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Ces trois années ont été l’occasion de nombreuses collaborations avec toute l’équipe
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Nos quelques réunions nous ont permis d’échanger de manière très sympathique. Elle a
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enthousiasme sur des expériences délicates de contrôle de l’évaporation et lui souhaite

bon vent (et bon courage) pour son stage de DEA. Je me dois, de plus, de remercier

Frédéric Mahe et Alexandre Villedieu qui ont passé quelques jours sur la mesure de Θ
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toire, échangeant sourires et goûters : Christian Barradel, Olivia, Chay, Michel B, Daniel,

Bernard C., Jean-Claude C., Philippe Claudin (je peux dire maintenant que Brassens, à
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1 Introduction 147

1.1 Recouvrir un substrat d’une couche de particules . . . . . . . . . . . . . . 147
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Introduction

Lorsque l’on dépose une petite quantité de liquide sur un solide, deux situations

peuvent se présenter : soit il s’étale complètement (mouillage total, figure 1(a)), soit

il se rassemble en forme de goutte (mouillage partiel, figure 1(b)). Ce phénomène est très

présent dans la vie quotidienne. Ainsi, la pluie ou la rosée laissent de petites gouttes sur

les plantes, les toiles d’araignées, l’herbe (voir figure 21 ) ...

La grande diversité de comportements des liquides déposés sur des solides est due à

l’importance des interactions ou énergies de surface qui dépendent de chaque matériau

(liquide, substrat et air) utilisé. Les molécules de liquide préfèrent autant que possible

être en contact avec des molécules identiques plutôt qu’avec des molécules du gaz ou du

substrat. Par conséquent, augmenter l’interface liquide/solide ou liquide/gaz en étalant

une goutte coûte de l’énergie. Cette énergie est décrite par l’énergie de surface notée γls

pour une interface liquide/solide et γ pour une interface liquide/gaz. Lorsque la goutte

s’étale, l’interface solide/gaz, au contraire, diminue. Il y a alors un gain d’énergie dû à

la tension de surface γsg de l’interface solide/gaz. L’importance relative de ces différentes

énergies permet d’expliquer les différences de comportement. Le paramètre d’étalement

S = γsg − γ − γls permet de décrire ces différences. Si celui-ci est négatif, le liquide a

énergétiquement intérêt à former des petites gouttes, c’est une situation de mouillage

partiel. Si S est négatif, au contraire, le mouillage est total [1].

1http ://www.enseeiht.fr/ douze/photo/macro/ http ://olivier.paris2.free.fr/divers/macro/

(a) (b)

Fig. 1 – (a) Situation de mouillage total : une goutte déposée sur un solide s’étale

complètement. (b) Situation de mouillage partiel : une petite goutte déposée sur un li-

quide forme une calotte sphérique. Son étalement est décrit par la valeur Θ de l’angle de

contact.
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Fig. 2 – Des gouttes dans la vie quotidienne : (a) Gouttes de pluie sur de l’herbe (b)

Gouttes de rosée sur une toile d’araignée

Le contrôle du caractère mouillant ou non mouillant d’un couple liquide/solide est très

important dans de nombreuses applications. Par exemple, pour rendre des vêtements im-

perméables, on recherche des matériaux les plus hydrophobes possible afin qu’une goutte

se déposant sur l’étoffe ruisselle et ne se fixe pas dans les fibres. De la même manière, les

avions sont aspergés de liquides hydrophobes avant leur décollage pour éviter que l’eau

n’adhère à leur carlingue et ne se transforme en givre en haute altitude [2]. Au contraire,

les produits phytosanitaires doivent s’étaler le mieux possible sur les végétaux arrosés (et

limiter ainsi la pollution par ruissellement).

Cette capacité plus ou moins grande d’étalement des liquides est assez bien comprise.

Celle-ci peut, en effet, être caractérisée pour différents couples liquide/solide par l’angle

de contact statique Θ, angle entre le substrat et l’interface liquide/vapeur (voir figure 1).

Pourtant, tout se complique dès lors qu’un écoulement est introduit dans le problème. Il

y a alors une interaction entre la ligne triple (ligne unidimensionnelle qui marque la limite

entre les trois phases solide/liquide/vapeur) et cet écoulement. Cette interaction modifie

la forme de l’interface et en particulier la valeur de l’angle de contact, dynamique cette

fois. Nous verrons que la définition, la modélisation et la mesure de cet angle de contact

dynamique sont loin d’être triviales pour des raisons profondes, liées à l’hydrodynamique.

Or, l’étalement de liquides (coating), qui est très utilisé pour la fabrication d’ob-

jets, met justement en jeu des situations dynamiques. Les pellicules photographiques,

la décoration de cannettes, la fabrication d’autocollants, le traitement du verre pour lui

conférer des propriétés particulières (hydrophobie, anti-reflet, verre sans teint . . .) sont au-

tant de procédés divers impliquant le mouillage dynamique [3]. Les moyens utilisés pour

l’enduisage de solides sont aussi variés que les applications : retirer le substat hors d’un

bain liquide, coucher un rideau liquide d’épaisseur controllée sur le substrat, utiliser des

suspensions des particules à déposer ... Tous ces procédés mettent en jeu une ligne triple

liquide/solide/gaz dont le comportement peut engendrer des hétérogénéités de la couche

finale.

Une autre situation très courante, impliquant elle aussi des lignes de contact dy-
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Fig. 3 – De la pluie sur des vitres : on ne voit plus à travers le pare-brise (a) ou la fenêtre

(b) et (c)

namiques, est celle du ruissellement de liquide. La pluie, par exemple est à l’origine

d’écoulements de films ou de ruisselets liquides sur les vitres ou les pare-brise qui peuvent

être gênants. La figure 32 montre, ainsi, une claire diminution de la visibilité par temps de

pluie. Le ruissellement peut être à son tour utilisé dans le cadre de procédés industriels.

Ainsi dans certains échangeurs de chaleur, un film liquide refroidit le solide sur lequel il

s’écoule. Certains procédés de dessalement de l’eau de mer peuvent utiliser le ruissellement

sur un substrat chaud pour récolter la vapeur débarrassée du sel.

Contexte de ce travail et plan de l’étude Le travail de thèse que j’ai effectué durant

ces trois ans prolonge en partie celle de Thomas Podgorski sur le ruissellement de liquides

en situation de mouillage partiel [4]. Deux sujets, en particulier ont été repris, le premier

lié au coating et l’autre au ruissellement. Un troisième sujet, complètement nouveau, sur

des gouttes de suspension collöıdale a été abordé.

La partie I, ”Angles de contact dynamiques : paradoxes, méthodes et ques-

tionnement” pose les problèmes théoriques et expérimentaux que l’on rencontre dans la

mesure et la définition d’un angle de contact dynamique. Nous avons essayé de poser les

limites de compréhension des lignes de contact dynamiques. De nombreuses questions res-

tent en suspens qui relativisent le travail précedemment effectué et permettent de cadrer

2www.salebete.net/ http ://badplayer.free.fr
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la suite de l’étude.

Le ruissellement de gouttes sur un plan incliné en situation de mouillage partiel avait

été étudié. A l’époque, l’équipe s’était essentiellement intéressée à la forme prise par de

telles gouttes vues du dessus. Il s’avère que lorsque les gouttes ruissellent à une vitesse

supérieure à une vitesse critique, il apparâıt une instabilité à l’arrière, la ligne de contact

s’inclinant pour donner naissance à une singularité en coin. Par la suite, la courbure

s’inverse à l’arrière de la goutte et celle-ci finit par laisser derrière elle un train de petites

gouttelettes. T. Podgorski a étudié les seuils de transition entre ces différents domaines.

De plus, il a montré que l’ouverture Φ du coin était liée à la vitesse U de la goutte par la

relation U sin Φ = cste. Par la suite, N. Le Grand [5] a, à son tour, contribué à ce sujet,

montrant que, contrairement à une idée reçue, l’angle de contact à l’arrière de la goutte

était non nul au moment de la transition vers le coin. Elle a, en effet, été capable d’effectuer

simultanément des vues de dessus et des vues de côté de telles gouttes. La partie II,

”Ruissellement de gouttes”, se concentre sur cette instabilité de la ligne triple qui

engendre des gouttes en coin. Nous avons effectué les premières mesures qui permettent

d’avoir un accès à la structure tri-dimensionnelle de la goutte. Tout d’abord en effectuant

des mesures d’angles de contact tout autour de la goutte et, par la suite, en faisant

des mesures de champ de vitesse. Ces mesures ont, entre autres, abouti à la première

justification de l’observation de Podgorski sur l’ouverture du coin (U sin Φ = cste). De

plus, nous avons pu valider le modèle de la goutte en coin [6].

Un autre sujet abordé avant mon arrivée concerne le ruissellement et la rupture de

films liquides sur un substrat incliné, toujours en situation de mouillage partiel. Podgorski

avait observé des zones sèches, stables, apparaissant dans un film en écoulement. Il a

proposé un modèle de la forme et de l’évolution de ces zones sèches et a pu le comparer

à ses expériences. La suite de ce travail est présentée dans la partie III de cette thèse. La

partie III, ”Arches sèches, archi sèches”, aborde la question des zones sèches dans

un film en écoulement. Ce travail complète celui de Podgorski en exploitant le fait que

la surface sur laquelle on travaille est hystérétique. L’importance de l’histoire des zones

sèches est ainsi mise en évidence. De plus, nous avons pu effectuer les premières mesures

d’angle de contact autour de telles zones, ce qui apporte des informations précieuses pour

la modélisation.

La partie IV, ”Gouttes de suspension collöıdale”, est celle qui se rapproche

le plus du problème industriel de revêtement de surface. L’étude présentée a en effet,

été effectuée à la demande de Saint-Gobain Recherche. Il s’agit d’étudier l’influence de

collöıdes en suspension dans un liquide lors du revêtement d’un solide par des particules

collöıdales par étalement/séchage d’une suspension. La dynamique d’une telle ligne de

contact est, en effet, impliquée dans du revêtement d’une surface et fortement modifiée par

la présence de ces particules en suspension. Le problème a tout d’abord été abordé d’une

point de vue expérimental. Nous avons, en particulier pu mettre en évidence un phénomène

14



TABLE DES MATIÈRES

de stick-slip de la ligne de contact dans certaines conditions par la mise en place de

plusieurs techniques d’exploration : étude de gouttes de suspension, visualisations du

dépôt à l’AFM. Une tentative de modélisation permettant de comprendre les phénomènes

mis en jeu dans le problème est ensuite proposée.
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Première partie

Angles de contact dynamiques :

paradoxes, méthodes et

questionnement
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Chapitre 1

Introduction

Le mouillage a donc de nombreuses applications industrielles puisque ce phénomène

est présent dans de nombreux procédés, en particulier le revêtement de surface (coating).

Deux revues proposées par Dussan [7] et par de Gennes [8] permettent d’aborder l’état de

l’art. Un chapitre de ”Liquid film coating”, écrit par Blake et Ruschak est aussi un bon

résumé des connaissances actuelles [9]. D’un point de vue fondamental, le mouillage est

très bien compris dans les situations statiques (même si l’hystérésis n’est pas parfaitement

décrit) : par exemple, on connâıt très bien l’épaisseur d’un film de liquide en fonction de

son volume ou la forme d’une goutte posée sur un substrat horizontal. Par contre, le

mouillage dynamique, incluant une ligne de contact qui avance ou recule, pose encore de

nombreuses questions.

Le système le plus simple pour étudier le mouillage est une goutte de liquide déposée

sur un substrat. C’est en effet un objet de la vie quotidienne que l’on peut contrôler

facilement. Dans ce chapitre, consacré à une introduction sur le mouillage, nous avons

donc travaillé sur l’exemple concret des gouttes. Nous avons essayé d’exhiber les questions

non encore résolues à ce jour et de montrer les problèmes concrets qu’elles posent aux

expérimentateurs, en particulier en terme de description de la forme de l’interface et de

la mesure des angles de contact.

Le travail de cette partie a été effectué grâce à de nombeuses collaborations. Les

expériences de profilage de gouttes ont été faites avec Bruno Andreotti et comparées

à des simulations numériques de Jacco Snoeijer. La comparaison des différentes mesures

d’angles de contact a été faite avec Nolwenn Le Grand et les gouttes ”numériques” utilisées

ont été générées par Valery Roy.

1.1 Gouttes Statiques

La situation la plus simple imaginable est celle d’une petite goutte statique posée

sur un substrat horizontal, idéalement lisse et homogène. La valeur de l’angle de contact
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Fig. 1.1 – Relation d’Young-Dupré. L’équilibre des forces de tension de surface permet

de définir la valeur de l’angle de contact.

dépend alors uniquement des énergies de surface (voir figure 1.1). L’équilibre des forces

liné̈ıques s’appliquant à la ligne de contact, projeté perpendiculairement à la ligne de

contact donne alors la relation de Young-Dupré liant l’angle de contact aux différentes

énergies de surface :

γsl + γ cos Θe − γsg = 0 (1.1)

Cette relation permet de calculer une valeur de l’angle de contact d’équilibre (ou angle

de contact statique) :

cos Θe =
γsg − γsl

γ
(1.2)

1.2 L’hystérésis du mouillage

En réalité, la situation est plus compliquée. L’angle de contact statique peut prendre

un continuum de valeurs à cause de l’hystérésis de l’angle de contact. Une goutte posée sur

un substrat incliné (une vitre de pare-brise, par exemple) peut alors rester accrochée bien

que la gravité tende à la faire glisser. La goutte, déformée par la gravité présente alors un

angle de contact différent à l’avant (Θa) et à l’arrière (Θr). Cette différence d’angle entre

l’avant et l’arrière crée une force de rappel qui s’oppose au poids de la goutte (voir figure

1.2).

Si l’on incline de plus en plus un substrat, la goutte se déforme jusqu’à ce que les angles

de contact soient égaux respectivement aux valeurs limites de Θa et de Θr pour lesquelles

la force de rappel compense exactement le poids. A deux dimensions cet équilibre s’écrit

comme suit :

ρg//S = γ(cos Θr − cos Θa)

où ρ est la densité du fluide, g// = g sinα est la gravité projetée parallèlement au substrat

incliné d’un angle α et S la surface de la section de la goutte.

La goutte se met alors à ruisseler. Cet hystérésis est la plupart du temps attribué à

la présence d’hétérogénéités chimiques ou de rugosité à la surface du substrat [7] [8] [10]

[11].
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1.3 Gouttes en mouvement et dynamique du mouillage

Fig. 1.2 – Hystérésis de l’angle de contact : cette goutte statique est très déformée par

l’hystérésis. Si l’on incline à peine plus le substrat, elle va commencer à se déplacer. L’angle

de contact est égal à l’angle d’avancée Θa à l’avant de la goutte et à l’angle de reculée Θr

à l’arrière.

Fig. 1.3 – Apparition d’une zone où la ligne de contact est parallèle à la vitesse de la

goutte (a)Schéma (b) Vue de dessus d’une goutte ruisselant le long d’un substrat incliné.

La goutte observée est une grosse goutte, aplatie par la gravité. Le centre (en blanc)

correspond à la partie plate de la goutte et les bords (en noir) à la longueur sur laquelle

il existe des variations d’épaisseur (la longueur capillaire). La méthode de prise de vue et

l’éclairage sont détaillés au début de la deuxième partie ”Ruissellement de gouttes”.

La présence de l’hystérésis a de plus une influence importante sur la forme macro-

scopique de gouttes en mouvement. Un calcul proposé par Dussan [12] a montré qu’il

déformait la goutte, induisant une ligne de contact droite, parallèle à la vitesse de la

goutte comme sur la figure 1.3. Plus l’écart entre l’angle d’avancée et l’angle de reculée

est important, plus cette partie verticale du pourtour de la goutte est grande. Cette re-

marque sera justifiée dans la partie 2 lors de la mesure de la distribution d’angles de

contact tout autour d’une goutte.

1.3 Gouttes en mouvement et dynamique du mouillage

Si la situation des lignes de contact statiques décrite ci-dessus est relativement bien

comprise (la modélisation de l’hystérésis de l’angle de contact demeure toutefois délicate),

les lignes de contact dynamiques posent des problèmes plus ardus. Des phénomènes aussi

familiers que le ruissellement d’une goutte ou le mouvement de filets de liquide sur une

vitre posent des problèmes fondamentaux de l’hydrodynamique.
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Fig. 1.4 – Divergence des contraintes visqueuses au voisinage de la ligne de contact.

Divergence des contraintes visqueuses Lorsqu’une ligne de contact est en mou-

vement (voir figure 1.4), les conditions aux limites imposent que la vitesse soit nulle à

l’interface liquide/solide et non nulle à la surface du liquide. En s’approchant de la ligne

de contact, la hauteur de liquide tend vers 0 et le gradient de vitesse diverge, induisant

une divergence des contraintes visqueuses [7] [13]. Celles-ci s’écrivent :

σ = η
∂U

∂z
∝ η

U

h
→∞ lorsque h→ 0 (1.3)

Cette divergence des contraintes visqueuses devrait bloquer tout mouvement de la ligne

de contact. Notre expérience quotidienne dément cette conclusion. Pour lever ce paradoxe,

un écrantage des forces visqueuses à l’échelle microscopique est souvent introduit, par

l’intermédiaire d’une longueur de glissement [14] [15] [16], des forces de Van der Waals

[17] ou d’une interface diffuse [18] [19]. Des modèles introduisant des sauts moléculaires

sur le substrat ont aussi été proposés [20]. Chacun de ces modèles mène à une loi différente

prédisant la variation de l’angle de contact dynamique avec la vitesse de la ligne de contact.

Avant même d’introduire un tel écrantage des contraintes visqueuses, on imagine bien

que l’hydrodynamique permet, dans le cadre de la lubrification, de décrire l’interface, au

moins jusqu’à l’échelle où le liquide commence à ”sentir” le substrat par l’intermédiaire

des forces de Van der Waals (' 100 nm). Ce calcul permet de pousser l’hydrodynamique

aussi loin que possible pour voir concrètement les problèmes théoriques posés au niveau

microscopique.

Description hydrodynamique de l’interface A faible nombre de Reynolds, l’équation

de Stokes permet de lier le champ de vitesse, la pression à l’intérieur du liquide et la forme

de l’interface (par l’intermédiaire de la pression capillaire) :

~∇P + η4~U = 0 (1.4)

Pour résoudre cette équation, on peut se placer dans les hypothèses de lubrification, c’est

à dire qu’on considère la limite des faibles pentes de l’interface par rapport au substrat.
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1.3 Gouttes en mouvement et dynamique du mouillage

Fig. 1.5 – Calcul de la pression hydrostatique dans une goutte. La pression s’exerce sur

hauteur de liquide efficace différente de l’épaisseur de l’interface.

La vitesse du liquide est alors parallèle au substrat et ne dépend que de la coordonnée z.

Dans le cadre de ces hypothèses, l’équation de Stockes devient :

∂xP + η
∂2Ux(z)

∂z2
= 0 (1.5)

Cette équation s’intégre facilement et permet de calculer le champ de vitesse dans la

goutte, qui est alors un demi-Poiseuille.

Ux(z) = −∂xP

2η
(z2 − 2zh) = −3 < U >

h2
(z2 − 2zh) (1.6)

où < U >=
∫ h

0
Ux(z)dz est la valeur de Ux(z) moyennée sur la hauteur h. On peut

alors réécrire l’équation de Stokes en remplaçant la vitesse par l’expression de l’équation

1.6 et on obtient :

∂xP =
3ηU

h2
(1.7)

Or, le gradient de la pression contient à la fois des termes capillaires et des termes de

gravité. La pression capillaire s’écrit γ∂xxh et la pression hydrostatique ρgh(x) où h(x)

est la hauteur du liquide sur laquelle s’applique la gravité (ici, on a pris le sol comme

référence de hauteur). La figure 1.5 illustre le fait que la colonne de liquide dont il faut

calculer le poids a une hauteur h(x) = h cosα~−x sinα différente de la hauteur h(x) de

l’interface. L’équation complète obtenue dans le cadre de la lubrification est alors :

3ηU

γh2
=

3Ca

h2
= ∂xxxh+

1

l2c
(sinα− cosα∂xh) (1.8)

où lc =
√

γ
ρg

est la longueur capillaire et Ca est le nombre capillaire, obtenu par la

normalisation de la vitesse de la ligne de contact par la vitesse capillaire Uc = γ/η1, un

nombre sans dimension qui s’écrit Ca = U
Uc

= ηU
γ

.

1Dans les conditions de l’expérience, la vitesse capillaire est Uc = 0, 43 m/s.
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Plusieurs remarques peuvent être faites sur cette équation :

– C’est une équation fortement non linéaire. La divergence lorsque h→ 0 se retrouve

dans cette équation. Cette divergence est à l’origine d’une grande courbure à l’ap-

proche de la ligne de contact.

– La présence d’un dérivée troisième de l’épaisseur impose qu’il y ait trois conditions

aux limites pour résoudre l’équation. Le seul choix physique qui peut être fait est de

déterminer la valeur de la pente de l’interface à une certaine distance microscopique

de la ligne de contact, ce qui fixe une valeur microscopique de l’angle de contact

et une échelle caractéristique. Il reste une condition à fixer et, pour s’en sortir, il

faut utiliser un matching avec l’interface macroscopique, ce qui pose de nombreux

problèmes puisque le matching risque d’être différent selon le système sur lequel on

travaille (une goutte, une plaque tirée hors d’un bain . . .).

– Pour intégrer numériquement une telle équation, il est plus agréable de ne pas

considérer tous les termes en même temps. Or, dans l’équation 1.8, la comparaison

du terme visqueux et du terme de gravité montre que si la hauteur h est très petite

devant la longueur capillaire, la gravité doit pouvoir être négligée. Quantitativement,

la figure 1.6 montre dans quelle partie d’une goutte domine la gravité ou la viscosité.

La ligne blanche représente la distance à la ligne de contact à laquelle les poids

respectifs de la gravité et de la viscosité dans l’équation 1.8 sont comparables (voir

annexe pour des précisions sur le calcul effectué). De manière évidente sur une telle

goutte, ruisselant à faible nombre capillaire, la gravité domine dans la majeure partie

de la goutte. Les termes visqueux ne prennent de l’importance que très près de la

ligne de contact.

– Enfin, la confrontation à l’expérience va poser un problème supplémentaire. En

effet, la quantité facilement accessible expérimentalement, est l’angle de contact

dynamique qui est la pente de l’interface mesurée à échelle macroscopique. Or,

l’intégration de l’équation 1.8 montre une variation continue de la pente de l’interface

à partir de la condition aux limites microscopique. D’un point de vue théorique,

cet angle de contact apparent est donc une quantité que l’on ne peut pas définir

proprement.

Ces remarques montrent que nous allons maintenant avoir deux approches possibles :

esssayer de résoudre le plus physiquement possible les problèmes de conditions aux limites

posés à l’approche de la ligne de contact ou prendre une ”hauteur” suffisante pour pouvoir

tirer des conclusions sans s’attaquer réellement à ces problèmes. Ce sont respectivement

les approches utilisées par Cox-Voinov [15] [16] et par de Gennes [8] pour construire les

modèles de dynamique de l’angle de contact.

Approche de Cox-Voinov Il s’agit d’une approximation du calcul hydrodynamique

présenté ci-dessus permettant de le calcul complet de manière analytique. Cette approche
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1.3 Gouttes en mouvement et dynamique du mouillage

Fig. 1.6 – Domaines de pédominance de la viscosité et de la gravité dans une goutte

d’huile ruisselant à un nombre capillaire de 1, 85.10−3 avec une viscosité η = 10 cP et une

vitesse U = 10, 5 mm/s sur du verre revêtu d’un fluoropolymère afin d’être en situation

de mouillage partiel (voir annexe B).

permet de mettre en évidence une interface de pente variable comme celle de la figure 1.7 et

de donner une expression du passage de l’échelle microscopique à l’échelle macroscopique.

Elle nécessite une condition aux limites imposant la pente de l’interface à une échelle

microscopique. Celle-ci est arbitrairement fixée à la valeur de l’angle de contact d’équilibre

Θe.

L’équation 1.8 est alors résolue en négligeant la gravité (on peut voir sur la figure 1.6

que cette approximation n’est valable que très près de la ligne de contact). L’équation de

départ est alors la suivante :

3Ca

h2
= ∂xxxh (1.9)

La résolution de l’équation ∂xxxh ∝ 1/h2 conduit à chercher des solutions sous la

forme x(ln x)β. Pour x suffisamment grand, cette fonction est solution si β = 1/3. Dans

l’hypothèse d’angles de contact petits, on obtient alors :

Θ3 −Θ3
e = 9Ca ln

L

l
(1.10)

Θ est l’angle de contact dynamique macroscopique observé à une certaine échelle L et

Θe est l’angle d’équilibre imposé comme condition aux limites au niveau microscopique,

à l’échelle l. Si L � l, on est bien dans les conditions où x est suffisamment grand pour

que la fonction en question soit solution de l’équation 1.9.

Une autre manière d’arriver au résultat proposé par Cox-Voinov est de considérer Θ est

lentement variable, ce qui est un peu en contradiction avec la présence d’une divergence
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Fig. 1.7 – Interface liquide/gaz à l’approche d’une ligne de contact dynamique. L’angle de

contact macroscopique Θ n’est observé qu’à grande échelle. La pente de l’interface varie

ensuite continûment pour atteindre la valeur de l’angle de contact d’équilibre Θe (égal

respectivement à Θa ou à Θr si l’onest à l’avant ou à l’arrière de la goutte) à la ligne de

contact.

de la courbure à l’approche de la ligne de contact. L’astuce d’intégration suivante peut

alors être utilisée :

On remarque que

∂Θ

∂h
=
∂Θ

∂x

∂x

∂h
=

1

θ

∂Θ

∂x
=

1

θ

∂2h

∂x2
(1.11)

d’où

∂3h

∂x3
= Θ

∂

∂h
Θ
∂Θ

∂h
(1.12)

Si on considère que Θ est lentement variable, il est possible de le ”rentrer” dans la dérivée

et d’obtenir une expression de l’équation 1.9 intégrable facilement :

∂3h

∂x3
=' ∂

∂h
Θ2∂Θ

∂h
=

3Ca

h2
(1.13)

C’est incorrect puisque ce calcul nécessite de considérer Θ constant mais permet de

retrouver le modèle. On obtient alors, dans l’hypothèse d’angles de contact petits et en

intégrant entre une longueur microscopique et une longueur macroscopique, l’équation

1.10 comme précédemment.

Approche de de Gennes Il s’agit ici de travailler sur un prisme liquide (voir figure 1.8)

et d’écrire un bilan d’énergie entre les forces capillaires à la ligne de contact et la dissipation

des forces visqueuses. La variation de l’angle de contact avec le nombre capillaire est, en

effet, à l’origine d’une dissipation qui peut compenser les contraintes visqueuses. Pour

résoudre la question de la divergence des contraintes visqueuses, le calcul se fait entre

deux longueurs de coupure microscopique et macroscopique.

Pour calculer le travail des forces capillaires, revenons au calcul de Young. Nous avons

vu que l’équilibre des forces capillaires abouti à l’expression 1.2 pour l’angle de contact.
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1.3 Gouttes en mouvement et dynamique du mouillage

Fig. 1.8 – Prisme liquide d’angle constant sur toute l’interface, égal à l’angle de contact

dynamique Θ.

Une variation de l’angle de contact entrâıne donc un écart à cet équilibre et le travail de

ces forces capillaires s’écrit :

dWc = γ(cos Θe − cos Θ)Udt (1.14)

Le travail des forces visqueuses s’obtient par intégration de la contrainte σ = η( ∂U
∂z

)2.

Comme celui-ci diverge à la ligne de contact, l’intégration se fait entre deux longueurs de

coupure : l (longueur de coupure microscopique) et L (longueur de coupure macroscopique,

correspondant à l’échelle de mesure). On obtient alors :

dWη = η
3U2

tanΘ
ln
L

l
dt (1.15)

Le bilan d’énergie entre le travail des forces visqueuses et le travail des forces capillaires

à la ligne de contact lorsque celle-ci avance d’une longueur Udt où U est la vitesse moyenne

de la goutte s’écrit alors :

tan Θ(cos Θe − cos Θ) =
3ηU

γ
ln
L

l
(1.16)

où Θe prend la valeur de Θa ou de Θr selon que la ligne triple avance ou recule. En

considérant que les valeurs de Θ sont petites, on obtient alors :

Θ(Θ2 − Θ2
e) = 6Ca ln

L

l
(1.17)

Pour résumer, les deux modèles mènent respectivement aux équations 1.10 et 1.17 qui

se ressemblent beaucoup puisqu’à chaque fois un polynôme d’ordre 3 dépendant de Θ est

proportionnel au nombre capillaire. Les prédictions de ces modèles sont représentées sur la

figure 1.9. Quantitativement, sur des variations faibles du nombre capillaire comme celles

observées expérimentalement, les deux modèles sont très proches l’un de l’autre. Sur la

majeure partie de la courbe, ils sont même indifférentiables.

Il est important de remarquer que les deux modèles prédisent une transition à l’arrière

de la goutte : au dessus d’un certain nombre capillaire critique Cac, il n’y a plus de

solution en reculée. Cette transition est marquée, dans les nombres capillaires négatifs
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Fig. 1.9 – Prédiction de l’évolution de l’angle de contact dynamique en fonction du nombre

capillaire par le modèle de de Gennes et de Cox-Voinov. On a pris un angle de contact

d’équilibre Θe = 1 rad=57◦ et un rapport d’échelle tel que ln(L/l) = 10 soit L/l ' 22000.

(qui correspondent à une ligne de contact qui recule) par une tangente infinie de la courbe

Θ = f(Ca). Cette transition (sur laquelle on reviendra largment dans le chapitre suivant)

est souvent assimilée à la transition de mouillage : lorsqu’une ligne de contact recule à

une vitesse trop importante, le substrat entrâıne un film de liquide. Sur des gouttes, on

n’observe pas de dépôt d’un film liquide mais les gouttes changent de forme au dessus

d’un certain nombre capillaire. En effet, au dessus d’un nombre capillaire critique, les

gouttes présentent une singularité en coin à l’arrière [21]. Une différence remarquable

entre les deux modèles est que la transition est prédite pour des nombres capillaires et des

angles de contact différents. En particulier, seul le modèle de de Gennes prédit un angle

de contact non nul à la transition, ce qui est observé en réalité [5].

En ce qui concerne les différences théoriques entre les deux modèles, le modèle de

Cox-Voinov cache moins les problèmes fondamentaux comme la condition aux limites à

l’échelle microscopique et le fait que la valeur de l’angle de contact ne soit pas la même

selon l’échelle à laquelle on se place. Dans le modèle de de Gennes, le terme de pression

∂xP a disparu, ce qui pose un problème puisque le gradient de pression capillaire, dû à la

courbure de l’interface est le moteur de l’écoulement. Ceci dit, formellement, le modèle de

de Gennes retombe sur les mêmes conclusions. En effet, ici, l’angle de contact d’équilibre

est l’extrapolation de l’angle de contact dynamique à capillaire nul. Mais, le rapport

L/l qui apparâıt aussi dans un facteur logarithmique peut être interprété comme une
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variation de la valeur de l’angle de contact en fonction de l’échelle de mesure. Alors

l’angle de contact d’équilibre est aussi l’extrapolation de l’angle de contact dynamique

à échelle microscopique. On peut alors considérer que c’est une condition aux limites

microscopique.

1.4 Problèmes ouverts et plan de l’étude

Bien que l’écoulement d’une goutte sur une surface soit un phénomène banal, sa des-

cription demeure manifestement imparfaite. Nous allons nous focaliser sur deux questions

qui restent non élucidées.

Condition aux limites à la ligne de contact et transfert d’échelle Le calcul hy-

drodynamique et les modèles qui en découlent posent tout d’abord la question du trans-

fert d’échelle : dans le modèle de Cox-Voinov, comme dans celui de de Gennes, l’angle

de contact dynamique Θ prédit dépend de l’échelle L à laquelle on se place. Microscopi-

quement, à l’échelle l, celui-ci est considéré comme égal à l’angle de contact statique. Les

deux modèles prédisent une variation logarithmique de l’angle de contact local entre les

deux échelles.

La première question est donc de savoir si ce transfert d’échelle est bien logarithmique

et à quelle échelle celui-ci peut être observé. La réponse à cette question pourrait, en effet,

permettre de donner un domaine de validité des modèles.

La seconde question est celle de la valeur de l’angle de contact à une échelle microsco-

pique. C’est, en effet, une condition aux limites nécessaire pour modéliser ou simuler la

dynamique des lignes de contact. L’idée généralement proposée est que l’angle de contact

soit égal à l’angle d’Young à l’échelle microscopique. Cette condition aux limites (angle

de contact statique à une échelle microscopique) n’est pourtant toujours pas démontrée,

ni expérimentalement, ni théoriquement. De plus, elle pose un autre problème : celui de

l’hystérésis. En effet, l’angle d’Young n’est jamais observé et nous avons vu que l’angle de

contact pouvait prendre une infinité de valeurs à l’équilibre. Pour choisir une condition aux

limites et comparer les modèles à des données expérimentales, le problème est détourné

par les expérimentateurs en remplaçant Θe par les valeurs extrêmes de l’hystérésis, Θa à

l’avant et Θr à l’arrière de la goutte, mais ce n’est qu’une manière formelle de s’en sortir.

Récemment, il a été démontré par des simulations numériques que cette hypothèse

était vérifiée dans le cas de l’électromouillage [22]. En effet, il est possible de faire varier

l’angle de contact d’un liquide sur un solide en imposant un champ électrique entre une

goutte et son substrat. Macroscopiquement, on observe alors un angle de contact modifié,

plus petit que l’angle statique, dit angle de Lippmann. Mais au niveau microscopique,

l’angle de contact augmenterait pour atteindre l’angle de contact statique à la ligne de

contact. Bien que cette situation statique soit très différente de celle d’une ligne de contact
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dynamique la question de la divergence du champ électrique présente des analogies avec

la divergence des contraintes visqueuses.

Lien avec l’expérience Ces problèmes de description théorique de l’interface et de

définition de l’angle de contact posent de réelles questions d’un point de vue expérimental.

Il a, en effet, été remarqué [23] que lorsqu’on effectue des mesures d’angles de contact à

différentes échelles on n’obtient pas la même valeur. De plus, les observations faites en

mouillage total on montré qu’effectivement, la pente variait fortement à l’approche de la

ligne de contact, jusqu’à se raccorder à un film microscopique [24] .

Pourtant, il est possible de travailler à échelle macroscopique et d’obtenir une valeur

d’angle de contact. Ainsi, en mouillage total l’angle de contact mesuré varie comme une

puissance de ce nombre capillaire [24] [25] : Θ3 ∝ Ca, ce qui correspond à la loi de

Tanner [8] [26]. De même, en mouillage partiel, l’angle de contact liquide/liquide dans des

capillaires a été mesuré en fonction de la vitesse d’avancée du front [27]. Des expériences

ont également été effectuées sur des gouttes ruisselant sur un plan incliné [5] ou sur des

plaques entrant dans un bain de liquide [28]. L’observation générale est que l’angle de

contact augmente avec le nombre capillaire2. Par exemple, les données de Le Grand et

al. [5] sont portées sur la figure 1.10 où l’on observe la variation de l’angle de contact

dynamique Θ avec le nombre capillaire. On note, en plus de la croissance de Θ avec

le nombre capillaire, que l’extrapolation de l’angle dynamique à vitesse nulle donne un

résultat différent à l’avant et à l’arrière de la goutte à cause de l’hystérésis. Sur ces

données, l’hystérésis est faible (de l’ordre de quelques degrés) mais on observe malgré

tout une légère différence.

Dans la mesure où il semble impossible de définir proprement une valeur macroscopique

de l’angle de contact, on peut légitimement se demander ce que l’on mesure dans toutes

ces expériences [27] [5].

Plan de l’étude Par conséquent, nous avons commmencé par caractériser proprement

les méthodes de mesure d’angle de contact couramment utilisées aux laboratoire : la

méthode ”des cercles” [5] et la méthode ”laser” que nous avons utilisée tout au long

de cette étude. Cette caractérisation pose de nombreux problèmes. Tout d’abord, toutes

les méthodes ne donnent pas les mêmes résultats. De plus, la comparaison des résultats

obtenus avec les modèles théoriques de Cox-Voinov et de de Gennes conduisent à des

incohérences.

Nous avons ensuite utilisé un spot laser pour reconstruire l’interface d’une goutte sur

son axe de symétrie. Cette expérience permet d’atteindre la valeur de la pente de l’interface

le plus près possible de la ligne de contact afin d’avoir une idée de la condition aux limites

2Si l’on considère que le nombre capillaire dont dépend l’angle de contact dynamique à l’arrière de la

goutte est −Ca (où Ca est le nombre capillaire de la goutte).
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Fig. 1.10 – Variation de l’angle de contact avec le nombre capillaire à l’avant et à l’arrière

d’une goutte en écoulement. Mesures effectuées par N. Le Grand et al.

sur l’angle de contact (même si le domaine microscopique ne peut pas être atteint avec

un spot laser) et de regarder si une zone de transfert d’échelle logarithmique est observée.

De plus, l’extraction de la variation de pente permet de comprendre pourquoi les mesures

d’angles de contact sont différentes en fonction de la méhode utilisée.
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Chapitre 2

Mesure d’angles de contact

dynamiques

Nous allons donc commencer par présenter et caractériser nos méthodes de mesure

d’angles de contact. Après avoir présenté les différentes techniques utilisées pour mesurer

l’angle de contact macroscopiquement, nous présenterons trois méthodes mises au point

et utilisées au laboratoire. En effet, nous avons rencontré de nombreux problèmes de

définition de l’angle de contact et de comparaison des méthodes de mesure entre elles. Nous

avons donc été amenés à préciser les protocoles employés et à caractériser les résultats

obtenus.

La première méthode consiste à extraire non seulement l’angle de contact mais aussi

tout le profil d’une goutte en mouvement, le long de son axe de symétrie, grâce à un spot

laser. Cette méthode est très puissante mais assez lourde lorsque l’on ne veut extraire que

l’angle de contact. La deuxième méthode proposée permet la mesure d’angles de contact

à l’aide d’une nappe laser [29]. Cette méthode est très efficace pour faire des mesures

d’angle de contact tout autour d’une goutte, ce qui sera exploité dans la deuxième partie.

Enfin, une troisième méthode est l’ajustement de photos de gouttes vues de côté par des

cercles. La précision et la validité des différentes mesures sont discutées.

2.1 Etat de l’art

Angles de contact statiques Sur des interfaces statiques, la mesure est facilitée par

le fait que l’on connâıt très bien les formes théoriques prises par les interfaces. Ainsi, une

petite goutte de liquide posée sur un substrat horizontal prend la forme d’une calotte

sphérique. L’angle de contact peut être extrait facilement à partir d’un cliché en ajustant

le profil par un cercle [5] [21]. De nombreuses autres techniques peuvent être utilisées à

commencer par la simple prise de vue, avec la meilleure résolution possible [30].

Une autre méthode de mesure très précise a été proposée par Allain et al. [31]. Il s’agit
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de placer une goutte de symétrie circulaire dans un faisceau laser élargi. Le faisceau laser

est réfracté par l’interface et, en observant la lumière réfractée, on peut déduire, via les

relations de Descartes, la valeur de l’angle de contact.

Enfin, il existe des méthodes de mesure indirecte. Par exemple, la montée de liquide

dans un capillaire est liée à son angle de contact [30], ainsi que l’épaisseur d’une flaque

de liquide aplatie par la gravité [1].

Angles de contact dynamiques La situation se complique dès que la goutte est en

mouvement. En particulier, on connâıt mal la forme exacte de l’interface proche d’une

ligne de contact en mouvement. L’angle de contact ne peut donc pas être déduit de la

forme de la goutte.

Si l’on travaille sur de petits angles de contact, il est possible d’utiliser des méthodes

telles que l’interférométrie [32], le Moiré [33], l’observation de la déformation d’une grille

[34], la fluorescence [35] ou l’absorption [36]. Mais ces méthodes sont plus difficiles à utiliser

lorsque les angles de contact sont grands. Dès lors, la méthode la plus couramment utilisée

est la mesure des angles de contact sur des prises de vue directes [5] [27] [21].

Reconstruction d’un profil d’interface Des méthodes d’investigation plus poussées

permettent non seulement de mesurer la valeur de l’angle de contact mais aussi de re-

construire l’interface liquide/gaz de manière plus complète. Ainsi, pour étudier la forme

du bourrelet entourant un trou sec s’ouvrant dans un film liquide, Buguin et al. [37] ont

utilisé une méthode de détection de la déviation d’un spot laser placé perpendiculaire-

ment au substrat. Une photodiode permet alors d’observer avec précision la déviation en

fonction du temps et donc de reconstruire le bourrelet.

Un autre méthode a été proposée par Diez et al. [38] : il s’agit de placer une lentille

anamorphique (qui peut être modélisée par deux lentilles cylindriques croisées) entre une

nappe laser et l’interface à observer. On observe alors de très jolies figures de réfraction qui

donnent directement la pente de l’interface en fonction de la position de la mesure. Le seul

inconvénient est que, pour obtenir des résultats fiables, il faut que la nappe laser coupe

l’interface perpendiculairement à la ligne de contact. C’est donc un outil très puissant

pour étudier des lignes de contact unidimensionnelles.

Recemment, Kavehpour et al. [24] ont utilisé un microscope à modulation de phase

pour étudier l’interface d’une goutte lors de son étalement en situation de mouillage total.

2.2 Profilage d’une goutte : utilisation d’un spot laser

A l’aide d’un pousse seringue, un train de gouttelettes d’huile silicone de viscosité

50 cP, de volume donné est généré. Ces gouttes ruissellent sur une plaque de verre revêtue
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α

Fig. 2.1 – Montage utilisé pour générer des trains continus de gouttelettes ruisselant sur

un plan incliné en situation de mouillage partiel.

d’un fluropolymère permettant d’assurer une situation de mouillage partiel (voir les an-

nexes pour les détails concernant le liquide et le substrat utilisés). Pour extraire le profil

de ces gouttes, les visualisations directes ne peuvent être utilisées. En effet, pour calculer

la pente, il faut dériver l’interface obtenue, ce qui engendre du bruit, étant donnée la

résolution de nos images. Le montage utilisé pour ces expériences est donc celui de la

figure 2.2.

Un spot laser est placé perpendiculairement à la plaque de verre (voir figure 2.2). La

goutte glisse sur la plaque et croise le spot statique qui est alors dévié. Cette déviation,

liée à la pente locale de la goutte, est observée sur un écran placé derrière la plaque.

Au fur et à mesure que la goutte avance, la position du spot dévié varie et est filmée à

l’aide d’un caméra rapide (jusqu’à 1000 images par seconde). Chaque film dure quelques

secondes et contient quelques milliers d’images de la tache laissée par le spot laser.

Pour traiter ces images, on effectue un diagramme spatio-temporel comme celui de la

figure 2.3. L’ordonnée donne la position du spot laser et l’abscisse le temps. A temps court,

la goutte n’a pas encore traversé le spot et celui-ci n’est pas dévié (ligne horizontale). Puis,

l’avant de la goutte croise le spot qui est dévié (ici vers le haut). La déviation varie au fur

et à mesure du passage de la goutte, passe par zéro au sommet de la goutte et le spot est

dévié vers le bas par l’arrière de la goutte.

Traitement et analyse Une courbe exploitable est extraite des données brutes présen-

tées sur la figure 2.3. Sur chaque image (c’est-à-dire sur chaque verticale du diagramme

spatio-temporel), le centre du spot est détecté en recherchant le maximum d’une convo-

lution entre une gaussienne et l’image obtenue. La fréquence d’aquisition de la caméra

rapide et la vitesse de la goutte permettent de remonter à la position x de la mesure sur

l’axe de symétrie de la goutte. Le résultat obtenu est celui de la figure 2.4.

La méthode employée permet d’extraire une déviation laser sensible, essentiellement

à la pente de l’interface, mais aussi à l’épaisseur de liquide. Il s’agit donc d’extraire h′(x)

et h(x) de la courbe de la figure 2.4. Rappelons les équations de Snell-Descartes qui
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Fig. 2.2 – Principe de mesure du profilage d’une goutte par observation de la déflection

d’un spot laser.

Fig. 2.3 – Résultats bruts observés sur une goutte ruisselant à 3.2 mm/s, Ca = 0.008(a)

Spatio-temporel de la déviation laser. La déviation est portée en ordonnée et le temps

en abscisse. Un pixel en abscisse correspond à une image obtenue par caméra rapide.

Parce que la goutte avance à vitesse constante au cours de l’expérience, l’axe des temps

correspond aussi à l’abscisse de la mesure sur l’axe de symétrie de la goutte. (b) Goutte

vue de profil
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Fig. 2.4 – Valeur ∆ de la déviation du spot laser lors du passage de la goutte.

permettent de lier la déviation laser à la pente locale de l’interface (voir notations de la

figure 2.5) :

∆ = h(x) tan(Θ(x)− i1(x)) + e tan(r2(x)) +D tan(r3(x)))) (2.1)

h′(x) = tan Θ (2.2)

sin Θ = n0 sin i1(x) (2.3)

n0 sin(Θ(x)− i1(x)) = n1 sin r2(x) (2.4)

n1 sin r2(x) = sin r3(x) (2.5)

avec les notations suivantes (voir figure 2.5) :

h Hauteur de l’interface

h′ Dérivée locale de l’interface

Θ Pente locale de l’interface

e Epaisseur de la plaque de verre

D Distance entre la plaque de verre et l’écran

x Distance à la ligne de contact

n0 = 1, 4 Indice de réfraction de l’huile silicone

n1 = 1, 5 Indice du verre

n2 = 1 Indice de l’air

Pour déduire de la courbe brute de la figure 2.4 le profil et la pente de la goutte, il

faut intégrer ce système d’équations sans perdre de résolution. Il est donc plus judicieux

d’intégrer, non pas la déviation en chaque point en utilisant ces équations mais l’ensemble
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Fig. 2.5 – Notations utilisées pour le calcul de la déviation laser.

de la courbe. Si N images sont disponibles, correspondant à N pas de temps, on ne résoud

donc pas N systèmes d’équations indépendants mais bien un seul système de 6N équations

couplées.

La sixième équation permet de coupler entre elles les équations 2.1 à 2.5 grâce à

l’écriture de la dérivée h′(x). En effet, la valeur de la hauteur de l’interface n’est pas

directement déduite de l’expérience. Il faut donc lier h(x) et h’(x) par une dérivée discrète :

h′(x) =
h(i + 1)− h(i− 1)

x(i + 1)− x(i− 1)
avec 1 ≤ i ≤ N (2.6)

Les conditions aux limites utilisées imposent que la hauteur à l’avant de la goutte h(0)

soit égale à −h(N), la hauteur à l’arrière. C’est à dire que même si des imperfections

de mesure induisent une goutte ”bancale” (dont les deux ”pieds” ne sont pas à la même

hauteur), ces conditions aux limites imposent qu’elle le soit de manière symétrique.

Il faut alors intégrer un système de 6N équations (équations 2.1 à 2.6). L’intégration de

ce système donne la forme de la goutte (figure 2.6(a)) ainsi que sa dérivée (figure 2.6(b)).

A partir de ces valeurs on peut d’ailleurs recalculer la déviation théorique attendue et la

figure 2.6(c) montre qu’elle est en très bon accord avec les résultats bruts.

Discussion de la résolution de la méthode Il y a plusieurs limites possibles à la

résolution de cette méthode de mesure :

1. La taille du spot laser : le laser est collimaté sur la plaque de verre par une lentille

après être passé dans un diaphragme de 10 µm (voir figure 2.7). La relation entre la

taille du spot dans le plan de focalisation (waist) ω0, l’angle d’ouverture du faisceau

α et la longueur d’onde du laser λ est donnée par : α = λ
w0

. L’angle α d’élargissement
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Fig. 2.6 – (a) Pente de la goutte reconstruite par intégration de la déviation du spot laser.

(b) Vérification du bon ajustement de la courbe expérimentale de déviation du spot laser

par la déviation recalculée à partir de la goutte intégrée. (c) Forme de la goutte après

intégration.
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Fig. 2.7 – Schéma du montage optique. Notations utilisées pour le calcul de la taille du

spot laser.

du faisceau est relié à la tâche du laser l = 2− 5 mm sur la lentille et à la distance

d entre la lentille et la plaque de verre : α = l/2d. Or d = 150 mm et λ = 654 nm

donc α = 1− 3.10−3 rad et ω0 = 10− 50 µm.

2. La vitesse d’acquisition de la caméra rapide : la goutte va à une vitesse d’environ

2 mm/s. La fréquence d’aquisition de la camera est de 500 images/s. Ce qui donne

une résolution d’environ 4 µm.

Pour avoir une valeur plus précise de la résolution, on peut utiliser les franges d’in-

terférence qui apparaissent lors du passage du spot. En effet, lorsque le spot laser est

à cheval sur la ligne de contact, seule une petite partie est réfractée, le reste du spot

traversant la plaque de verre sans être dévié (voir figures 2.8 (a) et (b)). Juste avant la

disparition du spot, la taille de la portion réfractée du spot est suffisamment faible pour

qu’il y ait des franges d’interférence sur l’écran (voir figure 2.8(c)).

Les franges observées sont les plus grandes lorsque la taille du spot refracté est la plus

petite. Il s’agit du moment où l’on observe la meilleure résolution. La taille des franges

observées est alors de l’ordre de i = 600 µm. Ce qui correspond à une taille de spot

δx = nλD
i

= 30 µm. On trouve une résolution typique de 30 microns, en accord avec le

calcul précédent.

Cette méthode permet donc de reconstruire avec une résolution de 30µm environ

le profil d’une goutte et la pente locale le long de ce profil. Elle est assez puissante

pour étudier l’interface mais elle implique une durée d’expérimentation très longue pour

n’obtenir que l’angle de contact à l’avant et à l’arrière de la goutte : on pourrait alors

se contenter de prendre les valeurs de déviation extrême. En pratique, le spot a donc été

remplacé par une nappe laser, ce qui permet d’atteindre l’angle de contact de manière

plus simple et plus visuelle.
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Goutte

Fig. 2.8 – (a) Arrivée d’une goutte sur un spot laser (b) Vue du dessus d’une goutte

intersectée par un spot laser. (c) Visualisation sur un écran de la partie du spot non

réfractée et des franges provenant du spot laser dévié.

2.3 Utilisation d’une nappe laser

Cette méthode de mesure est très proche de celle du spot laser. Celui-ci est simplement

remplacé par une nappe laser. La mesure est alors beaucoup moins lourde à utiliser. Nous

verrons également dans la partie suivante que cette méthode, très simple d’utilisation

permet aussi d’effectuer des mesures 3D d’angle de contact tout autour d’une goutte

en mouvement. Ici, la méthode est décrite sur une goutte statique et ne permet donc

d’atteindre l’angle de contact qu’en deux points de la ligne de contact (à l’endroit où la

nappe laser la coupe).

Description du dispositif Une goutte d’huile silicone de viscosité 50 cP (voir annexe)

est déposée sur un substrat horizontal fluoré pour être en condition de mouillage partiel.

Un spot laser (”lasiris”) de longueur d’onde λ = 654 nm adapté sur une lentille cylindrique

est placé de manière à générer une nappe laser perpendiculaire au substrat (voir figure

2.9) afin de couper la goutte statique déposée. Lorsque la nappe coupe la goutte, une

figure de réfraction est observée sur l’écran placé derrière le substrat (figure 2.10). La

valeur de l’angle de contact à l’endroit où la nappe coupe la ligne de contact peut être

déduite d’une telle figure en prenant le maximum de la déviation.

Interprétation des figures de réfraction Qualitativement (voir figure 2.10(a)), la

ligne droite observée sur les figures de réfraction est liée aux endroits où la lumière traverse,

sans être réfractée, soit la plaque de verre soit la partie de la goutte aplatie par la gravité.

Les deux ”cornes” lumineuses correspondent à la déviation due à la pente de l’interface

au bord de la goutte (typiquement sur une distance de l’ordre de la longueur capillaire).

Cette déviation est une simple réfraction lumineuse, la lumière étant déviée par la pente

de l’interface. Plus l’interface est pentue à l’endroit où la nappe lumineuse l’intersecte,
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Fig. 2.9 – Goutte statique déposée sur un plan incliné d’un angle α. Une nappe laser

placée perpendiculairement au plan traverse la goutte et la figure de réfraction obtenue

est observée sur un écran translucide.

plus cette déviation est importante. La longueur ∆ des cornes lumineuses permet ainsi de

remonter à la plus grande pente de l’interface, liée à Θ. Cette valeur va être calculée par

la suite en utilisant simplement les lois de Descartes.

De plus, la réfraction de la lumière a lieu dans le plan formé par le rayon incident et

la normale à la surface du liquide au point d’incidence. La réfraction a donc lieu dans un

plan perpendiculaire au substrat et à la ligne de contact. Par conséquent, la direction de

la déviation de la lumière nous donne la direction de la ligne de contact. Les notations

utilisées sont celles de la figure 2.9(b) : l’angle Φ entre la direction de l’écoulement et la

ligne de contact se retrouve, au niveau de la figure de réfraction, entre l’horizontale et

la déviation lumineuse. Cette méthode permet donc très facilement d’atteindre la valeur

de l’angle de contact local en n’importe quel point de la ligne de contact et de mesurer

simultanement la valeur de l’angle Φ qui permet de situer très précisement la mesure sur

la ligne de contact.

Calcul de la déviation laser Les lois de l’optique géométrique donnent les valeurs des

différents angles de réfraction de la même manière que cela a été exposé dans le chapitre

précédent pour le calcul de la déviation du spot (équations 2.1 à 2.5). Ces équations lient

donc la déviation de la lumière à la pente locale de l’interface. En faisant l’hypothèse que

la plus grande déviation (correspondant à la plus grande pente de l’interface) correspond
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2.3 Utilisation d’une nappe laser

Fig. 2.10 – (a) Explication de la figure de réfraction observée lorsque la nappe laser a

traversé une flaque. Lorsque le laser traverse une interface plane, on obtient une ligne droite

sur l’écran. Lorsque l’interface est courbée, la lumière est déviée, perpendiculairement à

la ligne de contact. La déviation est plus importante à l’avant de la goutte car l’angle de

contact est plus grand. (b) Notation utilisées : la longueur de la déviation est notée ∆

et son inclinaison par rapport à l’horizontale, Φ. Cet angle Φ est aussi l’inclinaison de la

ligne de contact par rapport à la verticale.
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toujours à la pente observée la plus proche de la ligne de contact1, il suffit de mesurer

la déviation la plus importante en considérant qu’elle est liée à la valeur de l’angle de

contact. A cet endroit, on a donc x = 0 et h(0) = 0 ce qui simplifie le système d’équations

à utiliser :

∆ = e tan(r2) +D tan(r3) (2.7)

sin Θ = n0 sin i1 (2.8)

n0 sin(Θ− i1) = n1 sin r2 (2.9)

n1 sin r2 = sin r3 (2.10)

Un programme de minimisation de la quantité |∆ − e tan(r2) − D tan(r3)| (où ∆ est

la valeur mesurée expérimentalement), utilisé sous Matlab permet ensuite de calculer la

valeur de Θ en fonction de la déviation ∆ observée, sans inverser explicitement la fonction

∆(Θ).

Discussion de la précision de la méthode Lorsqu’on utilise cette méthode, le facteur

limitant la résolution est essentiellement la quantité de lumière visible. La difficulté est

en effet de voir le bout de la déviation lumineuse : la lumière qui arrive sur un pixel

de la caméra provient d’un endroit de la goutte où la pente a une valeur donnée. Plus

la courbure est forte (ce qui est le cas près de la ligne de contact), plus la quantité de

lumière reçue par ce pixel est faible.

La lumière qui arrive sur un pixel de largeur δx provient d’un endroit sur la goutte

où la variation de pente est inférieure à δΘ = δx/D (voir figure 2.11). La longueur dx

sur laquelle cette pente varie de δΘ s’exprime en fonction de la courbure locale κ de

l’interface : dx = δΘ/κ.

L’intensité reçue par la caméra est codée sur 256 niveaux de gris mais la lumière

provenant directement du laser est fortement attenuée (par un papier noir posé sur l’écran)

afin qu’elle ne sature pas la caméra. On considère arbitrairement que le niveau de gris

minimum exploitable (correspondant à un niveau 10) est au moins 50 fois plus faible que

l’intensité de départ (ce qui place le niveau de gris de la lumière provenant directement

du laser à un niveau de gris fictif de 500). L’intensité récoltée sur le dernier pixel exploité

est donc δxI0/50 = I0dx. d’où

κcritique =
50δΘ

δx
=

50

D

On a ainsi une courbure critique mesurable. Pour estimer à quelle distance de la

ligne de contact se trouve cette valeur de la courbure, on peut utiliser le modèle de

Cox-Voinov, qui, justement, postule une divergence de la courbure proche de la ligne de

1Cette hypothèse sera vérifiée par la suite grâce aux mesures de pente le long du profil d’une goutte.
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2.3 Utilisation d’une nappe laser

Fig. 2.11 – Calcul de la la limite de résolution due à l’intensité de lumière reçue par un

pixel de la caméra.

contact. Rappelons l’évolution de l’angle de contact prédite, pour un nombre capillaire

donné, en fonction de l’échelle de mesure à laquelle on se place :

Θ3 − Θ3
e = ±9Ca ln

x

l

où Θ3 est l’angle de contact dynamique, Θe l’angle de contact statique, Ca le nombre

capillaire, x la longueur macroscopique à laquelle on se place et l une longueur de coupure

microscopique. La différenciation de cette formule donne 3Θ2κ = 9Ca/l, d’où, finalement,

l =
3CaD

50Θ2

avec Ca ' 10−3, D ' 3.10−2mm et Θ ' 1 rad d’où l = 3µm.

Cette valeur de l est très faible. Or, autour de 10 µm, de la diffraction risque d’ap-

parâıtre. On peut donc considérer que les valeurs obtenues par cette méthode de mesure

donnent la valeur de l’angle de contact à une échelle de 10µm.

Vérification de la méthode Nous avons utilisé deux méthodes nous permettant de

valider la mesure laser. Tout d’abord, nous avons mesuré l’angle d’un prisme de verre

d’indice et d’angle connus. Puis, nous avons mesuré l’angle de contact d’une goutte aplatie

par la gravité et comparé le résultat à la valeur déterminée par la hauteur de la flaque.

1. Mesure de l’angle d’un prisme

La nappe laser est placée perpendiculairement à un petit prisme d’angle Θ = 45◦

connu et d’indice n = 1, 51± 0, 01. Plusieurs mesures de la déviation de la lumière

due au prisme ont été faites avec des orientations différentes du prisme par rapport

à la nappe laser (voir figure 2.12). L’ensemble de ces mesures donne une valeur
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Fig. 2.12 – (a) Shéma de la mesure de l’angle d’un prisme par une nappe laser. (b)

Différentes photos des figures de réfraction obtenues en variant l’inclinaison de la nappe

laser par rapport au prisme.

moyenne de Θ telle que

Θ = 45, 4◦ ± 1, 0◦

2. Mesure sur une flaque statique

L’épaisseur d’une flaque (grosse goutte aplatie par la gravité) est liée à la valeur de

l’angle de contact [1]. En effet, si l’on considère que la hauteur de la flaque est le

résultat d’une compétition entre les énergies de surface Es et l’énergie de pesanteur

Ep, on obtient :

Es = γsl + γ − γsa

et

Ep =
1

2
ρgh2

où γsl, γ et γsa sont les énergies de surface mises en jeu, h est la hauteur de la

flaque et ρ la densité du fluide. La minimisation de ces deux énergies associée à la

loi d’Young conduit à la relation :

sin

(

Θ

2

)

=
h

2lc
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(

(
(

Fig. 2.13 – (a) Vue de côté d’une goutte statique sur un plan légèrement inclinée. Elle est

déformée par la gravité mais ne se déplace pas encore. (b) Zoom sur l’avant de la goutte.

L’angle de contact est ajusté par deux cercles. L’angle entre les deux cercles donne l’angle

de contact. (c) Schéma de la mesure de l’angle de contact par ajustement de l’angle par

deux cercles.

Sur une flaque telle que celle de la figure 2.13(a), la mesure issue de la mesure laser

donne Θ = 52◦ ± 1◦ alors que celle issue de la mesure de la hauteur de la flaque

donne Θ = 51◦ ± 3◦. Les mesures coincident aux erreurs expérimentales près.

On peut en déduire que la méthode de mesure de l’angle de contact et en particulier

le programme d’extraction de l’angle en fonction de la longueur de déviation ne comporte

pas d’erreur.

2.4 Vues de côté : des paradoxes préoccupant

Cette autre méthode de mesure de Θ consiste à utiliser des vues de profil de gouttes

comme celles de la figure 2.13. L’image (a) représente à la fois la goutte et son reflet

sur le substrat. La résolution est malheureusement insuffisante pour qu’un traitement

automatisé permette d’extraire correctement le profil de l’interface. Toute une gamme

de polynômes permettent d’ajuster un tel profil ce qui conduit à une grande imprécision

sur l’angle de contact (chaque polynôme donnant une valeur différente). Curieusement,

en ajustant l’interface à l’oeil par deux cercles (figure 2.13(b)) on obtient une meilleure

reproductibilité des données. Deux expérimentateurs obtiennent le même résultat ±3◦.

Trois points sont donc définis sur le bord de la goutte (proches de la ligne de contact)

et 3 points sur le bord de son reflet (voir figure 2.13(c)). Une macro permet alors de tracer
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les cercles passant par chacun de ces groupes de trois points et d’en déduire l’angle entre

les tangentes à l’intersection. Les trois points peuvent éventuellement être déplacés pour

obtenir le meilleur ajustement possible. La reproductibilité de ce type de mesure effectuée

sur une même photo est de ±3◦ quel que soit l’expérimentateur. Un ajustement typique

est celui de la figure 2.13(b). La valeur de l’angle de contact est égale à la moitié de l’angle

entre le deux cercles. Cette méthode a été testée sur des gouttes obtenues par simulation

numérique.

Test sur des gouttes ”numériques” La génération de gouttes numériques permet

d’obtenir des gouttes réalistes tout en fixant un angle de contact précis. Celles-ci ont été

obtenues en utilisant les équations de l’hydrodynamique, avec une pression de disjonction

à petite échelle qui permet de s’affranchir des problèmes de condition aux limites [39].

La goutte est alors raccordée à un film statique à petite échelle (cette échelle est fixée

par la ”résolution” numérique). Pour commencer, il est très simple de générer une goutte

statique posée sur un substrat horizontal. Il s’agit, en l’occurence d’une calotte sphérique

raccordée à un film horizontal. Sur la figure 2.14(a), on peut voir le profil d’une telle

goutte. Sa dérivée est donnée sur la figure 2.14(b). Elle est quasiment linéaire depuis

l’avant jusqu’à l’arrière de la goutte. La décroissance rapide de la pente à la ligne de

contact correspond au raccordement de la goutte avec un film microscopique, supposé

dans les codes utilisés. La valeur de l’angle de contact donnée en dérivant le profil de

l’interface est Θ = 64, 5◦ et la valeur donnée par la méthode des cercles (voir insert de la

figure 2.14) est : Θ = 64◦±1◦. Comme prévu, cette méthode est bien adaptée à la mesure

de l’angle de contact d’une calotte sphérique. L’erreur est d’ailleurs bien plus faible que

sur des gouttes dynamiques car il est assez facile d’ajuster précisément un cercle par un

cercle.

Une goutte dynamique est maintenant simulée numériquement (voir figure 2.15(a))

ainsi que la pente le long de son profil (figure 2.15(b)). Ici encore, les maxima de la

dérivée sont dus au raccordement de la goutte à un film de liquide très mince. Les valeurs

de l’angle de contact, si on considère qu’elles correspondent à la pente maximale, sont :

Θ = 65◦ à l’avant de la goutte et Θ = 44◦ à l’arrière.

Les mesures faites par la méthode des cercles donnent : Θ = 60◦±3◦ à l’avant et Θr =

28◦±3◦ à l’arrière. Ces mesures sont donc inférieures à celles obtenues par la dérivation de

la fonction. Sur une forme plus proche de celle des gouttes, la méthode des cercles donne

donc une valeur de l’angle de contact qui ne correspond pas à la pente observée au plus

proche de la ligne de contact. Cette vérification sur des gouttes numériques commence à

montrer les problèmes que nous avons pu rencontrer en testant cette méthode. L’annexe

D, montre que nous avons aussi rencontré des problèmes en utilisant la méthode des

cercles sur des fonctions connues.

Mais, le profil de pente obtenu sur l’axe de symétrie d’une goutte numérique montre
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Fig. 2.14 – (a) profil d’une goutte statique déposée sur un substrat horizontal (insert :

ajustement du profil par des cercles). (b) Dérivée de l’interface de la goutte statique. Les

angles de contact sont mesurés à la valeur maximum atteinte par la pente de la goutte.
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Fig. 2.15 – (a)Profil d’une ”goutte numerique” et (b) sa dérivée d’où l’on déduit la valeur

de l’angle de contact (insert du (a)).
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∆

Fig. 2.16 – (a) Vue de côté d’une goutte d’huile slicone, aplatie par la gravité. Mesure

de l’angle de contact par la méthode des cercles (b) Mesure par la méthode de la nappe

laser.

qu’il est très difficile de définir un angle de contact si ce n’est en choisissant arbitrairement

une échelle. L’angle de contact est alors la pente de l’interface à cette échelle. En ajustant le

profil par un cercle, on obtient manifestement une valeur d’angle de contact qui correspond

à la pente à une échelle donnée (ici, environ à 1 mm de la ligne de contact), ce qui pourrait

correspondre à une valeur de l’angle de contact macroscopique, la valeur à la ligne de

contact étant plutôt un angle de contact microscopique.

Comparaison des différentes mesures La comparaison entre la méthode de nappe

laser2 et celle des cercles a été faite sur une goutte d’huile silicone de viscosité 50 cP

aplatie par la gravité déposée sur un substrat horizontal (verre recouvert d’un substrat

fluoré). La figure 2.16(b) rappelle une figure de réfraction obtenue lorsque la nappe laser

coupe la flaque de la figure 2.16(a). La valeur de l’angle de contact, calculée à partir de

la longueur ∆ est :

Θ = 52◦ ± 1◦

L’erreur est due à la fois au moyennage autour de la goutte et aux incertitudes expéri-

mentales. La mesure de l’angle de contact par la hauteur de la flaque donne ici :

Θ = 51± 3◦

Les résultats obtenus par la méthode des cercles (voir figure 2.16(a)) sur la même flaque

sont

Θ = 44◦ ± 3◦

2La comparaison avec la méthode du spot laser n’a pas été effectuée formellement car c’est physique-

ment la même mesure que celle de la nappe laser. De plus, nous verrons dans la partie suivante que ces

mesures sont effectivement compatibles et comparables.
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Des erreurs de quelques degrés sont observés selon le manipulateur. La barre d’erreur est

donc importante. Il y a malgré tout une différence notable entre les deux méthodes de me-

sure, supérieure aux barres d’erreur. Cette différence est quantitativement reproductible

sur plusieurs flaques statiques différentes.

Finalement, nous avons mis en place et caractérisé trois méthodes de mesures de

la pente de l’interface ou de l’angle de contact (Méthode du spot ou de la nappe la-

ser et méthode de l’ajustement par des cercles). Malheureusement, même avec une ca-

ractérisation propre de nos méthodes, des problèmes se posent. La méthode des cercles

ne donne pas comme mesure de l’angle de contact la valeur de la pente à la distance la

plus faible possible de la ligne de contact. De plus, les deux méthodes de mesure donnent

des résultats différents. La différence de mesure rappelle aussi que les mesures effectuées

à différentes échelles ne donnent pas toujours les mêmes résultats. Or la mesure laser est

une mesure à une échelle mésoscopique (entre 10 et 30 µm) alors que la mesure des cercles

est réellement macroscopique puique l’ajustement est fait à l’oeil et que la valeur obtenue

semble correspondre à la valeur de la pente à une échelle millimétrique sur les gouttes

numériques (Nous verrons tout à l’heure, sur les expériences, que cette mesure correspond

plutôt à une échelle de 200 µm). Il est donc tout à fait possible que ces méthodes reflètent

chacune une réalité, correspondant à la mesure de l’angle de contact à une certaine échelle.

La question soulevée est donc de savoir si les deux mesures sont utilisables à condition de

savoir à quelle échelle elles sont effectuées ou si l’une des deux est plus juste que l’autre.

Le premier test est de comparer les mesures obtenues par les différentes méthodes

aux modèles de de Gennes et de Cox-Voinov. Une différence d’échelle de mesure est en

effet contenue dans ces modèles. Nous allons donc vérifier la compatibilité des différences

obtenues en fonction de l’échelle de mesure avec la variation de pente logaritmique prédite.

De plus, dans le chapitre suivant, nous allons mesurer le profil d’une goutte le long de

son axe de symétrie afin de quantifier les différences attendues en changeant d’échelle de

mesure.

2.5 Comparaison aux modèles théoriques

Nous avons pu mesurer de deux manières différentes (avec des cercles et avec un laser)

l’évolution de l’angle de contact en fonction du nombre capillaire sur des gouttes ruisselant

de plus en plus rapidement. Même si les mesures nous posent déjà des questions, nous

allons les comparer aux modèles proposés par de Gennes [8] et par Cox-Voinov [15] [16].

Les gouttes sont générées de la même manière que sur la figure 2.2. Il s’agit d’huile

silicone ruisselant sur du verre recouvert de fluoropolymère. La viscosité est de 10 cP

pour les mesures avec des cercles et de 50 cP pour les mesures laser. Il aurait été mieux

de faire les mesures sur des huiles de viscosité identique mais les mesures par cercles ont

été effectuées par N. Le Grand il y a quelques années, il était donc délicat de les refaire.
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Fig. 2.17 – Mesures des angles de contact d’avancée Θa et de reculée Θr sur des gouttes

ruisselant à des vitesses différentes (a) en ajustant l’interface par des cercles (mesures

effectuées par N.Le Grand) (b) en utilisant le spot laser. La courbe noire est un ajuste-

ment par le modèle hydrodynamique proposé par Cox-Voinov. La courbe rouge est un

ajustement par le modèle de de Gennes.

Quant aux mesures par laser, nous avons beaucoup travaillé sur des grosses flaques (voir

chapitre suivant), qui ruissellent donc beaucoup plus vite que des gouttes. Les mesures

étaient très difficiles à faire à 10 cP et nous avons choisi de travailler à 50 cP. Ceci dit, les

mesures à différentes vicosité [5] ont montré que les pentes obtenues sont identiques à 10

et à 100 cP. Il est donc possible de comparer ces viscosités, même si ça n’est pas l’idéal.

La figure 2.17(b) montre les résultats obtenus par mesure laser et la figure 2.17(a), ceux

obtenus par la méthode des cercles.

Les mesures sont effectués à l’avant (Ca > 0) et l’arrière (Ca < 0) de la goutte.

Lorsque la goutte ruisselle très rapidement et qu’une singularité en coin se développe à

l’arrière, on considère que la transition de mouillage est atteinte et on ne mesure plus les

angles de contact qu’à l’avant de la goutte. Les mesures s’arrêtent donc pour un nombre

capillaire plus faible (en valeur absolue) à l’arrière qu’à l’avant de la goutte.

Sur la figure 2.17 sont présentés les résultats expérimentaux obtenus (a) avec la

méthode des cercles et (b) avec le spot laser. Comparons ces résulats aux modèles dont

l’expression est rappelée ci-dessous pour le modèle de de Gennes :

(Θ2 −Θ2
s)Θ = ±6Ca ln

L

l

comme pour le modèle de Cox-Voinov,

Θ3 −Θ3
s = ±9Ca ln

L

l

La même expression est utilisée à l’avant et à l’arrière des gouttes (en considérant un

nombre capillaire négatif à l’arrière) sauf que l’angle d’équilibre est remplacé par l’angle
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statique d’avancée Θa à l’avant de la goutte et de reculée Θr à l’arrière. Ceux-ci sont

obtenus sur chaque série de mesure par extrapolation des données à capillaire nul. De

plus, pour le deux modèles, un polynôme du troisième degré en Θ est proportionnel au

nombre capillaire. La pente p dépend du modèle : p = 9 ln L
l

avec Cox-Voinov et p = 6 ln L
l

avec de Gennes. Les modèles ne prévoient pas d’asymétrie entre l’avant et l’arrière de la

goutte. Il n’y a donc, a priori, aucune raison pour que la pente soit différente. Les données

ont donc été ajustées par les différents modèles en imposant une pente identique à l’avant

et à l’arrière.

La figure 2.17 montre ces ajustements pour chacune des deux méthodes de mesure.

Dans le tableau 2.1, on donne la valeur de la pente p observée (avec Cox-Voinov : p = 9 ln L
l

et de Gennes : p = 6 ln L
l
). Connaissant L, on peut en déduire une valeur de l. Or L

est l’échelle à laquelle est effectuée la mesure. Pour la mesure laser, L ne dépend que

de la résolution obtenue et on a vu que L ' 30µm. Pour la mesure par cercles, nous

verrons dans le chapitre suivant qu’on peut considérer que la mesure est faite à une

échelle d’environ L = 200µm. Les valeurs de l déduites pour chaque méthode de mesure

et chaque modèle sont présentées dans le tableau 2.1. Les échelles microscopiques déduites

de ces ajustements sont toutes comparables les unes aux autres et d’une valeur raisonnable

puisque l’huile silicone est formée de châınes de polymères de taille comprise entre 3 et

10 nm.

Méthode Modèle Pente Echelle

de mesure utilisé observée microscopique

Cercles Cox-Voinov 130 10nm

Cercles de Gennes 85 15nm

laser Cox-Voinov 110 15nm

laser de Gennes 50 7nm

Tab. 2.1 – Résultats obtenus lors de l’ajustement des données par les modèles de Cox-

Voinov ou de de Gennes.

En ce qui concerne la transition de mouillage, nous avons vu que le modèle de de

Gennes prédit une transition à un angle de contact non nul alors que celui de Cox-Voinov

la prédit à un angle de contact nul à l’arrière de la goutte. Le modèle de de Gennes est, en

ce sens plus proche de l’observation expérimentale. Quant au nombre capillaire critique

auquel apparâıt la transition, de manière étonnante, il est mieux prédit par le modèle de

de Gennes lorsque les mesures sont effectuées avec le laser et par le modèle de Cox-Voinov

lorsque les mesures sont effectuées avec l’ajustement par des cercles.

On peut de plus faire une remarque intéressante. Si les modèles de de Gennes et de

Cox-Voinov étaient vérifiés, on pourrait s’attendre à ce que le changement d’échelle de

mesure se manifeste par un simple changement de pente, le log étant modifié. Or, le
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2.5 Comparaison aux modèles théoriques

Fig. 2.18 – (a) Mesures d’angles de contact par la méthode des cercles. L’ajustement

proposé est le meilleur qui impose une pente identique à l’avant et à l’arrière de la goutte.

(b) Mesures d’angles de contact par la méthode laser. L’ajustement proposé est obtenu

par simple changement d’échelle de l’ajustement de la figure (a)

changement de méhode de mesure n’est rien d’autre qu’un changement de l’échelle L

puisque la mesure est effectuée à 30 µm avec le laser et à 200 µm avec la méthode des

cercles. En partant des ajustements qui décrivent le mieux les données (de Gennes pour

les mesures laser et Cox-Voinov pour les mesures par cercles) et en changeant la valeur

de L dans les modèles, on devrait continuer à décrire correctement les données. Ce simple

changement d’échelle est représenté sur les figures 2.18 et 2.19. On remarque que des

modèles qui décrivaient bien les données à une certaine échelle ne fonctionnent plus dès

que l’on change d’échelle de mesure.

Par conséquent, selon l’échelle de mesure, l’un ou l’autre modèle semble mieux décrire

les expériences. D’après nos mesures, le modèle de de Gennes explique mieux les variations

mesurées avec le spot laser (donc à une échelle d’environ 10 µm) et le modèle de Cox-

Voinov décrit très bien les mesures obtenues par la méthode des cercles qui est une mesure

plus macroscopique. Est ce que un modèle serait plus valable à l’échelle mésoscopique et

l’autre à l’échelle macroscopique ? De plus, la question du changement d’échelle est censée

être valable dans les deux modèles. Or, en intégrant le changement d’achelle de mesure

dans les modèles, on ne reproduit pas les expériences.

Tous les problèmes posés (validité des différentes méthodes de mesure, résultats diffé-

rents obtenus à différentes échelles, comparaison aux modèles théoriques) semblent être

liés à la question de l’échelle de mesure et, donc de la variation de la pente le long du profil
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Chap. 2: Mesure d’angles de contact dynamiques

Fig. 2.19 – (a) Mesures d’angles de contact par la méthode des cercles. L’ajustement

proposé est obtenu par simple changement d’échelle de l’ajustement de la figure (b) (b)

Mesures d’angles de contact par la méthode laser. L’ajustement proposé est le meilleur

qui impose une pente identique à l’avant et à l’arrière de la goutte.

d’une goutte. Le but de la suite de ce travail est donc d’utiliser la méthode de profilage

par spot laser pour reconstruire la pente le long du profil de gouttes ruisselant plus ou

moins rapidement.
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Chapitre 3

Exploration du profil d’une goutte

Il s’agit donc d’atteindre avec la meilleure précision possible la valeur de la pente

de l’interface sur l’axe de symétrie d’une goutte en écoulement, en particulier au voisi-

nage de la ligne de contact. Nous avons utilisé la méthode de déviation d’un spot laser

présentée dans le second chapitre pour reconstruire l’interface dynamique des gouttes en

ruissellement. Cette expérience va nous permettre :

– De voir expérimentalement la variation de pente le long du profil de la goutte et

donc de comprendre ce que l’on mesure avec les différentes méthodes (cercles ou

laser).

– De regarder la variation de pente le plus près possible de la ligne de contact afin de

voir le transfert d’échelle entre les mesures de pente macroscopiques et la condition

aux limites microscopique. En particulier, nous allons voir si une zone de variation

logarithmique de la pente est observable.

– De sonder les conditions aux limites à la ligne de contact, ou au moins de savoir

si nos mesures sont compatibles avec un angle de contact statique à une échelle

microscopique.

3.1 Profil d’une goutte

Tout d’abord, regardons ce que l’on attendrait comme variation de la pente le long de

l’axe de symétrie de la goutte si l’angle de contact microscopique était effectivement égal

à l’angle de contact statique et si il existait une zone logarithmique. Le résultat attendu

est montré sur la figure 3.1. Celui-ci a été obtenu par intégration de l’équation 1.8, c’est

à dire des équations de l’hydrodynamique écrites dans le cadre de la lubrification, en

tenant compte de la gravité. L’angle de contact est ici supposé égal à l’angle d’équilibre

(Θe = 1 rad à l’avant et l’arrière : il n’y a pas d’hystérésis) à une échelle microscopique. A

l’avant et à l’arrière de la goutte on observe un zone de ”transfert d’échelle” qui permet

le passage de l’angle microscopique à l’angle macroscopique. Dans cette zone, la pente
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Chap. 3: Exploration du profil d’une goutte

tan(Θa)

tan(Θr)

Fig. 3.1 – Pente le long de l’axe de symétrie d’une goutte simulée numériquement (a)à

l’avant d’une goutte (b) à l’arrière d’une goutte. La condition aux limites supposée est

que l’angle de contact microscopique est égal à l’angle d’équilibre. C’est ce qui explique

la forte variation de pente près de la ligne de contact, en direction de l’angle de contact

d’équilibre. Les valeurs de Θa et de Θr prises ici ne sont pas celles de l’expérience. La

figure sert uniquement à donner une idée de la forme de la fonction obtenue.

dépend logarithmiquememt de la distance à la ligne de contact. Il s’agit d’une brusque

augmentation de la pente à l’arrière de la goutte (3.1(b)) et du passage par un maximum

suivit d’une diminution de la pente à l’avant de la goutte (3.1(a)). En effet, la variation de

pente aux faibles échelles doit permettre le passage de l’échelle macroscopique à l’échelle

microscopique où l’angle de contact est Θa = 0, 9 rad à l’avant et Θr = 0, 7 rad à l’arrière

de la goutte.

Les résultats obtenus expérimentalement sur une première goutte ruisselant à un

nombre capillaire Ca = 0, 0080 sont rappelés par la figure 3.2. Tout d’abord, le profil

de la goutte (figure 2.6(a)) reconstruit ressemble beaucoup à une photo vue de côté de

la même goutte (voir encart de la figure 2.6(b)). Par ailleurs, la pente de l’interface est

fortement variable le long d’une goutte comme le laisse suggérer l’observation à l’oeil

nu. Comme nous l’avons observé, il est donc délicat de définir une valeur pour l’angle

de contact : la pente est variable tout au long de l’interface et il n’existe pas de valeur

remarquable (plateau ou maximum) de la pente qui permettrait de définir proprement un

angle de contact. Cela signifie qu’une mesure d’angle de contact est valable à une échelle

donnée.

Cette expérience a été effectuée sur des gouttes ruisselant à des nombres capillaires

différents. Les formes des gouttes obtenues (voir figure 3.3(a)) sont en bon accord qualitatif

avec ce qui est observé à l’oeil nu. Les gouttes s’allongent et une inversion de courbure

apparâıt à l’arrière lorsque les gouttes ruissellent à grande vitesse. De plus, la dérivée

58



3.1 Profil d’une goutte

Fig. 3.2 – (a) Pente de la goutte reconstruite par intégration de la déviation du spot

laser. (b) Forme de la goutte après intégration. (c) Vérification du bon ajustement de la

courbe expérimentale de déviation du spot laser par la déviation recalculée à partir de la

goutte intégrée.
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Chap. 3: Exploration du profil d’une goutte

Fig. 3.3 – (a) Comparaison des profils de ces différentes gouttes. (b) Comparaison de la

pente le long du profil de gouttes ruisselant à différentes vitesses.

s’éloigne progressivement d’une droite lorsqu’on augmente le nombre capillaire (voir figure

3.3(b)). A l’avant, la différence entre les courbes n’est pas nette. Il est difficile de voir

la variation de l’angle de contact avec le nombre capillaire, par exemple. Par contre,

à l’arrière, on observe clairement l’évolution de la pente de l’interface avec le nombre

capillaire.

A l’arrière des gouttes les plus rapides, l’angle de contact augmente brusquement à

partir d’une distance d’environ 100 µm. Cette brusque variation de pente est comparable

à ce qui est attendu si la condition aux limites à la ligne de contact donnait un angle de

contact microscopique égal à l’angle de contact à l’équilibre. Sur la figure 3.3, les lignes en

pointillés représentent les valeurs des angles statiques d’avancée et de reculée. La courbe

est donc censée rejoindre ces limites respectives à l’avant et à l’arrière de la goutte. A

l’avant de la goutte, on s’attend à une forte diminution de la pente après passage par

un maximum. Mais ce régime ne semble pas être atteint du tout. On n’aperçoit aucun

maximum et la pente ne semble pas diminuer à nouveau à l’approche de la ligne de contact.

Cela semble signifier qu’à l’échelle de 30µm à laquelle nous avons sondé l’interface, on

observe le début d’une zone logarithmique à l’arrière mais pas à l’avant de la goutte.
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3.2 Comparaison aux simulations

Ces expériences nous permettent de dire qu’il existe une asymétrie entre l’avant et

l’arrière de la goutte. Par contre, il reste impossible de conclure sur la condition aux

limites à l’interface, par manque de résolution. Nous avons donc comparé des simulations

numériques des équations de lubrification avec nos expériences pour voir si l’ajustement

de nos données était compatible avec une angle de contact microscopique égal à l’angle

de contact d’équilibre.

3.2 Comparaison aux simulations

Simulation de la pente des gouttes Nous avons donc simulé les profils de gouttes

ruisselant plus ou moins rapidement en utilisant l’équation 1.8 complète. En effet, il est

important de tenir compte de la gravité si on veut générer des gouttes réalistes, sinon seule

la zone de variation logarithmique est atteinte. Mais cette fois, la condition aux limites

n’est pas fixée à la ligne de contact. Il s’agit, en effet, d’ajuster les profils expérimentaux

présentés sur la figure 3.3. Les conditions aux limites sont donc choisies en fonction des

résultats expérimentaux. Tout d’abord à une échelle donnée (à une distance de l’ordre de

1 mm de la ligne de contact), la pente est fixée par celle de la courbe expérimentale. La

courbure de l’interface à cette même distance de la ligne de contact est utilisée comme

paramètre pour ajuster le mieux possible les profils expérimentaux.

Les comparaisons ne sont faites qu’à l’avant de la goutte. En effet, à l’arrière, les cour-

bures transverses prennent beaucoup d’importance avec l’apparition du coin. L’équation

1.8 qui est écrite à une seule dimension ne permet plus de décrire aussi bien les profils.

Les profils ”numériques” ainsi obtenus sont présentés sur la figure 3.4. Le code nu-

mérique reproduit très bien la réalité en terme de profil de goutte (même si l’ajustement

n’est effectué que proche de la ligne de contact). En réalité, lorsque l’on compare plutôt

les pentes le long du profil, la comparaison est beaucoup moins bonne. En effet, le calcul

est fait dans les limites de la lubrification et on ne peut plus réellement considérer que les

pentes sont faibles lorsque l’on s’approche de la ligne de contact.

Comme sur la figure 3.1, les courbes numériques ajustant la pente de la goutte le long

de son axe central passent par un maximum très proche de la ligne de contact. Cela se

voit à peine sur les graphiques. Malgré tout, on le devine sur les simulations de gouttes

ruisselant le plus rapidement et un agrandissement du phénomène est proposé. Pour avoir

une meilleure visualisation de cette chute de pente prévue à la ligne de contact, nous allons

travailler au plus grand nombre capillaire (Ca = 0, 0080) et utiliser une représentation

différente. La figure 3.5 montre l’évolution de la pente h′ de l’interface en fonction de

son épaisseur h, normalisée par la longueur capillaire. La zone de transfert logarithmique,

dans laquelle les modèles de Cox-Voinov et de de Gennes sont valables est bien visible :

la pente diminue logarithmiquement en s’approchant de la ligne de contact.

Cette redescente ne débute qu’à une échelle très faible, inférieure à la résolution de
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Chap. 3: Exploration du profil d’une goutte

h'(x)

h'(x)

h'(x)

Fig. 3.4 – Gouttes simulées numériquement avec une pente égale à l’angle de contact

d’équilibre à la ligne de contact. On voit ici leur profil pour des nombres capillaires

croissants (trait noir plein), comparé au profils obtenus expérimentalement. Sur les mêmes

graphiques sont comparés les dérivés des profils.

62



3.2 Comparaison aux simulations

0,6
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Fig. 3.5 – Goutte simulée numériquement avec un nombre capillaire de 0,0080. La pente

est portée en fonction de l’épaisseur de l’interface normalisée par la longueur capillaire.

La pente passe par un maximum et diminue en approchant la ligne de contact en dessous

d’une longueur typique de 10−2lc.
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Chap. 3: Exploration du profil d’une goutte

notre expérience, de l’ordre de 10−2lc, soit 15 µm. Le régime logarithmique sera donc

certainement difficile à atteindre à l’aide d’un spot laser qui ne donne qu’une résolution

de 30 µm. Il est donc logique de ne pas observer expérimentalement la redescente à l’avant

de la goutte.

Si on comprend bien pourquoi la zone logarithmique n’est pas atteinte à l’avant de la

goutte, lors de nos expériences, cela n’explique pas que l’on observe son amorce à l’arrière

de la goutte. Mais, la zone logarithmique apparâıt lorsque la gravité est négligeable. Or,

à l’arrière de la goutte, la gravité est négligeable à une distance de 200 µm de la ligne de

contact alors que à l’avant, elle est déjà négligeable à 40 µm de la ligne de contact. (voir

figure 1.6). Cette redescente a donc lieu à une distance plus grande de la ligne de contact

à l’arrière et peut être visualisée avec des méthodes optiques.

Simulation des diagrammes spatio temporels Nous avons simulé les diagrammes

spatio-temporels obtenus sur les différentes gouttes de la figure 3.3. Le profil de goutte

obtenu expérimentalement est alors traversé numériquement par un spot laser gaussien

discrétisé de largeur σ = 30 microns. On calcule le chemin parcouru par chaque rayon

lumineux issu du faisceau gaussien. L’intensité comprise entre deux rayons se conserve

au cours du parcours optique ce qui permet de calculer l’intensité observée sur un écran

derrière la goutte. Sur la figure 3.6, chaque ligne verticale représente la distribution d’in-

tensité sur un écran pour une position du laser (celui-ci se ”déplace” le long du profil

de la goutte). Les résultats obtenus correspondent à ce que l’on attend sur une portion

d’environ 1/6eme du diagramme spatio temporel de la figure 2.3. Ces résultats montrent

bien qu’il est normal de ne rien observer à l’avant d’une goutte. En effet, la redescente

de l’angle de contact n’est visible que par une baisse d’intensité sur une verticale. Donc

même sur une goutte sur laquelle un transfert d’échelle logarithmique existe à l’avant et

à l’arrière, cette zone est difficilement visible à l’avant.

En sondant l’interface avec un spot laser, il apparâıt donc que la zone de variation

logarithmique de l’interface est atteinte à l’arrière de la goutte mais pas à l’avant. Le

transfert aurait donc lieu à une échelle beaucoup plus petite à l’avant de la goutte. Ceci

est lié au fait que la gravité est importante à une distance plus faible de la ligne de

contact à l’avant de la goutte. Cette asymétrie est visible sur la figure 1.6. En ce qui

concerne la condition aux limites à la ligne de contact, notre spot laser ne permet pas

de sonder l’interface à une échelle suffisemment petite pour conclure si l’angle de contact

microscopique est, ou non égal à l’angle de contact d’équilibre. Cette question reste donc

ouverte. Enfin, les courbes mesurées montrent qu’aucune valeur particulière de la pente

n’apparâıt. On ne peut donc pas définir de manière unique un angle de contact. La valeur

mesurée dépendra donc de l’échelle de mesure à laquelle on se place. Les mesures effectuées

ici vont pourtant nous permettre d’éclairer les problèmes que nous avons rencontrés lors

du test des méthodes de mesure et de leur comparaisons aux modèles.
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3.3 Retour sur les deux méthodes de mesure

Fig. 3.6 – Simulation des diagrammes spatiotemporels obtenus à l’avant de gouttes si-

mulées à différents capillaires.

3.3 Retour sur les deux méthodes de mesure

Tout d’abord, le profilage de gouttes permet de comprendre pourquoi les mesures

d’angles de contact sont différentes selon la méthode utilisée. En effet, celles-ci ne sondent

pas l’interface à la même échelle. Nous avons vu que la nappe laser permet d’atteindre une

valeur de l’angle de contact à une distance d’environ 10 µm de la ligne de contact. En ce

qui concerne la méthode des cercles, l’ajustement par une calotte sphérique est fait à une

distance d’environ 500 microns de la ligne de contact. La valeur obtenue provient ensuite

d’une extrapolation à la ligne de contact. On peut considérer que cette extrapolation est

obtenue par l’ajustement de la pente par une droite à une échelle macroscopique1. La

figure 3.7 montre que la valeur déduite de l’angle de contact correspond alors à la valeur

de la pente de l’interface à une distance de l’ordre de 200 microns 2. Nous avons donc

deux méthodes de mesure qui permettent de sonder l’interface à des échelles différentes.

En ce qui concerne la comparaison des résultats obtenus avec les modèles théoriques

proposés, le profilage des gouttes nous éclaire beaucoup. En effet, il s’avère qu’à l’avant

de la goutte, la zone logarithmique n’est pas encore atteinte. Nos mesures sont donc faites

1C’est une approximation mais on a vu dans le second chapitre que la dérivée d’une calotte sphérique

est presque linéaire.
2On trouve une échelle plus petite que sur les simulations numériques. En effet, celles-ci n’avaient pas

des longueurs réalistes. De plus, la goutte était vrament très déformée et exhibait un coin à l’arrière. Ce

n’est pas le cas là où la majorité de nos mesures sont effectuées, comme sur la figure 3.7
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Fig. 3.7 – On voit ici la différence entre les mesures obtenues en utilisant la méthode laser

(Θ1) et la méthode des cercles (Θ2). A l’avant comme à l’arrière de la goutte on note que

Θ1 ≥ Θ2

à une échelle où le modèle de Cox-Voinov comme celui de de Gennes ne sont pas censés

s’appliquer. En particulier, il est logique qu’un simple changement d’échelle ne permette

pas d’expliquer les différents résultats obtenus avec différentes méthodes de mesure. Dès

lors, il parâıt plutôt étonnant que les modèles décrivent si bien les données dans certaines

situations [27] [28] [5].
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Conclusion

D’un point de vue théorique, le problème des lignes de contact dynamiques reste

ouvert à de nombreux points de vue. La condition aux limites à la ligne de contact reste

problématique même s’il semble raisonnable dans un premier temps d’y imposer l’angle de

contact d’équilibre. Les équations ne peuvent pas être résolues analytiquement de façon

simple et même la résolution numérique pose de nombreux problèmes.

Nos expériences de profilage de gouttes à l’aide d’un spot laser ont permi de mettre en

évidence une asymétrie entre l’avant et l’arrière d’une goutte. Une zone logarithmique de

passage du macroscopique à au microscopique est en effet observée à l’arrière mais pas à

l’avant à l’échelle de 30 microns à laquelle sont effectuées le expériences. Cette asymétrie

a des conséquences importantes sur les observations expérimentales.

Nous avons pourtant présenté et caractérisé deux méthodes de mesures qui sont ef-

fectuées à des échelles différentes. Celles-ci nous permettent d’avoir une approche macro-

scopique et expérimentale du problème. La méthode laser permet d’obtenir une mesure

d’angle de contact à une échelle de 30 µm avec le spot et de 10 µm avec la nappe laser.

L’ajustement par des cercles donne une valeur à une échelle plus proche de 200 µm. Au

vue des mesures effectuées par spot laser, ces échelles sont trop importantes pour être

dans la zone de transfert d’échelle logarithmique, au moins à l’avant de la goutte. Or

les modèles théoriques, issus de l’hydrodynamique, qui sont à notre disposition postulent

tous que les mesures sont effectuées dans la zone de transfert d’échelle.

On peut malgré tout chercher à décrire l’évolution des données grâce à ces modèles.

Le modèle de de Gennes décrit très bien les données obtenues au laser et le modèle de

Cox-Voinov celles obtenues par des cercles. Par contre, un simple changement d’échelle ne

permet pas à chacun des modèles de décrire proprement les données obtenues par l’autre

méthode. Comme la mesure n’est pas effectuée dans la zone logarithmique, il est logique

que le changement d’échelle ne donne pas les bons résultats.

Finalement, il reste deux problèmes non résolus. Premièrement, la question de la condi-

tion aux limites est non résolue, nos expériences ne permettant pas de déterminer la valeur

de cette condition. Deuxièmement, il s’avère que toutes les mesures effectuées à une échelle

macroscopique ou, même mésoscopique, sont hors de la zone logarithmique, ce qui empêche

d’utiliser les modèles hydrodynamiques simplifiés de Cox-Voinov ou de de Gennes pour

décrire le problème. Par contre, il est toujours possible de se placer à une échelle donnée
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et de mesurer un angle de contact. Celui-ci est alors exploitable à condition d’effectuer

des mesures cohérentes, toujours à la même échelle.

Dans la suite, nous allons donc utiliser la méthode de la nappe laser dont nous savons

maintenant qu’elle nous permet d’avoir une mesure de l’angle de contact macroscopique

à une échelle d’environ 10 µm pour explorer le comportement de gouttes d’un point de

vue tridimensionnel. Malgré tout les problèmes qui restent à résoudre pour comprendre

la dynamique de la ligne de contact, nous verrons que certaines conclusions sur le com-

portement macroscopique de l’interface peuvent quand même être tirées.
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Ruissellement de gouttes

69





Chapitre 1

Introduction : des gouttes

pointues ...

Nous allons ici utiliser une approche plus macroscopique pour explorer la forme des

gouttes d’un point de vue tri-dimensionnel. En particulier, nous allons voir que la vitesse de

mouillage maximale observée couramment dans les expériences comme dans les procédés

de traitement de surface est à l’origine d’une instabilité en coin qui ne peut être décrite

qu’en trois dimensions.

Les processus de revêtement de surfaces par dépôt d’un film fin de liquide sont très uti-

lisés dans l’industrie : enduisage de pellicule photographique argentique (BASF, KODAK),

dépôt d’adhésif sur des autocollants ou revêtement stratifié des emballages alimentaires.

La rapidité du procédé est alors un paramètre prioritaire. Mais, celle-ci est limitée par

des phénomènes physiques liés au mouillage.

Par exemple dans le procédé d’enduisage par un rideau liquide décrit en figure 1.1(a),

de petites bulles d’air sont entrâınées à grande vitesse d’étalement, induisant des défauts

dans le revêtement. Cette vitesse maximale a été largement étudiée dans la littérature.

Burley, un des pionniers, [40] a caractérisé parmi les premiers cet entrâınement. Par la

suite, les recherches se sont tournées vers des moyens de repousser cette vitesse maximale

d’enduisage afin de pouvoir gagner en efficacité et en rapidité. L’utilisation de liquides

contenant des particules [41] ou des fluides complexes est une technique pour faire reculer

cette transition [42]. Il est aussi possible d’appliquer une différence de pression entre les

deux faces du film à étaler.

Une autre technique, le dip-coating, consiste à tirer une plaque hors d’un bain de

liquide à vitesse constante (voir figure 1.1(b)), la rapidité du procédé est, cette fois, limitée

par la vitesse maximale de démouillage. En effet, en mouillage partiel, la ligne de contact,

pour déposer un film, doit reculer à une vitesse supérieure à une vitesse critique. Toutefois,

cette vitesse atteinte, la ligne de contact a tendance à s’incliner afin que sa vitesse (c’est

à dire la vitesse du front liquide projetée perpendiculairement à la ligne de contact) reste

constante et égale à cette vitesse maximum de démouillage (voir figure 1.2(b)). C’est,
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Fig. 1.1 – (a) Revêtement d’une surface grâce à un rideau liquide tombant. Entrâınement

d’air à la ligne de contact à haute vitesse. (b) Dip-coating : plaque tirée hors d’un bain :

on observe une instabilité de la ligne de contact à haute vitesse.

Fig. 1.2 – (a) Cône de Mach à l’arrière d’un avion avançant à une vitesse supersonique

(b) Inclinaison de la ligne de contact permettant de conserver une vitesse perpendiculaire

à la ligne de contact égale à la vitesse critique de démouillage.

en tout cas l’hypothèse proposée par Blake [43]. L’inclinaison de la ligne de contact est

ainsi un moyen pour le front de liquide de reculer la transition de mouillage en diminuant

la vitesse réelle de la ligne de contact. En ce sens, on peut comparer ce phénomène à

l’apparition du cône de Mach à l’arrière d’un avion avançant à une vitesse supersonique :

l’onde de choc avance à la vitesse du son alors que l’avion est à une vitesse bien supérieure

(voir figure 1.2).

Un phénomène de déstabilisation d’une ligne de contact comparable à celui-ci a été

observé par Podgorski et al. [21]. En effet, lorsqu’une goutte ruisselle sur un plan incliné,

elle prend des formes différentes en fonction de sa vitesse (voir figure 2.6). Elle est ronde

à faible vitesse mais il existe une transition induisant une instabilité très proche de celle

observée par Blake : à grande vitesse, la ligne de contact s’incline et forme une singularité

”en coin” à l’arrière. A vitesse encore plus importante on observe une inversion de courbure

du front arrière de la goutte, laissant apparâıtre un cusp qui se déstabilise en laissant de

petites gouttelettes perler à l’arrière de la goutte.
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Fig. 1.3 – Evolution de la forme d’une goutte ruisselant sur un plan incliné à une vitesse de

plus en plus en grande. Après un régime où les gouttes sont rondes, on observe l’apparition

d’une singularité en coin puis une inversion de courbure à l’arrière de la goutte (cusp) et

enfin une dynamique de perlage. Clichés : Nolwenn Le Grand [5]

Une explication identique à celle de Blake a été invoquée [21] pour expliquer cette

transition vers une goutte pointue à l’arrière : la formation d’un coin serait une manière

d’éviter la transition vers le mouillage en inclinant la ligne de contact et en conservant

sa vitesse (U sin φ) constante et égale à une vitesse critique. On a alors une loi reliant

l’ouverture du coin au nombre capillaire : sinφ ∝ 1/Ca.

Au delà de l’importance industrielle un objet tel que le coin est aussi intéressant à

étudier d’un point de vue fondamental. Tout d’abord, on peut le rapprocher de singularités

semblables observées dans les liquides. Ainsi, lors d’expériences incluant des cylindres

tournant dans un liquide [44] [45] ou l’aspiration d’un liquide dans un capillaire [46], les

fluides peuvent former des cusps très semblables, avec de très petits rayons de courbure.

De plus, le coin semble être un objet macroscopique qui existe pour des raisons pro-

fondes liées à la physique de la ligne de contact. L’étude de la transition vers le coin

est donc un bon moyen pour sonder des effets microscopiques et, en particulier, pour

comprendre ce qu’il se passe à la ligne de contact. Ce chapitre propose d’explorer les

conditions aux limites à la ligne de contact, sur des gouttes rondes et pointues afin d’aller

plus loin dans la compréhension de la transition vers le coin. C’est de plus une nouvelle

manière de sonder ce qu’il se passe à la ligne de contact avec une approche plus macro-

scopique puisque les méthodes optiques que nous avons utilisées ne nous permettent pas

de conclure sur les conditions aux limites microscopiques. Plus généralement, l’inclinaison

des lignes de contact due à l’instabilité décrite ci-dessus pose la question des lignes de

contact inclinées par rapport à l’écoulement global.

Pour mieux comprendre l’instabilité, nous avons donc commencé par explorer la dyna-

mique des lignes de contact inclinées en mesurant la distribution d’angle de contact autour
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des gouttes en utilisant une méthode laser ainsi que le champ de vitesse à la surface d’une

goutte ronde. Par la suite, nous avons pu utiliser ces résultats et des mesures de champ

de vitesse dans une goutte en coin pour vérifier, en collaboration avec J. Snoeijer [47], un

modèle théorique du coin écrit dans la continuité de celui proposé par L.Limat et H.Stone

[48] [6].
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Chapitre 2

Tourner autour d’une goutte

La singularité en coin pose le problème des lignes de contact inclinées. Pour aborder

cette question, il est judicieux de considérer la goutte comme un objet réellement tri-

dimensionnel. La mesure de l’angle de contact sur le pourtour de la goutte prend alors

tout son sens. En effet, même en l’absence de coin, on peut considérer que la ligne de

contact est inclinée d’un angle φ (voir figure 2(b)) par rapport à la vitesse de la goutte en

chaque point de sa circonférence. C’est un système très pratique pour étudier l’influence

de l’inclinaison de la ligne de contact sur sa dynamique puisque celle-ci varie continûment

depuis l’avant jusqu’à l’arrière de la goutte. Or, jusqu’ici, les seules mesures d’angle de

contact ont été effectuées à l’avant et l’arrière de la goutte (figure 2(a)). C’est pourtant

une mesure restrictive puisque l’on peut, en réalité, définir un angle de contact local Θ

tout au long de la ligne triple solide/liquide/gaz (voir figure 2(b)).

Fig. 2.1 – (a) Mesure de l’angle d’avancée Θa et de l’angle de reculée Θr sur une goutte

ruisselant sur un plan incliné d’un angle α (b) Mesure de l’angle de contact local Θ à un

endroit quelconque de la ligne de contact (angle mesuré selon la plus grande pente).

75



Chap. 2: Tourner autour d’une goutte

Fig. 2.2 – Flaques ruisselant de plus en plus rapidement. On observe, comme pour des

gouttes, une forme arrondie (a) à petite vitesse, l’apparition d’un coin à l’arrière (b) à (d)

à vitesse suffisamment importante puis un pincement et une instabilité de perlage (e).

2.1 Train de gouttes, flaques et nappe laser

La mesure de la distribution d’angles de contact autour d’une goutte a été effectuée sur

le même dispositif expérimental que celui présenté dans la partie précédente sur des gouttes

d’huile silicone 47V50 (voir annexe). Les gouttes sont engendrées par une seringue et

ruissellent sur un substrat plus ou moins incliné recouvert d’un vernis fluoré (voir annexe)

permettant d’être en condition de mouillage partiel. Ces mesures ont été effectuées non

plus sur de petites gouttes mais sur des flaques (grosses gouttes applaties par la gravité).

Celles-ci font environ 1 cm de large et 1 à 3 cm de long. Elles font autour de 30 mm3,

soit six fois plus grosses que les gouttes de la figure 2.6 qui font autour de 6 mm3. Pour

observer les flaques en vue de dessus, on place un écran diffuseur blanc d’une largeur

comparable à celle des flaques en dessous de la plaque de verre où elles ruissellent. Cet

écran est éclairé par une fibre optique. Les flaques sont ainsi éclairées par diffusion et, en

première approximation, on peut considérer que les rayons lumineux proviennent tous du

même endroit parce que l’écran est relativement petit. La flaque apparâıt alors blanche

(voir figure 2.2) à l’endroit où l’interface est parallèle à la plaque de verre (car écrasée par

la gravité). Les zones noires correspondent aux zones courbées. C’est la zone d’influence

de la longueur capillaire. On observe, à l’arrière de la flaque, l’apparition d’une singularité

en coin, semblable à celle observée sur des gouttes, ainsi qu’un phénomène de perlage pour

des vitesse de ruissellement plus élevées.

Pour mesurer l’angle de contact, on utilise la méthode de la nappe laser présentée dans

le chapitre précédent. Celle-ci est posée perpendiculairement à la plaque de verre(voir

figure 2.3). Nous avons utilisé des flaques pour effectuer ces mesures car elles peuvent
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Fig. 2.3 – (a) Génération d’un train de gouttes ruisselant sur un paln incliné d’un angle α.

La nappe laser placée perpendiculairement au substrat permet de mesurer la distribution

de l’angle de contact autour d’une flaque. (b) Figure de réfraction typique obtenue en

coupant une flaque par une nappe laser. La longueur ∆ est liée à la valeur de l’angle de

contact à l’endroit précis où la nappe intersecte la ligne de contact. Cette position est

paramétrée par l’angle Φ.

Φ

∆

Fig. 2.4 – Différentes figures de réfraction observées lors du passage de la goutte dans le

plan laser.

difficilement être effectuées sur de toutes petites gouttes. En effet, la figure de réfraction

de la nappe laser est alors difficile à interpréter : la courbure est assez importante dans la

direction tangentielle à la goutte. Les ”cornes ” lumineuses observées en sont très élargies

et l’on perd beaucoup de précision. La courbure de l’interface est un peu plus faible sur

des flaques. De plus, la zone plate située au dessus de la flaque permet l’existence d’une

zone où la nappe n’est pas déviée et donc de différencier facilement la réfraction due à

chaque côté de la goutte.

La nappe laser reste statique et les gouttes, qui ruissellent, traversent le plan laser.

En filmant l’évolution de la figure de réfraction (voir figure 2.4), on balaie toute la ligne

de contact. Pour chaque image du film, on peut extraire la valeur de l’angle de contact

à l’endroit où la nappe coupe la flaque, cette position étant paramétrée par la valeur de

l’angle Φ défini sur la figure 2.3(b).
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Fig. 2.5 – Angle φ autour d’une goutte.

Les courbes obtenues dans le chapitre précédent montrent que l’angle de contact Θ

grandit en s’approchant de la ligne de contact. On considère que la déviation la plus

grande (qui correspond à la courbure la plus importante) nous donne la valeur de l’angle

de contact. Comme il a été proposé au chapitre précédent, l’angle de contact est défini

comme la pente de l’interface mesurée à l’échelle la plus petite possible, en l’occurence

environ 10 microns. Grâce au système d’équations 2.8 à 2.10, inversé informatiquement,

on peut remonter depuis chacune des images de réfraction de la figure 2.4 à la valeur de

l’angle Θ grâce à la longueur de la déviation maximale. De plus, l’angle Φ nous donne

l’inclinaison de la ligne de contact à l’endroit précis où est effectuée la mesure.

2.2 Une courbe mâıtresse pour Θ

L’application de cette méthode permet donc l’extraction de la valeur de l’angle de

contact Θ tout autour des flaques, paramétré par l’angle Φ entre la verticale et la direction

de la ligne de contact. Cet angle varie continuement entre 90◦ à l’avant de la goutte et

−90◦ à l’arrière (voir figure 2.5).

Sur la figure 2.6 on observe la variation de l’angle de contact local en fonction de l’angle

Φ, mesuré pour des flaques ruisselant à des vitesses différentes. L’angle de contact est

maximum à l’avant de la goutte (φ = 90◦). Entre l’avant et l’arrière, Φ varie continument

ainsi que l’angle de contact. Celui-ci diminue jusqu’à l’arrière de la goutte où Θ est égal

à l’angle de contact dynamique de reculée (Φ = −90◦).

L’interprétation de Blake et de Podgorski de l’inclinaison de la ligne de contact ob-

servée lors de l’instabilité suggère de regarder la variation de l’angle de contact en fonction

de la vitesse de la ligne de contact. Celle-ci est la vitesse de l’écoulement global projetée

perpendiculairement à la ligne de contact. En effet, dans leurs deux expériences, l’incli-

naison de la ligne de contact permet que cette vitesse reste constante et égale à la vitesse

maximale de démouillage. Ce n’est donc pas la vitesse globale du front qui a une im-

portance physique mais bien la vitesse de la ligne de contact, c’est à dire la vitesse de

la flaque projetée perpendiculairement à la ligne de contact. Si l’on généralise cette hy-

pothèse à toute la ligne de contact et, en particulier à l’inclinaison de celle-ci tout autour
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Fig. 2.6 – Distribution de l’angle de contact autour d’une flaque.

d’une goutte, on peut s’attendre à ce que le bon paramètre physique pour déterminer

l’évolution de l’angle de contact soit le nombre capillaire local basé sur la vitesse U sin φ.

On peut construire un nombre capillaire sur cette vitesse locale, variable autour de

la goutte, ca = Ca sin Φ = ηU
γ

sin Φ. A l’avant et à l’arrière de la goutte, il est égal (au

signe près) au nombre capillaire de la goutte qui est le paramètre utilisé dans tous les

modèles pour décrire l’évolution des angles de contact dynamiques Θa et Θr. Si on porte

maintenant l’angle de contact en fonction de ce nombre capillaire local ca, on observe que

toutes les courbes se retrouvent sur une courbe mâıtresse (voir figure 2.7(a)).

Plusieurs observations peuvent être faites sur chaque courbe de la figure 2.7(a). A

l’avant de la flaque, Ca sin Φ = Ca et l’angle de contact mesuré est l’angle de contact

dynamique d’avancée. Θ diminue ensuite avec le nombre capillaire jusqu’à l’arrière de la

goutte (ca ≤ 0) où l’angle de contact a la valeur de l’angle dynamique de reculée.

Il existe une plage où le nombre capillaire local est nul. Elle correspond à l’endroit

où la ligne de contact est parallèle à la direction globale de la goutte. C’est aussi la

plage sur laquelle l’angle de contact parcourt l’hystérésis de mouillage. Il est intéressant

de remarquer qu’augmenter la valeur de l’hystérésis revient à allonger cette partie de la

goutte sans modifier la forme qu’elle peut avoir à l’avant et à l’arrière (voir les images

rappelées figure 2.8).

Pour la goutte la plus rapide à l’arrière de laquelle une singularité en coin est apparue,

le nombre capillaire minimal à l’arrière n’est pas le symétrique du nombre capillaire à

l’avant de la flaque. L’expérience est en effet effectuée sur une flaque en coin. La vitesse

de la ligne de contact est donc limitée par la vitesse critique U sinφc définie par l’ouverture

Φc du coin. Dans le coin, l’angle de contact est donc constant et égal à un angle de contact
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Fig. 2.7 – (a) Mesures d’angles de contact effectuées autour de différentes gouttes ruis-

selant à des vitesses différentes se retrouvant sur une courbe mâıtresse lorsqu’elles sont

portées en fonction de la quantité Ca sin Φ. (b) Comparaison entre des mesures d’angles

de contact effectuées à l’avant et l’arrière d’une goutte avec un spot laser et des mesures

effectuées tout autour d’une flaque portées en fonction du nombre capillaire, variable tout

autour de la goutte.
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Fig. 2.8 – Ligne verticale correspondant à la présence de l’hystérésis.

critique de valeur non nulle. Sur une telle courbe, on peut donc mesurer l’angle de contact

critique ainsi que la vitesse critique de transition en coin bien que les gouttes observées

ruissellent plus rapidement que si elles étaient parfaitement à la transition.

La bonne superposition des données tend à montrer que le nombre capillaire local ca

est le paramètre pertinent pour décrire l’évolution de l’angle de contact. Une dernière

vérification a été faite en comparant les résultats obtenus autour d’une goutte à la mesure

des angles de contact Θa et Θr effectuée sur des petites gouttes en utilisant le spot laser.

Les points noirs de la courbe 2.7(b) sont des mesures à l’avant et à l’arrière de différentes

gouttes ruisselant à différentes vitesses. Ces angles sont portés en fonction du nombre

capillaire de chaque goutte Ca, généralement utilisé pour décrire leur évolution. A l’avant

et à l’arrière, on a justement ca = Ca donc on attend une superposition des données

avec la courbe obtenue en mesurant la distribution de Θ autour de la goutte. On observe

une très bonne superposition des données. Finalement, tout ceci prouve que le nombre

capillaire pertinent pour décrire l’évolution des angles de contact dynamique est basé sur

la vitesse de la ligne de contact. L’évolution de l’angle de contact est donc le même si

l’on fait varier le nombre capillaire ca en augmentant la vitesse globale de la goutte ou en

inclinant plus ou en tournant autour de la goutte.

On peut à présent se demander pourquoi la vitesse importante pour décrire l’évolution

de l’angle de contact est la vitesse de la ligne de contact. La vitesse du liquide pourrait

très bien avoir une composante tangentielle qui aurait son importance. Quel est le champ

de vitesse dans une goutte ?
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Chapitre 3

Champ de vitesse dans une goutte

arrondie

3.1 Poudrage de gouttes

Afin d’explorer expérimentalement le champ de vitesse à la surface d’une goutte,

l’expérience suivante a été mise en place : de petites particules de colorant en poudre

sont déposées sur le substrat. Lorsque la goutte ruisselle elle entrâıne ces petites parti-

cules (voir figure 3.1). L’écoulement est tel que, dans un premier temps, les particules ne

se mélangent pas au liquide et restent en surface. En filmant une telle goutte (voir figure

3.2(a) et 3.2(b)), on peut observer le déplacement des particules dans la goutte.

La figure 3.2(b) montre les trajectoires dans le référentiel du laboratoire. Elle est

obtenue par superposition des images successives obtenues en filmant les particules à

la surface de la goutte. Comme la goutte avance dans ce référentiel, l’écoulement est

instationnaire. La figure est donc assez difficile à interpréter. La photo de la goutte au

α

Fig. 3.1 – Mesure du champ de vitesse à la surface d’une goutte. Des particules sont

déposées à la surface du substrat et entrâınées par la goutte lors de son ruissellement. Les

trajectoires de ces particules sont filmées à la camera CCD.
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1mm

Fig. 3.2 – (a) Vue de dessus d’une goutte ronde ayant ruisselé sur des particules. Celles

ci sont à présent visibles à sa surface. (b) Visualisation des trajectoires de particules dans

le référentiel du laboratoire. (c) Champ de vitesse des particules à la surface de la goutte

obtenu par PIV.

moment précis où une particule arrive à la ligne de contact est pourtant superposée à ces

trajectoires. Juste à l’intersection entre la ligne de contact et la trajectoire de la particule,

on observe bien la vitesse instantannée de la particule près de la ligne de contact. Celle-ci

est clairement perpendiculaire à la ligne de contact.

Afin d’obtenir une visualisation globale du champ de vitesse, impossible ici car toutes

les particules ne croisent pas la ligne de contact au même instant, nous avons utilisé

le logiciel Davis de PIV (Particule Imaging Velocimetry). Par auto-corrélation de deux

images successives, le champ de vitesse instantané peut être extrait dans toute la goutte.

Cette auto-corrélation est effectuée sur 20 images successives. Afin de moyenner le champ

de vitesse, la vitesse de la goutte est retranchée à chaque image afin de ramener tous les

champs de vitesse dans le même référentiel et de pouvoir les additionner. Ce n’est qu’après

avoir obtenu un champ de vitesse moyen que l’on additionne à nouveau la vitesse de la

goutte. Tout ceci permet de mesurer le champ de vitesse dans le référentiel du laboratoire

(figure 3.2(c)).

Le champ de vitesse est manifestement dans la direction générale de la goutte au centre

mais les trajectoires tendent à s’incurver pour approcher la ligne de contact perpendicu-

lairement. La vitesse du liquide à l’intérieur de la goutte est donc perpendiculaire à la

ligne de contact quand on s’en approche. Cela signifie qu’il n’existe aucune composante

tangentielle à la vitesse du liquide lorsqu’on s’approche de la ligne de contact.

De plus, par continuité, la valeur absolue de la projection de la vitesse du liquide per-

pendiculairement à la ligne de contact doit être égale à la vitesse de la ligne. Finalement,
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les deux vitesses sont égales. On comprend alors que ca = Ca sinφ n’est pas seulement le

nombre capillaire basé sur la vitesse de la ligne de contact mais sur la vitesse du liquide.

C’est donc le nombre capillaire basé sur l’écoulement local.

Nous avons donc montré que l’écoulement pouvait, localement être considéré comme à

deux dimensions dans la direction perpendiculaire à la ligne de contact. Finalement, une

ligne de contact inclinée se comporte exactement comme une ligne de contact perpendi-

culaire au mouvement global du liquide à condition de ne prendre en considération que

la projection de la vitesse perpendiculairement à la ligne de contact.

3.2 Un argument théorique

Nous allons maintenant essayer d’expliquer les implications physiques d’une telle ob-

servation. Nous avons vu dans le premier chapitre que les contraintes visqueuses divergent

à la ligne de contact, parce qu’il existe une composante non nulle de la vitesse. Cette di-

vergence doit être évitée par l’implication d’une autre force (longueur de glissement, forces

intermoléculaires, nature diffuse de l’interface . . .).

Or, la surface de la goutte, proche de la ligne de contact peut localement être considérée

comme symétrique par rapport à la normale ~n à la ligne de contact et par rapport au vec-

teur de plus grande pente ~∇h. En effet, les courbures typiques dans la direction tangente

à la ligne de contact sont millimétriques. Dans la direction perpendiculaire, les courbures

typiques s’écrivent h′′ ' Ca/h. Or Ca ' 10−3 donc dès que la hauteur h est en dessous

de 100 nm, cette courbure est beaucoup plus grande que la courbure dans la direction

tangentielle.

Donc toutes les forces susceptibles de compenser la divergence des contraintes vis-

queuses sont nécessairement dans la direction perpendiculaire à la ligne de contact. Par

conséquent, toute composante de la vitesse qui serait parallèle à la ligne de contact serait

rapidement atténuée par des effets visqueux à l’approche de la ligne de contact, ceux-ci

n’étant compensés par aucune force microscopique.

On peut retrouver ce résultat dans le cadre des équations de l’hydrodynamique même

si celles-ci ne sont plus valables à des échelles microscopiques. En effet, en utilisant les

hypothèses de lubrification, la vitesse ~u du liquide dans le référentiel du substrat s’écrit :

~u(x, y, z) =
1

2η
∇P (z2 − 2zh) (3.1)

où η est la viscosité du liquide, P est la pression, z est la hauteur locale de l’interface et

h la hauteur de la goutte (voir figure 3.3). Comme on l’a vu dans la première partie, la

pression hydrostatique peut être négligée devant la pression capillaire au voisinage de la

ligne de contact et on peut écrire :

~∇P = γ ~∇4h (3.2)
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Chap. 3: Champ de vitesse dans une goutte arrondie

Fig. 3.3 – Notations utilisées pour écrire le champ de vitesse dans l’hypothèse de lubrifi-

cation.

Or, toujours parce que la courbure est beaucoup plus importante dans la direction per-

pendiculaire à la ligne de contact que dans la direction tangentielle, ~∇4h est nécessairement

perpendiculaire à la ligne de contact. Le gradient de la pression et donc la vitesse du liquide

(dans le référentiel du laboratoire) est alors perpendiculaire à la ligne de contact.

Il y a donc deux façons de voir les choses. D’une part il n’existe aucune force microsco-

pique pour compenser la dissipation due à une vitesse tangentielle à la ligne de contact.

Celle-ci est donc anéantie très rapidement. D’autre part, si l’on se place dans le cadre de

l’hydrodynamique, très près de la ligne de contact, la pression motrice de l’écoulement est

la pression capillaire, perpendiculaire à la ligne de contact.

Par continuité, la composante de la vitesse du liquide perpendiculaire à la ligne de

contact est égale à la vitesse de la ligne de contact elle-même. La vitesse du liquide et

celle de la ligne de contact sont donc égales. Ceci explique les résultats précédents. Il

parâıt, en effet assez intuitif que la valeur de l’angle de contact soit déterminée par la

vitesse du liquide et il s’avère qu’il s’agit de la vitesse de la ligne de contact.
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Champ de vitesse près d’une

singularité en coin

Tout autour d’une goutte, la situation est donc maintenant bien comprise : la physique

se réduit à deux dimensions lorsqu’on s’approche de la ligne de contact, tout le problème

pouvant être décrit dans le plan perpendiculaire à la ligne de contact. Le seul endroit où

ce n’est pas le cas est à l’arrière d’une goutte en coin. En effet, juste à l’arrière, on ne

peut même plus définir la direction de la ligne de contact puisqu’en réalité, il y en a deux.

Il s’avère justement que le calcul complet de la forme de l’interface peut être effectué

relativement simplement au voisinage de la pointe.

Limat et Stone [6] [48] ont en effet proposé un modèle du coin dans le cadre des

hypothèses de lubrification (voir figure 4.1). Il s’agit de reprendre l’équation 1.8 de la

première partie en l’écrivant à trois dimensions et en négligeant la gravité. En effet, il

s’avère que, contrairement à ce que l’on a vu sur une goutte ronde, il existe une grande

partie de la goutte où la viscosité domine sur la gravité. Par ailleurs, la longueur capillaire

lc est d’environ 1,5 mm. Négliger la gravité revient à dire que la hauteur de liquide est

petite devant lc dans le coin, ce qui est réaliste. Cette remarque est illustrée par la figure

Fig. 4.1 – Schéma de l’arrière d’une goutte en coin. La forme de la goutte est alors conique

avec une section autosimilaire calculée avec les hypothèses de la lubrification.
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Fig. 4.2 – Observation des domaines où domine soit la gravité soit la viscosité. Dans une

goutte en coin, l’écoulement hydrodynamique dans le coin peut être décrit en négligeant

la gravité.

4.2. Il s’agit alors de résoudre l’équation suivante :

3η

γ

~U

h2
= ~∇4h (4.1)

Cette équation est complétée par une équation de conservation de la masse :

∂th + ~∇(h~U) = 0 (4.2)

Or, en régime stationnaire, la forme de la goutte est invariante dans le temps. Donc

h(x, t) = h(x − Ut) d’où ∂th = −U∂xh. Par élimination de ~U , on obtient une équation

sur l’épaisseur h de l’interface.

3Ca∂xh = ~∇
(

h3 ~4h
)

(4.3)

En observant sur la figure 4.3 que la seule longueur pertinente dans cette zone de la

goutte est la distance x au sommet du cône, on peut proposer des solutions simplifiées de

la forme du cône qui sont autosimilaires. La section h(x, y) à une distance x du sommet

s’écrit alors comme :

h(x, y) = Ca1/3xH
(y

x

)

(4.4)

En remplaçant h par cette expression dans l’équation 4.3, on obtient une équation du

quatrième ordre en H, non soluble analytiquement. Quatre conditions aux limites sont

donc nécessaires pour sa résolution. La symétrie impose H(0)′ = H ′′′(0) = 0. Les valeurs

de H(0) et H ′′(0) sont utilisées comme paramètres libres. Quelle que soit la valeur de

H(0) choisie, le scénario est toujours celui de la figure 4.4(a). Pour les différentes valeurs

de H ′′(0), le comportement peut être de trois sortes : pour H ′′(0) grand, H passe par
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Fig. 4.3 – Définition de l’angle ϕ définissant une direction y/x. C’est le seul paramètre

pertinent pour décrire le champ de vitesse à l’intérieur de la goutte.

un minimum et diverge pour des grandes valeurs de y/x, ce qui ne ressemble pas à un

profil de goutte. Pour H”(0) petit, la forme obtenue ressemble bien à un profil de goutte

mais la conservation du flux n’est pas respectée [47] [6]. Cela conduit à sélectionner une

solution particulière, à la limite entre ces deux régimes. Celle-ci est représentée par un

trait continu sur la figure 4.4(a). Dans ces conditions, il est possible de montrer que le

champ de vitesse est à son tour autosimilaire :

~u(x, y) = ~̃u
(y

x

)

(4.5)

soit

~u(r, ϕ) = ~̃u(ϕ) (4.6)

où ϕ = y/x. Les formes des composantes radiales et orthoradiales de ce champ de vitesse

sont données par la figure 4.4(b) pour un coin d’ouverture 60◦. A la ligne de contact

(ϕ = 60◦), la vitesse radiale s’annule et la vitesse est bien perpendiculaire à la ligne de

contact, comme cela a déjà été observé sur des gouttes rondes.

Le champ de vitesse ne dépend donc que de l’angle ϕ de la figure 4.3 et pas de la

distance r au coin. Deux prédictions fortes peuvent être comparées aux expériences :

l’autosimilarité du champ de vitesse et la forme de la fonction ũ. Les mêmes mesures que

celles présentées sur des gouttes rondes ont donc été effectuées pour les comparer à ce

modèle.

Les mesures de champ de vitesse sur une goutte en coin sont très délicates à effectuer.

En effet, les particules à l’intérieur de la goutte ont tendance à se déposer et à former

un défaut qui force le perlage de la goutte à un nombre capillaire où les gouttes sont

habituellement en coin.

Nous avons donc effectué plusieurs mesures sur différentes gouttes en coin. Les résultats

typiques sont ceux de la figure 4.5. Sur la figure (a), la mesure a été effectuée sur une

goutte ruisselant relativement lentement. Comme sur des gouttes rondes, le champ de

vitesse est partout dans la direction de la vitesse globale de la goutte sauf près de la ligne
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Chap. 4: Champ de vitesse près d’une singularité en coin

Fig. 4.4 – (a) Résolution numérique de l’équation 4.3. La courbe en trait plein est celle

qui est finalement retenue pour décrire le profil du coin. (b) profil de vitesse autosimilaire

calculé dans le coin. Les deux composantes Ur et Uϕ de la vitesse sont portés en fonction

de l’angle ϕ, seul paramètre dont dépend le champ de vitesse.

de contact où il s’oriente perpendiculairement à celle-ci. Dans le coin, on observe, de la

même façon, que le liquide s’éloigne des lignes de contact perpendiculairement à celles-ci.

Les mêmes mesures ont été faites sur une autre goutte et les résultats sont illustrés par

la figure 4.5(b). Il s’agit ici d’une goutte ruisselant légèrement plus rapidement. On peut

noter qu’une inversion de courbure (cusp) apparâıt alors à l’arrière de la goutte. La forme

de cusp et le perlage que l’on observe alors n’auraient pas été observés sur une goutte

ruisselant à la même vitesse mais sans particules. En effet, la présence des particules force

le perlage. La mesure doit donc être faite très rapidement sinon, le perlage perturbe la

mesure et toutes les particules se concentrent sur l’axe de symétrie de la goutte, empêchant

une mesure uniforme. Les particules présentes sur le substrat sont entrâınées par la goutte

à l’avant et passent sous la goutte. Dès que les particules réapparaissent, à l’arrière, les

mesures sont effectuées. Aucune particule n’est alors présente à l’avant de la goutte. C’est

ce qui explique l’absence de vitesse mesurée au centre de la goutte (à l’avant les flèches

sont toutes petites). Malgré tout, des mesures quantitatives vont pouvoir être effectuées

dans le coin.

On peut alors comparer les mesures expérimentales du champ de vitesse au calcul de

la fonction ũ. On observe sur la figure 4.6 que la comparaison qualitative des données

expérimentales obtenues sur la goutte de la figure 4.5(b) avec la prédiction du modèle

supposant l’autosimilarité du coin à l’arrière de la goutte est très bonne. En particulier, le

modèle prédit bien la perpendicularité du champ de vitesse à la ligne de contact en s’ap-

prochant de celle-ci. Ceci n’a rien d’étonnant puisque l’analyse qualitative des équations
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Fig. 4.5 – Champ de vitesse mesuré à la surface de gouttes en coin. (a)Vitesse U = 3mm/s

(b) Vitesse U = 1, 7mm/s
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Chap. 4: Champ de vitesse près d’une singularité en coin

Fig. 4.6 – Comparaison qualitative du champ de vitesse observé expérimentalement à

l’arrière d’une goutte en coin (a) à celui prédit par le modèle auto-similaire du coin (b).

dans le cadre de la lubrification nous donnait bien une vitesse perpendiculaire à la ligne

de contact.

Afin d’obtenir une mesure plus quantitative, la valeur de la direction de la vitesse,

Ψ = Ux/Uy, a été extraite des expériences en fonction de l’angle ϕ (voir notations sur

la figure 4.3). Rappelons que le modèle autosimilaire prédit que le champ de vitesse ne

dépend que de ce paramètre et pas de la distance à la pointe. Le coin a été tronçonné

en 5 tranches de 0,5 mm (20 pixels) chacune, et les données issues de chaque tranche

sont représentées avec un certain symbole (voir figure 4.7(a)). Si le champ de vitesse

est autosimilaire dans le coin, on s’attend à ce que les données extraites des différentes

tranches se superposent sans décalage systématique.

Les résultats du graphique (b) sont obtenus à partir du coin de la figure 4.5(b). On

observe, tout d’abord que les données issues des différentes tranches du coin se superposent

parfaitement sur une courbe mâıtresse très proche du modèle proposé, représenté par la

ligne noire. Il y a un léger décalage au centre de la goutte mais, étant donné qu’il n’y

a aucun paramètre ajustable, l’accord entre les données et l’expérience est tout à fait

satisfaisant.

Les résultats obtenus à plus faible vitesse (figure 4.7(c)) donnent, en première ap-

proximation, les mêmes résultats que le graphique commenté précédemment. Pourtant,

les données sont plus bruitées et, en approchant de la ligne de contact (valeur absolue

de ϕ maximum), certaines valeurs de la vitesse sont beaucoup plus faibles que la valeur

attendue, prédite par le modèle. En réalité, sur l’image 4.5(a), on peut observer qu’il

ne s’agit pas d’un coin parfaitement défini mais d’un coin arrondi. Il existe donc une

légère courbure transverse. Lorsqu’on approxime cette interface par une droite, ce qui est

nécessaire pour extraire l’angle ψ d’ouverture du coin, on fait donc une légère erreur et

des vitesses qui sont réellement perpendiculaires à la ligne de contact paraissent ne plus

l’être.

Enfin, nous avons comparé au modèle les valeurs de la vitesse radiale ur et de la

vitesse azimutale uϕ en fonction de l’angle ϕ. On obtient les résultats présentés sur la
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Fig. 4.7 – Les symboles représentent la direction de la vitesse selon une droite définie par

l’angle ϕ à l’intérieur du coin. Chaque symbole différent représente les données extraites

d’une tranche du coin à une certaine distance du sommet. (a) Définition des différents

symboles. (b) Résultats obtenus sur le coin de la figure 4.5(b) Vitesse U = 3, 0mm/s

Ouverture du coin ϕ = 35◦. (c) Résultats obtenus sur le coin de la figure 4.5(a). Vitesse

U = 1, 7mm/s. Ouverture du coin ϕ = 43◦. Sur les deux graphiques, la ligne noire est la

prédiction du modèle autosimilaire du coin correspondant, respectivement, à des angles

d’ouverture du coin ψ = 35◦ et ψ = 43◦.
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Fig. 4.8 – Comparaison du champ de vitesse expérimental et du modèle autosimilaire.

La courbe en pointillés représente la composante radiale de la vitesse selon la direction

ϕ prédite par le modèle et la courbe en trait plein, la composante azimutale. Ici encore,

les différents symboles correspondent à des données extraites à des distances différentes

du sommet du coin. (a) Résultats obtenus sur le coin de la figure 4.5(b). Vitesse U =

3, 0mm/s. Ouverture du coin ϕ = 35◦. (b)Résultats obtenus sur le coin de la figure 4.5(a).

Vitesse U = 1, 7mm/s. Ouverture du coin ϕ = 43◦

.
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figure 4.8. Ici encore, on observe une bonne superposition des données en fonction de la

distance au sommet du coin ainsi qu’un bon accord avec le modèle autosimilaire du coin.

On peut noter les mêmes problèmes avec les données issues du coin de la figure 4.5(b),

qui s’expliquent de la même façon. De plus, on peut observer que la valeur de la vitesse

radiale a bien tendance s’annuler pour ϕ = Φ c’est à dire à la ligne de contact. C’est

une mesure quantitative de l’observation selon laquelle la vitesse approche de la ligne de

contact perpendiculairement.

Par contre, pour obtenir ces données, un paramètre ajustable est, cette fois utilisé, il

s’agit de la vitesse U0 de normalisation. Cette vitesse est censée être la vitesse de ruissel-

lement de la goutte c’est-à-dire respectivement 1, 7mm/s et 3, 0mm/s. Malheureusement,

si on injecte la valeur de la vitesse de la goutte, on n’obtient pas un bon accord avec

les données expérimentales. En effet, notre méthode de mesure permet de s’assurer que

les particules de colorant sont à peu près à la surface de la goutte mais rien ne permet

d’affirmer qu’elles ne sont pas, malgré tout, un peu dispersées dans le volume de la goutte

qui engendre une vitesse moyenne plus faible que la vitesse réelle à la surface de la goutte.

Finalement, le modèle obtenu dans les hypothèses de lubrification, qui prédisent une

forme autosimilaire du coin et un champ de vitesse autosimilaire semblent bien s’accorder

aux expériences. L’autosimilarité a été vérifiée et la direction du champ de vitesse en tout

point du coin est quantitativement bien décrite par le modèle.
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Conclusion

Des mesures de champ de vitesse dans une goutte ont montré que la vitesse du liquide

est toujours perpendiculaire à la ligne de contact si l’on s’en approche suffisamment. Ce

résultat expérimental peut être justifié dans le cadre des équations de lubrification. De

plus, il est cohérent avec le fait que, par symétrie, aucune force microscopique tangentielle

à la ligne de contact ne peut compenser la divergence des contraintes visqueuses dues à

une composante tangentielle de la ligne de contact. Une telle composante de vitesse est

donc très rapidement anéantie par les contraintes visqueuses.

Parallèlement, une étude de la distribution d’angle de contact a été effectuée tout

autour de gouttes ruisselant de plus en plus rapidement. Il s’avère que les mesures se

regroupent toutes sur une courbe mâıtresse à condition de représenter les données en

fonction du paramètre ca = Ca sin Φ. ca est, en effet, le nombre capillaire construit sur

la vitesse de la ligne de contact, c’est-à-dire la vitesse de la goutte projetée perpendicu-

lairement à la ligne de contact. Etant donné que la vitesse du liquide est justement dans

cette direction et que, par continuité, elle est égale à la vitesse de la ligne de contact, ca

est le nombre capillaire construit sur la vitesse locale du liquide.

Finalement, la situation peut être considérée comme localement à deux dimensions

dans la direction perpendiculaire à la ligne de contact. L’angle de contact ne dépend alors

que de la vitesse du liquide qui s’avère être dans cette direction perpendiculaire.

Cette vision des choses se complique lorsque la singularité en coin apparâıt à l’arrière

de la goutte. Deux lignes de contact se croisent alors, définissant deux directions à la

singularité. Il est toutefois possible de décrire l’interface analytiquement, en négligeant

la gravité et en se plaçant dans le cadre de la lubrification. On peut décrire la forme de

l’interface s’appuyant sur le coin par un cône autosimilaire et d’en déduire le champ de

vitesse, autosimilaire, lui aussi. Des mesures de champ de vitesse ont été faites dans le

coin pour vérifier ces prédictions et nous avons pu montrer que le champ de vitesse est

effectivement autosimilaire et que les prédictions du modèle sont compatibles avec nos

expériences.

Tout ce travail montre que malgré toutes les difficultés exhibées dans la première partie

qui persistent pour décrire une ligne de contact dynamique et pour calculer (ou même

définir) un angle de contact dynamique, il est possible de décrire les phénomènes avec une

approche plus macroscopique. Les méthodes optiques de déflection laser ne nous ont pas
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permis de décrire suffisemment précisemment l’interface pour savoir quelle est la condition

aux limites. Par contre, elles nous ont permis d’explorer une ligne de contact de forme

compliquée et d’en déduire des comportements très généraux.

Malgré tout, en essayant de résoudre jusqu’au bout la singulartité en coin, on retombe

sur les problèmes de conditions aux limites. En effet, l’observation détaillée de la transition

ovale/coin [5] a montré que les singularités en coin sont, en fait, régularisées à petite échelle

par un bout arrondi [47]. Nous avons vu que l’inclinaison de la ligne de contact est un

moyen pour la goutte d’avancer plus vite que la vitesse critique avec une ligne de contact

qui avance toujours à la même vitesse, et ainsi d’éviter la transition de mouillage. La forte

courbure de la ligne de contact observée à la pointe semble être une autre alternative pour

éviter cette transition.

Ce phénomène peut être retrouvé numériquement. Les comparaisons des simulations

avec les travaux de N. Le Grand sont quantitativement bonnes ... à condition d’accepter

que l’angle de contact microscopique ne soit pas exactement égal à l’angle d’équilibre.

Cette question de la condition aux limites reste donc une question d’actualité qu’il fau-

dra un jour résoudre pour obtenir une résolution complète des lignes de contact. Cette

remarque concorde avec des observations faites par d’autres auteurs [49].
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Chapitre 1

Introduction

1.1 Trous dans des films liquides

Comme nous l’avons vu dans l’introduction générale, le ruissellement de films liquides

sur un plan incliné est très utilisé dans des procédés de dessalement de l’eau de mer ou

dans des échangeurs de chaleur. Ce film en ruissellement est susceptible de se rompre, au

moins partiellement durant le fonctionnement et de former des zones sèches sur le sub-

strat. A cet endroit, l’échange de chaleur ou l’évaporation est beaucoup moins efficace.

De plus, le film liquide est souvent généré dans des conditions qui favorisent l’ouverture

de zones sèches (forte évaporation, gradients de température, film liquide très mince,

métastable). Les premières études de ce phénomène ont donc été effectuées par une com-

munauté d’ingénieurs avec des visées industrielles à court terme.

Les questions posées sont de plusieurs ordres. Tout d’abord, les industriels ont envie

de savoir quelles sont les conditions dans lesquelles vont apparâıtre des trous et à quelles

conditions un trou déjà formé va se cicatriser (en augmentant le débit, par exemple). On

peut aussi se demander quelle est la forme des zones sèches ainsi que leur taille typique.

Ce problème généralise la question des trous dans un couche mince de liquide horizontal

observés par G.I. Taylor dès 1973 [50]. Le trou est alors circulaire mais la question des

conditions d’ouverture et de cicatrisation des trous est posée de la même manière. Des

travaux de Redon [51] ont montré que l’ouverture d’un trou se faisait alors à une vitesse

U proportionnelle à une fonction simple de l’angle de contact dynamique : U ∝ η
γ
Θ3.

Les premiers travaux théoriques sur l’interaction d’un écoulement avec un trou se sont

attaqués à l’écriture d’un débit critique d’apparition ou de cicatrisation des zones sèches.

Dans les années 60, Hartley et Murgatroyd [52] [53] ont proposé d’écrire la stabilité d’un

trou déjà présent dans un film en écoulement en écrivant l’équilibre entre tension de

surface et pression hydrodynamique au sommet et en ont déduit une valeur pour le débit

critique de cicatrisation. Les travaux de Ponter [54] ont permis une avancée significative en

montrant expérimentalement la présence d’un bourrelet de liquide entourant la zone sèche
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Fig. 1.1 – Photo d’une zone sèche dans un film en écoulement. Le liquide est injecté au

sommet et ruisselle le long du plan incliné. Un bourrelet collectant le liquide entoure la

zone sèche.

qui collecte le liquide provenant du film. On peut voir ce bourrelet sur la figure 1.1. Ponter

propose à son tour une expression pour le débit critique en utilisant un raisonnement

similaire à celui de Hartley mais en équilibrant les forces de tension de surface avec la perte

de quantité de mouvement. Une autre manière d’obtenir le débit critique est proposée par

Bankoff [55] [56] qui considère que le film devient instable dès qu’il est plus favorable

énergétiquement de former un réseau de doigts ruisselant sur le substrat plutôt qu’un

film homogène. Cette approche est discutable dans la mesure où le système considéré est

ouvert. Il est donc délicat de travailler sur un minimum d’énergie alors que celle-ci n’est

pas conservée. De plus, on ne sait pas s’il s’agit d’un débit d’ouverture ou de cicatrisation

d’une zone sèche.

Ces premières approches ne donnent pas d’idée de la forme que peuvent prendre ces

zones sèches ni même d’ordre de grandeur de leur taille. De plus, aucune loi donnant un

débit d’apparition et de cicatrisation n’a été proposée et vérifiée expérimentalement. Il

faudra attendre Wilson en 1974 [57] pour obtenir un modèle rigoureux des zones sèches.

Il est le premier à intégrer l’observation d’un bourrelet autour du trou faite par Ponter.

Il prend en compte tous les termes (conservation de la masse, quantité de mouvement,

gravité, tension de surface) pour écrire l’équilibre mécanique de ce bourrelet sur un volume

de contrôle situé dans une région proche du sommet du trou. Il obtient ainsi, dans le cadre

d’une approximation parabolique, une expression du rayon de courbure au sommet ce qui

donne une idée de la taille de la zone sèche.

Plus récemment, Podgorski [58] a repris ce modèle de manière simplifiée en n’incluant

que la tension de surface et la gravité pour écrire l’équilibre mécanique du bourrelet. Nous

verrons dans la suite que, dans le système particulier sur lequel il travaillait (huile silicone

sur du verre fluoré ou recouvert d’encre à transparent), ce sont effectivement les forces

prédominantes. Il a ainsi pu obtenir pour la première fois un modèle analytique décrivant la
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1.2 Forme des arches sèches

forme complète de la zone sèche. Il a, de plus, effectué les premières mesures systématiques

sur un système bien contrôlé et comparé son modèle à ces données expérimentales. Nous

allons maintenant détailler les hypothèses et le résultat de ce modèle.

1.2 Forme des arches sèches

Il s’agit d’écrire l’équilibre mécanique du bourrelet qui entoure la zone sèche. L’ordre

de grandeur des différents nombres sans dimension qui peuvent être écrits est présenté sur

le tableau 1.2. Ils sont calculés dans la configuration expérimentale utilisée par Podgorski

(huile silicone sur du verre fluoré) que nous utiliserons à notre tour dans toute la suite.

Les paramètres expérimentaux et les constantes physiques qui décrivent le liquide sont

donnés dans le tableaux 1.1.

Notation Paramètre Valeur typique

Γ Débit liné̈ıque (cm2/s) 0 - 0,1

S Section du bourrelet (cm2) ' 0,02

hf Epaisseur du film (cm) ' 0,05

Vf Vitesse du fluide (cm/s) 0 - 2

L Largeur de la plaque (cm) 40

η Viscosité (cP) ' 20, 1

γ Tension de surface (mN/m) 20,9

ρ Densité (g/cm3) 0,95

Tab. 1.1 – Ordre de grandeur des dimensions typiques du système et caractéristiques du

liquide.

Nom Symbole et définition Valeur typique

Reynolds (film) Re = Inertie
Viscosite

= ρΓ

η
' 0, 5

Capillaire Ca = Viscosite
Capillarite

=
ηVf

γ
' 2.10−2

Bond (bourrelet) Bo = Gravite
Capillarite

= ρgS
γ

1

Weber (bourrelet) We = Inertie
Capillarite

=
ρV 2

f hf

γ
' 10−2

Froude (bourrelet) Fr = Inertie
Gravite

=
V 2

f hf

gS
' 10−3

Tab. 1.2 – Nombres sans dimension du système.

On observe que les contraintes visqueuses et l’inertie sont faibles devant les effets

gravitaires et capillaires. L’équilibre du bourrelet a donc été écrit en prenant en compte
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Chap. 1: Introduction

a) b)

Fig. 1.2 – Notations utilisées

exclusivement la gravité et la tension de surface. On écrit alors les trois équations sui-

vantes (voir figure 1.2 pour les notations utilisées). Tout d’abord, l’équilibre mécanique

du bourrelet projeté dans la direction perpendiculaire à la ligne de contact donne :

γ (1− cos Θ) = ρgS(Ψ) sinα sin Ψ (1.1)

où Θ est l’angle de contact, supposé constant tout autour de la zone sèche, ρ est la masse

volumique du liquide, S est la section du bourrelet, α l’inclinaison du substrat et Ψ la

position sur la ligne de contact paramétrée par l’angle entre la verticale et la tangente à

la ligne de contact. Le bourrelet collecte le liquide dévié au voisinage de la zone sèche. La

conservation de la masse permet alors d’écrire la deuxième équation :

Γx = SU (1.2)

où x désigne l’abscisse d’un point de la ligne de contact, l’origine étant au sommet de

l’arche, Γ le débit liné̈ıque alimentant le film en amont et U la vitesse moyenne du fluide

dans le bourrelet à l’abscisse considérée. Pour obtenir une expression simple de la vitesse

U , on se place dans le cadre de l’équation de Stokes 1 ce qui nous permet d’écrire un

écoulement de Poiseuille dans le bourrelet :

η4U ' η
U

H2
= ρg sinα cos Ψ (1.3)

où H est l’épaisseur du bourrelet de liquide. En introduisant lc =
√

γ
ρg

, la longueur

capillaire et Uc = γ
η
, la vitesse capillaire, caractéristiques du liquide utilisé, on obtient

alors une expression de la vitesse du liquide :

U = mUc
H2

l2c
sinα cos Ψ (1.4)

1Normalement cette équation n’est valable qu’à nombre de Reynolds petit. Ici, Re ' 0, 5 ce qui reste

important.
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1.2 Forme des arches sèches

où m est un facteur dépendant de la géométrie du bourrelet. Le calcul de la forme de la

zone sèche est ensuite effectué en postulant que l’angle de contact est uniforme le long

de la ligne de contact et que la section du bourrelet est circulaire. Dans le cadre de ces

hypothèses, on peut écrire l’équation de la forme de la zone sèche paramétrée par l’angle

Ψ :

x = R
cos Ψ

sin2 Ψ
(1.5)

y =
R

3

(

1− 3 cos2 Ψ

sin3 Ψ
− 1

)

(1.6)

où R est le rayon de courbure au sommet de la zone sèche (voir figure 1.2) qui contient

toutes les données physiques du problème : propriétés physiques du liquide (densité, vis-

cosité, tension de surface) et de la surface (l’angle de contact) ainsi que l’inclinaison de

la plaque et le débit de liquide qui sont, en quelque sorte les deux paramètres de contrôle

de l’expérience. Son expression est donnée par l’équation suivante :

R = mf(Θ)
l2c

sinα

Uc

Γ
(1.7)

f(Θ) =
(1− cos Θ)4

Θ− sin Θ cos Θ
(1.8)

Pour la suite on retiendra que R = mf(Θ) l2c
sin α

Uc

Γ
où m est un facteur géométrique et

f(Θ) une fonction de l’angle de contact le long de l’arche. Celle-ci est ici calculée dans

le cas où le bourrelet est de forme circulaire. Une expression de m peut être calculée en

lubrification [58]. Celle-ci ne dépend que très légèrement de l’angle de contact et on trouve

m = 0, 23 pour des angles de contact entre 30◦ et 50◦ qui sont les valeurs extrêmes que

nous rencontrerons au cours des expériences présentées. D’autre part, une approximation

à Θ petit de l’expression f(Θ), donne une loi de puissance : f(Θ) ∝ Θ5, ce qui montre

que l’angle de contact a une grande importance puisque la forme varie avec une loi de

puissance de coefficient 5. De plus, ces expressions ne sont valables que si l’angle de contact

est uniforme le long de la ligne de contact. Dans les faits, la précision du prefacteur mf(Θ)

est largement contestable et le paramètre m est souvent utilisé comme un paramètre

ajustable. Mais on peut retenir que la valeur de l’angle de contact et son uniformité le

long de la ligne de contact sont cruciales.

Or, les travaux cités précédemment à propos des arches sèches ne donnent que très

peu d’informations à propos de l’angle de contact. Ponter a essayé de le mesurer à l’aide

d’un jeu de miroirs placés perpendiculairement l’un à l’autre [54] mais n’a obtenu que

des mesures très peu précises. Il obtient un ordre de grandeur mais ne peut en aucun

cas démontrer si Θ est uniforme le long de la ligne de contact. Wilson et Porgorski, ont

noté l’importance de l’uniformité de ce paramètre pour valider leurs modèles respectifs
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[57] [58]. L’uniformité de l’angle de contact n’a pourtant rien d’évident. Les zones sèches

sont le plus souvent étudiées dans un régime statique ou quasi statique. Or, dans de telles

situations, l’angle de contact peut prendre une infinité de valeurs entre l’angle de contact

d’avancée et celui de reculée, à cause de l’hystérésis. Sur des surfaces telles que celles que

nous allons utiliser, l’hystérésis est d’environ une dizaine de degrés. C’est donc une plage

sur laquelle l’angle de contact est susceptible de varier le long de la ligne de contact.

Malgré cette hypothèse, Podgorski a pu vérifier la validité de son modèle en ce qui

concerne à la fois la forme des zones sèches et l’évolution du rayon de courbure au sommet

prédite par l’équation 1.7. Il semble y avoir un très bon accord entre le modèle et les

expériences. Pourtant, les mesures sont toutes obtenues en augmentant petit à petit le

débit. La zone sèche se referme alors au fur et à mesure de l’expérience et la ligne de

contact avance pas à pas. La présence d’une hystérésis de mouillage dans le système pose

la question du comportement des arches sèches si l’on travaille maintenant par débit

décroissant. La question de la valeur de l’angle de contact sera alors encore plus critique.

En effet, si la ligne de contact vient juste d’avancer ou de reculer selon les moments de

l’expérience, on sent bien que l’angle de contact aura tout loisir d’explorer toute l’étendue

de l’hystérésis.

Outre l’hypothèse d’un angle de contact uniforme le long de la ligne de contact qui n’est

pas validée et la question de l’hystérésis, Podgorski a observé des limites à son modèle.

Lorsqu’il travaille à forte inclinaison, il observe un décalage de points expérimentaux par

rapport à la courbe mâıtresse qu’il prédit. Il a donc proposé un modèle étendu permettant

de décrire ce décalage [58]. Celui-ci n’est pas présenté ici car le travail présenté a été

effectué dans le cadre du modèle plus simple.

1.3 Calcul du débit critique

Un autre problème de ce modèle est qu’aucun débit critique n’apparâıt spontanément

dans ce modèle. Pour obtenir une expression de ce débit, il est nécessaire d’ajouter de

nouveaux ingrédients [59]. Les ingrédients ajoutés pour obtenir une expression du débit

critique ne sont valables, respectivement qu’à bas et à haut débit. A haut débit, on peut

imaginer que les arches sèches ne sont plus stables lorsque le rayon de courbure au sommet

prédit par l’équation 1.7 devient du même ordre de grandeur que le rayon du bourrelet.

On obtient alors une expression pour le débit critique :

Γhaut ∝
UclcΘ

9/2

√
sinα

(1.9)

A bas débit, ou à faible inclinaison, le bourrelet de liquide disparâıt. Alors, le modèle

basé sur l’équilibre mécanique de ce bourrelet n’est certainement plus valable. La situation

est alors comparable à celle décrite par Taylor [50] qui donne une valeur critique pour
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1.4 Plan de l’étude

l’épaisseur d’un film liquide au dessus de laquelle tout trou induit dans le film a tendance

à se refermer. Dans notre cas, la hauteur moyenne du film est obtenue en intégrant le

profil de vitesse (équation 1.4). La comparaison de cette hauteur avec la hauteur critique

de Taylor donne :

Γbas =
8

3
sin3 Θ

2
Uclcsinα (1.10)

Pour obtenir une expression pour le débit critique qui soit proche de Γbas à bas débit

et de Γhaut à haut débit, une manière est d’additionner les inverses. L’expression obtenue

pour le débit critique est alors :

1

Γc
=

1

Γbas
+

1

Γhaut

La vérification de ce modèle [58] correspond bien aux données obtenues à faible angle

de contact par Podgorski. Celui-ci avait mesuré le débit critique au dessus duquel il était

impossible de créer une zone sèche dans un film en écoulement. Avec des angles de contact

plus importants (de l’ordre de ceux que nous avons dans les expériences qui vont suivre)

il obtenait pourtant de gros désaccords avec son modèle [4].

1.4 Plan de l’étude

La description de la forme des zones sèches et de leur évolution avec le débit semble

être accessible et présenter des questions non résolues, intéressantes physiquement. En

particulier, dans le travail effectué jusqu’alors, l’hystérésis du mouillage n’est jamais prise

en compte. En travaillant par débit croissant et par débit décroissant nous avons pu

aborder ce problème. Nous avons ainsi comparé la forme et le comportement des zones

sèches en fonction de leur histoire.

L’autre problème qui reste posé est celui de la valeur de l’angle de contact autour

des zones sèches et de son uniformité. Pour y répondre, nous avons utilisé la méthode de

mesure de l’angle de contact par nappe laser qui nous a permis de scanner très facilement

la ligne de contact et d’extraire la distribution d’angles.

Manifestement, il semble difficile de prédire le débit auquel apparaissent et dispa-

raissent les zones sèches. En particulier expérimentalement, le problème parâıt peu re-

productible. Malgré tout, nous avons fait des expériences essayant de donner les plages

d’existence des zones sèches et nous avons comparé ces résultats au modèle présenté ci-

dessus.
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Chapitre 2

Dispositif expérimental

Le système décrit par la suite a été utilisé pour engendrer des zones sèches dans un

film en écoulement, de manière reproductible. Il s’agit de faire ruisseler un film de liquide

d’épaisseur homogène sur un substrat de mouillabilité contrôlée et de générer des trous

dans ce film afin d’étudier leur forme et leur évolution avec le débit.

2.1 Création d’arches sèches

Le principe général du montage est représenté en figure 2.1. L’élément central est une

plaque de verre de 40 cm de côté sur laquelle ruisselle le liquide. L’inclinaison α de cette

plaque est réglable entre 0 et 90◦ grâce à un système de tige de poussée reliée à une vis. Le

circuit hydraulique est composé d’un réservoir qui récolte le liquide après qu’il a ruisselé

sur la plaque, d’une pompe qui injecte le liquide dans le circuit, d’un débitmètre et d’une

chambre de tranquillisation. Cette dernière est un réservoir étanche à moitié rempli de

liquide. Elle sert à éviter que des fluctuations de débit dues à la pompe n’atteignent le

reste du circuit. De plus, lorsqu’une bulle apparâıt dans le circuit (ce qui arrive dans

les phases de mise en route, à très haut débit, quand le réservoir de liquide se vide très

rapidement), elle vient éclater dans cette chambre.

On doit être en situation de mouillage partiel au centre du substrat pour observer des

zones sèches et en mouillage total au sommet pour obtenir facilement un film recouvrant

tout le substrat. La plaque de verre est donc traitée par un fluoropolymère dans sa partie

inférieure sur une surface carrée d’environ 20 cm de côté (voir annexe). La partie supérieure

ainsi que les bords latéraux sont laissés nus, ce qui permet d’assurer un mouillage total

du fluide utilisé sur le verre. Le liquide, de l’huile silicone de viscosité 20 cP (voir annexe)

est injecté au sommet de la plaque sur toute sa largeur sous la forme d’un film grâce à

un injecteur approprié. Il s’agit d’un réservoir de pression qui injecte le liquide par une

fente d’épaisseur constante obtenue en déposant une feuille de mylar entre le sommet du

réservoir et son couvercle comme celle de la figure 2.2.
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Fig. 2.1 – Montage : (a) Chambre de tranquilisation (b) Débitmètre (c) Injecteur (d)

Plaque de verre (e) Zone non mouillante (f) Bac de récupération (g) Pompe à débit

réglable

L’écoulement est observé à l’aide d’une caméra CCD disposée perpendiculairement à

la plaque et reliée à un ordinateur par l’intermédiaire d’une carte d’acquisition video. La

caméra est solidaire de la plaque de verre et reste ainsi perpendiculaire au substrat quelle

que soit son inclinaison. L’éclairage de la zone étudiée est effectué grâce à un écran blanc

d’environ 20 cm de côté disposé derrière la camera (un trou en son centre permet à la

caméra de filmer à travers). Cet écran est éclairé par des lampes et diffuse en direction

des zones sèches. L’écran est choisi de taille comparable à celle de la zone sèche (voir

figure 2.3). En première approximation, les rayons lumineux proviennent alors tous de la

même direction. Le contour de l’arche (fortement courbé) dévie alors fortement les rayons

et apparâıt en noir.
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2.1 Création d’arches sèches

Fig. 2.2 – Injecteur : l’injecteur se remplit de liquide et déborde par une fente d’épaisseur

constante formée par une couche de mylar.

Etalonage du débitmètre Pour étaloner le débitmètre (débitmètre à bille), on ouvre

le circuit. Pour chaque valeur du débit, l’huile silicone est récupérée pendant un temps t

mesuré au chronomètre à la sortie du débitmètre. On pèse alors la masse m ainsi récoltée.

On en déduit le débit : D = m/(ρt) où D est le débit réel, m est la masse pesée, ρ =

0, 95 g/cm3 est la masse volumique et t le temps mesuré.

On obtient la courbe d’étalonage (figure 2.4) qui permet de relier le débit lu directe-

ment sur les graduations du débitmètre au débit réel. Un ajustement par un polynôme

de degré 2 donne la courbe en trait plein. Dans toute la suite on utilisera cet ajustement

comme courbe d’étalonnage pour passer de l’un à l’autre :

Γreel(ml/s) = −0, 002 + 0, 0013Γlu + 0, 000052Γ2
lu

Vérification de l’homogénéité du débit Pour assurer un débit homogène, il faut

que la fente de sortie soit de même épaisseur sur toute la longueur de l’injecteur, ce qui

nécessite un réglage précis de l’écartement grâce à des vis de serrage. De plus, il faut

que l’injecteur soit parfaitement horizontal. Cette horizontalité est délicate à régler étant

donnée la taille du montage. Pour vérifier que l’homogénéité est suffisante, nous avons

effectué les mesures suivantes :

Nous avons fixé sur la plaque de verre un comparateur pouvant coulisser perpendi-

culairment à la direction de l’écoulement. L’aiguille du comparateur est descendue tout
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Fig. 2.3 – Eclairage : un écran de taille comparable est placé face à la zone sèche. Il est

éclairé par une lampe de bureau et diffuse la lumière en direction de la zone sèche. Celle-ci

est maintenant filmée à l’aide d’une caméra à travers l’écran.

doucement jusqu’à l’apparition d’un sillage à la surface du film d’huile. La pointe est

alors en contact avec la surface du liquide. On descend ensuite l’aiguille jusqu’à ce qu’elle

touche la plaque. Le contact avec le solide entrâıne une brusque variation de la distance

mesurée par le comparateur. La hauteur de liquide est donnée par la différence de hauteur

entre ces deux points de mesure. On a ainsi pu mesurer la hauteur de fluide sur la largeur

de la plaque. On obtient les résultats présentés sur la figure 2.5.

L’épaisseur de liquide est homogène à 10% près le long de la plaque. De plus, les

défauts les plus marqués se trouvent sur les côtés de la plaque, qui sont peu utilisés (sur

lesquels la zone sèche n’est jamais initiée). Au centre de la plaque, où toutes les mesures

sont effectuées, les inhomogénéités d’épaisseur sont aux alentours de 2%. On considère

que c’est une valeur raisonnable pour la validité de nos mesures.

Caractérisation des plaques utilisées Un des paramètres importants pour l’expéri-

ence est la mouillabilité de la surface. Celle-ci est caractérisée par la valeur de l’angle de
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Γ

Fig. 2.4 – courbe d’étalonnage du débitmètre

0

Fig. 2.5 – Mesure de l’épaisseur de liquide le long de la plaque juste en dessous de

l’injecteur. Le verre est non traité à cet endroit et on est en situation de mouillage total.
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a) b)

Fig. 2.6 – (a) En noir, au centre, vue de côté d’une goutte ruissellant très lentement sur

une plaque de verre à caractériser. On aperçois la goutte et son reflet dans le substrat. (b)

Mesure des angles de contact statiques par la méthode des cercles (voir première partie)

à l’avant de la goutte.

contact statique d’avancée et de reculée, et donc par l’hystérésis de mouillage.

Pour chaque plaque, nous avons mesuré l’angle de contact d’avancée et de reculée après

avoir fait les expériences. Cette mesure des angles de contact statiques a donc été faite

sur une surface qui a déjà été mouillée par l’huile silicone. Nous avons fait des mesures

en plusieurs points (sur plusieurs gouttes et à des moments différents pour une même

goutte). Les mesures ont été effectuées sur des photos de gouttes (voir figure 2.6 (a))

avançant à très faible vitesse (0, 1 mm/s environ1) grâce à un appareil numérique. Les

angles sont ensuites mesurés en ajustant la goutte et son reflet par des cercles comme sur

la figure 2.6 (b). Les résultats obtenus sur différentes plaques et sur différentes gouttes

sont représentés dans le tableau 2.1. Les marges d’erreurs donnent la valeur maximale et

la valeur minimale qui ont effectivement été observées lors des mesures.

Il existe parfois de grosses inhomogénéités sur la plaque (jusqu’à 10◦ d’amplitude).

On peut en conclure qu’il y a de nombreuses inhomogénéités sur une même plaque.

L’hystérésis est relativement faible puisque de l’ordre de 10◦. Nous verrons par la suite

que ces inhomogénéités de mouillage ont une influence sur la physique du système. Il est

un peu dommage de ne pas arriver à travailler sur des surfaces de mouillabilité homogène.

Mais il est très difficile d’obtenir un substrat homogène sur une telle surface. De plus, une

tel système est plus proche de la réalité pratique, rencontrée dans le monde industriel et

les conclusions que nous pouvons tirer n’en sont que plus générales. Enfin, on peut noter

que les angles moyens pour chaque plaque, donnés dans le tableau 2.2 sont très proches

les uns des autres sur des plaques différentes. Il parâıt donc raisonnable de comparer entre

elles les expériences effectuées sur des plaques différentes.

1Ce qui correspond à un nombre capillaire Ca = 10−3
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N◦ plaque N◦goutte Valeurs Θa Valeurs Θr hystérésis

1 1 48± 1◦ 38± 1◦ 10◦

2 1 46◦ ± 1◦ 33◦ ± 2◦ 13◦

2 46◦ ± 2◦ 34◦ ± 4◦ 12◦

3 1 46◦ 37◦ 11◦

2 45◦ ± 5◦ 41◦ 4◦

3 48◦ 34◦ 14◦

4 50◦ 36◦ 14◦

5 48◦ ± 1◦ 38◦ ± 3◦ 10◦

4 1 49◦ ± 2◦ 41◦ 8◦

2 50◦ 30◦ 20◦

3 50◦ ± 2◦ 27◦ 23◦

4 50◦ ± 1◦ 35◦s 15◦

Tab. 2.1 – Valeurs des angles de contact à différents endroits de chaque plaque.

N◦ plaque Valeurs Θa Valeurs Θr hystérésis

1 48◦ 38◦ 10◦

2 45◦ 33◦ 12◦

3 48◦ 37◦ 10◦

4 48◦ 35◦ 16◦

Tab. 2.2 – Valeurs des angles de contact moyens sur chaque plaque.
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Chapitre 3

Evolution de l’arche avec le débit

Dans un premier temps, nous avons étudié le comportement et la forme d’une zone

sèche induite dans un film en écoulement en fonction du débit imposé. Il s’agit d’initier

une zone sèche et de faire varier le débit (en l’augmentant ou en le diminuant). La forme

de la zone sèche en fonction du débit est ensuite observée et comparée à ce qui est prédit

par le modèle présenté en introduction (équations 1.5 à 1.7).

3.1 Mode opératoire

Un débit de liquide suffisamment fort permet de recouvrir complètement la plaque

de verre malgré le traitement qui la rend non mouillante. Puis en diminuant le débit le

film liquide devient métastable dans la zone de mouillage partiel. Un trou peut alors être

initié à l’aide d’un jet d’air comprimé dans le film liquide. Le trou s’agrandit alors jusqu’à

atteindre sa forme d’équilibre.

Lorsque l’arche est stabilisée, on augmente le débit de façon quasistatique (par pas

de moins de 0,1 ml/mn). A chaque pas de débit, une photo de l’arche est prise. La ligne

de contact avance alors petit à petit mais le sommet reste fixé. Les positions successives

de la ligne de contact peuvent être observées sur la figure 3.1(a). Lorsque le débit est

relativement important, on le diminue de façon quasistatique. Le liquide démouille la

plaque, la zone sèche s’agrandit et la ligne de contact recule pas à pas comme sur la figure

3.1(b). Par débit croissant comme par débit décroissant, la forme de l’arche bouge très

peu au début de la variation du débit et la forme reste presque identique (les lignes de

contact successives sont très proches les unes des autres, presque superposées) avant de

varier nettement entre deux pas de débit. Nous avons pourtant vérifié la stabilité de la

forme à chaque pas de débit. L’arche semble donc ne pas bouger pour les premiers pas de

débit et ne ”réagit” qu’après un certain nombre de stimuli.
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Fig. 3.1 – Positions successives de la ligne de contact (a) en augmentant et (b) en dimi-

nuant le débit.

3.2 Sélection de la forme de l’arche

Toutes les images prises au cours d’une expérience sont traitées puis la forme de l’arche

est ajustée par le modèle (équations 1.5 et 1.6). Sur toutes les arches, comme sur celles de la

figure 3.2, le modèle ajuste très bien la forme des zones sèches. Ceci avait déjà été observé

par Podgorski à débit croissant, mais on peut vérifier que le modèle est suffisamment

solide pour décrire aussi très précisément les formes obtenues à débit décroissant.

Cycle d’hystérésis L’évolution de la forme d’une arche a été observée en augmentant

puis en diminuant le débit. La figure 3.3 montre que le comportement n’est pas le même

à débit croissant et à débit décroissant. Le rayon de courbure au sommet R est extrait

de chaque image par ajustement de l’image par la forme prédite par le modèle. Pour une

même valeur du débit, R est plus faible à débit décroissant. Il y a donc un hystérésis. R

est donc un bon paramètre qui décrit l’évolution de la forme de la zone sèche.

Ce que l’on observe est représenté par la figure 3.4(a) où le rayon de courbure est

porté en fonction de l’abscisse (l2cUc)/(Γ sinα). Pour chaque valeur du débit, on extrait la

valeur de R. (1) Après l’inititation de la zone sèche, celle-ci conserve une forme constante

pendant un certain temps malgré l’augmention du débit, ce qui correspond à la remarque

faite sur la figure 3.1 : le palier est dû au fait que la forme de l’arche reste constante malgré

l’évolution du débit. (2) Puis, le rayon de courbure diminue selon une droite passant par

l’origine comme prévu par le modèle (R ∝ (l2cUc)/(sinαΓ)). (3) En diminuant à nouveau

le débit, l’arche conserve à nouveau une forme constante durant une certaine variation du

débit (deuxième palier) avant (4) de s’ouvrir à nouveau. L’évolution du rayon de courbure

lors de cette phase se fait encore une fois linéairement par rapport à l’inverse du débit.

Mais la droite ne passe pas par l’origine.

Le coefficient de proportionnalité entre R et 1/Γ prédit est mf(Θ), où m est un coeffi-

cient géométrique de l’ordre de 0, 23 dans le cadre de la lubrification et f(Θ) une fonction

connue de l’angle de contact (voir équation 1.7). En postulant que lors de l’augmentation
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(a)

(c) (d)

(b)

Fig. 3.2 – α = 50◦, Γ = 0, 4 ml/s (a) Photo d’une arche sèche dans un film après avoir

augmenté le débit (b)Ajustement de la forme de l’arche. On extrait R = 1, 6 cm. (c) Photo

d’une arche sèche dans un film après avoir augmenté le débit (d)Ajustement de la forme

de l’arche. On extrait R = 1, 1 cm.

du débit, l’angle de contact est uniforme autour de la zone sèche et égal à l’angle statique

d’avancée (Θa = 48◦) on a f(Θ) = 0, 036. Au contraire, lorsque le débit vient de diminuer,

la ligne de contact vient de reculer. L’angle de contact serait alors égal à l’angle statique

de reculée (Θr = 36◦). Alors f(Θ) = 0, 0076. Ces valeurs de Θ sont les valeurs moyennées

sur les différentes mesures sur les différentes plaques (voir tableau 2.2). Ceci permet de

comparer les mesures obtenues sur différentes plaques.

m est, en fait, utilisé comme un paramètre ajustable. Sa valeur est extraite des données

obtenues à débit croissant. On trouve m = 0, 18, ce qui donne la droite en trait plein.

Cette valeur est assez proche de ce que prédit la lubrification (m = 0, 23), mais elle est

assez faible par rapport à ce que trouvait T.Podgorski (m = 0, 3).

En reculée, il est plus difficile de faire un ajustement par le modèle. En effet, la droite

expérimentale ne passe pas par l’origine. De plus, nous verrons par la suite que même la

pente observée n’a pas beaucoup de sens. On utilise donc la même valeur de m qu’à débit

croissant (mais la valeur de f(Θ) calculée pour Θ = Θr) pour ajuster les données obtenues

en reculée, ce qui donne la courbe pointillée de la figure 3.4. Cette droite n’ajuste pas les

données. Pour ajuster les points, il faut utiliser une droite de pente identique mais qui ne

passe pas par l’origine.
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Fig. 3.3 – Evolution de la forme de l’arche en augmentant puis en diminuant le débit.
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3.2 Sélection de la forme de l’arche

(a) (b)

Fig. 3.4 – (a) Cycle d’hystérésis, α = 50◦, m = 0, 18, f(Θa = 48◦) = 0, 036 (b) Le

trait gras représente le cycle d’hystérésis que l’on attendrait si le modèle était respecté en

augmentant et en diminuant le débit.

La figure 3.4(b) montre ce que l’on attendrait. L’arche est censée se fermer en suivant

le trait plein lorsqu’on augmente le débit et s’ouvrir en suivant le trait pointillés lorsqu’on

diminue le débit. Un palier pour joindre les deux portions du modèle peut éventuellement

apparâıtre entre les deux. Le modèle proposé ne prédit donc pas correctement l’évolution

du rayon de courbure par débit décroissant. Rappelons que, par contre, la forme des arches

est très précisement ajustée par le modèle.

Reproductibilité pour une même inclinaison Des expériences telles que celles-ci

ont été effectuées pour des valeurs différentes de l’inclinaison de la plaque et ont été

répétées plusieurs fois afin d’étudier la reproductibilité de l’expérience. On obtient les

résultats de la figure 3.5. Pour chaque graphique, nous avons superposé les cycles obtenus

lors de différentes expériences. Les droites pleines et en pointillés sont les mêmes que celles

tracées sur la figure 3.4. Il s’agit de l’évolution prévue par l’équation 1.7 pour des valeurs

de l’angle de contact respectivement égales à Θa et Θr avec une valeur de m toujours

identique : m = 0, 18.

De manière générale on observe les choses suivantes :

– A débit croissant on obtient des courbes à peu près reproductibles après un plateau

plus ou moins long qui dépend des conditions initiales : les points viennent s’aligner

sur la droite passant par l’origine prédite par le modèle, avec un coefficient m = 0, 18.

Malgré tout, ce n’est pas parfait. En particulier, les cycles obtenus à une inclinaison

de 80◦ ne s’alignent pas avec la droite du modèle. Peut être que cette observation

est à rapprocher de celle de Podgorski [58] qui avait noté un décalage des courbes
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Fig. 3.5 – Comparaison des cycles d’hystérésis pour différentes inclinaisons. Les symboles

ouverts sont obtenus par débits croissants et les symboles fermés par débit décroissant.

La courbe pleine est la courbe du modèle obtenue pour m=0,18 et f(Θ) = 0, 036 (angle

de contact uniforme et égal à l’angle d’avancée). La courbe en pointillée est obtenue pour

m=0,18 f(Θ) = 0.0076 (soit un angle de contact égal à l’angle de reculée)

en fonction de l’inclinaison. Malgré tout, ce décalage était pourtant prédit plutôt

à faible inclinaison. La plage d’angles d’inclinaison sur laquelle nous avons fait nos

expériences ne permet pas de valider cette hypothèse ou de vérifier le modèle proposé

pour le décalage.

– A débit décroissant, quelle que soit l’inclinaison de la plaque, le modèle proposé ne

permet plus d’expliquer les données. Les points s’alignent toujours sur des droites

mais celles-ci ne passent pas par l’origine. De plus, les pentes des droites ne sont

pas reproductibles pour une même inclinaison. On ne peut donc même pas ajuster

les données par une droite de la pente prédite mais décalée comme nous l’avons fait

sur la figure 3.4.

Reproductibilité avec différentes inclinaisons Comparons à présent les données

obtenues pour des angles α compris entre 40◦ et 70◦ (figure 3.6). Tout d’abord on peut

remarquer que les données obtenues pour un débit croissant s’alignent sur une courbe

mâıtresse obtenue à partir du modèle avec la valeur m = 0, 18. On observe par contre

très bien la différence de comportement pour un débit décroissant. Nous avons tracé en
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3.2 Sélection de la forme de l’arche

Fig. 3.6 – Comparaison des cycles d’hystérésis obtenus pour des inclinaisons différentes

de la plaque.
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gris sur la figure 3.6 les pentes des droites obtenues en diminuant le débit. Elles servent

uniquemment de guide pour l’oeil. On voit clairement que le phénomène n’est pas repro-

ductible. Les pentes obtenues sont différentes d’une expérience à l’autre que ce soit pour

une même inclinaison ou pour une inclinaison différente.

Bien qu’on ne puisse pas décrire et reproduire l’évolution de R, on remarque que ses

valeurs restent toujours comprises entre les deux droites limites prédites pour une valeur de

m = 18, ce qui semble montrer que l’angle de contact reste compris enter les deux valeurs

extrêmes de l’hystérésis : Θr < Θ < Θa. Ces observations posent de vraies questions sur

la valeur de l’angle de contact autour de l’arche. Si l’angle de contact n’est pas uniforme

et/ou pas constant au fur et à mesure de l’évolution du débit, on peut imaginer que chaque

point est obtenu pour une valeur différente de f(Θ). Un tel phénomène expliquerait la

non reproductibilité observée. C’est ce que nous avons essayé d’explorer en scannant la

ligne de contact avec une nappe laser afin d’atteindre la distribution d’angle de contact

autour de l’arche.
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Chapitre 4

Distribution de l’angle de contact

Nous avons utilisé sur les arches sèches la méthode de mesure d’angles de contact

décrite dans le premier chapitre. Il s’agit ici d’utiliser la nappe laser qui permet d’obtenir

rapidement la distribution de l’angle de contact tout autour de l’arche sèche. Comme pour

les mesures sur des gouttes et des flaques, cette méthode nous permet aussi d’atteindre la

position à laquelle est effectuée la mesure en paramétrant la ligne de contact par l’angle

Ψ qu’elle fait avec la verticale.

4.1 Une récidive de la nappe laser

L’adaptation de cette méthode nécessite de rajouter une nappe laser qui coupe l’arche

sèche perpendiculairement (figure 4.1(a)). Une diode laser est placée à côté de la caméra,

solidaire du montage afin de rester perpendiculaire au substrat quelle que soit son incli-

naison. La réfraction de la lumière est observée sur un écran placé derrière la plaque de

verre. Une figure de refraction typique est illustrée par la figure 4.1(b). Sur l’image 4.2

une arche sèche est superposée à la figure de réfraction de la nappe laser. Comme dans

le premier chapitre, la droite lumineuse correspond à la lumière qui passe tout droit à

travers le verre sec ou le liquide horizontal. Les deux ”cornes” de lumière correspondent

à la refraction de la lumière sur le bourrelet. En chaque point, la déviation de la lumière

dépend en effet de la pente locale de l’interface. Un écran bicolore, noir et blanc est utilisé

car l’intensité de la lumière réfractée est très faible devant l’intensité de la lumière qui

traverse directement le verre ou le liquide sans être déviée. Un tel écran est visible sur la

figure 4.2. Ici l’écran est noir en bas de l’image et blanc en haut, ce qui permet de voir le

bout des cornes laser sans être gêné par la trop grande intensité de la nappe.

Le calcul de l’angle de contact en fonction de la longueur des cornes lumineuses

(déviation maximale) est le même que celui présenté au chapitre 1. On peut ainsi, de

la même manière que sur des flaques extraire directement la valeur de Θ à l’endroit où

le laser coupe l’arche en mesurant simplement la longueur ∆ de la déviation maximale.
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Fig. 4.1 – Montage expérimental permettant la mesure de l’angle de contact. (a) Une

nappe laser coupe l’arche perpendiculairement. La figure de refraction est observée sur un

écran derrière la plaque. (b) On peut en extraire deux informations : la longueur maximale

∆ de refraction qui est liée à la valeur de l’angle de contact et l’inclinaison de la déviation

maximale Ψ qui nous donne la position de l’intersection entre la nappe laser et la ligne

de contact.

Fig. 4.2 – Superposition d’une arche et de l’image réfractée.

L’angle Ψ paramètre l’endroit sur la ligne de contact où la mesure est effectuée car la

lumière est réfractée dans la direction perpendiculaire à la ligne de contact (figure 4.1).

Pour parcourir entièrement la ligne de contact, il aurait été logique de translater la

nappe sur l’axe vertical. Mais, pour des raisons de commodité (nous ne possédions pas de

table à translation), nous avons monté le laser sur un moteur qui permet de faire tourner

la nappe autour d’un axe perpendiculaire à la plaque de verre. L’intersection entre la

nappe et la ligne de contact décrit alors l’arche (voir figure 4.3). Ainsi, il suffit que le
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Fig. 4.3 – (a) Montage expérimental permettant la mesure de l’angle de contact tout

autour d’une arche par rotation du laser. (b) Différentes figures de réfraction obtenues

lors de la rotation du laser. De chaque image, sont extraits la longueur et l’inclinaison de

la déviation pour en déduire l’angle de contact à une position donnée le long de la ligne

de contact.

Fig. 4.4 – Mesure des valeurs de ∆ et Ψ sur différentes figures de réfraction obtenues lors

de la révolution du laser.

laser décrive un demi tour sur lui-même pour obtenir la distribution d’angle de contact en

fonction de l’inclinaison de la ligne. On filme alors la figure de réfraction et chaque image

du film nous donne une valeur de Ψ et la valeur de ∆ et donc de Θ correspondant (voir

figure 1.3).

4.2 Résultats obtenus

Nous avons utilisé cette méthode pour atteindre la distribution d’angle de contact le

long d’une arche au cours d’un cycle d’hystérésis. Lors d’un cycle (débit croissant puis
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décroissant), nous avons donc mesuré la distribution d’angle de contact à chaque pas de

débit. Cette mesure a été faite pour différentes inclinaisons de la plaque. Les résultats

obtenus sont représentés sur la figure 4.5. Pour chaque inclinaison de la plaque, il y a une

figure représentant l’évolution de l’angle à débit croissant et une montrant son évolution à

débit décroissant. Les lignes horizontales noires représentent la valeur de l’angle d’avancée

et de l’angle de reculée mesurés par la méthode des cercles.

– A débit croissant, l’angle de contact est compris entre l’angle d’avancée et l’angle de

reculée. A l’initiation de la zone sèche, la distribution d’angle de contact est souvent

un peu bruitée (courbe bleue) et l’angle de contact est assez faible, proche de l’angle

de reculée. Lorsqu’on augmente le débit, l’angle de contact moyen a tendance à

augmenter jusqu’à se stabiliser à une valeur souvent inférieure, mais proche de celle

de l’angle d’avancée1. L’angle de contact est alors quasiment constant le long de la

ligne de contact ce qui valide l’hypothèse utilisée pour la mise en place du modèle

proposé.

– Toujours à débit croissant, l’augmentation de l’angle de contact avec le débit, au

début de l’expérience semble être lié au fait que la forme de la zone sèche est figée

pendant un certain temps malgré l’augmentation du débit. La figure 4.6 rappelle

que c’est ce que nous avions observé sur les cycles d’hystérésis aussi bien que lors de

la superposition des différentes positions prises par la ligne de contact. Il est alors

naturel de faire l’hypothèse que l’angle de contact augmente doucement au début

de l’expérience, la ligne de contact restant figée jusqu’à ce que celui-ci ait atteint

l’angle de contact d’avancée. Alors la ligne de contact avance et l’arche se ferme.

– A débit décroissant, l’angle de contact moyen diminue avec le débit. Cette diminu-

tion est plus rapide qu’à débit croissant. De plus, la distribution d’angle de contact

semble de plus en plus bruitée au fur et à mesure de la diminution du débit. De

manière surprenante, a faible débit on observe parfois un angle de contact qui semble

plus faible que l’angle de contact de reculée. C’est pourtant en contradiction avec

l’observation faite sur les cycles d’hystérésis montrant que les points sont toujours

compris entre les deux droites limites du modèle, tracées pour l’angle de contact

d’avancée et de reculée.

– Nous avions noté à débit décroissant, de même qu’à débit croissant que l’arche ne

s’ouvrait pas tout de suite à la diminution du débit. Un plateau est aussi observé

dans les cycles d’hystérésis ainsi qu’une stagnation de la ligne de contact sur la figure

3.1. Pourtant, contrairement à ce que nous venons de voir pour le cas croissant, cette

remarque ne peut pas être rapprochée facilement des mesures d’angle de contact. La

1Le fait que l’angle de contact soit plus faible que l’angle d’avancée est peut être lié à des problèmes

de mesure de l’angle de contact. On a vu au premier chapitre que les mesures par cercles et les mesures

laser ne donnaient pas le même résultat. Il est donc un peu exagéré de comparer les deux. Ceci dit, les

écarts ne sont que de quelques degrés.
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Γ croissant Γ décroissant

(a)

(b)

/ s
/ s
/ s
/ s
/ s
/ s
/ s

(c)

(d)

Fig. 4.5 – Evolution de la distribution d’angle de contact par débit croissant à gauche

et par débit décroissant à droite. L’évolution se fait du rouge vers le bleu en fonction du

temps. A débit croissant, le rouge représente le plus faible débit, et à débit décroissant,

le débit le plus important. Les mesures ont été effectuées pour des valeurs différentes de

l’inclinaison de la plaque : (a) α = 40◦, (b) α = 50◦, (c) α = 70◦, (d) α = 80◦.
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Fig. 4.6 – Au début de l’expérience la ligne de contact ne bouge pas malgré les augmen-

tations de débit. (a) Le plateau (1) montre qu’au début de l’augmentation du débit, le

rayon de courbure au sommet de l’arche et donc la forme de celle-ci reste la même. (b)

Superposition des différentes position de la ligne de contact au fur et à mesure de l’aug-

mentation du débit. L’arche se ferme mais au début les lignes de contact sont sperposées

ou très proches les unes des autres.

valeur moyenne de celui-ci ne semble pas se stabiliser à une valeur proche de l’angle

de reculée, qui permettrait alors que la ligne de contact recule. Encore une fois, le

mécanisme bien compris en débit croissant ne s’applique pas simplement en débit

décroissant.

4.3 Hétérogénéités de la ligne de contact

La distribution très bruitée d’angle de contact ainsi que la non reproductibilité ob-

servée lorsqu’on diminue fortement le débit semblent être liés à l’existence de nombreux

défauts le long de la ligne de contact. La ligne de contact se déforme et semble rester

accrochée sur des défauts mouillants ce qui ralentit son ouverture et diminue son angle de

contact. En effet, le revêtement de la plaque de verre n’est pas parfait et inclut certaine-

ment des hétérogénéités chimiques. De plus, le dépôt vieillit au cours de l’expérience. La

mouillabilité de la surface n’est donc pas homogène.

Sur certains cycles, nous avons étudié l’apparition de défauts avec la variation de débit.

Les défauts sont définis par la déformation de la figure de réfraction. En effet, lorsque la

nappe laser décrit la ligne de contact et que celle-ci est accrochée sur un défaut, la corne

lumineuse est aussitôt fortement déformée. On obtient des figures de réfraction telles que

celles de la figure 4.7. Sur un cycle obtenu pour une inclinaison α = 70◦, nous avons

compté les défauts le long de la ligne de contact au cours du cycle, par débit croissant

puis par débit décroissant. On obtient le résultat de la figure 4.8(a). On observe que le

nombre de défauts est plus important (entre 2 et 3 fois) à débit décroissant qu’à débit
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Fig. 4.7 – Figures de refraction déformées par la présence d’un défaut.

croissant. De plus, on observe à l’oeil que la ligne de contact se déforme fortement. On

peut la voir s’accrocher sur des défauts comme sur la figure 4.8(b).

Il semble donc que les défauts de mouillabilité soient plus fortement visibles par débit

décroissant, c’est à dire en situation de démouillage. Ce phénomène semble assez intuitif.

En effet, si les défauts sont des défauts mouillants, ils peuvent éventuellement déformer

très légèrement la ligne de contact à débit croissant mais ils sont rapidement noyés. Au

contraire, à débit décroissant, ils exercent une force qui retient la ligne de contact. S’ils

sont nombreux, on peut imaginer que la déformation est suffisamment forte pour retenir

la ligne de contact alors même que le bilan des forces de gravité et de tension de surface

tenderait à la faire reculer. On peut alors éventuellement imaginer que l’angle de contact

soit très faible.

Finalement, à débit croissant, toutes les mesures concordent, la forme de l’arche est

très bien décrite par le modèle proposé. Il semble qu’au début de l’augmentation du

débit l’angle de contact augmente petit à petit alors que l’arche conserve la même forme.

Puis celui-ci se stabilise à une certaine valeur (proche de l’angle d’avancée) et l’arche se

ferme, son rayon de courbure au sommet suivant l’évolution prédite par le même modèle.

Dans le cas d’un débit décroissant, le scénario est perturbé par la présence de défauts

mouillants sur le substrat qui piège la ligne de contact, l’empêche de reculer et complique

la situation. Alors la distribution d’angle de contact autour de l’arche est très perturbée et

le phénomène n’est pas reproductible. Malgré tout, la forme de l’arche reste bien décrite
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Fig. 4.8 – Nombre de défauts observés sur la figure de réfraction au cours de l’évolution

du débit.
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4.3 Hétérogénéités de la ligne de contact

tout au long de l’expérience.
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Chapitre 5

Débits critiques : stabilité de la zone

sèche

Il s’agit ici de se poser la question de l’existence de zones sèches dans un film en

écoulement : quel débit minimum faut il imposer pour qu’une zone sèche qui apparâıtrait

dans le processus disparaisse automatiquement ? En dessous de quel débit est ce que le

moindre trou risque de s’étendre à tout le dispositif ? On ne s’intéresse maintenant plus à

la forme et à l’évolution des zones sèches mais à leur stabilité par rapport aux évolutions

de débit.

5.1 Initiation d’une zone sèche

Nous avons vu dans tout le début de cette étude que les expériences ne sont pas

reproductibles, surtout dans la cas où la ligne de contact recule. Or, lorsque l’on initie

une zone sèche en soufflant dans un film métastable, celle-ci se forme en ouverture et

donc en reculée. Pour essayer de travailler avec des conditions initiales reproductibles,

nous avons travaillé avec un protocole différent, en forçant l’ouverture des zones sèches

initiales à leur rayon maximal, espérant que celui-ci ne dépende que du débit imposé et

de l’inclinaison de la plaque.

A débit important, la plaque de verre est donc recouverte d’un film d’huile silicone.

Puis on baisse fortement le débit. On initie alors une zone sèche à l’aide du jet d’air

comprimé, au niveau de la partie du substrat traitée. Grâce au jet d’air comprimé, on

force le rayon de courbure au sommet de la zone sèche à sa taille maximale (jusqu’à ce

qu’il se referme systématiquement si l’on essaie de l’ouvrir un peu plus). On a ainsi une

zone sèche, la plus grande possible à bas débit. La forme de cette zone sèche est ajustée

par le modèle (voir figure 5.1) et la valeur du rayon de courbure au sommet est extraite.

Les rayons de courbures au sommet à l’ouverture de l’arche sont portés en fonction du

même paramètre que précédemment sur le graphique de la figure 5.2. Manifestement, la
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a) b)

Fig. 5.1 – a) Forme de l’arche à l’ouverture pour un angle α = 60◦ et un débit Γ =

0.013 cm2/s b) Ajustement de l’arche par le modèle, on extrait R= 1 cm.

forme de départ n’est pas totalement reproductible : le rayon de courbure au sommet est

variable même avec des conditions initiales identiques (inclinaison et débit). L’état initial

dépend donc des défauts présents sur le substrat à l’endroit exact où on initie la zone sèche

et pas seulement des paramètres de contrôle et du mode d’initiation de la zone sèche.

Malgré tout, la grande majorité des points se trouvent entre les droites du modèle

obtenues pour un angle de contact le long de l’arche égal à l’angle d’avancée (trait plein)

et à l’angle de reculée (pointillés) (Θa = 48◦ et Θr = 35◦, m = 0, 18). Les points qui sont

en dehors du domaine décrit par ces deux droites correspondent tous à une inclinaison

de la plaque α = 3◦ (Ils sont en ronds pleins sur le graphique). A cette inclinaison il est

très difficile de former une arche avec un rayon de courbure au sommet qui soit maximal

car celui-ci serait vraiment très grand et les arches semblent instables (un filet de liquide

apparâıt facilement et coupe l’arche en deux). De plus, le bourrelet de liquide disparâıt.

Il parâıt donc logique que les droites obtenues par un modèle d’équilibre mécanique de

ce bourrelet ne décrivent plus le système à cette inclinaison. Le fait que R reste compris

entre ces deux droites semble décidemment solide.

5.2 Advection d’une zone sèche

Débit maximal de stabilité On augmente ensuite progressivement le débit. A chaque

pas on vérifie que la zone sèche est toujours stable. Plusieurs scenarii sont observés : elle

se décroche et se raccroche un peu plus loin ou un filet de liquide la coupe en deux. On

la considère comme stable jusqu’à ce qu’elle soit totalement advectée (voir figure 5.3).

En effet, du point de vue des applications, c’est la valeur qui est intéressante car elle

correspond au moment où le film recouvre à nouveau tout le substrat. La mesure a été

faite pour des inclinaisons différentes de la plaque. Pour chaque inclinaison, nous avons
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5.2 Advection d’une zone sèche

Fig. 5.2 – Valeur du rayon de courbure au sommet à l’ouverture de l’arche.

1 2 3

4 5 6

Fig. 5.3 – α = 22◦ Advection d’une zone sèche en augmentant le débit.

fait plusieurs mesures notées Γmax sur la figure 5.4. Les résultats sont assez bruités pour

une même inclinaison. On peut noter que les différences de débit critique semblent plus

importantes pour une même inclinaison que pour des inclinaisons différentes. Encore une

fois, l’état de surface local autour de la zone sèche semble être très important pour décider
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Fig. 5.4 – Valeur du débit de disparition d’une zone sèche en fonction de l’inclinaison de

la plaque

de sa stabilité. Malgré tout, on peut définir un débit moyen de l’ordre de 0,04 cm2/s autour

duquel les zones sèches sont toujours advectées.

Bien que la valeur du débit critique semble essentiellement constante, il est possible de

comparer les résultats obtenus au modèle proposé en introduction. Il s’agit des équations

1.9 et 1.10 qui donnent respectivement l’expression attendue à bas et à haut débit. L’ex-

pression pour Γbas peut être calculée exactement mais pour ajuster nos données, nous

avons tout d’abord considéré Γbas ∝ sinα et Γhaut ∝ 1√
sin α

. Les données ont ensuite été

ajustées par l’équation suivante :

1

Γc
=

1

m1 sinα
+

1

m2/
√

sinα
(5.1)

L’ajustement obtenu est représenté sur la figure 5.4 ainsi que les mesures expérimentales.

On arrive à obtenir une courbe qui prédit à peu près l’évolution du débit critique avec

l’inclinaison de la plaque. Les valeurs des variables d’ajustement sont m1 = 0, 89 et

m2 = 0, 033. Pourtant, le maximum prédit par le modèle n’est pas visible dans les données

expérimentales. De plus, on peut calculer exactement le coefficient m1. Celui-ci est donné

par l’équation 1.10 que nous rappelons ici :

Γbas =
8

3
sin3 Θ

2
Uclc sinα (5.2)
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5.2 Advection d’une zone sèche

a) b)

Fig. 5.5 – a) Forme de l’arche à l’advection pour un angle α = 60◦ et un débit Γ =

0.039cm2/s b) Ajustement de l’arche par le modèle, on extrait R= 0.4 cm.

où Θ = Θa car au moment de l’advection de l’arche, la ligne de contact avance, Uc = 1 m/s

et lc = 0, 015 m. Le calcul donne alors Γbas = m1 sinα avec m1 = 2, 7.10−3. Cette valeur

est presque trois ordres de grandeurs en dessous de celle obtenue par l’ajustement de nos

données. Ce modèle semble donc ne pas décrire correctement nos données alors que, dans

certaines configurations, il décrivait celles de Podgorski.

Nous avons travaillé ici sur un substrat différent de celui utilisé par Podgorski et al. :

un vernis fluoré au lieu du revêtement par feutres à transparents. De plus, notre définition

du débit critique est différente puisque nous regardons le débit d’advection de zones sèches

déjà existantes et pas la valeur du débit pour laquelle il devient impossible de créer une

zone sèche. Ces différences peuvent expliquer que le modèle ne décrit que très mal la

situation.

Forme d’une arche au seuil d’advection Les mesures de rayon de courbure au

sommet ont aussi été effectuées lorsque l’arche est sur le point d’être advectée. Souvent

celle-ci est très déformée : parfois un ruisselet coupe l’arche en deux, parfois elle est

fortement asymétrique. Nous avons malgré tout mesuré un rayon de courbure en faisant

un ajustement comme on pouvait (voir figure 5.5). Ici encore, les valeurs du rayon de

courbure au sommet au moment de la dispartition ont été portées en fonction de l’inverse

du débit. On obtient les résultats de la figure 5.6. Encore une fois, les deux droites prédisant

l’évolution de la forme des zones sèches à débit croissant et décroissant (m = 0, 18,

Θa = 48◦ et Θr = 36◦) semblent être des limites pour le rayon de courbure au sommet.

Comme pour la forme des arches à l’ouverture, les seuls points qui ne sont pas entre ces

deux droites sont ceux obtenus pour une inclinaison de la plaque de 3◦. En augmentant le

débit, l’angle de contact le long de la ligne de contact semble rester confiné entre l’angle

de reculée et l’angle d’avancée.
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Fig. 5.6 – Valeur du rayon de courbure au sommet à l’advection de l’arche.

5.3 Démouillage d’une zone sèche

Le second débit critique que l’on peut définir est le débit minimal au dessous duquel une

zone sèche existante peut persister sans envahir toute la plaque. On utilise un protocole

très similaire à celui utilisé pour étudier le débit critique d’advection de la zone sèche. On

initie une zone sèche de rayon de courbure au sommet maximal à débit relativement haut.

Puis on diminue le débit petit à petit. A chaque pas de débit on attend suffisamment

longtemps pour vérifier que la forme de l’arche ne varie plus et que celle-ci est stable. A

faible débit, la ligne de contact finit par se déstabiliser. On voit des défauts apparâıtre et

la ligne de contact ondule. Ensuite, la zone sèche s’ouvre rapidement jusqu’à envahir tout

le substrat. Un tel scénario est décrit sur l’image 5.7.

Le débit minimal de stabilité d’une zone sèche est ainsi mesuré en fonction de l’in-

clinaison (voir figure 5.8). Là encore, plusieurs mesures ont été effectuées pour chaque

inclinaison de la plaque. Les barres d’erreur correspondent à la différence entre le dernier

débit auquel la zone sèche stable a été observée et celui auquel elle a disparu. Le débit

minimum de stabilité de l’arche semble encore une fois relativement constant et de l’ordre

de 0, 004 cm2/s ce qui est environ un ordre de grandeur en dessous du débit de dispa-

rition des arches par advection. Finalement, l’insert de la figure 5.8 montre le domaine

d’existence des arches sèches stables.
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1 2 3

6

987

4 5

Fig. 5.7 – α = 70◦ Ouverture d’une zone sèche qui envahit tout le substrat à bas débit.
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Fig. 5.8 – Mesure du débit critique d’ouverture des zones sèches (en dessous de ce débit

critique, l’arche envahit complètement la plaque de verre). Insert : superposition de débits

critiques d’ouverture et de fermeture sur le même graphique. entre les deux débits critiques

apparâıt une zone d’existence des arches sèches.
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Conclusion

Dans les précédents travaux, il manquait une étude de l’évolution et de la forme des

zones sèches par débit décroissant ainsi qu’une mesure de la distribution de l’angle de

contact autour des arches. Grâce à l’utilisation d’un nappe laser pour la mesure des

angles de contact et aux mesures systématiques par débit croissant et décroissant, nous

avons mis en évidence un comportement hystérétique. Le modèle présenté au début du

chapitre décrit aussi précisément la forme des zones sèches à débit décroissant qu’elle le

faisait à débit croissant. On observe pourtant un phénomène hystérétique, la courbure

des arches étant différente, pour un même débit et une même inclinaison, si l’on vient

d’augmenter ou de diminuer le débit.

En ce qui concerne l’évolution des zones sèches, elles s’ouvrent lorsqu’on diminue le

débit et se ferment si on l’augmente. A débit croissant, nos mesures d’angles de contact

ont pu faire avancer la compréhension de cette évolution. Si l’on augmente doucement

le débit après l’initiation de la zone sèche, l’angle de contact Θ augmente doucement

jusqu’à être uniforme le long de la ligne de contact et à se stabiliser à une valeur proche

de l’angle de contact statique d’avancée Θa. La ligne de contact peut alors avancer et

l’arche se referme, rejoignant le régime prédit par le modèle proposé par Podgorski et al.

avec Θ = Θa.

A débit décroissant, l’évolution symétrique, attendue serait que l’angle de contact

diminue doucement jusqu’à l’angle de contact de reculée, l’arche conservant la même

forme. Alors, la ligne de contact pourrait reculer et l’arche s’ouvrir, le rayon de courbure

augmentant linéairement avec l’inverse du débit, avec une pente différente de celle observée

pour un débit croissant. Pourtant, ce n’est pas ce que l’on observe. L’angle de contact

semble diminuer de plus en plus au cours de la diminution du débit et n’être jamais

réellement uniforme le long de la ligne de contact. La conséquence est que l’évolution de

l’arche s’avère non reproductible à débit décroissant. Notre hypothèse est que, à débit

décroissant, le système est plus sensible aux défauts de mouillabilité, parce qu’ils sont

mouillants, ce qui donne une très grande importance à l’état de surface.

Dans tous les cas, ce qui semble très robuste est que les droites prédisant l’évolution

du rayon de courbure au sommet des arches par débit croissant et décroissant semblent

délimiter les rayons de courbures maximales et minimales que l’on peut observer pour un

débit donné. Ceci a été observé par débit croissant et décroissant mais aussi à l’ouverture
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des arches et en cours d’advection, donc en régime transitoire comme en régime quasista-

tique. Les deux droites sont obtenues pour les angles de contact d’avancée et de reculée

et si les points restent confinés entre elles, cela semble prouver que l’angle de contact ne

sort pas de l’hystérésis.

Enfin, nous avons cartographié la zone de débit dans laquelle une zone sèche reste

stable. A trop faible débit, elle envahit tout le substrat et à débit trop important elle

est advectée. Entre les deux, une zone d’existence de zones sèches stables a été mise en

évidence. Les modèles disponibles pour décrire ce diagramme d’état sont pour l’instant

encore insatisfaisants.
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Quatrième partie

Gouttes de suspension collöıdale
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Chapitre 1

Introduction

1.1 Recouvrir un substrat d’une couche de particules

Une manière simple de modifier les propriétés d’un substrat est de déposer à sa surface

une couche homogène de particules présentant des propriétés chimiques ou physiques

particulières. Pour ce faire, le substrat est recouvert d’un film liquide homogène contenant

les dites particules en suspension. En séchant, les particules se déposent et forment une

couche conférant au substrat des propriétés particulières. Or, le développement de telles

techniques de dépôt/séchage de suspension est très limité par l’apparition de défauts.

Ainsi, une technique particulière (flow coating), utilisée par Saint-Gobain consiste à étaler

un film de suspension collöıdale à l’aide d’une buse comme illustré sur la figure 1.1. Lors

de ce processus, plusieurs problèmes se présentent, à l’origine de nombreux défauts dans

le dépôt : d’une part des ”white-spot” (petits agglomérats de particules) apparaissent

au milieu du substrat traité, d’autre part, aux endroits où la ligne de contact a stagné

lors du dépôt, les particules se sont agglomérées et ont laissé une trace de blanche de la

forme de la ligne de contact. A la demande de Saint-Gobain Recherche nous avons donc

effectué l’étude présentée dans la suite de ce chapitre afin de comprendre les méchanismes

d’apparition de ces défauts. Le travail a été suivi par Marie-Isabelle Watchi à Saint Gobain

Recherche. Il s’agit par ailleurs d’une collaboration avec François Lequeux (Laboratoire de

Physico-Chimie des Polymères et des Milieux Dispersés à l’ESPCI). Certaines expériences

(à hygrométrie contrôlée) ont été effectuées par Guillaume Berteloot, alors en stage au

laboratoire. Enfin, l’expérience a été complétement montée lors de ma thèse, avec l’aide

de l’atelier de mécanique du PMMH et en particulier de Denis Valet, Olivier Brouard,

Jean-Claude Guibert et Daniel Pradal.

L’originalité du dispositif proposé par Saint-Gobain est de présenter une ligne de

contact dynamique lors de l’étalement du liquide. Le fait que certains défauts aient

précisement la forme prise par la ligne de contact pendant cet étalement est un indice

suggérant d’observer le comportement d’une ligne de contact dynamique lorsque le li-
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Fig. 1.1 – Méthode de flow-coating : une buse permet d’étaler un film de suspension

collöıdale sur le substrat à traiter. On note la présence d’une ligne de contact dynamique

au cours de cet étalement.

quide en jeu est une suspension de particules collöıdales. Pour aborder cette question, la

première expérience qui vient à l’esprit est de gonfler une goutte de suspension collöıdale

déposée sur un substrat. Avec un liquide pur (par exemple de l’eau), la goutte nourrie

de liquide gonfle au fur et à mesure et la ligne de contact avance de manière continue et

régulière. L’angle de contact est alors égal à l’angle de contact d’avancée Θa et ne dépend

que de la vitesse de la ligne de contact (voir figure 1.2).

Le résultat obtenu en gonflant de la même manière une goutte de suspension collöıdale

est celui de la figure 1.3. La goutte, nourrie régulièrement au cours du temps n’avance pas

de manière continue mais par sauts successifs, avec un angle de contact variable au cours

du temps. La ligne de contact se piège à certains moments, ce piégage s’accompagnant

d’une augmentation de l’angle de contact parce que le gonflage de la goutte continue.

Puis, la ligne de contact se décroche et avance avant d’aller se fixer un peu plus loin. Il

s’agit d’un mouvement que l’on peut qualifier de stick-slip. De plus, l’observation à l’oeil

du dépôt obtenu après séchage de la goutte montre des anneaux concentriques plus ou

moins concentrés en particules. Comme dans le cas du flow coating, les particules semblent

s’être agglomérées aux endroits où la ligne de contact est restée fixée pendant un certain

temps.

Les inhomogénéités observées à l’oeil nu, en forme de cercles concentriques font penser

à ce qu’a pu observer Adachi [60] : lors du séchage d’une goutte de suspension, il observe

un stick-slip de la ligne de contact. A la fin du séchage, le dépôt est en forme de cercles

concentriques comme sur la photo de la figure 1.4. Les particules se sont déposées au
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Θa

Fig. 1.2 – Visualisation de l’angle d’avancée sur une goutte dont le volume est augmenté

au cours du temps grâce à une injection continue de liquide. Au début la goutte gonfle,

puis la ligne de contact avance : l’angle de contact est alors égal à l’angle d’avancée, Θa.

voisinage de la ligne de contact lorsque celle-ci était fixée (”stick”) puis la ligne s’est

décrochée brusquement (”slip”) et est allée se fixer un peu plus loin. Le dépôt de particules

a alors repris. Ce travail a été continué récemment dans l’équipe de H. A. Stone, en

observant le séchage de suspensions de billes latex sous forme de gouttes [61] ou dans un

capillaire [62]. Ils observent également des anneaux régulièrement espacés sur le substrat.

De nombreuses études ont été effectuées pour étudier l’agglomération, voire la cris-

tallisation de suspensions collöıdales dans des configurations très différentes (séchage

d’une goutte, plaque tirée hors d’un bain, séchage entre deux plaques ...). Ainsi, plu-

sieurs expériences décrivent la formation de réseaux dans des cristaux à deux dimensions

[63] [64] [65]. L’évaporation est souvent évoquée comme moteur de la cristallisation, les

interactions capillaires, électrostatiques ou de van der Waals permettant l’agglomération

des particules. Si ces travaux permettent de décrire assez précisément le type de réseaux

cristallins obtenus, ils ne répondent pas à une question essentielle : comment obtenir un

dépôt homogène ? Pour bien comprendre le phénomène, il est préférable de s’intéresser

aux expériences effectuées sur le séchage de gouttes de café. En effet, lorsqu’une goutte

de café s’évapore, un anneau plus foncé apparâıt autour de la tache (figure 1.5). Les par-

ticules de café se sont concentrées à l’extérieur et ont donné naissance à une bague de

concentration plus élevée qui entoure la tache de café.

Le phénomène observé sur des taches de café est très proche du problème qui nous a

été posé par Saint-Gobain. En effet, dans notre cas, des particules se déposent à la ligne

de contact pendant que celle-ci est fixée (ce qui est à l’orgine d’un dépôt plus important)

puis la ligne de contact avance avant de se fixer à nouveau. On peut imaginer que pendant

les périodes où la ligne de contact est fixée, l’agglomération des particules soit due à un

mécanisme similaire à celui observé sur les gouttes de café. Nous allons donc détailler les

modèles proposés pour expliquer cette agglomération.
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Fig. 1.3 – Evolution d’une goutte de suspension collöıdale nourrie à débit constant par

une seringue. Les photos représentent les gouttes en vue de côté et leur reflet dans le

substrat. Le trait vertical est la seringue permettant de nourrir la goutte en continu. On

observe un mouvement de stick-slip : la ligne de contact reste fixée et la goutte gonfle

jusqu’à ce que l’angle de contact soit suffisament grand pourque le ligne de contact puisse

se décrocher (figures 7, 10 et 16).
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Fig. 1.4 – Dépôt laissé par une goutte de suspension collöıdale après séchage. Le triangle

noir montre un des anneaux concentriques sur lequel se sont déposées les particules.

Photo : Adachi [60].

Fig. 1.5 – Traces laissées par des gouttes de café séchées. Une bague de concentration

plus élevée en collöıdes apparâıt à la périphérie des gouttes.
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Fig. 1.6 – Profil d’une goutte durant son évaporation. La ligne de contact reste fixée au

cours de l’expérience. Clichés : F. Parisse [66]

1.2 taches de café

Lors du séchage d’une goutte, la ligne de contact reste fixée comme on le voit sur les

photos de la figure 1.6 [66]. Le dépôt d’auréoles autour d’une goutte de café observé lors

de son séchage provient d’un flux de liquide dirigé du centre vers le bord de la goutte.

Ce flux de liquide transporte des particules collöıdales (voir figure 1.7(a)). Celles-ci se

trouvent donc en concentration plus importante au bord au cours du séchage, ce qui crée

une auréole. Plusieurs explications ont été proposées pour expliquer la présence de ce flux

en direction de la ligne de contact.

La première est illustrée par la figure 1.7(c). L’évaporation est homogène à la sur-

face de la goutte. Mais, comme il y a moins de liquide à la ligne de contact, celui-ci

s’évapore rapidement, ce qui a pour effet, sur des gouttes classiques, de faire reculer la

ligne de contact. Mais, puisqu’ici la ligne de contact est fixée au cours du temps, il faut

nécessairement un flux convectif en direction de la ligne de contact pour compenser cette

perte. C’est ce flux qui entrâıne les particules au bord de la goutte.

Une seconde approche a été proposé par Deegan [67] [68]. L’idée, illustrée par le schéma

1.7(b), est que l’évaporation diverge à la ligne de contact, ce qui entrâıne un flux convectif,

pour compenser la perte de liquide tout en maintenant la ligne de contact fixe. Pour

montrer que le flux d’évaporation diverge au voisinage de la ligne de contact, il utilise

une analogie avec l’électrostatique. La figure 1.8 montre comment cette singularité formée

par la goutte et son reflet dans le substrat peuvent être à l’origine d’un effet de pointe,

comparable à celui observé à la tête d’une pointe chargée en électrostatique. Cet effet de

pointe, associé au fait que la ligne de contact est piégée par le défaut en formation va
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1.2 taches de café

Fig. 1.7 – (a) Accumulation des particules à la ligne de contact par transport convectif.

(b) Modèle de la divergence de l’évaporation à la ligne de contact par analogie avec l’effet

de pointe en électrostatique. (c) Modèle d’un flux de particule induit par une évaporation

homogène qui crée une perte de liquide à la ligne de contact qu’il faut compenser pour

que la ligne de contact reste fixée.

générer une accumulation.

Le calcul présenté par Deegan est assez ardu mais il est possible de retrouver quan-

titativement cette divergence avec le raisonnement suivant. Si on considère que le flux

d’évaporation est perpendiculaire à la surface du liquide, on obtient des lignes de courant

analogues à celles de la figure 1.8. Pour écrire la variation α(r,Φ) de la pente de ces lignes

d’évaporation dans le système de coordonnées (r,Φ), on peut remarquer que, par symétrie,

α ne dépend pas de r. Au premier ordre, on introduit une variation linéaire α = βΦ + δ

de la direction du flux avec l’angle Φ. Avec, de plus, des conditions aux limites α = π
2
−Θ

lorsque Φ = π −Θ et α = 0 lorsque Φ = 0 :

β =
π/2− Θ

π − Θ
δ = 0 (1.1)

d’où

α =
π/2− Θ

π − Θ
Φ (1.2)

Si l’évaporation est limitée par la diffusion, l’équation décrivant le flux de liquide évaporé

s’écrit comme le champ électrique autour d’une pointe equipotentielle, grâce à l’équation

suivante :

div ~J = 0 (1.3)
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Fig. 1.8 – Flux d’évaporation à la surface d’une goutte dans un système de coordonnées

(r, Φ).

où ~J est le flux par unité de surface en m/s, avec

Jr = J(r) cos(α− Φ) (1.4)

et

JΦ = J(r) sin(α− Φ) (1.5)

L’intégration donne

J(r) = J0r
−π/2−Θ

π−Θ (1.6)

si on se place à petit angle (Θ� π/2), la simplification donne

J(x) = J0x
−1/2 (1.7)

où x est la distance à la ligne de contact. Alors J diverge en s’approchant de la ligne de

contact.

Ce calcul permet de décrire la divergence de l’évaporation de manière quantitative.

D’un point de vue plus physique, la divergence de l’évaporation peut se comprendre en

regardant la trajectoire empruntée par une particule de liquide qui s’évapore. Celle-ci a

plus de chances de regagner la goutte si elle est située au milieu que si elle est très proche

de la ligne de contact. La figure 1.9 illustre ces différentes probabilités.

Le modèle basé sur cette divergence de l’évaporation à la ligne de contact semble solide

et explique très bien les phénomènes observés lors du séchage. Il est corroboré par des

expériences effectuées sur du séchage de liquide simple [69] [70] ce qui explique que, dans

la suite, nous baserons notre réflexion sur ce modèle.

154



1.3 Plan de l’étude

Fig. 1.9 – Trajectoire d’une particule qui s’évapore à une distance plus ou moins impor-

tante de la ligne de contact.

1.3 Plan de l’étude

Manifestement, l’évaporation joue un rôle central dans le dépôt des collöıdes par

séchage d’une solution de suspension. L’étude que nous avons menée l’a été essentielle-

ment par analogie avec les résultats obtenus en séchage simple. Dans le but de comprendre

ce qu’il se passe lorsque le séchage s’accompagne d’un mouvement, forcé, de la ligne de

contact, nous avons mis en place deux séries d’expériences, permettant de faire avancer la

ligne de contact. Nous avons donc exploité quantitativement l’expérience de gonflage de

gouttes de suspension. En particulier, dans le but de vérifier la validité de notre analogie,

nous avons cherché à montrer l’importance de l’évaporation dans notre système.

Nous avons ensuite travaillé sur une deuxième expérience de gouttes poussées qui nous

a permis d’observer à nouveau du stick-slip dans des gammes de paramètres différents. Des

clichés effectués au Microscope Electronique à Balayage nous ont donné des informations

sur les dépôts de particules grâce auxquelles nous avons construit une prolongation du

modèle de Deegan décrivant l’agglomération des particules à la ligne de contact et le

stick-slip. Enfin, ce modèle est comparé à nos résultats expérimentaux.
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Gouttes gonflées

Le but de ces expériences est, très concrètement, de regarder le lien entre la dynamique

d’une ligne de contact qui avance et la présence de collöıdes en suspension dans le liquide.

Etant donné, les observations faites dans l’introduction, une manière naturelle d’étudier

le phénomène est de s’intéresser aux variations de l’angle de contact au cours du temps.

2.1 Des gouttes sauteuses

Les expériences sont effectuées avec des suspensions de silice de 90 nm de diamètre

environ. La solution mère a une concentration de 400 g/l (18% en fraction volumique1).

Celle-ci est diluée à l’eau distillée en fixant le pH à 9 par ajout de quelques gouttes de

soude concentrée afin d’avoir une suspension stable (à des pH différents, les interactions

électrostatiques génèrent une déstabilisation de la solution par agrégation des particules).

Les suspensions utilisées ici ont des concentrations de 40-200-400 g/l (fraction volumique :

1,8 - 8,9 - 18 %). Une goutte de suspension de silice est gonflée en continu par une

seringue plantée dans la goutte. Les conditions d’évaporation n’étant pas particulièrement

controlées, la teneur en vapeur d’eau est importante à la surface de la goutte. Le substrat

utilisé est du verre propre, lavé à l’oxyde de cerium (solution de particules microniques

abrasives qui permet de lisser la surface du verre) et abondamment rincé à l’eau puis à

l’eau distillée.

La figure 1.3, présentée en introduction, montre l’évolution d’une suspension de silice

de concentration Φ =400 g/l gonflée à un débit constant Γ = 0, 02 ml/mn. Lorsque la

goutte est déposée, l’angle de contact est très faible : l’eau mouille complètement le verre

propre (l’angle de contact est de l’ordre de 10◦ (0,17 rad) lorsque l’on dépose une goutte).

Dans un premier temps (figure 1.3, images 1 à 4), la ligne de contact avance lorsque l’on

gonfle la goutte. Puis elle se fixe (image 4), certainement à cause de défauts de surface

et la goutte gonfle à périmètre constant, son angle de contact augmentant alors avec le

1La densité de la silice utilisée est de 2,25
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temps (images 5 à 7). Lorsque l’angle de contact a atteint une valeur critique, la ligne de

contact se décroche et la goutte s’étale très rapidement (image 8). La ligne de contact se

fixe à nouveau et l’on observe la même succession d’évènements (la goutte gonfle jusqu’à

un certain angle de contact, la ligne de contact lache et la goutte s’étale brusquement).

Le phénomène observé est très différent du cas où l’on dépose de l’eau (plutôt qu’une

suspension) sur du verre propre. L’angle de contact d’avancée est alors bien défini. Dès

que l’angle de contact a dépassé une valeur Θa, la goutte avance de manière continue au

fur et mesure qu’on la gonfle. Ici, du stick-slip apparâıt à la ligne de contact : après une

période plus ou moins longue pendant laquelle la ligne de contact reste fixée, celle-ci se

décroche et avance. De plus, l’angle de contact auquel la ligne de contact se décroche

n’est pas toujours le même (voir figure 1.3, images 7, 10 et 16). Lorsque le diamètre de

la goutte est important, l’angle de contact met plus de temps à augmenter car un plus

grand volume de liquide est nécessaire à la même variation d’angle. Dès lors une plus

grande quantité de collöıdes a le temps de se déposer. L’angle de contact de décrochage

Θa augmente alors (images 7, 10 et 16). En effet, plus le dépôt est important, plus l’angle

de contact de décrochage est grand. A partir du moment où la ligne de contact est fixée,

les collöıdes se déposent jusqu’à ce que l’angle de contact soit assez grand pour passer

cette barrière. Il y a alors une compétition entre le dépôt de collöıdes et l’avancée de la

ligne de contact.

L’évaporation à l’origine du stick-slip ? Dans la littérature et, en particulier, dans

le modèle proposé par Deegan et al., l’évaporation semble jouer un rôle central dans le

dépôt inhomogène obtenu lors du séchage de particules. Dans le cas de nos expériences,

il est probable que ce soit aussi le cas, ce qui demande à être vérifié.

Les expériences ont tout d’abord été effectuées en gonflant des gouttes de suspension

totalement immergées dans l’huile. A l’œil, de telles gouttes se comportent comme des

gouttes de liquide pur : une fois l’angle de contact d’avancée atteint, la ligne de contact

avance régulièrement. Malheureusement, les gouttes se déplacent et il est donc très difficile

d’obtenir des images montrant cette régularité. De plus, nous ne sommes pas certains qu’il

n’existe pas un film microscopique d’huile entre la goutte de suspension et le substrat. Si

une telle couche était présente, elle empêcherait le dépôt de collöıdes sur le verre ce qui

éviterait tout accrochage de la ligne de contact.

C’est pourquoi, les expériences de gouttes gonflées ont été effectuées en contrôlant

l’hygrométrie. Quatre expériences ont été faites à deux débits d’injection différents (Γ =

0, 01 ml/mn et Γ = 0, 02 ml/mn) et à deux hygrométries différentes (RH=40 % et

RH=80 %). La figure 2.1 montre l’évolution de l’angle de contact en fonction du temps

dans les différentes configurations. Un phénomène de stick-slip est observé à humidité

ambiante (RH ' 40 %). Les courbes Θ(t) qui augmentent doucement lorsque la ligne

de contact est accrochée et diminuent ensuite brusquement en sont caractéristiques. Ce
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Fig. 2.1 – Observation des courbes Θ(t) obtenues en gonflant des gouttes à deux débits

et deux hygrométries différents.

phénomène disparâıt lorsqu’on sature l’atmosphère : on n’observe plus de nette période

d’augmentation et de diminution de l’angle de contact. De plus, l’amplitude du stick-

slip semble deux fois plus faible lorsque l’atmosphère est deux fois plus humide. Cela

semble cohérent avec un méchanisme dépendant de l’évaporation. Celle-ci varie en effet

linéairement avec l’humidité.

Le fait que l’angle de contact augmente avec le temps de fixation de la ligne de contact

ainsi que l’importance de l’évaporation suggère une relation entre le temps de fixation de

la ligne de contact (stick) et la valeur critique Θa de l’angle de contact pour laquelle la

ligne de contact se décroche (slip). En effet, plus la ligne de contact est fixée pendant

un temps long, plus l’évaporation génère un flux de particules qui vont s’agglomérer à

la ligne de contact entrâınant un angle de contact plus important. Dans l’expérience ci-
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dessus, le temps de fixation de la ligne de contact n’est pas choisi par l’expérimentateur :

pour un débit d’injection donné, il varie au cours de l’expérience car la quantité de liquide

à injecter avant le décrochage de la ligne de contact dépend du diamètre de la goutte et

augmente au cours de l’expérience. Nous avons donc mis en place une nouvelle expérience

où ce temps peut être mâıtrisé.

2.2 Contrôle du temps d’accrochage

Cette fois-ci, le temps de fixation de la ligne de contact sur le substrat est contrôlé. Une

goutte de suspension collöıdale est déposée sur le substrat (verre propre, lavé à l’oxyde

de cerium et rincé à l’eau du robinet puis à l’eau distillée). Après un temps t1 pendant

lequel la ligne de contact est fixée, le liquide est injecté dans la goutte à un débit donné,

identique pour toutes les expériences, Γ = 0, 02 ml/mn. Au bout d’un temps t2, la ligne de

contact lache et la goutte s’étale. Le temps t = t1 + t2 est le temps total durant lequel la

ligne de contact a été fixée. L’angle de contact Θa auquel la ligne se décroche est mesuré

en fonction du temps d’accrochage.

La figure 2.2 montre l’évolution de cet angle en fonction du temps t1 + t2 et de la

concentration de la suspension collöıdale. L’angle de contact de décrochage de la ligne

augmente avec le temps de fixation de la ligne de contact. Ceci parâıt assez intuitif : plus

la ligne de contact reste fixée pendant un temps long, plus les particules ont tendance à se

déposer et à piéger la ligne de contact. L’angle de contact en est d’autant plus grand au

moment du décrochage de la ligne. D’autre part, l’angle de contact Θa augmente avec la

concentration de la solution. Une forte concentration permet, en effet, d’obtenir un dépôt

plus important qui retient mieux la ligne de contact.

Ces premières expériences nous ont permis d’observer le système et d’en tirer ces

conclusions simples et très intuitives : l’accrochage de la ligne de contact augmente avec

le temps durant lequel elle est fixée et avec la concentration en particules. Le but est

désormais de quantifier ces dépendances à la fois par la mise en place d’une deuxième

expérience et l’établissement d’un modèle.
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Fig. 2.2 – Evolution de l’angle de contact de décrochage, Θa en fonction du temps pendant

lequel la ligne de contact reste fixée pour différentes concentrations.
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Gouttes poussées

3.1 Comment pousser une goutte ?

Nous avons monté une nouvelle expérience dans le but de supprimer les inconvénients

expérimentaux suivant observés avec les gouttes gonflées :

1. Tout d’abord le volume des gouttes varie au cours du temps. Il est donc difficile de

relier la vitesse de la ligne de contact au débit d’injection. La vitesse est pourtant

le paramètre de contrôle utilisé dans l’industrie (la vitesse de la buse peut être

controlée dans les expériences de flow coating). Nous allons donc travailler sur des

gouttes d’un volume V fixé, déposé au début de l’expérience et qui ne variera plus

par la suite1. Le moteur de l’écoulement ne peut plus être l’ajout de liquide. On

utilise donc une goutte ”poussée” sur un substrat.

2. Lorsque la ligne de contact de la goutte axisymétrique décroche, elle ne le fait pas

obligatoirement sur tout le périmètre en même temps. En effet, les hétérogénéités

du dépôt peuvent conduire à des zones d’accrochage plus tenaces. Comme nous

observons les gouttes en vues de profil, l’angle de décrochage observé n’est pas

nécessairement mesuré à l’endroit où la ligne de contact a décroché en premier.

Pour s’affranchir de ce problème, nous allons travailler sur des gouttes quasi ”uni-

dimensionnelles”, confinée sur un substrat de grand rapport d’aspect (150x8 mm).

Ainsi, la largeur de la goutte est fixée par celle du substrat et la ligne de contact ne

peut avancer que dans le sens de la longueur du substrat.

3. Pour des raisons pratiques de prise de vue, il est difficile de suivre une goutte qui

s’écoule. C’est pourquoi nous avons travaillé dans le référentiel de la goutte. Pour

cela, au lieu de faire glisser la goutte sur le substrat, nous avons fait glisser le substrat

sous la goutte. Celle-ci est alors immobile dans le référentiel du laboratoire et ne

sort pas du champ de la caméra.

1L’évaporation étant négligeable sur la durée de l’expérience en terme de variation de volume de la

goutte
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L’expérience (figure 3.1(a)) qui a été mise en place répond à ces critères. Il s’agit

d’une goutte posée sur une petite plaque de verre de grand rapport d’aspect, permettant

une configuration quasi unidimensionnelle (2x8x150 mm) (voir figure 3.1 (b) et (c)). La

plaque de verre avance à une vitesse U controlée par une table de translation pilotée

par un moteur. Pour empêcher la goutte de suivre le mouvement du substrat, celle-ci est

retenue par un patin en teflon. Ainsi, la ligne de contact reste fixe dans le référentiel du

laboratoire si elle se déplace avec une vitesse U constante par rapport au substrat. Une

caméra CCD permet une prise de vue de ces gouttes en vue de profil (voir figure 3.1 (d)),

ce qui nous permet de faire des mesures d’angle de contact dynamique au cours du temps.

3.2 Conditions expérimentales

Les concentrations auxquelles nous avons travaillé sont Φ = 20-40-100-200-300-400

g/l (fraction volumique : 0,89 - 1,8 - 4,4 - 8,9 - 13 -18 %). Un ventilateur posé face à la

goutte permet l’évacuation de l’air saturé en vapeur d’eau et accélère ainsi l’évaporation

du liquide. Pour estimer la vitesse du flux d’air, nous avons filmé de la fumée évoluant

dans le flux du ventilateur au voisinage de la goutte. L’écoulement de l’air est très rapide

(il lui faut moins d’une seconde pour traverser la zone qui nous intéresse). La mesure est

peu précise mais permet d’estimer un ordre de grandeur : 10 cm/s 2.

Nous avons fait varier la vitesse d’avancée de la lame sur plus d’un ordre de grandeur

entre 0.5 et 9 mm/s. Cette plage de valeurs va nous permettre d’observer des comporte-

ments très différents.

Nettoyage du verre Une des grandes difficultés de l’expérience est de travailler sur

un substrat très propre. En effet, l’eau mouille très bien le verre mais le moindre défaut

de surface a une grande importance. Nous avons donc amélioré le protocole de nettoyage

utilisé dans les précédentes expériences :

– lavage à l’oxyde de cerium dilué à 20% avec une éponge humide,

– rincage à grande eau,

2On peut alors calculer un ordre de grandeur du taux d’évaporation J = J0x
−1/2 dans le cas où un

flux laminaire d’air arrive sur la goutte. L’estimation de J0 provient de l’équation suivante :

J0 =
√

Dg

√

Uair
csat
v

ρeau
(3.1)

La vitesse de ce flux laminaire est estimée comme étant la vitesse de l’air à une dizaine de centimètres

du ventilateur (distance à laquelle la goutte se trouve lors des expériences.

– Vitesse de l’air Uair = 0.1 m/s

– Coefficient de diffusion de l’eau dans l’air Dg = 2.10−5 m2/s

– Concentration de vapeur saturante de l’eau csat
v = 25 g/m3

– Masse volumique de l’eau ρeau = 106 g/m3

On obtient J0 = 10−7.5 m3/2/s
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(e)

Fig. 3.1 – (a) Photo de l’expérience. (b) Zoom de l’expérience au niveau de la goutte (c)

Schéma du même montage expérimental. (d) Agrandissement de la goutte de liquide. (e)

Schéma de l’expérience vue du dessus.
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Fig. 3.2 – Evolution de l’angle de contact avec la vitesse du substrat pour des gouttes

d’eau pure sur des palques de verre ”propres”.

– rincage à l’ethanol,

– rincage à l’eau distillée,

– séchage au chalumeau afin de ne pas laisser de traces de calcaire (qui risqueraient de

se déposer si on laissait sécher tranquillement le liquide) et d’éliminer les dernières

traces de gras.

Ce protocole assure un bon mouillage de l’eau sur la surface, l’angle de contact observé

sur une goutte déposée étant de l’ordre de 10◦.

Vérification de la qualité du nettoyage Pour s’assurer que le nettoyage du substrat

est suffisant, l’expérience a été effectuée avec de l’eau pure. On s’attend alors à ce que

l’angle de contact, après un régime transitoire, se fixe à une valeur donnée qui dépend

uniquement de la vitesse à laquelle le substrat avance sous la goutte. Dans le champ de

la caméra, l’image de la goutte est alors invariante au cours du temps. L’expérience a été

effectuée pour différentes valeurs de la vitesse U du substrat (figure 3.2). Les résultats

sont assez bruités mais l’angle de contact peut être considéré comme constant. En effet,

la vitesse de la goutte est très faible et l’angle de contact attendu est alors très proche de

l’angle d’avancée. Pour la suite, il faut noter que, dans le cas de l’eau pure, le profil de la

goutte est stationnaire et qu’un angle de contact peut être défini.
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3.3 Du stick-slip dans cette nouvelle configuration

Lorsque l’on remplace l’eau par notre suspension de silice, dans certaines conditions,

on observe un mouvement périodique saccadé de la ligne de contact illustré sur la figure

3.3. Ce phénomène est très comparable à celui obtenu en gonflant des gouttes, bien que

la visualisation soit maintenant effectuée dans le référentiel de la goutte. Ainsi, la ligne

de contact reste fixée au même endroit sur le substrat qui recule (images 1 à 3), pendant

que la longueur de la goutte diminue et que son angle de contact augmente fortement.

La goutte s’étale alors sur le substrat (image 4) avant que la ligne de contact ne se fixe à

nouveau.

Sur les images de la figure 3.3, l’angle de contact varie énormément au cours de

l’expérience. Une bonne manière de décrire l’évolution du problème est donc d’extraire

la valeur de l’angle de contact en fonction du temps. Pour cela, nous avons mis en place

une extraction automatique de l’angle de contact sur tout le film. Les images sont traitées

sous ImageJ pour en extraire le squelette des profils de gouttes comme sur la figure 3.4.

Les films squelettisés obtenus sont alors traités sous Matlab. Le profil est tout sim-

plement ajusté par une droite sur une série de 15 pixels consécutifs. Cet ajustement

est effectué tout au long du profil et une pente différente est extraite à chaque fois. La

pente maximum obtenue correspond à l’angle le plus grand le long du profil, c’est-à-dire à

l’angle de contact. La variation Θ(t) de l’angle de contact en fonction du temps, au cours

de chaque expérience est ainsi extraite. Le résultat est très différent selon la concentration

de la solution et la vitesse à laquelle avance le substrat. La figure 3.5 montre les courbes

Θ(t) typiques que l’on peut obtenir pour une même concentration. A vitesse élevée (figure

(a)), le résultat est très proche de ce que l’on observait avec une goutte d’eau : le profil

est stationnaire et l’angle de contact reste constant et faible au cours de l’expérience. La

ligne de contact ne s’accroche pas et l’angle de contact de l’ordre de 0,2 rad est le même

que lorsque l’on pose une goutte de suspension sur le verre propre.

En diminuant la vitesse (figure (b)), des défauts occasionnels apparaissent avec des

angles de contact localement plus élevés. La quantité et l’amplitude de ces défauts aug-

mente lorsque la vitesse du substrat diminue encore (figure (c)) jusqu’à observer, à très

basse vitesse (figure (d)), un stick-slip régulier et périodique avec une alternance d’aug-

mentation de l’angle de contact et de brusque décrochage de la ligne, conduisant l’angle

de contact à sa valeur statique.

Diagramme de phase Ces différents comportements peuvent être cartographiés dans

un diagramme Vitesse/Concentration. En ce qui concerne le dépôt de collöıdes et son ap-

plication industrielle, la question est de savoir dans quel cas le dépôt pourra être considéré

comme homogène. Les variations importantes de l’angle de contact et, en particulier le

phénomène de stick-slip sont la signature d’un long temps d’accrochage de la ligne de
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Fig. 3.3 – Visualisation de l’évolution de l’interface d’une goutte (Φ = 400 g/l et U =

0, 8 mm/s) lors d’un phénomène de stick-slip. On voit la ligne de contact avancer et

reculer (dans le réferentiel de la goutte). On peut observer de fortes variations de l’angle

de contact en fonction du temps.
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3.3 Du stick-slip dans cette nouvelle configuration

(a) (b)

(d)(c)

Fig. 3.4 – Profil d’une goutte avec la ligne de contact piégée traité afin d’en extraire le

contour. Un ajustement par une droite est ensuite effectué pour en extraire la variation

de l’angle de contact avec le temps.

Fig. 3.5 – Courbes Θ(t) pour une solution de concentration 200g/l avec un substrat

avancant à une vitesse de plus en plus lente. (a) U=6.4 mm/s : Θ ne dépend pas du

temps. Sa valeur est bien définie, comme dans le cas de l’eau pure. (b) U=3.2 mm/s :

apparition de quelques défauts. La valeur la plus faible de Θ semble encore avoir une

signification. (c) U=2.1 mm/s : Θ est très bruité. La variation commence à être forte.

On ne peut plus vraiment définir de valeur de l’angle de contact. (d) U=0.4 mm/s :

Apparition de stick-slip. On observe une lente montée de Θ correspondant à la période

d’accrochage, suivie d’une brusque descente lorsque la ligne de contact décroche. Ce type

de courbe est caractéristique des phénomènes de stick-slip.
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Fig. 3.6 – Cartographie des phénomènes : ◦ Θ(t) constant. � Apparition de quelques

défauts et de variations ponctuelles de l’angle de contact. � Perturbations importantes de

Θ interdisant de définir un angle de contact. • stick-slip de la ligne de contact bien défini

par une variation périodique de l’angle de contact.

contact sur le substrat. Les collöıdes se déposent alors au voisinage du point d’accroche

de la ligne de contact ce qui génère une surépaisseur locale (les décrochages successifs

conduisent à une structure striée).

La séparation des différents régimes se fait selon les 4 courbes typiques Θ(t) de la

figure 3.5. Lorsque l’angle de contact est constant avec le temps ou lorsque ses variations

ne perturbent que très peu sa valeur moyenne, on s’attend à obtenir un dépôt homogène.

Au contraire, lorsqu’il y a du stick-slip ou lorsque les variations de Θ sont importantes, on

peut rencontrer des problèmes au dépôt. Sur la figure 3.6, les symboles vides représentent

les points pour lesquels on attend à avoir un dépôt homogène et les symboles pleins,

les points pour lesquels on attend de gros défauts dans le dépôt final. Les problèmes de

dépôt vont donc avoir lieu à grande concentration et à faible vitesse. Ce sont en effet les

conditions qui risquent d’engendrer le plus d’accrochage de la ligne de contact, celle-ci

s’accrochant sur de nombreux défauts et le dépôt ayant lieu rapidement par rapport à

l’avancée de la goutte.

Etude du stick-slip Lorsque la ligne de contact effectue un véritable mouvement de

stick-slip, on peut extraire la fréquence et l’amplitude du mouvement en fonction de la

vitesse du substrat et de la concentration de la solution. La figure 3.7 montre les résultats

en ce qui concerne le période (a) et l’amplitude (b). Sur la figure (a), on observe que la

période semble ne pas dépendre de la concentration de la solution utilisée mais décrôıt

avec la vitesse du substrat. Une relation purement géométrique apparâıt, la vitesse fixant
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3.3 Du stick-slip dans cette nouvelle configuration

Fig. 3.7 – (a) Période du stick-slip en fonction de la vitesse du substrat pour les différentes

solutions. (b) Amplitude du stick-slip.

simplement un temps caractéristique définissant la période du stick-slip. Ainsi, la droite

noire en trait plein correspond à la courbe t = L/U , où L = 6 mm est la taille typique

des gouttes observées sur toutes ces expériences. La période du stick-slip serait ainsi

simplement le temps nécessaire à la goutte pour se recroqueviller sur elle même avant de

s’étaler.

Sur la figure (b), l’amplitude augmente avec la concentration ce qui avait déjà été

observé dans le cas de gouttes gonflées. De plus, celle-ci diminue avec la vitesse d’avancée

de la plaque, du moins lorsque l’expérience est faite à faible concentration. Ce phénomène

est assez intuitif car plus la goutte avance lentement, plus les collöıdes ont le temps de

se déposer. Le comportement est malgré tout très différent de ce que l’on peut observer

habituellement dans des expériences de mouillage, avec un liquide pur, dans lesquelles

l’angle de contact d’avancée augmente avec la vitesse de la goutte.

Il y a une contradiction : si l’angle de contact dépend de la vitesse U du substrat, cela

signifie que la variation de longueur de la goutte au cours du stick-slip dépend aussi de U

(plus Θ varie, plus la goutte doit se recroqueviller).

Finalement, la compétition entre le dépôt de particules engendre un défaut d’autant

plus grand que le temps passe et que la concentration en particules est importante. Celui-ci

piège manifestement d’autant plus la ligne de contact. Ce mécanisme de piégeage n’est pas

très facile à quantifier et pour mieux l’appréhender, nous avons effectué des visualisations

au MEB.
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Chapitre 4

Que dépose-t-on réellement ?

Afin de modéliser le problème, il est judicieux d’essayer d’observer la forme et la taille

du dépôt. En effet, la manière dont un défaut de mouillabilité (physique ou chimique) influe

sur l’avancée d’une ligne de contact demeure difficile à prédire, spécialement lorsqu’on ne

connâıt pas la forme du défaut. La couche de particules collöıdales déposée a donc été

observée à l’aide d’un Microscope Electronique à Balayage (MEB). Le but est de voir la

forme du défaut qui accroche la ligne de contact et, éventuellement, d’en déduire comment

ce défaut exerce une force sur la ligne de contact.

4.1 Préparation des échantillons

Deux échantillons ont été élaborés à partir d’une solution de silice peu concentrée

(Φ0=20 g/l). Le premier est obtenu pour une vitesse de 4 mm/s à laquelle la goutte

avance continûment sur le substrat. Le second est obtenu à une vitesse dix fois plus plus

faible soit 0.4 mm/s : on observe alors un fort stick-slip.

Pour le premier échantillon, le moteur est arrêté lorsque le régime stationnaire est

atteint. La zone sur laquelle la goutte a avancé (mais qui n’a pas encore été ”rabotée” par

le patin de teflon) est alors délimitée et va être observée au MEB (figure 4.1(a)).

Pour le second échantillon, on laisse le stick-slip atteindre son état stationnaire. On at-

tend alors que la ligne de contact décroche pour arrêter le moteur. Une zone correspondant

à une période de stick-slip est délimitée et observée au MEB (figure 4.1(b))

La goutte de suspension qui est encore sur la plaque de verre est alors partiellement

évacuée, simplement en inclinant la plaque. Puis le liquide restant sèche doucement. Le

dépôt observé est ainsi la superposition de ce qui a été déposé lors du mouvement de la

plaque de verre et du dépôt dû au séchage. Le problème est qu’on n’observe pas que le

dépôt effectué durant l’avancée de la goutte. Mais, à moins de faire des mesures en temps

réél, ce n’est pas simple d’obtenir uniquement ce dépôt.

173
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Fig. 4.1 – (a) Echantillon 1 : U = 4 mm/s. Observation de la zone de dépôt située entre

le patin et la ligne de contact. (b) Echantillon 2 : U = 0.4 mm/s. Observation de la zone

où la ligne de contact est restée accrochée pendant le stick-slip.

4.2 Sans stick-slip : un dépôt homogène

Fig. 4.2 – Observation d’une zone de dépôt homogène (a) Agrandissement ×50 000 (b)

Agrandissement ×20 000.

Echantillon 1 : sur la figure 4.2, le dépôt de particules est homogène. Une monocouche

de particules de silice d’environ 90 nm de diamètre recouvre uniformément le substrat.

Le substrat est parsemé de défauts ponctuels comme celui de la figure 4.3. Ceux-ci sont

peut être dus à de petites hétérogénéités de surface sur lesquels la ligne de contact s’est

accrochée. Ils se traduisent par des agglomérats de particules entourés d’une zone dans

laquelle la concentration du dépôt semble être plus faible. L’agrandissement montre que

l’agglomérat est très compact et renferme un grand nombre de particules. En dehors de

ces zones particulières, on peut considérer que le dépôt est homogène.
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Fig. 4.3 – Observation d’un défaut dans le dépôt. (a) on observe le défaut entouré d’une

zone de plus faible dépôt (Agrandissement ×5 000). (b) Agrandissement ×5 000 de l’ag-

glomérat de particules.

4.3 La trace du stick-slip

Echantillon 2 : sur la figure 4.4, le dépôt semble homogène avec un nombre de couches

de particules supérieur à celui observé précédemment. Il s’agit d’une zone où la ligne de

contact n’est pas restée acrochée. Il y a pourtant quelques inhomogénéités, le nombre de

couches de particules n’étant pas constant.

Si l’on se place maintenant sur la zone où la ligne de contact est restée accrochée, on

observe clairement un bourrelet de particules qui a la même forme que la ligne de contact

statique (voir figure 4.5(a)). On comprend facilement qu’il s’agit ici du dépôt effectué

lors de l’accrochage de la ligne. Manifestement le décrochement de la ligne de contact ne

s’est pas fait de manière homogène. C’est ce qui explique la figure 4.5(b). On voit une

petite zone noire dans laquelle aucune particule n’a été déposée. La photo 4.5(c) permet

d’avoir une bonne illustration de la forme du bourrelet, qui est très fissuré. Enfin, un

agrandissement de ces fissures est montré sur la figure 4.5(d).

Fig. 4.4 – Echantillon 2 (× 10 000) : observation d’une zone de dépôt homogène à un

endroit où la ligne de contact n’est pas restée fixée et a simplement avancé rapidement.
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Fig. 4.5 – Echantillon 2 : observation de la trace laissée par le stick-slip. (a) (× 50) et

(b) (× 50) Observation de la trace à grande échelle. On voit le bourrelet de collöıdes

ainsi qu’une absence de dépôt (image (b)). (c) Grossissement du bourrelet (× 200)(d)

Agrandissment d’une fracture (× 3000)

D’autres échantillons ont été étudiés au MEB en utilisant un protocole différent : au

lieu de laisser sécher la goutte de suspension avant de l’observer au microscope, celle-ci est

évacuée le plus vite possible à l’aide d’une bombe à air comprimé (ordinairement utilisée

pour le nettoyage des ordinateurs). Malgré un risque d’endommagement du dépôt, cette

technique assure que la formation du dépôt ait été effectuée lors de l’avancée de la goutte

sur le substrat et non pas lors du séchage. Si le résultat est très proche de celui observé

précédemment pour l’échantillon homogène, il est très différent lorsqu’il y a eu stick-slip,

comme le montre la figure 4.6. En effet, il semble que le souffle d’air comprimé sur la goutte

ait fracturé le bourrelet et que celui-ci soit, en réalité, creux ! On peut alors se demander

par quel mécanisme il est généré. Les particules s’agglomèrent-elle, en formant une arche,

creuse sur laquelle les particules suivantes s’appuient ? Nous ne sommes pourtant pas sûr

que le caractère creux du bourrelet soit reproductible. Les particules utilisées pour cette

expérience étaient en effet différentes et il est possible que les caractéristiques physico-

chimiques du système aient été modifiées. En particulier, la coagulation peut être différente

selon l’attractivité des particules.

Les visualisations du dépôt au MEB ont permis de montrer qu’un agglomérat de par-

ticules de la même forme que la ligne de contact était présent à l’endroit où la ligne
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4.3 La trace du stick-slip

(a)

(b)

(c)

Fig. 4.6 – Observation de la trace laissée par le stick-slip après l’évacuation de la goutte

par un jet d’air. (a) Observation de la trace à grande échelle. (b) Grossissement du bour-

relet (c) Agrandissement : on observe l’absence de particules déposées à l’intérieur du

bourrelet.

de contact est restée fixée pendant un certain temps. C’est effectivement l’intuition que

nous avions d’après le problème posé par Saint-Gobain : des défauts de la même forme

que la ligne de contact étaient observés sur le substrat traité. Il faudrait des mesures

supplémentaires pour extraire la forme précise du bourrelet de particules formé. En l’ab-

sence de ces mesures, il est possible d’essayer de modéliser le phénomène comme l’ac-

crochage d’une ligne de contact sur un défaut de taille donnée, sans connâıtre sa forme

exacte. C’est ce qui va être fait dans le chapitre suivant. La visualisation des défauts

montre par ailleurs des accumulations de particules. La migration des billes de silice

semble donc importante durant la déposition. Le modèle proposé est ainsi construit au-

tour de la convection des particules en direction de la ligne de contact.
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Chapitre 5

Une tentative de modélisation

5.1 Que se passe-t-il en l’absence de stick-slip ?

Avant de s’attaquer au phénomène de stick-slip, essayons de comprendre ce qu’il se

passe lorsque la ligne de contact ne s’accroche pas (slip). Dans ce cas, les expériences

montrent que l’angle de contact est toujours le même (ou très peu perturbé), de l’ordre de

grandeur de celui observé lorsqu’une goutte d’eau avance sur le verre nettoyé avec notre

protocole, soit environ 10◦. Il semble donc qu’il n’y ait aucun dépôt et que tout se passe

comme si le liquide était pur.

Le modèle suivant est écrit sur une goutte unidimensionnelle, l’interface étant diédrique.

La suspension est à une certaine concentration Φ0 et le substrat avance à une certaine

vitesse U , il y a alors compétition entre l’évaporation qui concentre les particules à la

ligne de contact et la vitesse du liquide qui permet une dilution des particules à la ligne

de contact par mélange constant.

On se place dans le référentiel de la goutte, à une distance ξ de la ligne de contact et

on regarde la différence de concentration moyenne de part et d’autre de cette frontière.

Fig. 5.1 – Divers flux à l’orgine de la variation de concentration à la pointe de la goutte.
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Comme on l’a vu dans l’introduction, des travaux déjà effectués [67] [68] sur du séchage

de gouttes de suspensions de particules collöıdales proposent un calcul de la divergence

du taux d’évaporation à la ligne de contact par un effet semblable à l’effet de pointe

électrostatique (voir figure 5.3). Cette divergence (J(x) = J0x
−1/2) de l’évaporation à la

ligne de contact tend à augmenter la concentration à la pointe.

Le liquide poussé par le patin apporte un liquide contenant des particules à la concen-

tration Φ (concentration moyennée à une distance supérieure à ξ de la ligne de contact).

Au niveau du substrat, un écoulement a lieu dans l’autre sens. Le liquide, plus concentré en

particules (concentration Φ moyennée à une distance inférieure à ξ de la ligne de contact)

s’éloigne de la ligne de contact. Ces deux flux ont tendance à diminuer la concentration à

la pointe de la goutte puisqu’ils l’alimentent en solution de faible concentration et la vide

en solution de grande concentration.

Ecrivons le bilan de flux sur l’eau. Le flux traversant l’abscissse ξ en direction de la

ligne de contact provient uniquement du liquide poussé par le patin. Ce liquide a un débit

Q′ (qui dépend de U) et une concentration 1− Φ en eau. Le flux d’eau s’écrit alors :

(1− Φ)Q′ (5.1)

Le flux sortant est la somme du flux d’eau à la concentration 1 − Φ et au débit Q,

entrâıné par le substrat d’une part et du flux dû à l’évaporation, d’autre part. Ce dernier

est
∫ ξ

0
J0x

−1/2dx = 2J0ξ
1/2. Le flux sortant s’écrit donc :

(1− Φ)Q+ 2J0ξ
1/2 (5.2)

La comparaison de ces deux flux permet de prédire la distance ξ sur laquelle un défaut

peut se former sans être dilué par le flux de liquide. Un tel défaut existe lorsque Φ = Φc où

Φc est la concentration critique à laquelle les particules coagulent (environ 60%). L’égalité

des flux donnent cette première équation :

(1− Φ)Q′ = (1− Φc)Q + 2J0ξ
1/2 (5.3)

En l’absence de stick-slip, la géométrie de la goutte est invariante. On est alors en

régime stationnaire et la concentration et l’angle de contact peuvent alors être considérés

comme invariants. On peut donc écrire la conservation des particules, ce qui revient à dire

que la quantité apportée par le flux entrant est exactement compensée par les particules

entrâınées par le flux sortant :

QΦc = Q′Φ (5.4)

En extrayant la valeur de Q′ de l’équation 5.4 et en l’insérant dans l’équation 5.3, on

obtient l’expression suivante pour ξ :
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ξ1/2 = (
Φc

Φ
− 1)

Q

2J0

(5.5)

Or, en première approximation, le débit Q est simplement proportionnel à Uh/4 (La

vitesse est en effet égale à U au niveau du substrat et de l’ordre de 0 au milieu de la

goutte, à h/2). De plus, la hauteur locale de l’interface peut s’écrire comme h(ξ) ' Θξ,

si l’interface est diédrique et que l’on se place à petits angles (ce qui est le cas puisque

Θ ' 10◦). L’expression de ξ est alors :

ξ =

(

Φ

Φc − Φ

8J0

UΘ

)2

(5.6)

Si on se place maintenant dans le cas où un défaut s’est créé, on peut considérer que

Φ = Φ0
1 où Φ0 est la concentration de la solution de base. Dans le cas où l’on va très vite

et que l’on est à faible concentration, on a les valeurs numériques suivantes :

– Vitesse U ' 1 mm/s

– Concentration initiale Φ0 ' 20 g/l ' 1%

– Concentration du défaut Φc ' 1350 g/l ' 60%

– Flux d’évaporation J0 ' 10−7,5 m3/2/s

– Angle de contact Θ ' 10◦ ' 0, 2 rad

On a alors ξ ' 1 nm. Le défaut le plus grand qui peut se former est alors 100 fois

plus petit qu’une particule (d = 90 nm). Il est donc normal que la ligne de contact avance

normalement à cette vitesse et cette concentration, avec angle de contact comparable à

celui d’une goutte d’eau.

On peut généraliser ce calcul et en déduire, en fonction de la concentration en parti-

cules, la vitesse critique Uc à laquelle des défauts, de la taille d’une particule au moins, se

créent :

Uc =
8J0

Θd1/2

Φ

Φc − Φ
(5.7)

Cette loi est comparée sur le graphique de la figure 5.2 au diagramme de phase obtenu

expérimentalement. La vitesse critique prévue est représentée par la ligne noire. En dessous

de cette vitesse, on s’attend à ce qu’un défaut d’une taille supérieure à celle d’une particule

puisse être créé. La ligne de contact risque alors de s’accrocher. Etant donné qu’il n’y a

aucun paramètre ajustable, cette valeur semble prédire assez précisement l’apparition d’un

véritable stick-slip.

Cette vitesse est plutôt plus faible que celle réellement observée. Il semble donc plus

difficile en théorie qu’en pratique de créer un défaut assez grand pour piéger la ligne de

1ce qui revient à supposer que ξ � taille de la goutte et à négliger l’évaporation loin de la ligne de

contact.
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Fig. 5.2 – Comparaison de la vitesse critique observée à celle prédite par l’équation 5.7

avec Φ = Φ0(courbe en trait plein). ◦ Θ(t) constant. � Apparition de quelques défauts

et de variations ponctuelles de l’angle de contact. � Perturbations importantes de Θ

interdisant de définir un angle de contact. • stick-slip de la ligne de contact bien défini

par une variation périodique de l’angle de contact

contact. En réalité, si la ligne de contact s’accroche sur des défauts de surface, celle-ci

ralentit peut être suffisemment pour créer un défaut plus grand. Le modèle sous estime

l’accrochage de la ligne. Cela explique, en particulier qu’un accrochage intermittent ait

lieu même à une vitesse supérieure à cette vitesse critique.

Cette approche permet donc de comprendre que la ligne de contact avance sans

problème si elle avance suffisemment vite. Dans la suite, nous allons donc admettre qu’un

défaut suffisemment important pour piéger la ligne de contact s’est créé et regarder quand

elle se décroche pour pouvoir décrire le stick-slip.

5.2 Etude du stick-slip

Il s’agit maintenant de postuler que la ligne de contact est accrochée et de regarder

comment la situation va évoluer au cours du temps. La situation est alors très proche

d’une situation de séchage puisque la ligne de contact est statique. La différence est

que l’angle de contact augmente au fur et à mesure parce que la goutte est poussée ou

nourrie continûment. Au bout d’un certain temps, l’angle de contact va être suffisamment

important pour que la ligne de contact se décroche et avance à nouveau.

L’évaporation, beaucoup plus intense au voisinage de la ligne de contact, est à l’origine
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Fig. 5.3 – Déplacement d’une particule collöıdale convectée par le flux de liquide dû à la

divergence de l’évaporation au voisinage de la ligne de contact.

d’un flux de liquide à l’intérieur de la goutte et dirigé vers la ligne de contact. Cet effet

s’ajoute à un effet géométrique près du bord. En effet, le flux de liquide riche en particules

est constant mais l’épaisseur de l’interface est de plus en plus faible, ce qui amplifie le

phénomène. Ce flux convecte de nouvelles particules dont la concentration augmente près

de la ligne de contact, jusqu’à atteindre une concentration critique de coagulation. Ce

dépôt induit une force supplémentaire sur la ligne de contact. La ligne reste piégée tandis

que le dépôt s’agrandit.

Définissons notre origine des abscisses x = 0 à la ligne de contact (voir figure 5.4).

Si on suit une particule collöıdale à l’intérieur de la goutte, celle-ci est à la distance x

de la ligne de contact et se déplace à la vitesse u = −dx/dt (dx/dt est négatif car les

particules se rapprochent de la ligne de contact où x = 0) car elle est transportée en

direction de la ligne de contact par convection (on néglige la diffusion 2). En supposant

que l’angle de contact Θ est petit devant π/2, le flux de liquide entrâınant les particules

s’écrit J(x) = Jox
−1/2 comme montré dans l’introduction. Donc u = J0x

−1/2. En intégrant

l’équation dx
dt

= −J0x
−1/2, on obtient :

x(t) =

(

−3

2
J0t+ x(0)3/2

)2/3

(5.8)

2La diffusion est en effet négligeable : si l’on calcule un temps typique de diffusion brownienne, celui-ci

varie comme

tdiff =
D

x2

Le temps typique de convection s’écrit

tconv =
U

x
=

DΘ

J0x1/2

En égalisant ces deux temps, on obtient la distance typique ξ en dessous de laquelle la diffusion est

prépondérante.

ξ ' 2µm

.
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Fig. 5.4 – Notations utilisées : x est la distance à la ligne de contact, Φ(x, t) est la

concentration en particules, u(x) est la vitesse des particules en x et Θ est l’angle de

contact. Dans le modèle, l’interface est modélisée par un dièdre.

Fig. 5.5 – Evolution de la concentration au cours du temps. (a) Etat initial : la concen-

tration est homogène dans la goutte. (b) Agglomération et coagulation des particules à la

pointes, sur une distance x0(t).

où x(0) est la position de la particule à l’instant t = 0.

La figure 5.5 montre que toutes les particules situées à une distance inférieure à x(0)

au temps 0, se retrouvent convectées, au bout d’un temps t, à cause du flux, à une distance

plus faible de la ligne de contact, inférieure à x(t), où la concentration moyenne est Φ(t).

En considérant Θ constant lors des durées considérées, x(t) et x(0) sont alors reliés par

une équation de conservation des particules :

Φ0Θx(0)2 = Φ(t)Θx(t)2 (5.9)

où Φ0 et Φ(t) sont les concentrations moyennées respectivement sur l’intervalle [0,x(0)] et

[0, x(t)]. L’équation 5.8 permet d’obtenir :

Φ(t) = Φ0

(x(t)3/2 + 3
2
J0t)

4/3

x(t)2
(5.10)

En réalité cette relation concerne des concentrations moyennées. Cette approximation est

fausse sauf au début où la concentration est homogène et près de la ligne de contact

où les particules ont une concentration homogène Φc à laquelle la solution a coagulé.

Les concentrations moyennées coincident alors avec les concentrations réelles, homogènes.
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5.2 Etude du stick-slip

Si on écrit la conservation de la matière (équation 5.10) dans ces deux situations bien

particulières, la distance x0 sur laquelle les collöıdes ont coagulé est donnée par l’équation

suivante :

Φc = Φ0

(x0(t)
3/2 + 3

2
J0t)

4/3

x0(t)2
(5.11)

d’où :

x0(t) =







3J0

2
(

Φc

Φ0

)3/4

− 1







2/3

t2/3 (5.12)

Dans la suite, on notera Φ∗ la quantité
(

Φc

Φ0

)3/4

− 1. La concentration Φc de coagulation

des particules utilisée est telle que la fraction volumique soit de 60 % ce qui correspond à

une concentration Φ = 1350 g/l. On retiendra alors, plus simplement la loi suivante :

x0(t)
3/2 ∝ t

Φ∗
(5.13)

Cette expression permet de rendre compte des variations qualitatives observées expé-

rimentalement : l’accrochage de la ligne de contact augmente avec le temps d’attente et

avec la concentration Φ0 en particules. Afin de comparer ce résultat aux expériences, la

figure 3.7(a) permet de lier la vitesse U du substrat à un temps caractéristique (T = L/U

avec L ' 6 mm). De même, l’expérience des gouttes gonflées permet d’atteindre le temps

de décrochage de la ligne de contact.

La force qui retient la ligne de contact doit certainement augmenter avec la taille du

dépôt x0. Au décrochage, cette force est compensée par le bilan des tensions de surface

à la ligne de contact que l’on peut écrire ∆ cos Θ. La différence entre cos Θmin, où Θmin

est l’angle de contact obtenu lorsqu’il n’y a pas d’accrochage et cos Θmax, où Θmax est

l’angle contact observé au décrochage de la ligne de contact, dépendrait alors de x0 :

∆ cos Θ = f(x0). Or, dans les expériences l’angle Θmin semble être indépendant de la

concentration. Cela signifie que, lorsque la ligne de contact avance, l’angle de contact est

toujours le même : Θmin ' 0.2 rad (voir figure 3.5).

Sur la figure 5.6 sont représentées les données obtenues pour les deux expériences :

les gouttes gonflées en symboles ronds et les gouttes poussées en symboles triangulaires.

Les différentes valeurs de cos Θ sont donc portées en fonction de la fonction décrite par

l’équation 5.13 où t est le temps d’attente pour les gouttes gonflées et la période du

stick-slip pour les gouttes poussées.

Les expériences provenant des gouttes gonflées (symboles ronds) comme des gouttes

poussées (symboles triangulaires) s’alignent sur une même droite, ce qui est assez surpre-

nant puisqu’elles ont été effectuées dans des situations un peu différentes. Ces données

semblent être bien décrites par une puissance 1/2. Cela tendrait à dire que, si la loi
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Fig. 5.6 – Variation de l’angle de contact de lachage avec le temps caractérisqtique d’at-

tente. Les symboles pleins représentent les gouttes gonflées et les symboles creux, les

gouttes poussées. Les différentes couleurs correspondent aux différentes concentrations

utilisées

décrivant la formation du défaut (x0 ∝ t2/3(Φ∗)−2/3) est juste, la force d’accrochage du

défaut sur la ligne de contact varie comme la racine de la taille du défaut : ∆ cos Θ ∝ √x0.

Nous n’avons aucune explication qui prédirait cette variation, en effet, le mode d’accro-

chage d’un défaut sur une ligne de contact est peu connu et dépend toujours de la forme

du défaut.

Pourtant, on peut utiliser la loi trouvée précédemment pour comprendre à quel moment

la ligne de contact s’accroche. En temps normal, pour avancer, la goutte doit franchir les

forces de dissipation visqueuses :

Fvisq ∝ ηU (5.14)

où η est la viscosité du liquide.

Dans le cas du stick-slip, il apparâıt une autre force de freinage qui est la force d’ac-

crochage dont on a les lois empiriques de variation avec la concentration en collöıdes et

la vitesse de la plaque :

Facc ∝
√
x0 ∝

t1/3

(Φ∗)1/3
∝ 1

(UΦ∗)1/3
(5.15)

Le stick-slip apparâıt lorsque la force d’accrochage est supérieure aux forces dues à la

viscosité. On a alors :

U < (Φ∗)−1/4 (5.16)

On a ajusté les données du diagramme Vitesse/Concentration avec cette loi ce qui

donne le résultat de la figure 5.2. La courbe en trait plein noir représentant cette loi de

variation. Le modèle ne donne pas quantitativement la séparation entre les deux domaines
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5.2 Etude du stick-slip

Fig. 5.7 – Cartographie des phénomènes ajustée par la loi de variation de l’équation 5.16

(courbe en trait plein) : ◦ Θ(t) constant. � Apparition de quelques défauts et de variations

ponctuelles de l’angle de contact. � Perturbations importantes de Θ interdisant de définir

un angle de contact. • stick-slip de la ligne de contact bien défini par une variation

périodique de l’angle de contact.

puisque nous avons fait un ajustement mais la variation semble correcte. Par rapport au

calcul effectué précedemment, qui abouti à la figure 5.2, cette prédiction semble moins

interessante. En effet, il y a un paramètre ajustable ce qui n’était pas le cas précedemment.

Par contre, cela nous permet de vérifier que la conlusion tirée de nos expériences, qui donne

Facc ∝
√
x0 est cohérente avec le diagramme de phases obtenu.

Remarques sur les approximations Malgré tout, un grand nombre d’approximations

ont été effectuées pour mettre en place ce modèle. Et comme on ne peut pas le valider

expérimentalement parce qu’il manque le lien entre la taille du défaut et la force que

celui-ci exerce sur la ligne de contact, il peut être important les discuter :

– l’interface est considérée comme plate lors de l’expérience. C’est manifestement faux

mais ne change pas grand chose à la quantité de liquide contenue dans un volume

contenu dans la partie située à une distance inférieure à x de la ligne de contact.

– La variation de Θ au cours de l’expérience change la puissance de la divergence de

l’évaporation. En effet, la puissance est λ = −π/2−Θ

π−Θ
. Si on considère une variation

de l’angle de contact Θ linéaire avec le temps, sachant que Θmin ' 0, 2 rad et

Θmax ' 0, 6 rad, la valeur moyenne est de 0,4 rad. La valeur de λ correspondante

est alors λ = 0, 43 au lieu de 1/2. On peut considérer que cette approximation n’est

pas trop mauvaise.
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Fig. 5.8 – Variation de l’angle de contact de lachage avec la quantité
(

t
Φ∗

)2/3
avec

Φ∗ =
(

Φc

Φ0

Θmax

Θmin

)3/4

− 1. Les symboles pleins représentent les gouttes gonflées et les sym-

boles creux, les gouttes poussées. Les différentes couleurs correspondent aux différentes

concentrations utilisées. La droite en noir représente une pente 1/2.

– L’angle de contact est considéré comme constant pour écrire le bilan de matière.

Cette approximation est plus problématique puisque le volume dépend beaucoup

de l’angle de contact. En fait, prendre en compte la variation de Θ correspond à

ajouter un terme dans l’équation 5.9. Celle-ci devient alors :

Φ0Θminx(0)2 = Φ(t)Θmaxx(t)
2 (5.17)

La valeur de la quantité Φ∗ est alors modifiée et devient :

(

Φc

Φ0

Θmax

Θmin

)3/4

− 1 (5.18)

Le résultat porté sur la figure 5.8 est très peu différent de celui montré précédemment

sur la figure 5.6. L’amélioration n’apporte rien en terme de précision ou de compré-

hension de la physique.
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Conclusion

Le travail présenté ici est, à notre connaissance le premier effectué sur l’avancée rapide

de lignes de contact en présence d’une suspension collöıdale. Nous avons travaillé sur des

gouttes gonflées et des gouttes poussées et avons mis en évidence le fait que le séchage

et l’évaporation étaient des paramètres fondamentaux pour expliquer les phénomènes ob-

servés. En particulier, l’inhomogénéité du taux d’évaporation semble entrâıner un flux de

particules du centre de la goutte vers la ligne de contact, très semblable à ce qui est ob-

servé durant le séchage d’une goutte de café. Les particules se concentrent, s’agglomèrent

et piègent la ligne de contact

Il y a dès lors une compétition entre l’accrochage de la ligne de contact sur ce défaut et

l’avancée de la ligne de contact, forcée par l’accumulation de liquide (obtenue en poussant

ou en gonflant la goutte). Un modèle gérant la compétition entre les différents flux d’eau

dans la goutte (dus à l’évaporation ou à la vitesse de la goutte) permet de quantifier

cette compétition et de prédire la vitesse critique à laquelle l’évaporation prend le dessus,

entrâınant un accrochage de la ligne de contact.

On observe alors un accrochage intermittent de la ligne de contact conduisant à un

stick-slip régulier. La ligne de contact reste alors fixée pendant un certain temps durant

lequel les particules se déposent, produisant un défaut en forme de bourrelet sur le sub-

strat. Parallèlement, l’accumulation de liquide entrâıne une augmentation de l’angle de

contact jusqu’à ce que la force γ∆ cos Θ soit supérieure à la force exercée par le défaut.

Alors la ligne de contact se décroche et avance avec un angle de contact proche de celui

de l’eau sur du verre propre.

Nous avons pu développer un modèle (à partir de celui de Deegan) expliquant la

formation du dépôt au cours de l’expérience. Ce modèle semble décrire approximativement

nos premières observations. Nous sommes pourtant bloqués pour affiner le modèle par le

manque de données expérimentales. Pour comprendre exactement de quelle manière le

défaut piège la ligne de contact, il faudrait, en effet, posséder des mesures systématiques

du dépôt obtenu lors du stick-slip ou une théorie expliquant le mode d’accrochage de

la ligne de contact sur ce défaut. Il serait alors plus facile d’accéder expérimentalement

à la relation entre la taille du défaut et l’angle de contact auquel la ligne de contact

se décroche. En particulier, cela permettrait de vérifier notre hypothèse sur l’évolution

de la force d’accrochage avec la taille du défaut : ∆ cos Θ ∝ √x0. Pour cela, il faudrait
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confronter des visualisations aux MEB et des mesures d’angles de contact en faisant varier

la vitesse et la concentration de la suspension.

De plus, la physico-chimie du système a certainement un rôle très important et c’est

un paramètre que nous n’avons pas tellement contrôlé et caractérisé au cours de nos

expériences. Il serait donc intéressant de travailler sur les interactions particules/particules

et substrat/particules et de regarder l’influence de ces paramètres sur l’accrochage de la

ligne de contact et la forme du dépôt.

Enfin, nous avons fait des visualisations sous microscope en utilisant des particules plus

grosses (diamètre de l’ordre de 1µm). Cette nouvelle expérience nous a permis d’observer

le mouvement des particules pendant la formation du dépôt, alors que la ligne de contact

est fixée. Un phénomène intéressant est la manière dont la ligne de contact se détache.

Les photos de la figure 5.9 montrent que la ligne de contact se décroche comme une

fermeture éclair. Le phénomène ne peut donc pas être expliqué à deux dimensions comme

nous l’avons fait dans le modèle présenté ici. Des ingrédients supplémentaires devront être

ajoutés pour décrire cet aspect.
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5.2 Etude du stick-slip

Fig. 5.9 – Vue de dessus d’une goutte de suspension collöıdale au moment du

décrochement de la ligne de contact. Les photos sont prises au microscope optique. A

la première image, la ligne de contact est fixée et on voit les images successives de son

détachement (à chaque image, son mouvement est donné par la direction de la flèche).

Celui-ci se fait à la manière d’une fermeture éclair.
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5.2 Etude du stick-slip

Cette thèse présente une contribution à l’étude du ruissellement en mouillage partiel.

Nous avons abordé expérimentalement, et parfois modélisé plusieurs situation où une ligne

de contact est en interaction avec un écoulement. La plupart de ces situations ont un lien

avec les problèmes industriels de revêtement de surface (ou coating). La dernière partie

de ce travail est ainsi le fruit d’une collaboration avec Saint-Gobain Recherche sur le

revêtement du verre par étalement/séchage d’une suspension de particules collöıdale.

Nous avons mis en place une nouvelle technique de mesure d’angles de contact mettant

en jeu une nappe laser. De plus, cette méthode ainsi que les autres utilisées au laboratoire

ont été soigneusement caractérisées. Il s’avère que chaque méthode permet d’atteindre

une valeur d’angle de contact différente, obtenue à une certaine échelle. La nappe laser

donne la mesure à l’échelle la plus petite (10 µm) alors que la collimatation d’un spot

laser nous a permis d’atteindre une échelle de 30 µm et que les méthodes d’ajustement

de l’interface par des cercle se font à une échelle de l’ordre de 200 µm.

Cette nappe laser nous a permis (Partie II) de faire des mesures d’angle de contact

local le long de lignes de contact de formes compliquées. En particulier, nous avons mesuré

la distribution d’angles de contact autour d’une goutte en mouvement. En rapprochant

ces mesures de mesures de champ de vitesse à l’intérieur de la goutte, nous avons pu

montrer que la situation était localement à deux dimensions. En effet, l’angle de contact

ne dépend que de la vitesse locale du liquide qui est perpendiculaire à la ligne de contact

lorsque l’on s’en approche. Ce fait a été vérifié expérimentalement et peut être expliqué

par des considérations de symétrie, toute vitesse tangentielle à la ligne de contact étant

rapidement anéantie par les contraintes visqueuses.

Par ailleurs, la singularité en coin qui apparâıt à l’arrière d’une goutte ruisselant à

grande vitesse a été étudiée en terme de champ de vitesse. Celui-ci a, en effet, été mesuré

par PIV et comparé à un modèle théorique proposant, dans le cadre de la lubrification,

une forme autosimilaire du coin et du champ de vitesse.

Pendant ces deux premières parties, nous avons montré que en abordant les problèmes

d’un point de vue mésoscopique (avec une nappe laser, par exemple), beaucoup de choses

peuvent être comprises et expliquées. Il n’en reste pas moins de nombreux problèmes

pour pouvoir expliquer complètement la dynamique des lignes de contact. En particulier,

la condition aux limites microscopique qui donne la valeur de l’angle de contact à une

échelle donnée reste indéterminée. Le plus souvent, l’angle de contact microscopique est

considéré comme égal à l’angle de contact d’équilibre. Tout d’abord, il y a un problème

de définition de l’angle de contact d’équilibre. Celui-ci est, en effet susceptible de varier

entre les valeurs extrêmes de l’hystérésis Θa et Θr. Mais d’autres problèmes de fond se

posent : non seulement il n’y a aucune raison physique pour privilégier cette hypothèse

plutôt qu’une autre, mais en plus cette hypothèse pose des problèmes dans plusieurs

simulations numériques. Les expériences ne peuvent être reproduites qu’avec un angle

de contact microscopique différent de l’angle de contact d’équilibre, voir variable avec le
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nombre capillaire. Les expériences que nous avons tentées nous ont permis d’extraire le

profil des gouttes et la pente locale le long de ces profils avec une résolution de 30 µm

trop faible pour conclure sur la condition aux limites à la ligne de contact.

De plus, les modèles isssus de l’hydrodynamique ont montré que le transfert d’échelle

entre cette fameuse condition aux limites et un angle de contact macroscopique doit

se faire par l’intermédiaire d’une zone de variation logarithmique de la pente locale de

l’interface. Les méthodes optiques que nous avons utilisées pour sonder l’interface nous

ont permis d’atteindre cette zone à l’arrière de la goutte mais pas à l’avant. Donc toutes

les mesures d’angles de contact effectuées à une échelle supérieure (ce qui est le cas de

nombreuses études antérieures à la notre) sont faites hors de la zone de transfert d’échelle

logarithmique. Ceci explique de nombreux problèmes rencontrés lors de la comparaison

de données expérimentales aux modèles de Cox-Voinov ou de de Gennes, qui se placent

justement dans cette zone. Le chantier des lignes de contact dynamiques et la prédiction

de la variation des angles de contact avec le nombre capillaire reste donc un chantier

largement ouvert.

En ce qui concerne les arches sèches dont l’étude est présentée dans la partie III, nous

avons pu faire avancer le problème grâce à une étude de l’influence de l’hystérésis de

mouillage et grâce à notre méthode laser d’investigation des lignes de contact. Nous avons

pu mettre en évidence le fait que des zones sèches dans un écoulement ne se comportent

pas de la même manière par débit croissant et décroissant. Nous avons réutilisé pour cette

étude le modèle de forme et d’évolution des zones sèches proposé par Podgorski auquel

nous avons donné pour la première fois une justification expérimentale (angle de contact

uniforme le long de la ligne de contact).

Lorsqu’une zone sèche est initiée, elle s’ouvre avant de se stabiliser à une certaine

forme. Lors d’une augmentation quasistatique du débit, l’angle de contact commence par

augmenter doucement jusqu’à l’angle de contact d’avancée puis l’arche s’ouvre en suivant

les prédictions de ce modèle. L’angle de contact est alors uniforme et stable tout au long

de la ligne de contact. Si le débit est maintenant diminué de façon quasistatique, l’angle

de contact diminue mais est de plus en bruité. L’arche, quant à elle, s’ouvre doucement

mais de manière non reproductible. Nous pensons que cette assymétrie est due au fait que

des défauts mouillants sont présents à la surface du substrat et qu’ils sont plus visibles

par débit décroissant que par débit croissant.

En ce qui concerne la stabilité des zones sèches, beaucoup de travail reste à faire. Nous

avons mis en évidence une plage de débit dans laquelle une zone sèche peut exister. Par

contre, aucun modèle n’est capable de prédire cette plage alors que c’est une question

cruciale d’un point de vue industriel.

Le travail effectué avec Saint-Gobain Recherche nous a amenés à regarder la dynamique

d’une ligne de contact qui avance lorsque le liquide utilisé est une suspension collöıdale.

Cette étude a été effectuée sur des gouttes et nous avons pu montrer l’existence d’une
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compétition entre la vitesse de la goutte et son évaporation qui tend à accumuler des

particules à la ligne de contact à la piéger. A grande vitesse, l’accumulation des particules

est empêchée par l’avancée de la ligne de contact mais à faible vitesse (et grande concen-

tration), il est possible de créer un défaut qui va piéger la ligne de contact. L’angle de

contact augmente alors petit à petit jusqu’à être assez grand pour que la ligne de contact

se décroche et avance. On observe ainsi un mouvement de stick-slip de la ligne de contact.

Cet accrochage intermittent est à l’origine d’une dépôt inhomogène sur le substrat qui a

été observé au MEB. Enfin, nous avons proposé un modèle permettant de comprendre

l’influence de la concentration et de la vitesse sur le phénomène de stick-slip. Il reste

pourtant des choses à comprendre. En particulier, nous ne savons pas réellement quels

sont les mécanismes physiques qui font qu’un défaut piège la ligne de contact.

Ce travail a fait intervenir de nombreux et divers dispositifs expérimentaux : traitement

et nettoyage des surfaces, prises de vue, traitement d’image, méthodes laser ... Nous avons

ainsi pu explorer sur trois systèmes des différents (des gouttes d’huile ou de suspension

et des zones sèches) la dynamique des lignes de contact en présence d’un écoulement

suplémentaire du liquide. La collaboration avec plusieurs numériciens et théoriciens a

permis de comparer les résultats expérimentaux obtenus à des prédictions théoriques.

Dans le cas des suspensions collöıdales, nous avons même proposé un premier modèle

permettant de décrire les phénomène observés.
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Annexe A

Huile utilisée

Nous avons utilisé de l’huile silicone (poly-diméthyl-siloxane, PDMS) polymère de for-

mule chimique Sin(CH3)2n+1On−1. Cette huile est achetée chez Rhône Poulenc. Celle qui a

été utilisée dans toute la suite a pour référence 47V20 où 20 désigne la viscosité approxi-

mative de cette huile (20 cP). Celle-ci a été choisie par les personnes ayant commencé

l’étude pour les raison suivantes :

1. Faible volatilité.

2. Molécule apolaire : ce n’est donc pas un bon solvant. Ainsi, on ne favorise pas la

dissolution des impuretés.

3. Peu de vieillissement au contact de l’air.

4. Le fluide peut être considéré comme newtonien.

5. La tension de surface est bien connue et varie peu.

Nous avons mesuré la viscosité cinématique (viscosimètre capillaire) et la tension de

surface du liquide (tensiomètre à anneau). La densité et l’indice optique sont donnés par

le fabricant.

Ces caractéristiques nous permettent de calculer de nombres caractéristiques du liquide

qui vont nous servir tout au long de cette thèse. Tout d’abord, la longueur capillaire est

la taille critique au dessus de laquelle la gravité est importante. Tant que la taille du

Caractéristique huile 47V20 huile 47V50

Viscosité cinématique (mm2

s
) 20,1 51,7

Masse volumique (
g

cm3 ) 0,95 0,95

Viscosité dynamique (cP) 19,1 49,1

Tension superficielle γ (mN
m ) 20,9 20,9

Indice optique n 1,4 1,4

Tab. A.1 – Caractéristiques de l’huile silicone utilisée
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Caractéristique huile 47V20 huile 47V50

Longueur capillaire lc 0,0015 m 0,0015 m

Vitesse capillaire Uc 1,1m/s 0,43 m/s

Tab. A.2 – Calcul de la longueur et de la vitesse capillaires.

système considéré est inférieur à cette longueur, on peut considérer que les effets capillaires

dominent. L’expression de la longueur capillaire est donnée par lc =
√

γ
ρg

. Nous pouvons

par ailleurs construire une vitesse caractéristique sur la viscosité et la tension de surface.

Il s’agit de la vitesse capillaire Uc = γ
η
.
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Annexe B

Revêtement de surface

Les plaques sont enduites d’un film de polymère acrylique fluoré présentant des pro-

priétés oléophobes. Ces polymères commercialisés par 3M sous la marque Fluorad consti-

tuent des résines de protection destinées à l’industrie électronique. On a utilisé un po-

lymère de référence FC725.

Les plaques de verre à traiter sont lavées dans une solution savonneuse et rincées à

l’eau distillée et à l’acétone afin d’éliminer toute trace d’huile. Juste avant d’étaler le

vernis, on utilise une soufflette d’air comprimé (habituellement utilisée pour nettoyer les

ordinateurs) pour éliminer toute poussière. Lors du séchage du vernis, on dispose la plaque

de verre sous hotte en la recouvrant (à une distance de 5 cm environ) d’un autre plaque

de verre bien propre, toujours pour éviter le dépôt de poussière. Pour un dépôt homogène

du vernis, la propreté de la plaque est bien évidemment critique mais l’absence totale de

poussières semble être encore plus importante. En effet, le vernis ne se dépose pas là où

elles sont présentes ce qui engendre de très gros défauts. C’est pourquoi nous avons modifié

le protocole de nettoyage qui consistait précédemment à nettoyer systématiquement les

plaques à l’acide sulfochromique. Ce traitement permettait d’avoir des plaques très propres

mais la multiplication des manipulations de la plaque empêche d’éviter facilement le dépôt

de poussières.

L’enduction du polymère dilué dans 5
6

en volume d’acétate d’éthyle se fait par étalement

à l’aide d’une feuille de transparent servant de racleur. Celle ci est déposée sur une barre

de Norcan coulissante déposée bien horizontalement au dessus de la plaque de verre. Un

bourrelet de liquide (' 2ml) est déposé devant la feuille de transparent afin d’être en-

trâıné. La barre doit être tirée assez rapidement pour obtenir une fine couche homogène.

La présence d’irisations visibles à l’oeil nu (une dizaine par centimètre) indique que les

défauts d’épaisseur sont de faible amplitude (de l’ordre des longueurs d’ondes lumineuses).
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Annexe C

Comparaison des domaines visqueux

et gravitaires

Il s’agit ici de détailler le calcul menant aux figures 1.6 et 4.2. Pour les dessiner,

nous avons comparé les termes dus à la viscosité et à la gravité dans l’équation de la

lubrification. Le terme de viscosité est donné par :

3
Ca

h2
(C.1)

et le terme dû à la gravité par :

ρg(sinα− cosα∂xh) (C.2)

La comparaison de ces deux termes permettent le calcul d’un hauteur h séparant les

domaines visqueux et gravitaires, telle que :

h = lc

√

3Ca

sinα− cosα∂xh
(C.3)

A partir de cette hauteur critique, on peut calculer la distance x à la ligne de contact

sur laquelle on peut négliger la gravité. Ces deux longueurs sont en effet liées par l’équation

x = h
tan Θ

où Θ est l’angle de contact à l’échelle considérée. Le calcul de la hauteur h dépend

donc de l’angle de contact mais aussi de la quantité ∂xh qui est dirigée perpendiculairement

à la ligne de contact.

Nous allons travailler sur deux gouttes, l’une ronde et l’autre pointue, ruissellant res-

pectivement à un nombre capillaire de 1, 85.10−3 et de 5, 1.10−3. Ces gouttes ont les

caractéristiques donnée dans le tableau C.2.

Ligne de contact qui avance A l’avant d’une goutte, la pression hydrostatique due

à l’inclinaison de l’interface joue dans le même sens que la gravité et a tendance à faire
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Fig. C.1 – Notations utilisées pour calculer les zones où dominent la gravité ou la viscosité.

Caractéristique Goutte ronde Goutte en coin

Nombre capillaire (Ca) 1, 85.10−3 5, 1.10−3

Angle de contact Θa 54◦ 65◦

Angle de contact Θr 34, 5◦ 15◦

Inclinaison du substrat α 16, 9◦ 32◦

Tab. C.1 – Caractéristiques des gouttes étudiées
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descendre la goutte. On peut écrire que cosα∂xh = − cosα tanΘ. On obtient alors res-

pectivement pour la goutte ronde et pour la goutte en coin les résulats suivants :

xronde = 0, 04 mm

xcoin = 0, 04 mm

La vitesse a peu d’influence sur la forme de la partie avant de la goutte. La gravité prend

de l’importance à une distance très faible de la ligne de contact. En effet, la goutte a une

longueur de 6mm. A peine plus d’1% de la goutte est concernée par le régime visqueux.

Ligne de contact qui recule Ici, la partie de la pression hydrostatique due à l’in-

clinaison de l’interface a tendance à retenir la goutte (bien que ce soit complètement

contre intuitif). En effet, le gradient de pente de l’interface s’oppose à la gravité. On peut

alors écrire cosα∂xh = cosα tan Θ ce qui donne, cette fois des résultats très différents en

fonction de la goutte sur laquelle on travaille :

xronde = 0, 21 mm

xcoin = 0, 84 mm

Dans le cas d’une goutte en coin, l’approximation du régime visqueux est donc valable

sur une grande partie de la goutte.

Ligne de contact inclinée Le gradient d’épaisseur est un peu plus compliqué à écrire

lorsque la ligne de contact est inclinée d’un angle φ. On a alors une expression de la norme

du vecteur sinα− cosα∂xh qui est la suivante :

(sinα± cosα tan Θ sinφ)2 + (cosα tan Θ cosφ)2 (C.4)

avec un signe + si la ligne de contact avance et un signe − si elle recule. Pour calculer la

longueur x sur laquelle la gravité est négligeable, nous avons maintenant besoin de l’angle

de contact à l’endroit où l’on fait le calcul. Pour ce faire on utilise la courbe mâıtresse

obtenue dans la deuxième partie qui donne la valeur de Θ en fonction de Ca sinφ. Les

résultats obtenus pour la goutte en coin sont ceux du tableau ci-dessous :

Le résultat obtenu lorsque l’on porte ces valeurs sur les photos des gouttes correspon-

dantes sont illustrés sur la figure C.2. On voit nettement qu’il est difficile de négliger la

gravité à part très près de la ligne de contact ou dans le coin.
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Caractéristique Avant Arrière

Angle φ −30◦ 30◦

Ca sinφ 2, 5.10−3 −2, 5.10−3

Angle de contact Θ 58◦ 32◦

x 0, 04 mm 0, 19 mm

Tab. C.2 – Calcul de x le long d’une ligne de contact inclinée.

(a) (b)

Fig. C.2 – Domaines de pédominance de la viscosité et de la gravité dans une goutte (a)

ronde et (b) en coin.
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Annexe D

Test de la méthode des cercles sur

des fonctions connues

On travaille maintenant sur des fonctions bien connues qui peuvent ressembler à des

gouttes telles que celles de la figure D.1. Ce sont en réalité des fonctions croissantes entre

0 et 1. Les fonctions qui ont été essayées sont une parabole, un cosinus et un cosinus

hyperbolique. Dans le tableau D.1, sont présentées les valeurs obtenues par la mesure

faite par des cercles, et celle obtenue par le calcul direct de la derivée à l’origine.

Effectivement, lorsqu’on change la fonction, l’ajustement par un cercle est plus ou

moins bon. Pour une parabole, la méthode des cercles sur-estime l’angle, pour un cosinus,

la valeur est bonne et pour un cosinus hyperbolique, elle sous-estime l’angle. Les valeurs de

l’angle de contact sont donc nécessairement différente de la valeur de la pente à la distance

la plus petite possible de la ligne de contact puisque l’interface n’est plus une calotte

sphérique. Nous verrons par la suite qu’elle donne malgré tout des résultats cohérents.

fonction derivée calcul mesure

dérivée cercles

Y = X(1−X) DY = 1− 2X 45◦ 50◦

Y = cos(π
2
(1−X)) DY = π

2
sin(π

2
(1−X)) 57◦ 56◦

Y = cosh 1− cosh(1−X) DY = sinh(1−X) 50◦ 44◦

Tab. D.1 – Mesure des pentes par la méthode des cercles sur des fonctions connues.
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Fig. D.1 – Différentes ”gouttes” obtenues à partir de fonctions connues. a) parabole Y =

X(1−X) b) cosinus Y = cos(π
2
(1−X)) c) cosinus hyperbolique : Y = cosh 1−cosh(1−X).
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Journal of Colloid and Interface

Science 269 (2004) 164–170

209



Chap. E: Journal of Colloid and Interface Science 269 (2004) 164–170

210



211



Chap. E: Journal of Colloid and Interface Science 269 (2004) 164–170

212



213



Chap. E: Journal of Colloid and Interface Science 269 (2004) 164–170

214



215



Chap. E: Journal of Colloid and Interface Science 269 (2004) 164–170

216



217



Chap. E: Journal of Colloid and Interface Science 269 (2004) 164–170

218



Annexe F

Physics Review Letters 94, 024503

(2005)

219



Chap. F: Physics Review Letters 94, 024503 (2005)

220



221



Chap. F: Physics Review Letters 94, 024503 (2005)

222



223



Chap. F: Physics Review Letters 94, 024503 (2005)

224



Annexe G

Phys. Fluids 17, 072101 (2005)

225



Chap. G: Phys. Fluids 17, 072101 (2005)

226



227



Chap. G: Phys. Fluids 17, 072101 (2005)

228



229



Chap. G: Phys. Fluids 17, 072101 (2005)

230



231



Chap. G: Phys. Fluids 17, 072101 (2005)

232



233



Chap. G: Phys. Fluids 17, 072101 (2005)

234



235



Chap. G: Phys. Fluids 17, 072101 (2005)

236



237



Chap. G: Phys. Fluids 17, 072101 (2005)

238



Bibliographie

[1] P-G de Gennes, F. Brochard-Wyart, and D. Quéré. Gouttes, bulles, perles et ondes.
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sité Paris 6, 2000.

[5] N. Le Grand, A. Daerr, and L. Limat. Shape and motion of drops sliding down an

inclined plane. accepted to J. Fluid Mech.

[6] L. Limat and H. A. Stone. Three dimensional lubrication model of a contact line

corner singularity. Europhys. Lett., 65(3) :365–371, 2004.

[7] E.B. Dussan. On the spreading of liquids on solid surfaces : static and dynamic

contact liines. Ann. Rev. Fluid Mech., 11 :371–400, 1979.

[8] P-G. de Gennes. wetting : statics and dynamics. Rev Mod. Phys., 57 :827–, 1985.

[9] T.D. Blake and K.J. Ruschak. Wetting : static and dynamic contact lines. Chapman

& Hall, 1997.

[10] J-F. Joanny and P.G de Gennes. Model for contact angle hysteresis. J. Chem Phys.,

81(1) :552–562, 1990.

[11] J-F. Joanny and M.O. Robbins. Motion of a contact line on a heterogenous surface.

J. Chem Phys., 92(5) :3206–3212, 1990.

[12] E.B. Dussan. On the ability of drops or bubbles to stick to non-horizontal surfaces

of solids. part 2. small drops or bubbles having contact angles of arbitrary size. J.

Fluid Mech., 151 :1–20, 1985.

239



BIBLIOGRAPHIE

[13] C. Huh and L.E. Scriven. Hydrodynamic model of steady movement of a so-

lid/liquid/fluid contact line. J. Coll. Int. Sc., 35(1) :85–101, 1971.

[14] E.B. Dussan. The moving contact line : the slip boundary condition. J. Fluid Mech.,

77(4) :665–684, 1976.

[15] R.G. Cox. The dynamics of the spreading of liquids on a solid surface. J. Fluid.

Mech., 168 :169–220, 1986.

[16] O.V. Voinov. Hydrodynamics of wetting. Fluid Dynamics, 11 :714–, 1976.

[17] P-G. de Gennes, X. Hua, and P. Levinson. Dynamics of wetting : local contact angles.

J. Fluid. Mech., 212 :55–63, 1990.

[18] Y. Shikhmurzaev. Moving contact lines in liquid/liquid/solid systems. J. Fluid Mech.,

334 :211–249, 1997.

[19] Y. Pomeau. Représentation de la ligne de contact mobile dans les équations de la
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Résumé L’interaction entre des lignes de contact et un écoulement hydrodynamique

intervient dans de nombreuses situations industrielles ou fondamentales. Nous étudions la

dynamique de gouttes ruisselantes, tout d’abord le long de leur axe de symétrie (Partie I)

puis à trois dimensions (Partie II) en mesurant la distribution d’angle de contact autour

de cette goutte par réfraction d’une nappe laser et le champ de vitesse à la surface. Nous

montrons que la situation est localement à deux dimensions, dans la direction perpendi-

culaire à la ligne de contact. L’angle de contact ne dépend que de la vitesse de la ligne

de contact mesurée perpendiculairement à elle-même, vitesse qui cöıncide avec la vitesse

locale du liquide, dont la composante tangentielle s’annule à la ligne de contact. Dans le

cas de lignes singulières (en coin), ou deux normales coexistent en un point, nous mon-

trons que le champ de vitesse est autosimilaire à l’approche de ce point, Nous abordons

également (Partie III) la question des lignes de contact statiques dans un écoulement

à travers l’étude de la stabilité et de la forme de zones sèches dans un film liquide en

écoulement. Nous montrons en particulier l’influence du mouillage sur ces objets et nous

mesurons l’angle de contact tout autour de ces zones sèches. Nous montrons que la dis-

tribution d’angle de contact est, suivant l’histoire de la zone sèche, uniforme et bloquée à

l’angle d’avancée (ce qui permet de construire des modèles simples) ou au contraire relati-

vement désordonnée, Enfin nous mettons en évidence un phénomène encore non reconnu

de stick-slip de la ligne de contact lorsqu’une goutte de suspension collöıdale en cours de

séchage avance (interaction entre dépôt et hydrodynamique).

Mots-clés : Goutte, Film, capillarité, mouillage dynamique, Ligne de contact, collöıdes

Summary Contact lines in interaction with a liquid flow are involved in many industrial

or fondamental situations, We study sliding drops first along their symetry axis (Part 1),

and then from a three-dimensional point of vue, measuring the contact angle distribution

around this drop (Part 2) and the velocity field at its surface. We show that the situation

is locally two-dimensional in the direction perpendicular to the contact line. The contact

angle then only depends on the contact line velocity whom tangential part goes to zero

at the contact line. When a corner singularity is observed at the rear of the drop, we

show that the velocity field is self similar. We also address (Part III) the question of static

contact lines interacting with a flow, We actually study the shape and stability of dry

patches inside a flowing film, We measure the contact angle all around the dry patches

and we show that the contact angle distribution is, depending on the dry patch history,

either uniform and equal to the advection contact angle, either very scattered. At least,

we exhibit a novel stick-slip motion of the contact line when a drop of collöıdal suspension

is advancing (interaction between hydrodynamics and drying).

Key-words : Drop, Film, capillarity, dynamic wetting, contact lines, colloids
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