercure qui p4nbtre dans

le mat4riau h chaque palier de pression dans ce mercure, de remonter h la porosit4 finale,

au rayon moyen de pores et la r4partition de la taille des pores dans l'4chantillon test4.

3.2. IITUDE
DE LA POROSITL MOYENNE DES coucHEs.

h I'aide du dispositif expArimental
d4crit pr4c4demment, une s4rie d'exp4riences de porosim4trie sur des couches s4ch4es sous

diff4rentes conditions de s4chage et d'imbibition a 4t4 men4e. Chaque exp4rience consiste en

une analyse porosim4trique de cinq tranches horizontales d6coup4es dons la couche consid4r4e.

Il est possible de comparer la valeur de la porosit4 moyenne d'une tranche d4termin4e h l'aide

du porosimbtre h mercure, h celle de la porosit4 th40rique obtenue h l'aide de la connaissance

de la concentration volumique #c en matiAre solide au point critique. Cette concentration

volumique en matiAre solide ne varie plus au dell du point critique en
elfet, par dAfinition, au

dell du point critique, la sauce est consolid4e et elle ne se contracte plus (retrait nul). Ainsi, en

gardant en m4moire qu'au point critique le milieu est encore diphasique, #c s'exprime comme

suit:

4c
=

/~~ (3.2)

oh p£ et ps sont respectivement la masse volumique de l'eau et la masse volumique moyenne de

la phase solide. MalgrA les migrations d'amidon observ4es, cette dernibre est suppos4e uniforme

daus une couche papetibre car la proportion massique en amidon dans la sauce de couchage
est minime (voir paragraphe 4).

En fin de s4chage, la couche est compos4e de matiAre solide et de phase gazeuse. La fraction

volumique de gaz n'est autre que la porosit4 de la couche (e) et ainsi,

e =
#c (3.3)

Les r4sultats concernant les profils de porositA moyenne mesur4s par porosim4trie au mercure

dans des couches papetiAres soumises h diverses conditions de s4chage sont report4s sur la

figure 16 et compar4s h la valeur de la porosit4 d4duite de la connaissance du point critique.
Le mAme type de r4sultats est aussi trac4 pour une couche de kaolin s4ch4e h 70 ° C.

Ces r4sultats montrent bien l'elfet de fermeture des liants sur la porosit4 finale de la couche.

Ces liants, par leur action sur la charge d'une couche papetiAre, accentuent la contraction de

celle-ci et en diminuent la porosit4 moyenne finale.

De plus, que ce soit pour une couche papetiAre ou une couche de kaolin, la porosit4 moyenne
mesur4e et celle calcu14e h l'aide de l'4quation (3.3) concordent. Ce r6sultat permet notamment

de valider les di1f4rentes d4finitions du point critique suggAr4es dons la litt4rature et utilis4es

pour la dAtermination graphique de la valeur de la concentration critique :
le point critique

est atteint en surface de couche au moment oh la couche papetiAre rentre darts une seconde

p4riode de ralentissement (deuxiAme chute du flux masse). I partir de cet instant, le front de

s4chage p4nbtre dans la couche (apparition d'une phase gazeuse) la partie de la couche situ4e

entre ce front et le sommet de la couche est un solide indAformable.
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Fig. 16. Profils exp6rimentaux de porosit6 au sein de la couche comparaison avec la valeur de la

porosit6 d6duite de la valeur de la concentration volumique
en constituants solides au point critique.

[Porosity profiles in a
dried coating; comparison with the porosity calculated from the critical volume

concentration of solid components.

3.3. i~TUDE DES PROFILS DE R#PARTITION DE TAILLES DE PORES DANS LA COUCHE.

Leg rApartitions spatiale8 de la taille des pores sont reprAsent4e8 en annexe pour une couche

papetiAre s4ch4e avec les conditions de s4chage suivantes
:

* Figure 20 S4chage h 70 ° C sans simulation d'imbibition.

* Figure 21 S6chage h 95 °C sans simulation d'imbibition.

* Figure 22 S4chage h 70 °C avec simulation d'imbibition.

* Figure 23 :
S4chage h 95 ° C avec simulation d'imbibition.

Les tranches sont num4rot4es de 1 (has de la couche) h 5 (haut de la couche). Avant d'4tudier

plus en d4tail ces deux s4ries de figures, il convient de pr4ciser la dAmarche adopt6e pour obtenir

ces courbes les r4sultats bruts qui nous sont donnAs par le logiciel MILESTONE sont traduits

en terme de volume cumulA entrA dons l'Achantillon (V) h une pression donnAe
en fonction du

rayon du pore pAnAtrA h cette pression. En ddrivant ce volume par rapport au rayon (terme
dV/dr trac6 en ordonn4e sur les figures), on obtient la courbe de r4partition spatiale de la taille

des pores.
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I la lecture de ce8 r48ultat8, deux points essentiels peuvent Atre dAgagds

1- Le rayon moyen de pores des 6chantillons est ind4pendant des conditions de s4chage et

d'imbibition. Celui-ci a pour valeur 0, 035 ~ 0, 004 pm.

2- On distingue approximativement deux types de r4partitions di1f4rentes, assoc14es darts

chaque cas h de8 conditions de sAchage et d'imbibition bien prAcises :

.
Lorsque le flux masse local est relativement faible en dAbut de sAchage (avant la gA-
lification locale de la sauce), la distribution des rayons de pore est en forme de pic

ceci traduit une homog4n4itA de la porosit6 de la tranche consid4rAe. Une analyse des

cinAtiques et des Avolutions temporelles des profils de teneurs en eau obtenues pour les

di1f4rentes conditions de s4chage test4es nous a permis de d4terminer les tranches qui ont

subit un
flux masse faible avant leur passage h l'Atat de gel ce sont toutes les tranches

pour un sdchage pur h 70 ° C, les tranches 2 h 4 pour un sAchage pur h 95 ° C, les tranches

2 h 5 pour un sAchage avec imbibition h 70 °C, et les tranches 3 et 4 pour un sAchage

avec imbibition h 95 ° C. En rAsumA, ce sort les tranches qui n'ont, ni subit un fort flux

de sAchage (tranche 5 quand le sdchage s'elfectue h 95 °C), ni subit un flux d'imbibition

(plus
ou moins accentuA selon la tempArature de sdchage du fait de la viscositA de la

sauce), ni subit un drainage par le has du fait de la dilatation thermique de la couche

(tranche 1 pour un sAchage h 95 °C).

.
Lorsque le flux masse local est plus fort en ddbut de sAchage, la rApartition spatiale de

la taille des pores est Ata14e. Cet "4talement" correspond h une forte h4tdrogAn6itA de

porositd de la tranche consid4r4e.

Ces rAsultats montrent que le degrA d'h4tArogAnAitA de la porositA de surface de la couche

est fortement l14 h l'intensitA du flux masse d'Avaporation ou d'imbibition. Ceci est en accord

avec les travaux expdrimentaux de Takase et at. [18] qui proposent un modAle qualitatif pour

la consolidation des couches lors du sAchage. Ces auteurs montrent que lors d'un sAchage
doux, les pigments pr4sents dans la couche s'orientent horizontalement pour former au fur et h

mesure du sdchage, une structure de mieux en mieux organisAe et une couche finale h porosit4
homogAne. Au contraire, lorsque le flux de sAchage est important, les liants forment rapidement

un film de telle sorte que la structure formAe par les pigments se solidifie avant que ceux-ci

n'atteignent leur orientation horizontale. La structure solide est alors fortement d4sorganis4e

ce qui entraine de nombreuses hAtdrogdn6it4s dans la porositA de la couche (voir Fig. 17). Dans

la couche papetiAre utilisAe, les kaolins qui repr6sentent 25 %
en masse de la sauce humide

out des formes de plaquettes et ont donc des diiiicult4s h se ranger uniformAment lors de forts

flux masse locaux. Il n'est donc pas surprenant d'observer un dtalement de l'histogramme de

r4partition de tailles de pores pour de tels flux masse locaux initiaux.

Dans chacun des essais r4alisAs sur une couche papetiAre, l'ordre de grandeur du rayon

maximum des pores de l'4chantillon de couche papetiAre est toujours infArieur au micromAtre

et de plus, la plupart des pores ont un rayon compris entre 0,01 et 0,1 ~tm. D'autres essais

de poros1nl4trie ont 4t4 r4alis4s sur des couches de kaolin sAch4es h 70 °C sans simulation

d'imbibition (Fig. 18)
:

le rayon moyen 4quivalent des pores de la couche de kaolin est alors de

l'ordre de 1, 75 ~tm et 90 % des pores ont un rayon compris entre 0,1 et 2 ~tm l'elfet des liants

sur la fermeture de la couche papetiAre est donc important.
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a) Sdcllage douJc

les charge s ont le romps
surface de la couche de s'orienter horbontalement~

b) Sdchage fort

les liants se gdlifient
rapidement et empriscnnent

C°~~~~~~tS ~~~~~ ~~~~~i~~$~~~

l) Etat initial de la couche

2) Em de la couche aprds le pohlt cri6que

Fig. 17. Sch6matisation de l'6volution de la structure de la couche au cours
du sdchage (d'aprAs

Takase et al. [16]).

[Schdmatization of the coating structure evolution during drying (from Takase et al. [16]).]

Les travaux de Moyne [13] mettent l'accent sur une classification des milieux poreux suivant

la r4partition de la taille des pores qui le constituent. L'auteur met ainsi en 4vidence un

caractAre hygroscopique ou non du mat4riau, caractAre qu'il associe h la taille de pores du

milieu. Dans notre cas, la couche papetiAre n'est constituAe que de pores de rayon inf4rieur au

micromAtre et le matAriau est donc hygroscopique. Dans le cas d'une couche simple de kaolin,
tous les pores ont un rayon compris entre 0,09 et 2 ~tm, et on peut alors considArer que ce

milieu est non hygroscopique. Ce caractbre non hygroscopique de la couche de kaolin a d4jh
At4 vArifiA sur la cinAtique de sAchage (paragraphe 2.2.1).

On aboutit donc h la conclusion que la pr4sence des liants, confAre h la couche un caractAre

hygroscopique que n'a pas une simple couche de kaolin. En particulier les composants hydro-
philes des liants (liants naturels tels que l'amidon) peuvent retenir l'eau sous forme adsorb4e.

Cette eau fortement liAe h la structure intime de la macromolAcule d'amidon devra Atre extraite

de la matrice solide pour ensuite Atre AvaporAe.

4. Analyse de la migrations de l'amidon dans une couche s4chde

Au cours du sAchage, le flux d'Avaporation et le flux d'imbibition induisent une migration
du liquide respectivement vers le haut et vers le has de la couche. Le transport des liants h

travers la couche et en particulier celui de l'amidon, est intimement lid au mouvement de la

phase liquide. Cette migration de liants joue un role non n4gligeable sur la qualit4 finale et

l'imprimabilit4 du papier couch4 ainsi, il nous est apparu important de nous int4resser au

transport d'un liant fortement l14 h l'eau car hydrophile, l'amidon.

Le principe de la m4thode utilis4e pour le dosage de l'amidon dans un 4chantillon de couche

est bas4 sur l'extraction de l'amidon par une solution d'acide chlorhydrique, suivi de la d4termi-

nation de la concentration d'amidon par colorimAtrie h l'iode et mesure au spectrophotomAtre
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dV/dr jrn/m)
1.2

haul de la couche - couche de kaolin

s6chage h 70°C "~~ ~°~~~~ P~P~~~~~

0 8

,

0.6

0 4

0.2 ~

o

o.ooi o.oi o-i i lo

rayon (~m)

Fig. 18. Comparaison des r6partitions spatiales des rayons des pores d'une couche de kaolin et d'une

couche papetiAre sdchds h 70 °C
sans simulation d'imbibition.

[Pore size distribution comparison between a kaolin and a paper coating for a 70 °C drying experiment

without any impregnation simulation.]

UV-visible. Dans ce paragraphe, nous ne donnerons pas de description ddtail14e des dispositifs
expdrimentaux classiques employ4s.

Pour chaque tranche test4e, quatre dosages sont elfectu4s et la concentration retenue est la

moyenne des quatre concentrations obtenues pour les di1f4rents dosages.

Les r4sultats de ces exp4riences de dosage sont report4s sur la figure 19, pour six configura-
tions de s4chage et d'imbibition di1f4rentes. L'abscisse de ces figures est adimensionnalis4e par

rapport h etot (4paisseur de la couche sAch4e) et l'ordonnAe par rapport h Wa~~~ (concentration
massique moyenne en amidon dans la couche considArAe).

Quelle que soit la tempArature de s4chage, une forte proportion d'amidon est pr4sente h la

surface supArieure de la couche en fin de sAchage. Ainsi, il apparait clairement qu'une partie de

l'amidon est transportAe par la phase liquide au cours du sAchage. Ce phAnomAne se produit
mAme pour des conditions de sAchage trAs douces. Pour des conditions plus sAvAres (60 °C et

80 °C), la concentration d'amidon en surface de la couche est croissante avec la tempArature
de s4chage.

L'effet du vide imposA au has de la couche est aussi visible sur les courbes de la figure 19 :

la proportion massique d'amidon en fin de sAchage est en effet supArieure h la moyenne h la

frontiAre infdrieure de la couche, dans le cas oh l'imbibition a At4 simulAe. Le transport liquide
cr4d par le flux d'imbibition dirigA vers le has, entr£ne donc bien une partie de l'amidon vers

la frontiAre infArieure de la couche. Toutefois, du fait que la phase de vide ne dure qu'une
heure, l'influence du flux d'imbibition sur les r4partitions d'amidon en fin d'expArience est

moins visible que celle du flux de s4chage.
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Fig. 19. Profils de concentration d'amidon
en

fin de s6chage dans une couche papetiAre influence

des conditions de s6chage et d'imbibition
sur

le transport de l'amidon au sein de la couche.

[Starch concentration profiles in a
dried paper coating; the drying and impregnation conditions in-

fluence on the starch transport in the paper coating.]
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5. Conclusion

Au terme de cette 4tude exp4rimentale consacr4e au s4chage d'une couche papetibre d'4paisseur
initiale 1 cm, quelques A14ments importants peuvent Atre ddgag4s.

1) l'analyse des cinAtiques expArimentales de sAchage a permis de mettre en 4vidence l'existence

de trois phases de sAchage.

.
Une premiAre phase de ralentissement pendant laquelle le flux masse diminue sensible-

ment. Une analyse comparative des cin4tiques de sAchage d'une couche simple de kaolin

et d'une couche papetiAre complAte, montre que la chute du flux masse est due I la

gAlification des liants dans la couche.

.
Une deuxibme phase qui correspond h une phase quasi-isenthalpe de sAchage et durant

laquelle le flux masse reste constant.

.
Une troisiAme phase h partir de laquelle le flux masse chute h nouveau (deuxiAme phase
de ralentissement) celle-ci ddbute au moment oh la surface atteint le point critique h

partir duquel la structure intime de la couche passe de l'Atat de gel h l'Atat de solide

indAformable. I cet instant, le front de sAchage pAnAtre dans le matAriau et la porositA
finale de la couche commence h se construire.

2) L'Atude sur les cin6tiques d'imbibition a permis de valider le montage expArimental rAalisA

pour simuler l'imbibition.

3) La ddtermination des profils expArimentaux de teneur en eau a permis la mesure des teneurs

en eau caractAristiques des changements d'6tat de la sauce (point de gel et point critique).
4) Une 4tude porosim4trique des couches s4ch6es sous dilfdrentes conditions de sAchage et

d'imbibition a amend h dAterminer l'influence du flux masse sur l'homogAnAitA de la porositA
de la couche plus le flux masse est important en dAbut de sAchage (forte tempArature de

sAchage ou
imbibition), plus la porositA des surfaces de la couche est hAtArogAne.

5) Enfin, l'analyse des profils de concentration massique d'amidon en fin de sAchage a montrA

que l'amidon est transportA par la phase liquide vers les surfaces de la couche, et ce d'autant

plus nettement que le flux masse local imposA par les conditions de s6chage et de simulation de

l'imbibition est AlevA durant le sAchage (quand la sauce n'est localement pas encore gAlifiAe).

Annexe

DAtermination de la rdpartition de la taille des pores dans un enduit de couchage papetier sous

dilfArentes conditions de sAchage (Figs. 20 h 23, pages suivantes).
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Fig. 20. R6partition de la taille des pores dans une couche s6ch6e h 70 °C
sans simulation d'imbi-

bition.

[Pore size distribution in
a paper coating;

a 70 °C drying experiment without any impregnation

simulation.
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Fig. 21. Rdpartition de la taille des pores dans
une

couche s6ch6e h 95 °C
sans simulation d'imbi-

bition.

[Pore size distribution in a paper coating; a 95 °C drying experiment without any impregnation
simulation.]
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Fig. 22. R6partition de la taille des pores dons une couche sdchde h 70 °C
avec simulation d'imbi-

bition.

[Pore size distribution in
a paper coating;

a 70 ° C drying experiment with our impregnation simulation.
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Fig. 23. R6partition de la taille des pores dans une couche s6ch6e h 95 °C
avec simulation d'imbi-

bition.

[Pore size distribution in
a paper coating;

a
95 ° C drying experiment with our impregnation simulation.]
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