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Résumeé

Cette these est une contribution & la modélisation du corepent d’une suspension de bulles
dans un fluide non newtonien du type fluide a seuil.

Elle comprend trois parties. La premiére partie est uneehilliographique recensant les tra-
vaux théoriques et expérimentaux pour des bulles cisaillas un matériau newtonien. La
seconde partie est consacrée a I'étude expéerimentalealkerieent simple d’'une bulle suspen-
due dans un fluide a seuil. La derniére partie présente umeapppar changement d’échelle du
comportement macroscopique d’'une suspension de bullesutheituide a seuil.

Pour le travail expérimental, nous avons développé un gegmototype de dispositif permettant
de cisailler d’une bulle suspendue dans un fluide a seuik. €sa, une bulle d’air est injectée au
sein d’un grand volume de Carbopol cisaillé loin de la budeyn dispositif a bandes paralleles.
Une premiere série d’essais a permis de montrer |'efficakitdispositif et d’obtenir quelques

résultats sur la déformabilité d’'une bulle cisaillée pafluite a seuil.

Pour le travail théorique, d’abord nous avons proposé damasons du comportement de la
suspension dans le cas des schémas dilué, Mori-Tanakaphatent et motifs morphologiques.
Ces modeles nous ont permis de trouver que dans le régintig@éake module élastique macro-
scopique de la suspension dépend du nombre capitlairg,; défini comme le rapport entre le
module de cisaillement du fluide porteur et la pression tzaplde la bulle. Ensuite en utilisant
une méthode d’homogéneéisation sécante modifiee (Suquéj, Ifus avons estimé des caracté-
ristiques non linéaires globales de la suspension. Le raquédit que le seuil d’écoulement de
la suspension est égal au seuil d’écoulement du fluide pagtealle que soit la taille des bulles.
La validation de ces modeéles micromécanique a été réalaémmparaison aux résultats expé-
rimentaux obtenus au laboratoire (Ducloué 2014).

Mots clés: suspension de bulles, fluide a seuil, rhéologie, nombril@ia@, approche par chan-
gement d’échelle.






Abstract

This thesis contributes to characterizing the behavior sispension of bubbles dispersed in a
non-Newtonian fluid (yield stress fluid type).

It consists of three parts. The first part is a literatureeemdentifying the theoretical and expe-

rimental works for bubbles sheared in a Newtonian matefia¢. second part is dedicated to the
experimental study of the simple shear of a bubble suspandeyield stress fluid. The last part

consists in developing an upscaling approach to study tleeaseopic behavior of a suspension
of bubbles in a yield stress fluid.

For experimental work, we developped a first prototype ofi@efor the study of the shearing
of a bubble in a yield stress fluid. For that purpose, an aibluis injected in a big volume of
Carbopol sheared far from the bubble by a system in two mhiadinds. A first series of tests
allowed to show the efficiency of the device and to obtain soesalts on the deformability of a
sheared bubble in a yield stress fluid.

For theoretical work, first we proposed estimates of the Wehaf the suspension in the case
of diluted scheme, Mori-Tanaka, autocoherent and morgcdd patterns. These models have
allowed us to find that in the elastic regime the macroscolpistie modulus of the suspension
depends on the capillary number Caelast defined as the fai@ shear modulus of the fluid
suspended over the capillary pressure of the bubble. Theg asmodified secant homogeni-
zation method (Suquet 1997), we estimated the overall neatfiproperties of the suspension.
The model predicts that the overall yield stress of the susipa is that of the suspending fluid
regardless of the size of bubbles. The validation of theseamiechanical models was achieved
thanks to the experimental results obtained in the labord@ucloué 2014).

Keywords : bubbles suspensions, yield stress fluid, rheology, @pithumber, upscaling ap-
proach.
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Chapitre 1

Introduction genérale

Les matériaux aérés (situation ou des bulles de gaz sontpmiEes ou emprisonnées dans
un mateériau) sont présents lors d’'un certain nombre de psoseindustriels. Lincorporation
de ces bulles d’'air crée de nouveaux matériaux qui perntetfameéliorer leurs propriétés
d’'usage : diminuer la densité, renforcer I'isolation adapuge et thermique, comme dans les
cas des bétons de facade aérés et les plaques de placoplageemple. Au contraire, il est
aussi possible d’obtenir des caractéristiques non sadsgadu matériau : engendrer des zones
mécaniquement fragiles, comme lors de la mise en ceuvre dessbffais. De nombreuses
recherches ont été menées dans la situation ou la fractiomigue en gaz est tres importante
(mousses [15]). Par contre les suspensions de bullestisitu@l la phase gazeuse occupe des
domaines disjoints entourés d’une matrice de fluide, n'astgté beaucoup étudiées. L'objectif
de cette these est de développer des outils de modélisatioardportement d’'une suspension
de bulles dans un fluide a seuil et de comparer ces prédici@tsles résultats experimentaux
obtenus notamment par Lucie Ducloué [29] au cours de soaitide these mené au laboratoire
Navier.

Le premier chapitre de ce manuscrit est une étude biblibggapcensant les travaux théoriques
et expérimentaux pour des bulles cisaillées dans un matémavtonien. Pour cela, nous
présenterons d’abord le contexte scientifique de cetteeékrmbkuite nous nous intéresserons aux
travaux sur le comportement des suspensions de bulles damatériau homogéne. Puis nous
aborderons les résultats expérimentaux de Ducloué [29 Biudresne ([59], [58]) qui serviront
de référence pour valider les prédictions des modeles gprb@he micro-mécanique de cette
these. Dans la partie suivante, nous parlerons de la sokétiadlie par Palierne pour le probleme
d’'une goutte avec tension de surface suspendue dans unauatémogene linéaire cisaillé
a l'infini qui nous permettra de généraliser les approchdassifjues » de 'homogénéisation
des matériaux hétérogenes. Nous présenterons ensuiteHadaé’homogénéisation sécante
modifiée de Suquet [60] qui sera employée pour le calcul ddggméeisation non linéaire dans
la thése. Enfin nous rappelerons les résultats sur le eisglt d’'une bulle dans un fluide ([62],
[24], [52], [54]). Cette derniee partie nous permettraabdir un bilan des connaissances sur la
déformation et la rupture d’'une bulle ou d’une goutte ciéailans un fluide newtonien.
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Le second chapitre de cette thése est consacré a I'étudsalliechent d’'une bulle suspendue
dans un fluide a seuil. L'étude d’'une bulle unique est indispble a la compréhension des
phénomenes qui ont lieu a I'échelle macroscopique dans uériaa aéré. Nous présenterons
tout d’abord le choix et la caractérisation des matériauxl@hes (fluide a seuil). Ensuite, nous
identifierons dans la littérature les différents dispésitixpérimentaux permettant de cisailler
une bulle dans un fluide (dispositifs de Taylor [62], de RusManga [54], de Assighaou et
Benyahia [4] et de Blaj et al. [10]). La plupart de ces exp@es ont été réalisées dans un fluide
newtonien visqueux. En comparant ces dispositif, nous avetenu le systéme a deux bandes
paralleles comme étant le plus adapté a nos études. La sudieagitre présentera le principe
de fabrication et la mise au point du dispositif permettantigailler une bulle dans un fluide a
seuil. La procédure expérimentale et les résultats seréseptés a la fin du chapitre.

Dans la troisieme partie, nous développons une approchehpagement d’échelle pour étudier
le comportement macroscopique d’une suspension de budles uh fluide a seuil. Nous dé-
taillons dans un premier temps la solution d’Eshelby gdis&@avec prise en compte des effets
de tension superficielle. Cette solution nous a permis degser des estimations des propriétées
globales du matériau étudié en utilisant les schémas d’gém@sation linéaire classiques, a
savoir le schéma dilué, le schéma de Mori-Tanaka et le sclaértmeohérent. Ces estimations
prennent en compte la concentration en bulles, la polydi#igeet les caractéristiques de la
suspension (tension de surface, rayon de bulles, modwdegtla du fluide porteur). Cependant
elle ne permettent pas de prédire les caractéristiques dsuspension concentrée de bulles.
Nous avons donc mis en oeuvre une approche par motifs magiqakes représentatif pour
ameliorer la description des interactions entre bulles pies fortes concentrations en bulles.
Cette approche permet une meilleure prise en compte de #idatton des déformations a
'approche du seuil de percolation au sein de la suspenBiosuite, en utilisant une méthode
d’homogénéisation sécante modifiée [60], nous avons péodes estimations des caractéris-
tiques non linéaires globales de la suspension. Cetteegartiermine par une comparaison entre
la modeélisation micromécanique et les tendances expétatesrobservées au laboratoire.

La quatrieme partie de these a pour objet de présenter letustons générales que nous avons
retirées de ce travalil.
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Chapitre 2
Etude bibliographique

Ce chapitre a pour objet de présenter la problématique tie tbétse. Dans une premiere partie
nous présentons le contexte scientifique de cette étudér@&ifs modélisations de suspensions
existant dans la littérature, qui permettent de prédireslearactéristiques macroscopiques, se-
ront abordés dans cette partie. Ensuite nous présentorrebEme de suspension de bulles
dans un matériau homogéne et les résultats expérimentauxaie Ducloué [29] et de Du-
fresne [58], [59]. Ces résultats seront utilisés pour cammpavec les résultats de I'approche
micro-mécanique présentée dans le chapitre 4. La suite cleaitre est consacrée au probléme
d’inclusion équivalente proposé par Palierne [50] qui aestimer les propriétés élastiques glo-
bales de suspensions dans les schémas d’homogénéisatsonitei-nous présentons la méthode
sécante modifiée proposee par Suquet [60] qui sera emplayédalpartie de calcul non linéaire
de ce travail. La derniéere de ce chapitre est I'étude bibdiphie du cisaillement d’'une bulle dans
un fluide. Dans le chapitre 3 nous décrirons le dispositiBexpental réalisé au laboratoire ayant
fait suite a cette étude.

2.1 Contexte de I'étude

Les suspensions sont le mélange d’'une phase fluide et dsinalsl quelconques non miscibles
avec le fluide [32]. Les mortiers, les boues de forage, lesgdalans le génie civil, les cremes,
les gels coiffants, les vernis dans la cosmétique, les spUge compotes, les pates de gateaux
dans l'agroalimentaire sont des exemples de suspensi@ssinclusions peuvent étre des
particules solides, des gouttes liquides ou des bulles desgspendues dans le fluide porteur
(newtonien ou non-newtonien). Le comportement des sugpena été étudié experimentale-
ment et théoriquement par de nombreux auteurs.

La premiére étude visant a estimer la viscosité macrosoemifective d’'une suspension diluée
de particules solides dans un fluide newtonien a été menég. ignstein en 1906 [31]. Pour
une suspension de spheres dures ayant une fraction volemigible suspendues dans un fluide
newtonien de viscositg, la viscosité globale"*™ est donnée par :

" = (142, 50) (2.1)
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L'estimation d’Einstein n’est valable que pour les valededa fraction volumique inférieures a
guelques pourcents (3 a 5).

Ensuite, en 1959, Krieger et Dougherty [38] ont proposé anerhpirique pour une suspension
concentrée :

pm = (1 — gpi)”"’“""‘ (2.2)

ou ¢, représente la fraction volumique maximale des particuleslgpn peut inclure dans la
suspension. La fraction volumique maximalg correspond aussi a la valeur pour laquelle la
viscosité de la suspension diverge vers l'infini. Sa valeipethd de la forme, de la distribution
de taille et de I'arrangement des particules. Le modele der¢f@r et Dougherty est un des plus
utilisés parmi les modéles empiriques.

En 1972, Batchelor et Green [6] ont proposé une extension flaiule de Einstein pour des
suspensions de spheres de concentration inférieure a I0pteBant en compte les interactions
hydrodynamiques entre paires de particules, les autetirgjouté un terme d’ordre 2 ep, la
nouvelle estimation s’écrit donc :

p'm = (1 + 2,50 + Bp?) (2.3)

Dans le cas ou les particules sont browniennes Bn-a 6, 2. Pour un écoulement élongationel

de particules sphériques non browniennes @h-=a 7, 6. Dans le cas ou la microstructure de la
suspension reste isotrope, en utilisant la relation olet@an Hashin pour un matériau composite
elastique renforcé par des inclusions rigides, la viségmaut étre estimée en utilisant la relation :

P = (142,50 + 5, 20%) (2.4)

De nombreuses autres relations ont été proposées poueekgcaractéristiques globales d’'une
suspension de particules dans un fluide newtonien. Comneeldauite de ce document, nous
n'utiliserons que les relations (2.1) et (2.2), nous invitée lecteur intéressé par ce sujet a consul-
ter une des nombreuses syntheses bibliographiques didpedans la littérature [26], [47], [44]
ou [39]. La majorité de ces travaux sont consacrés au comperit de particules suspendues
dans un fluide newtonien. Cepedant, dans de nombreusesosiijdes particules sont disper-
sées dans un fluide non newtonien. Nous nous intéressornsgsticulierement ici aux situations
ou le fluide suspendant est un fluide a seuil. Ces matériauxspartent comme des solides vis-
coélastiques lorsqu’ils sont soumis a une contrainte ietfiée a une valeur critique (appelée
« contrainte seuil »). Par contre, ils coulent comme desd&gilorsque la contrainte appliquée
est supérieure a la contrainte seuil. Cette propriété jougle pratique dans de nombreuses
applications, comme la mise en ceuvre des materiaux de gotistr, le pompage des bétons
ou I'enduction de mortier par exemple. Différents travaexal littérature se sont intéressés au
comportement des suspensions de particules dans un fluglgla s

En se basant sur la méthode sécante « modifieée » de Ponte & iSuquet [16], Chateau et
al. [19] ont proposé des estimations théoriques pour lesctanistiques rhéologiques globales
d’'une suspension de particules non colloidales et non hemmes immergées dans un fluide de
type Herschel-Bulkley. La loi de Herschel-Bulkley s’écrit

T(¥) = 7. +ny" (2.5)
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ou  est le taux de cisaillement(~) la contrainte;r. la contrainte seuily la consistance et
l'indice de rhéofluidification du fluide). Les auteurs ont gapé que les particules sont rigides,
indéformables, sphériques, monodisperses et non cdisieéaque le fluide porteur est incom-
pressible et homogéne. Dans le modéle, il y a adhérenceatpagfdre les particules et le fluide
porteur. Dans le cas ou le fluide porteur obeit a la loi de HexisBulkley, I'estimation pour la
contrainte seuil adimensionnée est donnée par :

7.hom

—~—— =V {1 - 9)g(p) (2.6)

Te

et la consistance adimensionnée s'écrit ;

nhom _ g<g0>n+1 (27)

7 (1 =)t

ou g(p) désigne le module élastique adimensionné de la suspensiaréthe composition et
de méme morphologie,., n et n désignant respectivement le seuil, la consistance etidéend
plastique du fluide porteur. Ces résultats ont été validéscpmparaison avec les résultats
expérimentaux de Mahaut [45], [46], obtenus en utilisané ymocédure permettant de se
rapprocher au mieux des hypotheses formulées pour éldbarexdéle. Ces travaux contribuent
ainsi a la mise au point d’outils théoriques d’aide a la folatian de divers produits obtenus en
mélangeant des particules non colloidales a un fluide noronésn, comme les bétons et les
pates alimentaires par exemple.

Les caractéristigues d’'une suspension isotrope de plasicphériques non colloidales dans
un fluide a seuil ont été étudiées expérimentalement par RaMadurant sa thése [45], [46].
Il a suspendu des billes de verre ou de polystyrene sphérigiggdes et monodisperses de
différentes tailles dans des pates-une émulsion inversamiarogel polymere (carbopol) et
une suspension colloidale d’argile (bentonite)-qui sad fluides a seuil. Il a montré que le
module élastique adimensionigy)/G(0) et la contrainte seuil adimensionnégy)/7.(0)

ne dépendent que de la fraction volumique en particulg®)( et 7. sont respectivement le
module et le seuil de la pate sans particules/du fluide sdspenll a trouvé que I'évolution
du module élastique en fonction de la concentration s'alecdiien avec la loi empirique de
Krieger-DoughertyG(¢)/G(0) = (1 — ¢/,)"2%m avecy,, = 0,57. Il a aussi vérifié que
I'évolution du seuil de la suspension en fonction de la catregion est reliée a I'évolution du
module élastique en fonction de la concentration par ladd)(avecg(y) = G(v)/G(0) et
thom — 7.(p) en accord avec les résultats de [19].

Vu et al. [65] ont généralisé ces résultats au cas des suepserde particules sphériques non
browniennes polydisperses. Les auteurs ont proposé ungésn du module d’élasticité ma-
croscopiqués par une loi de Krieger-Doughety modifiée pour une suspensitydisperse :

G(p,\§)

o I—o —1,43

Om(A, &)
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ou A\ désigne le rapport de tailles des particules ¢ proportion de particules fines dans le
mélange granulaire. En combinant avec le résultat obtens ldacadre de I'approche d’homo-
géneéisation non linéaire [19], la contrainte setlilde la suspension peut étre calculée par la

relation :
TC<807 )\7 f)

) = VI =) (1 —¢/pp) 15 (2.9)

avecr,(0) le seuil du fluide suspendant.

Dans les relations (2.8) et (2.9),,(), £) désigne la fraction d’empilement maximale aléatoire
(random close packing) du mélange granulaire suspendueéngle. La valeur de,,, est évi-
demment une fonction de la composition du mélange graruiicrite par les deux parametres
A et¢ et qui peut étre déterminée en utilisant des modeles du &ypeldi proposé par de Larrard
[25]. A cbté de ces travaux consacrés aux suspensions deupestdans les fluides a seuil, il est
frappant de constater que la situation ou des bulles sopeadses dans un fluide a seuil n'a
pas éteé étudiée a notre connaissance. L'incorporation ltestalans les fluides a seuil permet de
formuler des matériaux « aérés » comme les mortiers de fagrds ou les mousses de platre
dans I'industrie du génie civil. L'ajout d’air & un matériantraine une modification de plusieurs
de ses propriétés macroscopiques. Les matériaux aérégtpmmtmon seulement d’améliorer
les propriétés d’isolation thermique et acoustique massiadialléger le matériau. lls participent
au développement durable et a diminuer la consommatiogiénee. La principale différence
entre les suspensions de bulles et les suspensions daufetst liee au caractéere déformable
des bulles. La mise en écoulement du fluide porteur a donateedc provoquer la déformation
des bulles. Cette tendance a la déformation des bulles pgiartsée par la tension de surface
régnant a I'interface entre I'air contenue dans la bulle eh&tériau suspendant qui a tendance a
«ramener » la bulle dans une configuration sphérique. Let@aeaplus ou moins déformable de
la bulle par rapport a son milieu environnement est en gégéeatifié par un nombre capillaire
fonction de la valeur de la tension de surface, de la tailladelle et des propriétés mécaniques
du matériau suspendant (viscosité, module d’élasticitaudtes...). Comme une bulle peut étre
dispersée dans des milieux tres divers (liquide, solidajdla seuil,...) il n’existe évidemment
pas de définition universelle du nombre capillaire.

La plupart des études disponibles dans la littérature sguEs sont consacrées aux situations
pour lesquelles une ou plusieurs bulles sont suspendussuddiuide newtonien. Taylor [62] a
notamment proposé une généralisation de la formule d'&@mgtour des suspensions de bulles
tres diluées. Dans cette situation, le nombre capillai@ntjfie le rapport entre la contrainte
visqueuse appliquée a la goutte et sa déformabilité prapmatdiee par la pression capillaire :

Ca="1T (2.10)
ola

avecy taux de cisaillement macroscopiquetension de surface air/fluide erayon de la bulle.
Quand ce nombre est tres faible, la bulle est indéformaliéevéscosité de la suspension diluée
vaut :

Hénto = n(l+¢) (2.11)
ou i désigne la viscosité du fluide suspendant/®t* la viscosité de la suspension. Quand le
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nombre capillaire est tres grand, la bulle est compléteméiarmable et la viscosité macrosco-
pigue est une fonction décroissante de la fraction volumgubulles et s’écrit :

oo = (1 — 290) (2.12)
Partant de cette étude « pioniére », on retiendra surtoutdeaux expérimentaux de Rust et
Manga [55], [54] qui se sont attachés a valider les travaarrilques de Frankel et Acrivos [33]
consacrés a la prédiction du comportement d’une suspedibidge d’inclusions visqueuses dans
une matrice également visqueuse. Une présentation plaglégdes résultats obtenus par Rust
et Manga sera donnée dans le paragraphe (2.6).

2.2 Suspension de bulles dans un matériau homogene

On s’intéresse aux propriétés rhéologiques d’'une suspeds bulles dans un matériau homo-
gene. On se restreint ici aux situations pour lesquellesuiss occupent des domaines disjoints
suffisament éloignés les uns des autres pour gu’elles miisdepter une forme sphérique quand
les efforts intérieurs sont nuls dans le fluide suspenda&stnhatériaux du type mousse sont donc
exclus du domaine de cette étude.

De nombreux travaux ont déja été consacrés a la modélisddi@momportement de ce type de
matériaux, que ce soit dans le cadre de la mécanique desxnda@eux [23], la microméca-
nique des milieux poreux [27], la rhéologie des suspengiertsulles [29], [55]. Alors que dans
les études consacrées aux milieux poreux le couplage gaquedéntre la déformation des pores
et la déformation de la matrice est négligé (hypothése depegterturbations [56]), la majorité
des travaux consacrés aux suspensions de bulles dans wnpiteitd en compte ce couplage. Il
convient de souligner qu’a I'exception des travaux expéritaux meneés par Lucie Ducloué du-
rant sa thése [29], [30], les autres études n’ont considérdss situations ou le comportement de
la matrice était linéaire (élastique, visqueux ou viscstid@e). Les émulsions peu concentrées
ou suspension de gouttes dans un fluide constituent une dasmatériaux dont les propriétés
rhéologiques et morphologiques sont tres proches de adkesuspensions de bulles. De nom-
breux travaux ont été également consacrés a ces systemgs(20

Comme pour les suspensions de bulles, ces travaux ne crargidgie des comportement li-
néaires de la matrice.

L'objectif de ce travail est d’étudier le comportement depmensions de bulles dans des fluides
non newtoniens du type fluide a seuil par une approche pamgehaent d’échelles d’espace.
Cette étude prolonge donc I'étude par homogénéisation thpodement des suspensions de
particules non colloidales et non browniennes [19] et [ déalisée au laboratoire.

Dans la suite de ce chapitre nous commencerons par présapteéement les résultats expé-
rimentaux obtenus par Lucie Ducloué durant sa these [29.r€sultats expérimentaux nous
serviront a valider les approches théoriques développaesld suite de ce travaux. Nous nous
intéressons alors a la prédiction des caractéristiquedatigues d’'une suspension de bulles
dans un fluide a seuil. Aprés avoir constaté que les apprqudreshangement d’échelle d’es-
pace mise en ceuvre classiquement pour traiter du comportel®e milieux poreux non saturés
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[27], [17], [18] sont incapables de rendre compte du coupkagire déformation de la matrice
et effets capillaires mis en évidence expérimentalemenis mettons en ceuvre une methode de
changement d’échelle pour étudier le comportement d’uspesnsion de bulles dans un matériau
elastique subissant de grandes transformations. La isa¢@n de ce modele général débouche
sur un modele linéaire couplant déformation de la matritidset déformation de la bulle. Dans
le (4), nous nous intéressons au calcul effectif des prifiglobales d’'une suspension de bulles
dans un milieu élastique isotrope. Enfin dans la derniergepaious mettons en ceuvre une me-
thode d’homogénéisation non linéaire pour traiter du cangmeent d’'une suspension de bulles
dans un fluide a seuil avant de conclure et de recenser lgso8kges ouvertes par ce travail.

2.3 Résultats expérimentaux

Nous présentons ici rapidement les résultats expérimempaiuserviront de référence pour va-
lider les prédictions des modeles élaborés dans ce tr@@ihpte tenu de la rareté des données
expérimentales concernant les suspensions de bulles dahgde a seuil disponibles dans la
littérature, nous nous appuyerons presque exclusivernefgsrésultats obtenus par Lucie Du-
cloué durant son travail de thése au laboratoire Navier. [29¢ie Ducloué a en effet travaillé
avec des systeme modeles correspondant parfaitement pathbges formulées pour construire
les modéles présentés dans la suite de ce document. Parsaile travail ayant été mené au
méme endroit et en méme temps que I'étude présentée daregles qui suivent, il a été parti-
culierement facile de récupérer ces données.

Les fluides a seuil utilisés par Lucie Ducloué sont des émgstoncentrées dont la formulation
permet d’ajuster les propriétés rhéologiques. Il s’aginalilsions directes (gouttes d’huile dans
une phase aqueuse stabilisées par différents tensioadtiiaB, SDS, Tween20 et Forafac).
A I'échelle macroscopique, ces émulsions se comportentre®ies fluides a seuil simples :
a trés faible vitesse de cisaillement, elles se comportemnoe un matériau élasto plastique
parfait incompressible tandis que pour les « fortes »valdes vitesses de cisaillement elles se
comportent comme des fluides de Herschel-Bulkley (voir laréd2.1) extraite de [29]).

A faible vitesse de cisaillement, le comportement de I'&iaui s’écrit donc :

tre =0 (2.13a)
o=—-pd+T (2.13b)
T =2Ge (2.13¢)

si 1., < 7. avecr, la contrainte seuilg le tenseur des déformations linéariséle tenseur des
contraintes de Cauchy, la pression régnant dans le matéridue tenseur identité du second
ordre,G le module de cisaillement élastiquergf la contrainte équivalente définie par :

1 1
Teqg = A/ ST T = \/ 5T T (2.14)

La convention d’Einstein (sommation sur les indices régétét employée dans la formule (2.14)
et sera utilisée dés que nécessaire dans la suite du docuhuwamvient de noter que la loi de
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comportement décrite par les équations (2.13a) a (2.1@s} nalable que dans le régime des
petites déformations (is; < 1) [56].
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FIGURE 2.1 — Comportement sous le seuil de contrainte (a gaucha) dessus du seuil de
contrainte (a droite) d’'une émulsion modele (figure exarei [29]).

Le comportement en écoulement de I'émulsion est décritgsa@duations suivantes :

trd=0 (2.15)
d=0 S Tog < T (2.16a)
T = 2(i + nﬁgq_l)d Si Teq > Te (2.16b)

7@q

avecd le tenseur des taux de déformation eulérigia consistance; 'indice plastique ety le
taux de déformation équivalent défini par :

Yog = V2d - d = \/2d;;d;; (2.17)

Il convient de noter que les équations (2.15) et (2.16) sat@bles quelque soit la valeur du
taux de déformation équivalent (dans la limite de pertieethe modele bien sur). Les équations
(2.13c) et (2.15) sont bien compatibles puisque sous I'thgse des transformations infinitési-
males, on a:

e=d (2.18)

L'introduction de bulles de taille contrélée au sein du feud seuil se fait en mélangeant une
mousse aqueuse monodisperse produite séparément a i@muisdele. Diverses précautions
sont prises lors de la fabrication de cette mousse (uiisate la méme solution aqueuse pour
la mousse et I'émulsion par exemple) pour obtenir un fluidelwdl simple aux propriétés bien
controlées. Le lecteur intéressé par le détail des proeédamployées est renvoyé a la these de
Lucie Ducloué [29] pour une description détaillée.
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Au final, Lucie Ducloué a formulé plusieurs suspensions deeduans des fluides a seuil de
module élastique comprise entre 1630 Pa et 799 40 Pa, de contrainte seuil comprises entre
7,2+ 0,5 Paet 40t 0,2 Pa et pour des tensions de surfas®lution agueuse-air comprise entre
15,54+ 0,1mNm~! et 36mNm~!. Le rayon des bulles est compris entre-%6 ym et 1000+
100 um tandis que la fraction volumique en bulles maximale atite@st égale a 63 % (voir le
tableau (2.1) de [29]).

Le comportement rhéologique des suspensions a été étuthdaleegime des faibles déforma-
tions et dans le régime d’écoulement. Seuls les résultatsecnant le régime des suspensions
pour lequel les bulles occupent des domaines sphériquepas sont présentes ici.

Intéressons nous d’abord aux mesures du module élastiqumsoapique des suspensions.
Comme il est classique pour les suspensions de bulles [3&],0u les suspensions de gouttes
[29], [30], on observe que le module adimensionné (c’edir@le module élastique de la sus-
pension divisé par le module du fluide porteur) dépend saneglinent de la fraction volumique
en bulles, notée et d’'un nombre capillaire adimensionée.,,; défini par :

&
ola

Les valeurs des modules d’élasticité adimensionnés meporé diverses formulations corres-
pondantes a diverses valeurs du nombre capillaire élastignt représentées sur la figure (2.2).
Comme on le constate sur la figure (2.2), le module de cigadli¢ adimensionné est une fonc-

(2.19)
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FIGURE 2.2 — Module élastique adimensionné en fonction de la fsactiolumique en bulles
pour différentes valeurs du nombre capillaire élastique.

tion décroissante de la fraction volumique en bulles dotatue& de décroissance est d’autant plus
grand que le nombre capillaire est grand.

On peut évidemment tracer le méme type de diagramme pounteagtte seuil adimensionnée
en fonction de la fraction volumique pour I'ensemble desesyes étudiés (figure (2.3)).

Les travaux d’Eric Dufresne et de son équipe [58], [59] cbmsiht une seconde référence ex-
périmentale intéressante. lls ont observé les déformmtinnroscopiques de gouttes de fluides
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physico-chimie rhéologie capilarité
Emulsion| phasedisp.-| phasecont. | diametre G(Pa) 1.(Pa) | o (mN/m) a (pum) o/(2a) (Pa) ©
frac. vol. gouttes
50+ 10 360+82 | 0-48%
1 dodécane- | SDS2,7% m| 4+2um |285+20| 10+0,4 36+1 143+ 17 120+ 18 | 0-45%
73 % dans l'eau
800+ 40 23+1,7 | 0-49%
2a silicone (V20) -| Forafac4% m 10+ 4pum | 230+20| 12+0,3 | 15,5+ 0,1 41+5 189+ 54 | 0-36 %
75 % dans l'eau
2b silicone (V20)- | Forafac4 % m 10+ 4y m | 163+ 10| 7,2+ 0,5 | 155+ 0,1| 129+ 10 60+ 11 0-41 %
73 % dans l'eau
3 slicone (V350)| TTAB 3% 2+1um | 65050 40+2 35+1 |1000+100| 18+2,2 |0-47%
-79 % m dans
eau/glycérol
50/50 m/m
4a slicone (V350)] TTAB3% |2,5+1um|650+50|20,5+05| 35+1 50+ 10 350+80 | 0-44%
-70 % m dans
eau/glycérol
36/64 m/m
4b slicone (V350)] TTAB3% |25+1um|799+40|20,5+05| 35+1 150+ 10 117+11 | 0-63%
-70 % m dans
eau/glycérol
36/64 m/m
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FIGURE 2.3 — Contrainte seuil adimensionnée en fonction de laitractolumique en bulles
pour différentes tailles de bulles et différentes vale@rtadension de surface.

incompressibles constitués d’un liquide ionique suspsm#duns un solide élastique « mou » (un
gel de silicone). Le comportement macroscopique du matériagalement été étudié. E. Du-
fresne a également proposé dans [59] une théorie permdtgmeévoir les déformations de la
goutte en fonction de la déformation appliquée a la matricsi gue le module de Young ma-
croscopique du matériau en fonction du module Young de laiceatde la taille des gouttes,
de la valeur de la tension de surface régnant a I'interfacgtganatrice et de la fraction volu-
mique occupée par les gouttes. Il est a noter que les deuxitcamss de matériau étudié étant
incompressible, le matériau est lui méme incompressibkcaélle macroscopique.

Un point intérssant de cette étude par rapport aux travalude Ducloué [29] est qu'il a été
montré expériementalement que de trés petites gouttesa@miprovoquer une augmentation
des caractéristiques élastiques globales du matériaufigoie (2.5)). Par contre I'étude expéri-
mentale de E. Dufresne et al. [58], [59] est restreinte aibtda valeurs de la concentration en
inclusion (inférieure a 20%) et au comportement linéaire.

Les principaux résultats de ce travail sont représentémdigure (2.4) (déformation microsco-
pique d’'une goutte en fonction de la déformation macrospopappliquée et de sa taille) et sur
la figure (2.5) (module de Young macroscopique en fonctiofadeaction volumique occupée
par les inclusions).

Sur la figure (2.5), les deux courbes en pointillés représgres prédictions du modéle dit
d’Eshelby. Pour un matériau constitué d’'une matrice éastincompressible dans lequel sont
suspendues des inclusions sphériques de liquide incosilplescette estimation s’écrit :

hom __ E

= 17573 (2.20)

avecy la fraction volumique en gouttes &t le module de Young de la matrice. Méme si cette
éguation permet bien de prédire les mesures théoriquesgadomaine des fractions volumiques
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FIGURE 2.4 — Rapport d’aspect de gouttes de liquide déformées damgelude silicone mou
en fonction de leur taille et des déformations appliquéefRapport d’aspect de 8 gouttes de
taille différente en fonction de la déformation appliquBg Evolution du rapport d’aspect en
fonction de la taille pour plusieurs valeurs de la déforpratFigures extraites de [58]. Pour tous
les systemes la tension de surface liquide-matrice 4036 Nm !,

éutdiée dans [58], il convient de noter qu’elle ne corresi@gaucun modele classique de la théo-
rie de I’'hnomogénéisation. Par contre elle permet bien deuer I'estimation diluée (situation
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FIGURE 2.5 — Module de Young du matériau composite en fonction dealeibn volumique en
liquide pour deux matrices différentes. a) matrice de medel Young égal @05k Pa. b) matrice
de module de Young égal3k Pa. Pour les deux figures, la courbe représente les prédialions
modele dit d’Eshelby. Figure tirée de [58].

étudiée par Eshelby dans [66]) dans le gag< 1 :
EMm = B(1 —5/3p) (2.21)

L'estimation (2.20) est obtenue a partir de la relation :
(o) W (o%)?

“=9E TYIm T apen

(2.22)

donnée dans [59] sans justification. Dans cette équatidésigne la densité d’énergie élastique
globale stockée dans le matéridlle rayon des inclusions (supposées monodispersds) et

32



'exces d’énergie due a la présence d’'une inclusion suspededns un solide élastique soumis
a une traction simple d’intensit€>. Il est a noter qu'une définition de I'énergie élastique en
fonction d’une déformation uniaxiale a I'infini aurait caritia une prédiction d&”°™ dépendant
linéairement de» alors que la formule (2.22) conduit a une dépendandg’dé et donc dex o™
eny~!. La prédiction des caractéristiques macroscopiques dérraatne devant pas dépendre
du mode de chargement, ce point souligne que I'approcheuisantt a la relation (2.22) ne
semble pas correcte. La prédiction du comportement mampagee d’une suspension de bulles
dans une matrice élastique est traitée dans le chapitre (4).

2.4 Probleme d’inclusion équivalente de Palierne

Les propriétés rhéologiques globales dans le régime ha@aiodule complexe) d’une émulsion
constituée de deux fluides viscoélastiques linéaires ipcessibles ont été calculées par Palierne
[50] dans le cadre d’'une méthode de changement d’échelfes Batravail la tension de surface
régnant a l'interface dépend de la déformation de l'intefales interfaces se comportent donc
comme des interfaces membranaires élastiques avec umnaterisale non nulle.

Comme il est classique pour les méthodes de changementeti&cle calcul des propriétés
rhéologiques globales de I'émulsion repose sur la résmiudiun probléme pour une unique
inclusion suspendue dans une matrice.

2.4.0.1 Probleme pour une inclusion unique

Palierne a donc considéré le probléme d’'une matrice quieurine unique inclusion de rayon
a, centrée a l'origine et soumise a un chargement du type miéfown uniforme a l'infini. La
fraction volumique en inclusions egt La déformatiore au pointr au tempg s’écrit :

e(z,t) = %(gradé + fgrade) (2.23)

ole(z,t) désigne le champ de déformation associé au champ de déglagm ¢). La defor-
matione tend vers une valeur uniforne () = £"(0)exp(iwt) loin de l'inclusion.
La relation contrainte-déformation est définie par :

o(z) = —p(z)é + 7(z) (2.24a)
T(z) = G*(w)e(x) (2.24b)
ou le module complexé&™* relie la contrainte déviatorique et la déformatiorz. La valeur de ce
module est7?, dans la matrice et} dans l'inclusionG*, constant et réel, correspond au solide
élastique etG* = iwn décrit un fluide newtonien de viscosijé

Comme il est classique en homogénéisation on se place dsihisaton ou les forces volumiques
(gravité et inertie) sont négligeables. L'équation dyrngumeis’écrit donc :

diveo(z,t) =0 (2.25)
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Le comportement de I'interface séparant l'inclusion de &nme s’écrit :
1 1
n:U(SR—i‘éﬁ/tré"R(sR—'—B”(é"R—5”53(53) (226)

ou n deésigne le tenseur de membrane dans l'interface occupanirfacer = R, dy le ten-
seur unité du second ordre du plan tangent a l'interfagele tenseur des déformations de la
membrane interfacialej’ le module de dilatation surfacique gt le module de cisaillement
surfacique.

Palierne a donné dans son papier [50] la solution complefahleme décrit par les équations
(2.23) a (2.26).

2.4.0.2 Emulsion monodisperse diluée

Dans le cas d’'une émulsion obtenue en suspendant des or@usphériques de méme taille et
méme composition dans une matrice homogene, il est légden@gliger les interactions avec
les particules voisines dans le cas dilué. Palierne [50]miré@ue dans cette situation le module
complexeG*(w) de I'émulsion s’écrit sous la forme :

6°(w) = Go()(1+ 3o ) 2.27)
avec
F =2(G; — G})(19G; + 16G?) + %0(5(;;* +2G)) + 4850 + 275/(236;3* — 16G?)
+4§”Q3G;+8G;) (2.283)
D:@G%%Gmu%ﬁ+m@y+#?(ﬁ+Gm+4ﬁ%+3%T;+g)
+ 276,(230; +32G7) (2.28D)

avecy la fraction volumique occupée par les inclusions.
Pour les valeurs plus importantes de la fraction volumiguepeut mettre en ceuvre un schéma
de Mori-Tanaka. On obtient alors :
3 F(w)
14+ Zp—"72
2D
F(w)

QDD(w

G*(w) =G (w) (2.29)

m

2.4.0.3 Inclusions de tailles différentes

On peut trés facilement généraliser ces résultats pourdpresn compte une distribution de
tailles des inclusions. Dans cette situation I'’estimatidnée s’écrit :
F(a;,w)

G'(@) = Grl)(1+3 L o) (230)
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alors que dans le cas semi-concentré I'estimation de Mamafika s’écrit maintenant :

3 F(a;,w)
142 e
* 2 < 7 D(a;,w)

F(a;,w
L= Z%Dgai,w;

2

(2.31)

Il est possible de la méme fagon d’obtenir des estimations po milieu constitué de gouttes
sphériques de taille et de composition difféerentes sugpndans une matrice homogene en
considérant dans les équations (2.28), (2.30) et (2.31)eguealeurs d&-;, v, 5’ et 3”7 ne sont
pas les mémes pour les différentes classes d’inclusionte §ieuation n’étant pas abordée dans
ce travail, nous renvoyons le lecteur intéressé a I'artiel®alierne [50] pour plus de détails.

2.4.0.4 Inclusions aux caractéristiques hétérogenes

Les caractéristiques de l'interface ne sont pas facilegido@s ni par la théorie ni par I'expé-
rience. La majorité des tentatives pour comparer les dandés modules dynamiques avec le
modele de Palierne ont été réalisées avec I'hypothese geedeon interfaciale est constante
(6" = 7 = 0). Dans ce cas, I'expression théorique@ene contient que des parametres qui
peuvent en principe étre déterminés par des mesures irdimtes : module complexe de la
matriceG;, (w) et de la phase dispersé&(w) (dans le cas d’'un mélange binaire), tension in-
terfaciales et la composition du mélange( a;) [57]. Le module complexe d’'une émulsion
semi-concentrée s’écrit dans cette situation :

3
1 + 5 Z (pZHZ(CLZ, UJ)

G (w) = G (w)( ) (2.32)

3
1-— 5 Z (,DzHZ(CL“ w)

ou

8(2(20 (w) + 5G1(w)) + 2(G: () — G () (1662 (w) + 19G3 (w))
Hilon @) = 30(2 (G, () + GH@)) 1 2(CE () + 30 @) (1605 @w) + 190G (@) &)

i

Dans le cas ou des particules sphériques rigides sont dégpdans une matrice viscoélastique
(Gf(w) = 00), Hi(a;,w) =1,0na:

3

1+ 5(,0
—=) (2.34)
L=

Dans le cas ou la matrice est un fluide newtoniéf), (w) = iwn,,), '’équation (2.34) devient
dans la situation diluéex(< 1) :

om 5
= (L ) (2.35)

C’est I'estimation d’Einstein [31] pour la viscosité d’'uaespension diluée.

35



2.5 Meéthode sécante modifiée

Onintroduit dans ce paragraphe la méthode d’homogéngisadin linéaire permettant d’estimer
le comportement macroscopique d’une structure dont lestitoants ont un comportement non
linéaire.

La méthode d’homogénéisation non linéaire consiste a ramerprobléeme non linéaire & un
probleme linéaire pour lequel on peut employer un schémanadgénéisation « classique ». Il
s’agit d’introduire un niveau de chargement moyen par phaspermet d’évaluer les propriétés
élastiques de la phase en question.

La méthode sécante consiste a écrire une relation nondngaiis une forme linéaire :
o(z) = C*(z,e(z)) : e(z) (2.36)

avecC*“(x,e(z)) le tenseur des modules sécants. Chaque phase est assoniéendaur de
module sécant uniform€:“(e;) ol ; est indéterminé a cette étape. Le champ de déplacement
§ est solution du probleme non linéaire suivant :

§—FE-x (2.37a)
dive =0 (2.37b)
o(z) = C*z,e(z)) : e(z) (2.37¢)
e(z) = %(gradg(g) | ‘gradé (2)) (2.37d)

La résolution du probléme (2.37) étant impossible, on recgle champ(z) par sa « valeur
moyenne » dans chaque phase. On a donc:

e(z) ~ g (Vz e (2.38)

Le choix de déformation de référenegest limité a la valeur moyenne par phdse; (approche
sécante classique) et au moment d’ordre deux du champ derdéion |/ (e?); (approche sé-
cante modifiée). Le comportement macroscopique du matéoalinéaire est estimé en assimi-
lant les moyennes de la contrainte et de la déformation p@sgtans le matériau non linéaire a
celles du milieu linéaire de référence :

T=) wilo)i =3 @G (e)i = Cli, C)  E (2.39)

ou C désigne le tenseur d'élasticité des modules sécants défimisaque point de chaque phase
1. Il est évalué selon la morphologie considérée grace a leswrdodéles d’homogénéisation
linéaire choisi.

Suquet [60] a montré que la meilleure estimation des caiatitiies non linéaires était obtenue
avec le choxCi = C:“*(/(e)?). Dans cette situation, le champ de module sécant est homogen
par phase, ce qui simplifie la résolution du probleme.
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2.6 Etude du cisaillement d’'une bulle dans un fluide

Une partie de cette thése vise a etudier expérimentaleraansaillement simple d’une bulle
dans un fluide a seuil. Pour cela, il nous faut tout d’abordtim@etu point un dispositif de ci-
saillement qui permet de réaliser cette expérience etich®iuide dans lequel sera suspendue
la bulle. Avant de présenter en détail les travaux que noolssameneés, nous rappelons dans les
paragraphes qui suivent quelques résultats de la litté&ancernant quelques études expéri-
mentales et théoriques de bulles cisaillées dans un fluidton&n.

2.6.0.5 Etude de Taylor [62]

La déformation et la rupture d’une goutte suspendue dansiigie frisqueux newtonien soumis
a un écoulement de cisaillement simple ont été étudiéesimgritalement et théoriquement par
G. |. Taylor [62].

Pour cela, parmi une variété infinie de champs de vitessahpessdeux types d’écoulement
qui peuvent étre facilement reproduits en pratique ont lébéscs. Le premier dont les lignes de
courant sont des hyperboles est décrit par les équations :

u = Cux (2.40)
= —Cy (2.41)

Le deuxiéme dont les lignes de courant sont des lignes dregiedécrit par :

u = ay (2.42)
0 (2.43)

L'écoulement décrit par les équations (2.40) et (2.41) estaoulement d’extension biaxial (voir
figure (2.6)) tandis que I'écoulement décrit par les équati@.42) et (2.43) est un écoulement
de cisaillement simple. Les valeurs @eet o peuvent étre calculées dans des expériences. Pour
reproduire approximativement les champs de vitesse dqmait (2.40), (2.41), (2.42) et (2.43),
deux dispositifs expérimentaux ont été mis au point : le@Bgf du type « quatre rouleaux » et
celui du type « bandes paralléles » . La figure (2.6) représkentlispositif du type « bandes
paralléles »et les lignes de courant générées par le disdadiype « quatre rouleaux » . Dans
toutes les expériences, I'appareil est rempli avec un fluidgueux newtonien (une solution
sucrée concentréee, puis diluée avec une petite quantaé)ddont la viscosit@ varie entre 5 et

15 Pa.s. Une goutte de rayom, de viscositg:.’ est insérée dans ce fluide a I'aide d’une seringue
avant déclencher le moteur du dispositif. Différent ligggdhon-miscibles avec I'eau ont été
utilisés (C'Cl, et paraffine, huile de graissage, mélange de brai de gougdrpour produire la
goutte afin d’explorer une large gamme du rapport des vigesi = x//u. La valeur de la
viscositéy' varie donc entre 0,0034 et 2@@:.s. Sous l'influence de la tension de surface, la
goutte est sphérique au repos. L'expérimentateur prenghlo® pour mesurer le rayon initial
de la goutte. Le dispositif est mis en marche a faible vit@ssgu'a ce que la goutte atteigne
une configuration stable et stationnaire. Une photo esé mgsmoment-la. Puis la vitesse du
dispositif est augmentée et d’autres photos sont prisesoférations sont poursuivies jusqu’a
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ce que I'’écoulement provoque la rupture de la goutte.

AZ‘FN.me HOLE

l
FiLm, |

FIGURE 2.6 — A gauche : lignes de courant générees par appareil eeqoateaux créant un

écoulement purement élongationnel, d’apres Trethewagait[b4]. A droite : dispositif du type

« bandes paralléles » de cisaillement simple d’une bulls dariluide newtonien. D’aprés Taylor
[62].

Pour une goutte soumise a un cisaillement simple avec lesitip< bandes paralléles », I'écou-

lement du fluide provoque une déformation et une orientat®ita goutte par rapport a la di-

rection du cisaillement simple caractérisée par I'arfgl@oir figure 2.7). Dans la limite des

petites déformations, la goutte déformée est généraletnastdérée comme un ellipsoide dont

la demi grande longueur est notBeet la demi petite longeur est noté&e(voir figure 2.7). Afin

de caractériser I'anisotropie de la goutte déformée, Tagtooduit un paramétre adimensionné

D = (L — B)/(L + B). Taylor a montré que la déformation et la condition de ruptitune

goutte soumise a un type d’écoulement donné dépendent :

— du rapport des viscosités des deux fluides 1/ /u

— du rapport entre la contrainte visqueusedu fluide cisaillé autour de la goutte et la contrainte
capillaires /a a l'interface de la goutte ot désigne le taux de cisaillement imposé par le
dispositif etc désigne la tension de surface entre deux liquides. Ce rappaprime par :

Ca =111 (2.44)
o

D’apreés les résultats expérimentaux, la rupture d’'unetgaaumise a un cisaillement simple dé-
pend principalement du rapport des viscosités.\Voici quesagbservations des tailles en fonction
du paramétre :
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FIGURE 2.7 — Parametres geomeétriques caractérisant la formerigtritation d’une goutte sou-
mise a un écoulement de type cisaillement simple

— Pour) = 0,0003, la goutte s’allonge presque indéfiniment mais ne se casse@me quand
la vitesse maximale est atteinte.

— Pour) = 0,5 la goutte casse podra = 1,4.

— Pour) = 1 la goutte casse poura = 0, 5.

— Pour)\ = 20 la goutte casse poura = 0,3 dans les expériences avec le dispositif « quatre
rouleaux » mais elle ne casse pas dans les expériences ad@pdsitif « bandes paral-
leles » méme quand la vitesse maximale est atteinte.
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FIGURE 2.8 — Exemple de variation de en fonction de&”'a dans un écoulement de cisaillement
simple pour\ = 20. D’apres Taylor [62]

En résumé lorsqué’a est faible ou\ supérieur a quelques unités, la goutte atteint une forme
ellipsoidale d’équilibre alors qu’elle se déforme progresment jusqu’a se fragmenter en
plusieurs gouttelettes quartd: est élevé poun inférieur a quelques unités. La figure (2.8)
présente la variation de en fonction deC'a dans un écoulement de cisaillement simple dans le
cas ou\ = 20.

Les études analytiques de Taylor [62] [61] ont montré que :

19\ + 16 o
D=C ———— et 0=45 0 A~1 et C 1 2.45a
ax16/\+16 pour a < ( )

D:% et 0=0 pour A>1 et Ca~1 (2.45b)
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D’aprés les études de Taylor, si le paramétre adimensidnrdépasse une valeur critique
Caq; = 0,5, la goutte sera cassée en plusieurs gouttelettes.

L'auteur a trouvé un bon accord entre les expériences etlesls théoriques dans le cas des
faibles vitesses d’écoulemend (< 0,2, A ~ 1, Ca < 1). A forte vitesse, I'effet produit par
I'écoulement varie d’'une maniere importante axec

Les travaux de Taylor [61], [62] sont considérés comme leharches pionniéres pour les
études de déeformations de gouttes isolées suspendues mdiligde newtonien. Ces travaux
ont ensuite été généralisés et approfondis par plusietiesidudont R. G. Cox en 1969 [24],
Rallison [52], Rallison et Acrivos [53] ou Rust et Manga [54]

2.6.0.6 Etude numérique de Cox [24]

La déformation d’une goutte dans un écoulement de fluiderdigre du temps a été étudiée par
R. G. Cox en 1969 [24]. Dans son article, la déformation deolattg est supposée petite. Les
champs de vitesse solutions sont cherchés sous forme dmopigement en série fonction du
parameétre. Les solutions obtenues sont donc valables pour touteslears de\ et deCa tant
gue I'hypothése de petites déformations de la goutte esiéeerGrace a cette méthode, le pro-
bléeme de la détermination de la forme d’une goutte dans unéwent dépendant du temps n’est
pas plus difficile que celui d’'une goutte soumise a un cisaiéint stable et stationnaire. D’aprées
Cox, on voit qu’aprés un certain temps, la goutte prend urmadcastable avec une déformation
donnée par :

D 5(19)\ + 16) (2.46a)
4N+ 1)1/(190)2 + (20Ca—1)?
T 1 1 19\
‘9 = Z -+ 5 tan (200a_1) (246b)

Pour un écoulement de cisaillement stable, dans le cas-e0(1) etC'a — 0 nous avons :

19\ + 16

D~ AT 2.47
6O 1) ° (2.472)

0 ~ % (2.47b)

et dans le cas olla—! = 0(1) et A — oo nous avons :

D ~ Z,\—l (2.48a)
0 ~ %w (2.48b)

Les expressions (2.47a) et (2.47b) s’accordent bien avéarii@e de la goutte soumise a un
écoulement de cisaillement observée par Taylor [62] dacsd®u I'effet de la tension de surface
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est dominante sur I'effet visqueux. Pour la situation iseeou I'effet de la tension de surface
est néglige, (2.48a) et (2.48b) s’accordent bien avec Rdteds de Taylor. Au contraire, pour
des nombreg'a! > 0,2, 'équation (2.46a) prévoit des déformations plus failjes celles
prévues par les calculs analytiques de Taylor.

2.6.0.7 Etude de Rallison [52]

En 1984, J. M. Rallison [52] a continué les études sur le grokl de la déformation d’'une
petite goutte visqueuse/bulle suspendue dans un fluideisaunm cisaillement. Ses travaux
théoriques et expérimentaux ont pour but d’expliquer l@adéétion d’une goutte dans un fluide
produit par un écoulement ainsi que de trouver la vitess&deulement provoquant la rupture
de la goutte. Il a également cherché le nombre et |a taillgdattes formées apres rupture dans
un fluide cisaillé.

Les réponses a ces questions peuvent étre utilisées afinndeléo des émulsions (situation ou
une phase de fluide est dispersée dans une autre phase)ligoidiecaractériser sa rhéologie et
etablir des dispositifs efficaces afin de mélanger diff@ephases de fluides. Dans ses études,
Rallison a supposé tout d’abord que la goutte/bulle estssuffiment petite, que le nombre de
Reynold du fluide suspendant est petit et que la force digest négligeable. La deuxieme sim-
plification est que le centre de la goutte est toujours fixé poe le seul terme de I'écoulement
(qui est responsable de la déformation de la goutte) soitsaillement linéaire. En résumé, des
petites gouttes suspendues dans un fluide soumis a unamseaiit sont seulement déformées et
rompues par le gradient de vitesse local lors de I'expéeebes grandeurs qui géerent la défor-
mation et la rupture de la goutte/bulle sont :

1. ), le rapport entre la viscosité de la goutteet celle du fluide suspendapmt

2. Ca, le nombre capillaire qui représente le rapport entre laefate I'écoulement et la
tension superficielle, Ca = ﬂ,
ola
3. gradu, d et w qui désigne respectivement le gradient de vitesse applimjuede la
goutte/bulle, le taux de déformation et le taux de rotatissoaiés a grad,

4. I'histoire de I'’écoulement du fluide,
5. la forme initiale de la goutte.

Trois types d’écoulements sont considérés : I'écoulemerigaillement simple, I'écoulement
plan hyperbolique et I'’écoulement orthogonal-rhéomédedon les calculs théoriques, I'auteur
a montré que quand le taux de cisaillement est falble < 1, la déformation d’'une goutte est
limitée par la tension superficielle. On peut alors utilisestimation linéaire a la déformation

stationnaire suivante :
19X\ + 16

= Toa g 160 2dma
oud,,... etd,.;, désigne respectivement la plus grande et la plus petitevptepre du tenseur
de taux de déformation. Ce résultat, qui prédit une tredefalépendance de la déformation
stable en fonction de la grandeurest en trés bon accord avec les expériences. Dans le cas ou la

— dpin) (2.49)
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viscosité de la goutte est élevée X > 1) et le taux de cisaillement n’est pas trop folt < 1,
une déformation modérée est observée. Le traitement anadyen grandes déformations d’'une
goutte se base sur la théorie des corps minces (slender bedsy} pour les écoulements de
Stokes dans lequel l'influence de la goutte est représeatéme une distribution de singularités
le long de ses axes plutdt que sur sa surface. Ces estimabohsalables asymptotiquement
dans le cass — 0 etCa — oo (Taylor [63], Buckmaster [13], Acrivos et Lo [1], Hinch [3p]

A partir de ces études, le mécanisme de I'explosion d’'undgtg@uspendue dans un fluide est
analysé de la fagcon suivante :

1. Quand le taux de cisaillement extérieur augmente, I'éoent du fluide autour de la
goutte devient plus rapide.

2. En conséquence, le gradient de pression a l'intérieua delitte augmente.

3. Pour conserver le volume de la goutte, la grande longuela doutte doit augmenter, et
donc la goutte s’étend vers les régions de I'écoulementrpjpigle.

4. Latension de surface joue un role comme force s’opposiantugpture de la goutte, mais
si la goutte est allongée, cette tension superficielle @autriser la rupture de la bulle. La
taille et le nombre des gouttes aprés rupture de la gouttalendépendent de I'histoire de
I'écoulement.

2.6.0.8 Etude de Rust et Manga [54]

La forme et I'orientation d’'une bulle immergée dans un flurdvtonien de faible viscosité
soumise a un cisaillement simple ont aussi été étudiéesysireRManga [54]. Une version plus
simple du dispositif de Taylor a été utilisée : le montagecesstitué d’une seule bande au lieu
de deux. L'objet a étudier est placé au centre. La figure (&8jit le dispositif expérimental.

Les observations de Rust et Manga ont permis de montrer dae& stable et I'orientation de
la bulle dépendent :
— du rapport\ entre la viscosité de la bulle et celle du fluide suspendant;;
— de la concentration et des caractéristiques des tensis-atdisés ;

"
ola’
Ces auteurs s’accordent pour dire que la déformation d’ute &st généralement quantifiée soit
parD = (L — B)(L + B) soit parL/a ou L et B sont respectivement la demi grande longeur
et la demi petite longeur de la bulle déformée (voir figure).2L¥ est pratique dans le cas des
petites déformations{a < 1) alors que la mesurg/a est plus pratique quanda > 1.
Comme il a déja été dit dans le cas d’'un cisaillement simfdegle # (entre le grand axe et
la direction de cisaillement) varie avét:. Pour des bulles faiblement déforméés: (< 1),
Iangle 6 est égal a 45° €t diminue quand’a augmente.
Rust et Manga ont rassemblé des données pour 15 bulles deaa&pomnpris entre 0,88 et 2,55
mm et des nombres capillairés: compris entre 0,02 et 7,1. La tension de surface est corstant
approximativement égale a 0,0808m. Les auteurs ont aussi examiné la géométrie de la bulle
déformée une fois qu’elle revient a la forme sphérique (duarcisaillement est arrété). Les

— du nombre capillair€'a =
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[ jﬂ[
e = i
b)
Q@ — ©)
10 cm

FIGURE 2.9 — Dispositif de cisaillement du type « Bandes ParallejeBapres Rust et Manga
[54].

résultats expérimentaux de Rust et Manga sont comparédesvealculs théoriques des autres
auteurs : Taylor [62], Rallison [51], Hinch et Acrivos [38}aneda et al [14].

Dans le cas ol'a < 1 et \ < 1, l'orientation de la bulle est prédit par Rallison [51] avac
formule suivante :

0= Z ~0,6Ca (2.50)

Dans le cas des grandes déformations, les bulles sont &dsreyec des extrémités pointues.
En utilisant la théorie des corps minces (slender-bodyrtheblinch et Acrivos ont proposé les
estimations dansle cas 6l > letA <« 1:

6 = tan~1(0, 359Ca’/*) (2.51)

Danslecag'a > 1, A < 1, Re < 1, ils ont montré que :

L

= ~3,45Ca"? (2.52)

a
Canedo et al. [14] ont mesuré expérimentalement la défawmdtune suspension de bulles dans
une huile de polybuténe dans un dispositif de Couette (aqpdydt un écoulement similaire a un
cisaillement simple). Les auteurs ont constaté que la fatesebulles cisaillées est ellipsoidale
et que les déformations en fonctionde (3 < C'a < 50) sont bien décrites par :

L
—= 3,1Ca** (2.53)

L'estimation théoriqu&’a ~ D est une bonne prédiction dans le ¢as < 0, 5. Les résultats de
Hinch et Acrivos pour la forme et I'orientation de la bullendde cas des grandes déformations
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— D -Ca
------- Va=3.45 Ca"

4 & i
Ca

FIGURE 2.10 — Paramétre de déformation adimensioiné; (L — B)/(L + B) en fonction du
nombre capillaire pour des bulles soumises a un écoulemetisaillement simple aver < 1

et Re < 1. La taille de chaque cercle est proportionnelle a celle drilie quand elle n’est pas
encore déformed)(88 < a < 2,55mm). La courbe en trait plein est I'estimation théorique en
petites déformations [62]. La courbe en pointillés est danpar la relation (2.52) de Hinch et
Acrivos [35]. D’apres Rust et Manga [54].

fournissent une bonne approximation dans le ca§'et 1,0 etCa = 0, 5.

Les figures (2.10) et (2.11) représentent les courbes desnpares géomeétriques des bulles
soumises a un écoulement de cisaillement simple dans Iésierpes de Rust et Manga et les
courbes décrivant les estimations théoriques pour cesshull

2.6.0.9 Récapitulatif

Le tableau (2.2) représente les formules de la déformatiole orientation de la goutte/bulle
soumise a un écoulement de cisaillement simple et le dondaéneploi de chaque formule.
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0 = tari'(0.359 Ca™)

FIGURE 2.11 — Orientation stable des bulles soumises a un écoutesnerisaillement simple
décrite par une relation entréa et §. Le trait plein et la courbe sont des relations théoriques
(2.51) de Hinch et Acrivos pouwt(Ca) a faibles et fortes déformations. D’apres Rust et Manga
[54].

Référence D 0 Ca A
Taylor (1932) S0 Ca | /4 Ca<1l|A~1
5/4\ 0 Ca~1 | A>1
0,5 La goutte casse A=1
14 La goutte casse A=0,5
Cox (1969) e Ca | w/4 Ca<1l|A~1
5/4\ /2 Ca~1 | A>1
Rallison (1984) 7/4—0,6Ca Cakl| Akl
Hinch et Acrivos (1980 tan1(0,359Ca**) | Ca> 1 | A< 1

TABLE 2.2 — Récapitulatif des déformation et orientation de ldebsbumise a un cisaillement
simple
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Chapitre 3

Cisaillement d’une bulle suspendue dans
un fluide a seuil

Afin de mieux comprendre le comportement d’une suspensiobutles dans un fluide non-
newtonien, il faut connaitre les propriétés de déformibdiune bulle. Pour cela, nous avons
étudié le comportement d’'une bulle isolée entourée d’'uneiceade fluide a seuil soumise a un
cisaillement simple.

Dans ce chapitre, apres quelques généralités sur les fluskasl, nous présenterons le choix et
la caractérisation des matériaux modeles (le fluide a sain) que la description du dispositif
expérimental utilisé. La derniere partie est consacrégéeelsentation et a I'analyse les résultats
expérimentaux obtenus.

3.1 Matériau modele

On appelle fluide a seuil un fluide possédant une structueenatde taille caractéristique méso-
scopique, c’est-a-dire intermédiaire entre I'échelleéualaire et la taille de I'échantillon. Cette
meésostructure lui confére des propriétés intermédiaias eelles du liquide simple et du solide
élastique. Le fluide a seuil que nous cherchons a formuléétai un matériau modéle, c’est-a-
dire ayant un comportement rhéologique simple, bien cariaét, modulable et le plus possible
représentatif des matériaux réels, utilisés par exempis laGénie Civil. Il devra également
étre transparent pour permettre la visualisation de largefhion de la bulle.

3.1.1 Geénéralité sur les fluides a seuil

Les fluides a seuil sont des matériaux qui ne s’écoulent quelsur applique une contrainte qui
est supérieure a la contrainte minimale appelée « congramtil », notée,. Des exemples de
fluide a seuil que I'on trouve dans la vie de tous les jours Bopéte dentifrice, la mayonnaise,
le gel pour les cheveux...

Dans le cas ou la contrainte appliquée au fluide est infériaurette contrainte seuil, il se com-
porte comme un solide viscoélastique. Si elle est supé&riaurseuil de contrainte, le maté-
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riau s’écoule et a un comportement de liquide plastiquewdsg. En plus de cette transition
liquide/solide liee a I'existence d’une contrainte sedithutres phénomenes peuvent compliquer
le comportement des fluides a seuil comme la thixotropie pgue cherchons a éviter dans cette
étude.

3.1.2 Quelques comportements particuliers

\oici quelques exemples de comportements particuliersfldates a seuil que I'on souhaite
eviter :

3.1.2.1 Les fluides thixotropes

Les fluides thixotropes sont des matériaux dont la viscasitdue au cours du temps quand
on leur applique une contrainte (ou une vitesse de cisalgptonstante. Leurs caractéristiques
rhéologiques dépendent donc du temps mais aussi de Iieistoimatériau et de la mise en place
de I'échantillon (précisaillement, temps de repos,...).

Au repos, le fluide thixotrope se structure. Lorsque la @nte appliquée au matériau est in-
férieure a sa contrainte seuil, son module élastique autgmean cours du temps. Quand la
contrainte appliquée est supérieure a sa contrainte desig¢coule et sa viscosité évolue. S'il

était dans un état initial trés fluide, sa viscosité augmeiatteint a un état stationnaire. S'il était
dans un état initial solide, sa viscosité diminue. Ce ne dont, du point de vue rhéologique,
pas des fluides a seuil modeles.

Les matériaux thixotropes sont largement utilisés dansllistrie comme par exemple le béton
[2, 5, 48], la pate de ciment, certaines peintures [22].

3.1.2.2 Emulsion floculée

Dans certaines conditions, les émulsions peuvent flocOkephénomeéne est di a I'agrégation
réversible des gouttelettes sous I'effet de forces aies:tOn peut distinguer deux mécanismes
de floculation :

— Si la phase continue contient des macromolécules, ellessiadsorber sur la surface des
gouttes et peuvent provoquer un pontage entre les gouthizsetes réunir en flocs.

— Si la concentration en tensioactif est importante danfés@ continue, de nombreuses mi-
celles vont étre présentes en solution. Ceci va réduirellenalibre accessible par les gouttes
de la phase dispersée et donc avoir tendance a les collerediets et ainsi former des flocs.

Des auteurs [7, 8] ont montré que le comportement rhéolegdjune émulsion floculée est

tres différent du comportement de la méme émulsion non #ecul faudra donc apporter une

attention toute particuliere a la formulation des émulsiafin qu’elles ne soient pas floculées,
pour qu’elles constituent un fluide a seuil modele, au cotgpaent rhéologique bien caractérisé.
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3.1.3 Formulation de fluide a seuil modéle

La facon le plus simple de suivre la déformation de I'integf&ntre une bulle et le matériau
est la visualisation directe ou sous microscope du systiifiaeit donc que le fluide a seuil soit

transparent, ce qui est une contrainte supplémentairdgtmulation du matériau. D’apres ce
gue nous avons vu precédement, il doit également étre natribype, et pour les émulsions, non
floculées. Le gel de Carbopol et I'émulsion transparenteflumulée semblent donc étre deux
bons candidats de fluide a seuil simple répondant a nosasiter

3.1.3.1 Solution de Carbopol

Le Carbopol est un polymeére polyacrylique, de formule géuér(CH, — CH — COOH),,

qui se présente sous forme d’'une poudre dont les particateasxaliamere variant de2a 20 pm.
Afin d’obtenir un gel de Carbopol, il suffit de dissoudre le gaaide Carbopol dans de I'eau,
puis de neutraliser la solution avec un volume approprig¢dftxyde de sodium (NaOH). La
solution de Carbopol forme un milieu de masse volumiquegreshe du celle de I'eau, estimée
a 0,985kg/ L et transparent, ce qui est un grand avantage expérimemallus, conservé dans
des conditions standards, le Carbopol est un fluide a sesilstiable dans le temps et tres peu
thixotrope [32].

3.1.3.2 Emulsion

Il existe deux grands types d’émulsions : directes ou iragerkes premiéres sont constituées
de gouttelettes d’huile dispersées dans une phase corquerise, tandis que les deuxiemes
consistent en une assemblée de gouttelettes d’eau digpatads une phase continue d’huile.
Les interfaces sont dans les deux cas stabilisées par désuted amphiphiles (tensioactifs,
polymeéres ou particules).

Une premiére étude réalisée au laboratoire [34] a montr@quemélanger une émulsion et des
bulles ou de la mousse, les deux fluides doivent avoir la mérasgcontinue, c’est a dire une
phase continue aqueuse. Nous avons donc utilisé des ématlirectes. De plus, il faut que la

bulle soit stable et immobile dans le matériau au repos.

Des auteurs ont défini un critere de stabilité pour une budlesdun fluide a seuil [28] : la
contrainte seuil du matériau doit étre supérieure aux fodeegravité. La formule qui exprime
ce critéere s’écrit :

Te 1

pga = V3 G4

oU a est le rayon de la bullg; est I'accélération due a la gravité, est la contrainte seuil et
est la densité du fluide. Du coup, il nous faudra adapter ¢ deunatériau a la taille de la bulle
étudiée pour qu’elle soit stable au repos.
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3.1.4 Méthode de préparation
3.1.4.1 Solution de Carbopol

Pour la préparation du gel de Carbopol, nous utilisons umxeair a mortier. Ce malaxeur nous
permet de préparer en une seule fois jusqu’a 4 litres de fl@dice a sa pale qui cisaille I'en-
semble du volume de matériau, ce malaxeur planétaire nousifain mélange homogeéne. La
vitesse de rotation choisie est de 90 tours par minute. Dargemier temps, un volume ap-
proprié d’eau est mélangé pendant quelgues minutes danaléxenr. Ensuite, une masse de
poudre de Carbopol correspondant & la concentration meesdiggirée est introduite lentement
et en pluie fine dans ce volume. Une fois la poudre incorpoads da totalité, I'agitation est
prolongée durant trois heures minimum pour que toute la goswit hydratée et qu'il y ait plus
de « grumeaux » (homogénéisation de la suspension). Apitesatape, la solution obtenue est
acide et n’est pas encore un fluide a seuil. Une fois 'homigétién faite, en ajoutant rapide-
ment un volume adéquat d’hydroxyde de sodium (NaOH) a 1n@l/ide d’'une seringue, nous
obtenons une solution de pH neutre. Suite a cet ajout, ldignlde Carbopol se « gélifie » . Les
chaines de polymeéres se réticulent. Le malaxage continuel@ané environ 24h afin d’obtenir
une solution homogéne.

Nous avons utilisé des solutions de Carbopol de concemtratiassique 0,15 % ce qui permet
d’avoir du carbopol dont la contrainte seuil est autour d®a5

3.1.4.2 Emulsion directe transparente

Pour préparer une émulsion transparente, il faut adapgéndéces optiques de la phase continue
et de la phase dispersée. L'indice optiqué’un mélange de deux constituants d’indice optique
différentsn, etn, est donné par la formule suivante [41] :

n = TNy + Tano (3.2)

ou z; est la fraction massique du constitugrd’indice optiquen;.

En utilisant comme phase continue un mélange 50/50 masdigae et de glycérol, et comme
phase dispersee de I'huile silicone, 'émulsion est trarsmte. En effetapije silicone= 144
neau = 1.33, nglycérol = 1-47, Nphase continue= Teaureau+ Tglycérofiglycérol = 1-4-
L'ajoute de tensioactif modifie un peu I'indice optique dulamge et permet d’obtenir une émul-
sion transparente.

L'émulsion doit se comporter comme un milieu continu. lltfaenc une séparation de taille
entre le diameétre des gouttes de I'émulsion et celui de labRbur cela, il faut que I'émulsion
se compose de petites gouttes (diametresa@&d pm) et soit relativement monodisperse. Nous
avons donc utilisé la technique « émulsification par ruptiergoutte » pour préparer I'émulsion
[42]. Cette méthode consiste a préparer un prémeélange sigros constitué de trés grosses
gouttes polydisperses, puis a le cisailler fortement danenirefer étroit afin de fractionner
uniformément ces gouttes pour obtenir des gouttes pluepeti monodisperses.

Dans notre systéme, la phase continue est un mélange 508sgued’eau et de glycérol et du
tensioactif TTAB (bromure de tétradécyl- triméthylammani)). La masse du TTAB est égale a
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3 % de celle de la phase aqueuse. Cette concentration eodetifsest suffisante pour stabiliser
les gouttes d’émulsion, et pas trop importante pour ne pi#adaler. La phase dispersée est une
huile silicone dont la viscosité est 0,3%.s. Le prémélange est préparé en ajoutant goutte-a-
goutte I'huile a la phase continue et en agitant légerengesblution a la spatule. Apres avoir
ajouté une quantité d’huile égale a la masse de phase centingeut verser plus rapidement de
I'huile dans la solution en remuant régulierement. Nougbhs ainsi un prémélange grossier
composeé de grosses gouttes d’huile, trés polydisperse.

w ¢ Rotating cylinder (rotor}
—

Sheared emulsion

Fixed cylinder (stator,

Premixed emulsion

——— Syringe pump

FIGURE 3.1 — Schéma de I'émulsificateur Couette, d’aprés la rébérfd8].

Ensuite, afin d’obtenir une émulsion monodisperse avec titlepgouttes, nous utilisons 'émul-
sificateur Couette représenté par la figure 3.1 [43]. Cetighima est congue pour préparer des
émulsions constituées de gouttes de taille définie. Le ipendu fonctionnement de la machine
est de fractionner les grosses gouttes grace a un fort taosaiiementy. Le prémélange est
poussé a travers le gap stator/rotor avec le rotor en ratgtiédce a une seringue motorisée. Il
est possible de varier le gap entre le stator et le rotor (@@ ou 200m) ainsi que la vi-
tesse de rotation. Dans notre cas, nous utilisons le gap.d0€t choisissons quatre vitesses de
rotation : 150 rpm, 300 rpm, 450 rpm et 600 rpm (les taux del@saent correspondants sont
respectivement550 s—1, 7100 s, 10650 s~! et 14200 s~!). Nous avons étudié I'influence de
deux parametres : la fraction volumique en huile et le tausisi@llement sur les propriétés des
emulsions obtenues. Des émulsions a diverses teneurslergdnire 80 % et 93 %) ont été fabri-
guées. Pour chaque composition, nous avons fait varietdase de rotation de I'émulsificateur
ce qui revient a modifier la valeur du cisaillement imposé gaxttes. Nous constatons que :

— une forte vitesse de rotation permet d’obtenir des émmsgatus monodisperses

— a composition donnée, l'indice de polydispersité est onetfon décroissante de la vitesse de
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Fraction | Vitesse Diamétre| Indice de Module | Module | Seuil |7

volumique| de cisaillement moyen | polydispersitg élastique| visqueux

% 0 a U G G” Te

% 571 4m Pa Pa Pa Pas™"

80 3550 53,97 0,61 49,7 9,44 345 |45
7100 8,83 0,44 131,71 | 12,64 10,60 | 7
10650 9,24 0,69 675,93 | 39,19 75,70 | 19
14200 6,79 0,32 892,94 | 70,62 105,23| 21

87 3550 18,77 0,74 209,71 | 12,52 25,44 | 12,5
7100 6,97 0,32 443,97 | 24,03 53,89 | 16,50
10650 521 0,23 667,37 | 39,29 83 19
14200 4,43 0,24 916,09 | 71,36 107 23

89 7100 6,64 0,57 584,59 | 26,55 75 19
10650 4,99 0,25 927,3 67,86 114 24
14200 3,9 0,22 1429,48 | 145,56 | 143 28

91 7100 51 0,22 833,17 | 56,09 108,05| 30
10650 3,81 0,22 1291 133,19 | 185,77| 36
14200 3,44 0,24 1782,17 | 253,99 | 243,9 | 35

93 3550 3,46 0,22 1639,79 | 238,55 | 275,26| 30
7100 4,29 0,21 1261,12 | 115,63 | 200,04| 26
10650 7,02 0,39 560,49 | 38,65 85,76 | 18
14200 3,12 0,20 1878,29 | 437,15 | 343,39| 25

TABLE 3.1 — Récapitulatif des différentes émulsions préparées.
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Systéme | Module | Module | Seuil| n n
élastique| visqueux
G G” T,
Pa Pa Pa Pas™
Carbopol 1| 143,66 | 28,72 21 551 | 0,42
Carbopol 2| 222,86 | 157,24 | 33 10,24| 0,39

TABLE 3.2 — Récapitulatif des solutions de Carbopol utilisées.

rotation
— une forte teneur en huile est également un élément qui pefoteenir une émulsion mono-
disperse.
— avitesse de rotation fixe, I'émulsion est d’autant pluygisperse que la fraction volumique
en huile est faible.
De plus, la vitesse de rotation a également une influencegaille des gouttes générées : plus
on cisaille intensément, plus la taille des gouttes estgéddiet effet est attendu puisqu’un fort
cisaillement provoque la rupture des gouttes les plus geo$¥our notre probleme, nous consta-
tons que nous avons réussi a formuler des émulsions momosespdont la taille des gouttes
est comprise entre 3 et /om. Ces émulsions peuvent étre considérées comme des ratéria
homogenes pour des bulles de diamétres de I'ordre.h®0

3.1.5 Caractérisation des matériaux modeles

Nous avons utilisé deux techniques pour caractériser |legséns : la granulométrie laser et la
rhéomeétrie.

3.1.5.1 Granulométrie

L'analyse granulométrique permet de caractériser laididgton de taille des gouttes dans
I'échantillon. La distribution granulométrique est déeduile I'interaction entre un ensemble de
particules et le faisceau laser incident par I'analyse d@dae de diffraction du faisceau. La
granulométrie donne acces au diametre moyen des partgphésiques et a la polydispersité de
I'échantillon.
La polydispersité d’'une émulsion est caractérisée paifbumité U représentant la déviation
moyenne au diamétre médian de la distribution U s’exprimpancentage [43] :

> Vild(v,05) —di| 1

Vs > Vi d(v,0.5) (33)

ou V; et d; sont respectivement le volume et le diametre detfae particuled(v,0.5) est le
diametre médian de la distribution granulométrique. Uneléion sera considérée comme mo-
nodisperse si son indice de polydisperséitést inférieur a 204 [43].

L'émulsion a étudier est diluée dans I'eau a laquelle ontajou tensioactif TTAB. L'ajout de
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TTAB aide a stabiliser I'émulsion. En effet, en diluant I'élsion dans I'eau, on diminue la

concentration en tensioactif. Il faut donc s’assurer qagtaittes sont toujours stabilisées par du
tensioactif pour éviter leur coalescence.

10650 s-1

—— émulsion 87 %"
—— émulsion 89 %
124 —— émulsion 91 %
A émulsion 93 %

Volume (%)

T T T T T T T T T T T
0.04 0.1 0.2 04 06 1 2 4 6 10 20 40 60 100 200 400 1000 2000
Particle Diameter (um)

FIGURE 3.2 — Effet de la fraction volumique en huile sur la distribatgranulométrique d’'une
émulsion, toutes les émulsions ont été cisaillégs-a10650 s

Emulsion 87 %
14+ — 3550 s-1
——— 7100 s-1
A ——— 10650 5-1
124 [ 14200 -1
10
— g
£
@
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2 5
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5
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FIGURE 3.3 — Effet du cisaillement sur la distribution granulorngiie d’'une émulsion a fraction
volumique constante (87 %).
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La figure 3.2 représente I'effet de la fraction volumique eiiéhsur la distribution granulome-
trique de quatre émulsions (les fractions volumiques elehwi sont respectivemetz %, 89

%, 91 %, 93 %). Toutes les émulsions ont été cisaillées & 10650 s~*. On constate que pour
un méme taux de cisaillement, le diametre moyen des goutes [mulsion décroit quand la
fraction volumique augmente. La polydispersité des érantsa 87 %, 89 % et 91 % en huile
reste a peu prés constante. Pour I'émulsign & 93 %, la taille des gouttes est plus grande que
les autres. On s’attendrait a avoir des gouttes plus pefitegpour les autres émulsions, ce qui
n’est pas le cas. A cette valeur de la fraction volumique ele {83 %), 'émulsion est tres vis-
gueuse et s’échauffe beaucoup lors du cisaillement daedildecde Couette. On peut donc avoir
du madrissement ou de la coalescence entre les gouttese]’beigui a pour conséquence d’'aug-
menter leur diamétre moyen. On se limitera donc a des fratrolumiques en huile inférieure
a 91% pour éviter ce probléme.

L'effet du cisaillement sur la distribution granulométrg de I'émulsion a 874 en huile est
présenté sur la figure 3.3. On peut voir que pour une mémeadnaedlumique, si le taux de
cisaillement augmente, la taille des gouttes et la largeargics (et donc la polydispersité) di-
minuent. A 3550 s, la distribution granulométrique est beaucoup plus laagec la présence
de trés grosses gouttes car le cisaillement n’est pas suffisar fractionner de facon homogéene
les gouttes de I'émulsion.

En conclusion, pour avoir une émulsion avec de petites gouttonodisperses, il faut avoir
une fraction volumique en huile élevée et un fort taux deiltésaent lors du passage dans
I'émulsificateur.

Nous avons également étudié la reproductibilité de |la petioa d’émulsions. Nous avons effec-
tué plusieurs préemeélanges, de méme composition, les aisaidéas dans les mémes conditions
et comparé les résultats granulométriques obtenus. La&fgjdreprésente I'effet du cisaillement
sur la distribution granulométrigue de deux émulsions daéme fraction volumiques( %) a

la vitesse de4200 s~1. On peut voir que les distributions granulométriques semasent. Cela
démontre la reproductibilité de la préparation de nos éiongs quelque soit le prémélange.

3.1.5.2 Rhéologie

Aprés avoir rappelé guelques notions de rhéologie (modidsti@ue, module visqueux et
contrainte seuil ainsi que les différents comportementaliiement des fluides [32, 40, 49]),
nous présenterons les résultats obtenus pour nos émulsions

La rhéologie consiste en I'étude de la déformation et deliEEment de la matiere en fonction
des efforts (contraintes) qui lui sont appliqués.

Les propriétés rhéologiques d’un fluide sont classiquemasurées avec un rhéometre rotatif.
La géométrie est constituée d'une partie fixe (stator) ehel’partie mobile fixée a l'axe de
rotation du rhéometre (rotor). Les variables rhéologigieesontréle du mouvement sont soit la
vitesse de rotation de I'axe du rhéometresoit le coupld™ qui lui est appliqué. Dans les deux
cas, I'échantillon de fluide est placé dans I'entrefer eletstator et le rotor. Grace au mouvement
de l'axe de rotation du rhéometre, I'échantillon est ciéalEn pratique, les géométries les plus
fréquemment utilisées sont la cellule de Couette, le cdae;pe plan-plan [32]... Dans nos
expériences, nous avons utilisé le rhéomeétre C-VOR 200 deatgue Bohlin et la géométrie
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FIGURE 3.4 — Reproductibilité de la préparation des émulsions x @oulsions de méme frac-
tion volumique en huile (87 %) et méme taux de cisaillemént(14200 s1) obtenues a partir
de deux prémélanges différents.

plan-plan. Elle est constituée de deux disques de méme raymaxiaux en rotation relative I'un
par rapport a I'autre (voir figure (3.5)). Le disque infériest fixe alors que le disque supérieur
tourne a la vitesse» sous l'effet de I'application d’un couplE. Ces disques sont striés afin
d’éviter le glissement du fluide a seuil. Les disques sonagppar un entrefer d’épaissetir
Cet appareil est utile si on a une faible quantité de fluidgeiinet également de régler I'entrefer
a I'épaisseur souhaitée. Le taux de cisaillement n’est pastant dans I'entrefer. Il est nul au
centre et maximum a la périphérie. Sous ces conditionsueda cisaillement s’écrit sous la
forme suivante :

V= (3.4)

Une des mesures utilisée en rhéométrie est la mesure etatignil Elle consiste a imposer a
I'échantillon des oscillations a petites déformations eh@surer sa réponse en contrainte. A
partir de cette expérience, on peut mesurer le module gleset le module visqueux. Si la
déeformation appliquée est sinusoidale :

v(t) = ~ocoswt (3.5)

avecr, suffisamment faible pour que la réponse du matériau so#ilieéla contrainte est pro-
portionnelle a la déformation, avec un déphasage

T(t) = 7ocos(wt+ @) (3.6)
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FIGURE 3.5 — Géométrie plan-plan.

Les modules élastiques (ou de conservati@fy) et visqueux (ou de pert€)” (w) sont définis
par :

Glw) = %cosw(w)) (3.7
(@) = ~lsin(6()) (3.8)

La réponse du matériau s’écrit sous la forme :
T(t) = |G(w)cos(wt) — G”(w) sin(wt)] (3.9)

Si G(w) etG”(w) sont non nuls, le matériau a un comportement viscoélastest-a-dire un
comportement intermédiaire entre le solide élastique #ilde visqueux :

— SiG > G7, le matériau est viscoélastique mais plutot élastique,

— SiG < G7, le matériau est viscoélastique mais plutdt visqueux.

Un exemple de module élastique et de module visqueux de I®oma89 % d’huile formulée

en appliquant un cisaillement d@00 s~' mesurée avec la géométrie plan-plan est présenté sur
la figure 3.6.

Pour mesurer la contrainte seuil du matériau, on appliqgutaux cisaillement trés faible (de
I'ordre de102 s!) et on mesure I'évolution de la contrainte en fonction dugsnia valeur
du plateau de la courbe nous donne la contrainte seuih figure 3.7 représente un exemple de
mesure de la contrainte seuil d'une émulsion a 91 % d’huile.

La courbe d’écoulement est le lien entre le taux de cisaédi@ret la contrainte = f(7) dansle
matériau. Pour déterminer la courbe d’écoulement, onteiédes expériences rhéologiques qui
consistent a appliquer des plateaux de cisaillement et angrdgs contraintes correspondantes.
On analyse ces expériences en faisant les hypothésestsgivan

1. Le régime stationnaire est atteint,
2. I'écoulement est homogeéne,
3. iln’y a pas de glissement aux parois,
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FIGURE 3.6 — Exemple de module élastique et module visqueux d’'ungdséom contenant 87%
d’huile.
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FIGURE 3.7 — Exemple de contrainte seuil mesurée sur une émulsiaemant 91 % d’huile.

On obtient donc la relatiom = f(%). Cette courbe permet de caractériser le comportement

rhéologique du fluide a seuil. On peut énumérer quelques cdarmpents non newtoniens : les

fluides rhéofluidifiants, les fluides rhéoépaississantdluaies a seuil.

— Les fluides rhéofluidifiants sont des matériaux dont la wgéadiminue quand le taux de
cisaillement augmente.
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— Les fluides rhéoépaississants sont des matériaux dorgdasiié augmente quand le taux de
cisaillement augmente.

— Le comportement des fluides a seuil a été décrit en début cleapdtre.

Les émulsions et le gel de Carbopol sont des exemples de fiugdeiil. La loi de Herschel-

Bulkley permet de décrire I'écoulement de nombreux fluidselél.

Ces différents comportements rhéologiques sont rep&ssant la figure (3.8).

G (Pa)

Y

FIGURE 3.8 — Différents comportement rhéologiques : (1) fluide mewen, (2) fluide rhéoépais-
sissant, (3) fluide rhéofluidifiant, (4) fluide de Bingham oyf{(6ide de Herschel-Bulkley avec
n < 1.

La figure 3.9 représente la courbe d’écoulement du Carbop8hloi de comportement en
écoulement est du type de Herschel-Bulkley ayee 21,31 Pa,n = 5,50 Pas=%*% etn = 0, 42.

Les caractéristiques rhéologiques €t 1) et granulométriques des émulsions que nous avons
formulées sont résumées dans le tableau (3.1).

Toutes les émulsions que nous avons élaborées ont un camant de type Herschel-Bulkley
avec un indice plastique égal a 0.5. Si'on ne s’intéres&utemulsions monodisperses consti-
tuées de petites gouttes, il est possible de faire varigpdeasmetres rhélogiques tels que : la
contrainte seulil, les modules élastique et visqueux etienpatre de consistangeen modifiant

la taille des gouttes et la fraction volumique en huile. Poos matériaux, nous avons obtenu
des valeurs du seuil comprises entre 80 et 350 Pa, du modskigleG comprises entre 650 et
1900 Pa, du module visquedX’ comprises entre 40 et 440 Pa.

L'ensemble des résultats montre que nous avons bien labpdssde fabriquer des fluides a
seuil modeles aux caractéristiques rhéologiques varikefacon reproductible. En dispersant
des bulles d’air de taille controlée dans ces matériauxs setons donc capables d’élaborer des
suspensions de bulles dans des fluides a seuil. Dernier, paiobserve que les valeur obtenues
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FIGURE 3.9 — Exemple de courbe d’écoulement du Carbopol.

du seuil ici sont toujours supérieures a 80 Pa. En appligleaatitere de stabilité 3.1, on en
déduit que toutes les bulles de rayon inférieur a approxement 240:m seront stabilisées
lorsqu’elle seront suspendues dans les émulsions. Onaterdgfalement que les caractéristiques
rhéologiques de I'émulsion a 80 % en huile et 'émulsion & 98r¥huile qui sont cisaillées a
10650 s' ne semblent pas cohérentes avec les autres. |l faudraitiegfed autres expériences
pour le vérifier.

3.2 Choix du dispositif expérimental

Dans cette partie, nons présenterons les quatre princghspasitifs expérimentaux décrits dans
la littérature pour cisailler une goutte/une bulle dans uié. La plupart des expériences preé-
sentées dans la littérature ont été réalisées avec unegnutine bulle placée dans un fluide
newtonien visqueux.

Dispositif de cisaillement a « quatre rouleaux »
Dispositif de cisaillement a « bandes paralléles »
Dispositif de cisaillement « plan-plan »

Dispositif de cisaillement « cellule de Couette »

Les deux premiers dispositifs ont été utilisés pour la peeenfois par G.l.Taylor en 1930 [62].
Ces dispositifs ont déja été présentés dans le chapitre 1.
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3.2.1 Dispositif de cisaillement a « quatre rouleaux »

La figure 3.10 représente le dispositif de cisaillement aatrgurouleaux ». Cet appareil se com-
pose de quatre cylindres placés aux quatre coins d’un ¢aasecylindres sont entrainés par deux
axes verticaux et des roues coniques. Ces deux arbres soammatation a la méme vitesse mais
en sens opposé par un moteur. L'ensemble est éclairé paanmnpe let observé au moyen d’'une
cameéra fixée avec son axe sur la ligne centrale dans unedlirpetrallele aux axes des cylindres.

/FILLINC HOLE

\\.Hlu,.. h
Nan’;

===

RIVING PULLEYS

FIGURE 3.10 — Dispositif de cisaillement a « quatre rouleaux », lBaflaylor [62].

Les lignes de courant créées par un tel dispositif sont septées sur la figure 2.6. Il s’agit
d’'un écoulement purement €longationnel, et non pas unlleis&nt simple, comme nous le
souhaitons. On ne choisit donc pas le dispositif a « quatrieaoix ».

3.2.2 Dispositif de cisaillement a « bandes paralleles »

La figure 2.6 représente le dispositif de cisaillement a «lbarparalléles » également proposé
par Taylor [62]. Il est composé de deux bandes parallelegeaatatives immergées dans un
fluide. Les bandes sont lisses et constituées de films plagtbgues. Elles sont entrainées a
la méme vitesse en sens opposé. Pour que la goutte (ou |a nilémmobile, il faut qu’elle
soit insérée exactement au milieu des deux bandes. La igatiah de la déformation de I'objet
dans un tel dispositif est simple, elle se fait avec des nu&hoptiques classiques : en utilisant
des caméras ou par microscopie. Le seul inconvénient despediiif est le positionnement
initial de la goutte qui est délicat. Pour éviter ce probleoredispositif plus évolué a été mis au
point par Birkhofer et al. [9] ou la distance entre les deund®s et la vitesse des deux moteurs
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peuvent étre controlées indépendamment, ce qui permet idéemial’objet immobile quelque
Soit sa position en ajustant les vitesses de chacun des moEueffet, si la relatiod% = Z—;

est vérifiée, alors la goutte cisaillée sera immobileet 1V, sont respectivement les vitesses de
la bandel et de la bande, h, et h; sont respectivement la distance entre la bulle et la bamde
la distance entre la bulle et la baritle

Une version simplifiée du dispositif de Taylor (présentédastigure 3.11) a été utilisée par Rust
et Manga [54] : le montage n’est constitué que d’une bandbjdt a étudier est placé au centre.
Comme pour le dispositif de Taylor, la goutte/bulle doitightoirement étre placée au centre
pour rester immobile pendant le cisaillement du fluide.

a) ] |
i jﬂ[
— = i
b)
Q@ — ©
10 cm

FIGURE 3.11 — Dispositif de cisaillement a « bandes parallélesapmd’s la référence [54], a)
Vue latérale, b) Vue de dessus.

Pour notre application, le seul inconvénient de ces syst@sieque les bandes sont lisses. Pour
éviter le glissement aux parois avec des fluides complexesys faut des bandes rugueuses.

3.2.3 Dispositif de cisaillement « plan-plan »

Une variante du dispositif a bandes paralléles a été preppseS. Assighaou et L. Benyahia
[3]. Dans ce cas, ce ne sont pas des bandes mais deux plaiél@gsugui sont mis en rotation.
La bulle/goutte peut étre maintenue immobile quelque sopasition entre les deux plagues
en jouant sur leur vitesse de rotation relative. Un schémdishositif de cisaillement « plan-
plan » est présenté sur la figure 3.12.

En pratique, le dispositif est constitué de deux disqueaqG disque est contrélé par un moteur
de type brushless. Il existe également une autre configargbssédant un plateau fixe et un
plateau mobile.
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Dans le premier cas, la bulle/goutte peut étre maintenueoinilsnmais les disques doivent étre
rugueux et transparents pour notre étude. La visualisatiwmavers des surfaces rugueuses (de
type papier de verre, collage de billes) est difficile. Pauwdconde configuration, la bulle/goutte
insérée est mobile et donc difficile a visualiser. Ce didgffasst a priori plus facile a réaliser

<

=

FIGURE 3.12 — Dispositif de cisaillement « plan-plan », d’apreséfggrence [3].

mais il présente deux inconvénients majeurs. D’abordutl aie les plans soient rugueux, ce qui
empéche toute visualisation par dessus/dessous. En sidgisaillement appliqué est grand,
la goutte peut étre éjectée. Une facon d’éviter ce dernigrt gst d’utiliser une géométrie de

Couette.

3.2.4 Dispositif de cisaillement « cellule de Couette »

Le dispositif « cellule de Couette » a été proposé par Bla. ¢1@] (voir figure 3.13). Le fluide
est placé dans I'entrefer de deux cylindres coaxiaux denrdyb et R2 avecR1 < R2 et de
hauteurh tournant avec des vitesses angulaires respecfhlest (22. Il existe également une
configuration dans laquelle I'un des cylindres est fixe eftfatourne ce qui ne permet donc pas
de maintenir I'objet immobile.

Pour placer une goutte dans I'entrefer, une seringue estédasians la fente a travers un orifice
d’injection percé au fond de la cellule. Deux caméras salisés. La premiére permet de loca-
liser la bulle dans I'entrefer. La seconde est utilisée mpaynturer les changements de forme de
l'interface. Le fait que le cylindre externe soit courbéeatmeformer 'image pres de l'interface.
Pour résoudre ce probleme, Blaj et al. [10] proposent deeplacellule de couette dans une cuve
carrée remplie d’un fluide qui a la méme indice optique queM®A. Le montage optique pour
visualiser I'objet est alors plus complexe qu’une simplméen, il est représenté sur la figure
3.13b.
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FIGURE 3.13 — Exemple d’'un dispositif de cisaillement « cellule dmu€tte », d’apres la réfé-
rence [10].

La mise en ceuvre du systeme optique pour la visualisationsdillement d’'une goutte/bulle
dans le dispositif « cellule de Couette » est donc plus cajupb.

3.2.5 Conclusion

En comparant les quatres dispositifs présentés précédeimimasysteme a deux bandes paral-
leles semble le plus adapté a notre étude. Il convient cemermtutiliser des bandes rugueuses
afin d’éviter le glissement aux parois, ce qui n'a pas enctég@eposé dans la littérature. La
conception, la fabrication et la mise au point d'un tel syméeeprésentant un investissement
important, il a été décidé de réaliser dans un premier tempigpositif de cisaillement a une
seule bande pour valider les solutions techniques reteRPagsnanque de temps, il n’a pas été
possible de développer un dispositif a deux bandes durardal.
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3.3 Dispositif

3.3.1 Principe

Nous présentons dans ce paragraphe le dispositif expéahddveloppé par Pascal Mouche-
ront au laboratoire Navier permettant d’étudier le cisailent simple d’'une bulle dans un fluide
a seuil. Nous avons décidé de construire un dispositif de &/ bandes paralleles ». Notre
dispositif s’inspire de celui de Taylor [62].

Une version simple du dispositif semblable a celle propgseRust et Manga (3.11) a éte
developpée. En outre, une fois les problemes techniquéssrém pourra facilement mettre une
seconde bande afin de realiser le dispositif souhaité. Migpositif est composé d’'une bande
rugueuse montée sur deux cylindres de méme rayon ce qui peemisailler de facon uniforme
un petit volume de fluide au centre de la bande. La bulle eétéesau centre et la visualisation de
la déformation de I'objet se fait au moyen d’'une caméra. Batre, nous avons modifié quelques
eléments du dispositif pour gu’il soit adapté a nos études.

3.3.2 Mise au point

Le dispositif de Rust et Manga [54] est enfermé dans un régetnansparent qui n'a pas de
couvercle. Il existe une distance entre la bande et le fongskervoir ainsi qu’entre la bande et
le niveau du fluide ce qui nécessite un grand volume de fluide onplir le dispositif. Dans
notre cas, on veut réduire autant que possible la quantitiéiide a seuil a utiliser. On va donc
chercher a diminuer la distance entre la bande et les plagyeEsieure et inférieure. On choisit
les dimensions du dispositif de facon a ce que la quantitéuideflcontenu dans le dispositif
n'excede pas.5 litre (capacité maximale de production de I'émulsificajeues plaques sont en
PMMA transparentes pour faciliter la visualisation de laig@/bulle insérée dans le dispositif.
La bande est une boucle de film polyesteddenm de largeur. Elle est tendue entre une roue de
guidage et une roue dentée dont des dents coincident ayeerfesations du film. Les roues sont
en PVC. Loin des roues, un écoulement de cisaillement siegtlproduit par le déplacement de
la bande. On peut faire varier la vitesse de la bande de 5 mg¥8 &anm/s. Une vue éclatée du
dispositif est représentée sur la figure (3.14).

Deux pieces (123-02-04 sur la figure (3.15)) ont été utiiggeur limiter les problémes de re-
circulation du fluide au niveau des roues et ainsi ne pasberliécoulement dans la zone ou
sera insérée la bulle. Les expériences sont enregistrées grune cameéra numerique, avec une
vitesse d’acquisition de 3 images par seconde. Afin d’awvesrichages les plus nettes possibles,
le dispositif est éclairé avec un écran lumineux (éclaitagmogene) et il est placé sous un drap
noir pour éviter d’avoir des variations de luminosité & eadss éclairages de la salle de labo-
ratoire. La prise d'images, ainsi que le controle de la giede la bande sont pilotés par un
ordinateur. Les déformations de la bulle au cours du cesa#int (taille, forme, orientation) sont
mesurées grace au logiciel ImageJ. Un exemple d’analysedias image de nos expériences
est montré sur la figure (3.16). Le contrble de I'éclairagéres important pour avoir des images
facilement analysables avec le logiciel.
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@) (b)

FIGURE 3.14 — (a) Dispositif de cisaillement d’'une bulle dans urdiuiabriqué au laboratoire ;
(b) Image d’une bulle déformée sous un cisaillement simatesdine expérience au laboratoire.

3.3.3 Procédure expérimentale

La mise au point de la procédure expérimentale a été réalis®eun gel de Carbopol, matériau
beaucoup plus simple a préparer que les émulsions tramspsre

Le dispositif est précautionneusement rempli avec le Gaoh@n faisant attention de ne pas
introduire de bulles d’air. Les quelques bulles d’air piggidans le fluide lors de cette étape sont
otées une a une en utilisant une pipette. Une bulle d’air,afienve contr6lé, est alors injectée
grace a une micropipette. Le volume des bulles étudiées eaire 5 et 22:1. La bulle est
photographiée apres introduction et son rayon est alorsma@ar analyse d’image. Le volume
correspondant est alors calculé. Il y a un écart entre lenveld’air théoriquement injecté et
celui calculé, d’environ 10%. Cette différence s’expliquae le fait que lorsque la micropipette
est retirée du Carbopol un petit volume d’air reste attadren@bout de la micropipette.

Deux carbopol ont été utilisés comme fluide a seuil suspegntdappareil est ensuite mis en
mouvement a une vitesse choisie. Nous avons choisi dewsseseale cisaillement : 5 mm/s et 20
mm/s qui correspondent respectivement a un taux de cisaitiede 0,257 et 1s!. La caméra
est démarrée en méme temps que le moteur de I'appareil. driexce est poursuivie jusqu’a la
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FIGURE 3.15 — Quelques éléments du dispositif a « Bandes Paralliefiaisriqué au laboratoire.

() (b)

FIGURE 3.16 — (a) Image prise par la caméra ; (b) Image traitée pagleiel ImageJ d’'une bulle
de 2Qul.

sortie de la bulle du champ de la caméra.
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3.3.4 Résultats expérimentaux

Faute de temps, seules des expériences avec du Carbopaol &iné péalisées. Afin d’étudier la
relation entre la géométrie de la bulle et le nombre capdi@iz, nous recensons les données a
partir des expériences pour 5 tailles de bulle dont le voluare entre 5 et 221. Quatre des
bulles sont soumises a un taux de cisaillement de ©,29_a derniére est soumise a un taux de
cisaillement de %~!. Les gels de Carbopol semblent avoir presque la méme vatetandion

de surface quelque soit leur seuil. La tension de surface Eair et le carbopol utilisé pour nos
expériences est estimée a 0,066 N/m [12]. Les caractéréstides bulles sont résumées dans le
tableau (3.3). Le nombre capillaif&: qu’on présente dans ce tableau est défini par :

Ca =11 (3.10)
ola

L'orientation induite par I'écoulement de la bulle est dtecpar I'angled. C’est I'angle entre
I'axe principal (aussi appelé I'axe majeur) de la bulle eitaction de cisaillement. et B sont
respectivement la grande longueur et la petite dimensida blelle déformée. L'amplitude de la
déformation de la bulle est quantifiée par un paramétre serendionD = (L — B)/(L + B).
Les déeformations des bulles en fonction du nombre capltdir sont représentées sur la figure
(3.18).

Tout d’abord nous avons étudié la reproductibilité des egpées de cisaillement d’'une bulle
suspendue dans un fluide a seuil. Pour chaque taille de balles avons fait au moins trois
expériences dans les mémes conditions (avec un Carbopdme gontrainte seuil, soumis a un
ecoulement de méme taux de cisaillement). La figure (3.Jrgsente I'orientatiofi de la bulle

en fonction du temps et I'évolution du paramétre adimenmséan en fonction du temps pour
trois bulles de rayon 1,68 mm, chaque bulle est cisaillé2%0, dans un carbopol dont le seuil
est 21 Pa. Nous pouvons voir que pendant les cinquante pesysecondes de I'expérience,
le parameétre de déformation adimensiorin@ugmente rapidement et I'orientatiéndécroit,

ce qui montre que la bulle ne cesse de se déformer. Pendardretes cinquantes secondes
suivantes, les parametréset § varient régulierement. Apres ce stadeetd varient léegerement

et atteignent un régime stationnaire, la bulle ne se déglaceet accéde a une configuration
stable. Nous trouvons que les trois courbes sont semblablgse les courbes se superposent
presque. Cela démontre la reproductibilité de nos expéegede cisaillement.

Les orientations des bulles soumises a un cisaillementIsimpantifiées par I'angléd en
fonction du nombre capillair€'a sont présentées sur la figure (3.18). Nous constatons que pou
le méme taux de cisaillement, I'angtede la bulle diminue quand la taille de la bulle et le
nombre capillaireé”’a augmentent.

PourCa < 1, Rallison [51] prédit pour une bulle suspendue dans un fiistueux :

f = Z —0,6Ca (3.11)

Cette fonction est tracée en trait plein de couleur noireus\wyons qu’elle reproduit bien la
tendance du comportement d’une bulle étudiée expérinemtait. Les résultats obtenus sur les
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|odocresugp sag||resIo Sajjng SajuaJaYIP sap Jneinudessy — £°¢ 31avL

Systeme Contrainte| Rayon | Taux de L'angle | Laxe | Laxe | Llangle| D Nombre
d’expérience seull de bulle| cisaillement| 6 majeur| mineur | ¢ capillaire
Pa mm 571 mm mm Ca
Carbopol1 | 21 1,06 0,25 27,00 | 2,45 1,55 27,00 |0,22|0,19
Carbopol 1 | 21 1,53 0,25 25,00 4,71 |2,04 25,00 |0,39|0,28
Carbopol 1 | 21 1,68 0,25 16,75 | 4,57 |2,24 16,75 | 0,34| 0,31
Carbopol1 | 21 1,68 1,00 1559 | 4,79 | 2,15 15,59 |0,38| 0,34
Carbopol 2 | 33 1,73 0,25 8,21 6,09 1,77 8,21 0,54 0,32




——Essai 1 ——Essai 1

0,40 —— Essai 2
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FIGURE 3.17 — (a) Reproductibilité de I'orientatichde la bulle en fonction du temps pour
trois bulles de rayon 1,68 mm ; (b) Reproductibilité du pagtmende déformation adimensionneé,
D = (L — B)/(L + B) en fonction du temps pour trois bulles de rayon 1,68 mm. Caaglle
est cisaillée a 0,25 ! dans un carbopol dont le seuil est 21 Pa.

30+ e R=1,06mm 0]
° e R=1,53mm
25 4 ° e R=1,68mm 0,54
e R=1,68mm
R=1,73mm
204 —— équation de Rallison 0.44 ° o
Y [ ]
8 15 ° 034
2 [a]
= ° e R=1,06mm
10 0.2 e R=153mm
® R=168mm
5 014 e R=1,68mm
R =1,73mm
—— estimation de Taylor
0 . . 0,0 .
0 1 2 0,0 05
Ca Ca
(a) (b)

FIGURE 3.18 — Relation entre les paramétres de déformation de ladiie nombre capillaire :
(@) 0(Ca); (b) D(Ca).

systemes ave€a ~ 0,1 — 0,35 montre que I'anglé en fonction deC'a d’une bulle cisaillée
dans un fluide a seuil décroit plus rapidement que celui diwrée cisaillée dans un fluide
visqueux newtonien.
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La relation entre le paramétre sans dimendibat le nombre capillairé€’a pour les bulles sou-
mises a un cisaillement simple est présentée sur le grapfiyde la figure (3.18). La ligne noire
décrit I'estimation théorique de Taylor [62]) ~ C'a pour le cas oW'a est petit. Nous voyons
gue pour le méme taux de cisaillement, le paramBtaigmente quand la taille des bulles et le
nombre capillaire”’a augmente. On trouve que I'estimation de Taylor pour la déé&tion d’une
bulle dans un fluide visqueux newtonien n’est pas vraimeap#g au cas d’'une bulle dans un
fluide a seuil.
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Chapitre 4
Homogénéisation

Dans ce chapitre, nous développons une approche par changdréchelle afin d’étudier le
comportement macroscopique d’'une suspension de bullesurafiuide a seuil. Tout d’abord,
nous étudions le probleme d’une bulle sphérique immergeés dia milieu infini en partant de la
solution établie par Palierne [50]. La solution du probléesaea utilisée ensuite pour généraliser
les approches « classiques » de I’homogénéisation deumiigtérogenes au comportement li-
néaire, a savoir le schéma dilué, le schéma de Mori-Tandkasehéma autocohérent. Puis nous
présentons une approche par motif morphologique. Ensaiie nous intéressons au comporte-
ment d’'une suspension de bulles dans un fluide de HerschidieBuNous utilisons I'approche
par sécante modifiée pour obtenir les estimations des éaistitjues macroscopiques de la sus-
pension dans la situation isotrope.

4.1 Bulle sphérique dans un milieu infini

On consideére le probléme d’'une bulle d’air de forme sphérida rayona, immergée dans
un milieu occupant un domaine infifil constitué d’'un matériau élastique linéaire isotrope
(module de cisaillement, module de compressibilité second ccefficient de Lamé@. On note

I le domaine occupé par la bulle. Cette structure est soumisechargement en déformation
homogene loin de la bulle. Aucune force a distance n’estigu@é sur le systeme.

On s’intéresse a la situation ou il n’y a pas de contraintesdammatériau de la matrice avant
I'application du chargement (hypothése de I'état initiaturel). L'interface entre la matrice
et le gaz est une interface capillaire ou il regne une tendesurfaces uniforme. Pour que
cette interface soit a I'équilibre, il est nécessaire queréssion a I'intérieur de la bulle dans la
configuration initiale soit égaleZr /a (loi de Laplace).
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Dans I'état initial, les efforts intérieurs dans le systarédfient donc les équations suivantes :

oo(z) =0 (VzeQ\I) (4.1a)
oo(z) = —pd = 8 (Vael (4.1b)
[og] - N+otrBN =0 (Vzedl) (4.1c)
dive, =0 VzeQ) (4.1d)

ou o désigne le champ de contrainte de Cauchy dans la configuriaiitale etd le tenseur
identité du second ordre. L'équation (4.1c) traduit I'ddpue de I'interface capillaire. Dans cette
équation, on a:

— [ o0 ] : le saut de contrainte a la traversée de l'interface @vde vecteur normal unitaire

extérieur a la bulle,
— B : le tenseur courbure de l'interface capillaire dans I'étdial. Pour une sphére de rayan

orienté parV,onatrB = ——.
a
(4.1d) est I'équation d’équilibre sans force de volumee bt vérifiée dans la matrice et dans la
bulle.

Lorsqu’il est soumis au chargement uniforme en déformadigpliqué a I'infini, le systeme se

deforme. On désigne parle champ de déplacement solutierle champ de déformation associé
et o le champ de contrainte dans la configuration déformée. Castiggs sont solutions des
éguations :

§—FE-x (lz] = o0) (4.2a)

o(x) =2Ge(z) + Mre(z)d (VzeQ\I) (4.2b)

o(x) = —2—05 + krg%é Vxel) (4.2¢)
a b

[o] -n+otrbn=20 (Vzeodl) (4.2d)

dive =0 (VzeQ) (4.2e)

L'équation (4.2c) exprime le comportement du gaz contems ¢eabulle. Comme on s’intéresse
ici uniquement aux positions d’équilibre du systeme, Iésref intérieurs dans la bulle sont du
type pression. Le ccefficient, désigne le ccefficient de compressibilité du gaz a la pregsion

e . 0V ) , o
défini par la relatlon?b S avecV, le volume de la bulle dans la configuration initial&;,

g

la variation de volume de la bulle ép la variation de la pression du gaz contenu dans la bulle
due a l'application du chargemen. (4.2d) est I'équation d’équilibre de I'interface capit&a
avecn le vecteur normal unitaire extérieur a la bulletete tenseur courbure de l'interface
capillaire dans la configuration déformée.

Compte tenu de la symétrie sphérique du probléme la résolatii probleme défini par les
équations1.1) et (1.2) dans le cas général s’obtient a partir de la solution poaraampression
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isotropeE = EJ et de la solution pour un cisaillement phif = E(e, ® e, — e, ® ¢,). On
cherche donc maintenant les solutions de ces deux prohlémes

4.1.1 Chargement en compression isotrope

Les calculs de cette section sont effectués en utilisanystesie de coordonnées sphériques
d’origine le centre de la bulle.
La condition (4.2a) s’écrit dans ce cas :

§—~E-x=FEre, (r — o0) (4.3)

On cherche le déplacement dans la matrice, solution duémabsous la forme :

= (Er+ %)Qr (4.4)

ou C est un réel inconnu. Comme la bulle reste sphérique dansfggacation déformée, on a
n = e, dans I'’équation (4.2d).
On calcule la déformation dans la matrice en utilisant latrenh :

€= %(gradg + ‘grad?) (4.5)

ou grad désigne l'opérateur gradient. En utilisant la i@hef4.5) et les équations de comporte-
ment (4.2b) et (4.2c), on obtient dans l'inclusion :

C 20
o =3k,(E + 5)5 — ;6 (4.6)
et dans la matrice :
20 C
e=(E-—Fle@e+(E+ 3)(e@et+e®e,) (4.7a)
2C C
o= (2G(E — F) +3AE)e, ® e + (2G(E + ﬁ) +3AE)(es ®ep+e,®e,)  (4.7D)

La relation de continuité du déplacement radial a la tradede I'interface capillaire impose :

C
&-(a) =da = Fa+ pe (4.8)

On en déduit que la trace du tenseur de courbure de I'inteapillaire dans la configuration
déeformée s’écrit au premier ordre :

2 2
trb— 24 20 (4.9)

a a®
et que la variation de volume de la bulle est égale au premike @ :
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§Vy = 4ra*da (4.10)

En reportant les équations (4.6), (4.7b) et (4.9) dans 8&qn d’équilibre de l'interface capil-
laire (4.2d), on obtient :

2 20 6
2G(E — a—g)+3)\E—3kg(E+%)+—g—a —0 (4.11)

a a

En combinant (4.8) et (4.11), on a donc

2
3k — 3k, + —
C=ad QCLUE (4.12)
4G + 3k, — —
a

ce qui détermine complétement la solution. On a donc :

o = 3k,

3k +4G
20

2
B - %5 (4.13)
4G + 3k — — “

danslegazet:

+ (3k +2G —)E(eg ®eg + e, @ e,) (4.14a)

+(1+ ¢ VF(eg ® g+ ey @ e,) (4.14Db)

E=E(r+ L —)er (4.14c¢)

dans la matrice.
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Pour la suite, on a besoin de calculer les grandétiset (o), oub désigne la bulle, c’est-a-dire
le systeme matériel « gaz + interface capillaire ».

1 1
(e)p = —/sdQ = — [ n®,&dS (4.15)
|]| I |]| oI a

oln @, { = 1(n® ¢ + £ ® n) désigne la partie symétrique de ¢.
Le systéme « gaz + interface capillaire » étant a I'équilibremontre que I'on a :

1 1
(o) = — /JdQ =— | z®0".ndS (4.16)
1] J; 1] Jor

ol o™ désigne le tenseur de la contrainte dans la matrice. Onmbtie

k+4
(&), = — kTG ) (4.17)
4G + 3k, — —
a
2
3k — 3k, + —
(o), = (3k—4G 2‘10 VE& (4.18)
AG + 3k, — —
a
En posant :
3k + 4G
Us = e (4.19)
AG + 3k, — —
2
3k — 3k, + —
Ve = 3k—4G 5= (4.20)
4G + 3k, — —
on réécrit(e), et (o), sous la forme :
(), = UES (4.21)
(o), = VFES (4.22)
4.1.2 Chargement en cisaillement pur
La condition (4.2a) s’écrit maintenant :
§ > Ele.®er—e,®¢) 1 (Jz| — o0) (4.23)

Dans ce paragraphe, on se place dans le systéme de coorsi@phéeiques pour effectuer les
calculs.
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Comme dans l'article de Christensen et al. [21], on cherehsolution du probleme sous la
forme :

§ = grﬁr + 59@9 + gcpﬁgo (424)
avec
&, = u, sin® 0 cos 2p (4.25a)
&9 = vy sin @ cos O cos 2¢ (4.25b)
§p = Uy sinfsin 2 (4.25¢)
et
A3 A
up = Ay + Apr® + =2+ =2 (4.26a)
r r
B; B
vp = Bir + Bor® + =2 + = (4.26b)
r r
Vp = —Ug (426C)

Les constante$; sont reliées aux constantds par les relations :

141G + 5k
By=-3—""""4 4.27b
2 3 k’ _ %G 2 ( )
2
By = —§A3 (427C)
2G
Bi=——A 4.27
tT 3G+ 3k (4.27d)

Ai, As, Az et A, sont des inconnues dépendant de la valeur de la tension @eesur, des
caractéristiques élastiques de la matriGeX) et de la taille de la bulle. La condition a I'infini
(4.23) imposed; = F et A, =0.0Onadonc:

A A

u=Er+=+=) (4.28a)
r r
B; B

v =Er+—+— (4.28b)
r r

La variation du volume de la bulle au cours de la transforomagiour la famille de champ de
déplacements considérée est nulle. On a en effet :

O=m pep=27
o0V = &-(a)dS = / / a*u,(a)sin® 0 cos 2pdfdy = 0 (4.29)
ol =0 =0

On calcule ensuite les contraintes dans la matrice. One @i pour les champs de déplacement
de la forme (4.24), I'équation d’équilibre (4.2e) est taumvérifiée.
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Comme dans le paragraphe précédent, on calcule la moyenlzecdatrainte(os), et de la
déformation(e), dans la bulle. On est toujours dans le cas ou la bulle est dérds comme
un systéeme « gaz + interface capillaire ». Dans ce cas, onleates grandeurs en utilisant les
formules (4.15), (4.16). Il reste a écrire les conditionsodiilibre de I'interface capillaire. Dans
I’hypothése des petites perturbations, cette équatiamis:é

[o]r=a- € +otrbe. =0 (4.30)
avec :
—trb=trB+6tr B = 2 + 6tr B ou étr B désigne la variation au premier ordre de la trace
du tenseur courbure. OCrL1 montre que :

otr B = —2(g + 2—12153 + 2—134) sin? ) cos 2¢p (4.31)
a a a
— Comme la variation du volume de la bulle est nulle dans lesfamation, la contrainte dans
la bulle dans la configuration déformée est égaJeggré.
Enreportant I'’équation (4.24) dans les équations(4.§¢;l).§), on calcule le tenseur de contrainte
dans la matrice. En reportant tous ces résultats dans tiégug.30), on obtient une équation
vectorielle dont la résolution fournit la valeur des deurstantesi; et A,

3(6k + 2G + 32)d°G
Ay = — 4 = (4.32a)
18Gk + 16G? + 24GE + 15/%g
15(GZ + k2 - 2G* — 2Gk)d®
Ay = a__a (4.32b)

18Gk + 16G2 + 24GZ + 1562
a a

ce qui achéve la résolution du probleme
30Gk + 9k + 40G2 + 12G~
<€>b = a o %’ E(Qx ® Ex — Qy ® Qy) (4333.)
18GE + 16G? + 24G— + 15k—
a a

16(3k + 4G)GZ
(o) = o =E(e, ® e, — e, @ey) (4.33b)
18Gk + 16G? + 24G~ + 15k~
a a

En posant :

30Gk + 9kZ + 4062 + 1262
Uy = > ¢ (4.34)

18Gk +16G2 + 2462 + 15kZ
a a

16(3k + 4G)GZ
Ve = 52 - (4.35)
18GEk + 16G? + 24GE + 15/%g
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on réécrit(e), et (o), sous la forme :

(€ = UpE(ea ®er — ey ®ey) (4.36)

Compte tenu de la symétrie sphérique du probleme on a évidenitia méme relation pour des
sollicitations de cisaillement(e, ® e, —e. ®e.) etE(e. ® e, — e, @ €5).

On calcule alors les grandeugs), et (o),. A partir des équations (4.21), (4.22), (4.36) et (4.37)
et en utilisant le principe de superposition, on trouve gusolution du probléme général défini
par les équations (1.1) et (1.2) s’écrit donc :

<€>b = Ub B (438)
<0’>b = Vb - E (439)
avec
U, = U+ UK (4.40)
Vy = VyI+ V'K (4.41)

ou les tenseurd et K représentent les projections sur les parties sphériquéévtoriques
dans I'espace des tenseurs symétriques du second ordre.

Ensuite, il est possible d’identifier les relations (4.383&1) a des relations pour une inclusion
sphérique équivalente de caractéristiques bien choBms. cela, on considére maintenant le
probleme d’'une inhomogénéité sphérique constituée d’urénaa a comportement élastique
linéaire isotrope (de modulg;, de caractéristiqué’’"* etk"*, noyée dans une matrice dont le
comportement est élastique linéaire isotrope (de modyllede caractérisiques et k) soumise

a l'infini un chargement de type déformation homgdid_a solution de ce probleme vérifie les
égquations :

E—FE-x (lz| = o0) (4.42a)
o(x)=C,, :e(x) (Vz e Q\I) (4.42b)
o(x)=C;:e(z) Vzel) (4.42¢)
[6] n=0 [£]=0 (Vx €l (4.42d)
dive =0 VzeQ) (4.42¢)

En partant de la solution du probléme d’'inhomogénéité dglitsh on montre que le champ de
déformation solution est uniforme dans I'inclusion et dgpenéairement du chargemeat:

1 1
€ x - equ K+ equ
(_) (1 + BO(G]éth) 1 + aO(kIZ tik)

J):E (Vzel) (4.43)
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avec

k
—3— 4.44a
B Ve (4.442)
6(k + 2G)
= —= 4.44b
fo 5(3k + 4G) ( )
En résolvant les deux équations :
b 1
U, = o (4.45a)
L
1
Ul oo — (4.45b)
1_'_ BO(GI — i)
I
on obtient alor€;™" etk;™" :
R (e
G;qv — 0-701 (4463.)
3— + 10u
cov 120
kS =k, — 5 (4.46Db)

4.2 Homogénéisation

Dans de nombreuses situations d’intérét pratique, leetd#s bulles est significativement plus
petite que la taille caractéristique du domaine occupégauspension. Dans cette situation, il
est naturel de chercher a caractériser le comportement thrimaen le supposant homogene.
L'objet des méthodes d’homogéneéisation est justement firirdé& comportement homogene
« équivalent» du matériau en partant de la description deaestéristiques hétérogenes (
la taille des bulles, la valeur de la tension de surface, tapressibilité du gaz... dans notre cas).
Pour formaliser cette approche, il convient de distingtastiongueurs caractéristiques pour le
probleme étudié L de I'ordre de grandeur d’une dimension caractéritique dérlecture étudiée,

¢ de I'ordre de grandeur de la taille du volume élémentaireésgntatif (VER) et/ de I'ordre

de grandeur de la taille des hétérogénéités du matériaunt@ua taille du VER, elle doit véri-
fier la condition de séparation des échelles ¢ < L. Elle est donc suffisamment grande par
rapport a I'échelle microscopique (conditiang ¢) pour que le comportement du VER puisse
étre caractérisé par une loi homogéne équivalente et suffiemt petite par rapport a I'échelle
macroscopique (conditioh< L) pour que la structure puisse étre modélisée comme un milieu
continu. Quand ces conditions sont vérifiees, il est possibldéterminer le comportement ho-
mogéne équivalent du VER en résolvant un probleme posé slanhaine occupé par le VER
pour le matériau hétérogene. Dans les situations ou capt®etpe peut étre mise en ceuvre (le
matériau est alors homogénéisable), le comportement heméige peut étre déterminé en calcu-
lant la moyenne de la solution sur le VER quand celui-ci estrée a une déformation homogene
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sur le bord avec des forces de volume nulles. Evidemmenitstdigation de ce résultat ainsi que

la définition de son domaine de validité nécessitent unaudgon plus complete que le simple

enoncé qui vient d’en étre donné. Ces questions ayant é&esan détail dans de nombreux
ouvrages [27], [60], [66], nous renvoyons le lecteur inééeea ces références.

Dans la suite de ce paragraphe, nous présentons d’abopild@ype générale pour le probléme
d’homogénéisation d’'un VER de suspension de bulles imnesrg@ns un matériau élastique
linéaire. Nous présentons ensuite quelques schémasgelassi’estimation des caractéristiques
macroscopiques des suspensions de bulles : le schémaldilsghéma de Mori-Tanaka et le

schéma autocohérent. Chacun de ces schémas est constagival@ rendre compte de certaines
propriétés morphologiques du milieu étudié.

4.2.1 Approche générale

Nous considérons ici le probleme d’'un VER de suspensiontito@sien bulles d’air sphériques
immergées dans une matrice constituée d’'un matériau qlaslinéaire homogene de module
C,,. Chaque bulle de rayom occupe un domainé avec: € [1,n]. Ce VER est soumis a un
chargement en déformatidd a I'infini sans force de volume. Dans la configuration ingide
matériau est libre de contrainte et la pression dans chadigedst égale a la pression de Laplace.
Dans cette configuration, les efforts dans le systeme wdtrifie

orolz) = 0 (V2 € Q= O\ UL, 1) (4.472)
oo(a) = 8 (Vael) (4.47b)
dive, =0 VzeQ) (4.47d)

B; désigne le tenseur courbure de 'interface capillaire den@e bulle dans la configuration ini-
tiale.
Dans la configuration déformée, les chargips et o doivent vérifier les équations suivantes :

§—~E-z (|z] — o0) (4.48a)
0'(&) =G, : 8(&) (v HAES Qm) (448b)
o(z) = —i—f’a + kgév‘% (Vzel) (4.48¢)
[o] n+otrbjn=0 (Vz € 0l) (4.48d)
dive =0 VzeQ) (4.48¢e)

avecV; le volume de laéme bulleyV; la variation de volume de l&@me bulle due a I'application
du chargemenkE, b; le tenseur courbure de l'interface capillaire dédme bulle.

82



La contrainte macroscopique dans le VER est définie commejenme des efforts microsco-
pigues [66]. Nous avons donc :

T =(0) = (1= )+ D _wilo) (4.49)

avec(o),, la moyenne de la contrainte dans la matricéeet; la moyenne de la contrainte dans
le domainel,. ¢; désigne la fraction volumigque occupée par la bubéy = >~ | ¢, la fraction
volumique occupée par toutes les bulles. Comme les efimdsieurs dans l'interface capillaire
sont du type tension de membrane, la relation (4.49) d@&ta@mprise au sens des distributions
[17], [18]. Plus précisement,on a:

1
@)= o / o (2)d0 + / n(z)ds) (4.50)

avecw le domaine occupé par les interfaces capillaires(ef le champ des efforts de membrane
dans les interfaces capillaires eégat @y, ) avecdr,, ) I'identité du plan tangent a l'interface
capillaire en chaque point.

Comme le comportement de la matrice est élastique linéaim@bene, nous avons :

S = (1= 9)Cn: (ehn+ D _pilo): (4.51)

avec(e),, la moyenne de déformation dans la matrice.
Nous avons la relation classique pour le mode de chargeméntme en déformation (4.48a) :

E=(1=¢)e)n+ D wile): (4.52)

avec(e); la moyenne de déformation dans:tame bulle. En combinant (4.51) et (4.52), nous
obtenons :

S=Cn:E+)> ¢i((o)i—Cp:(e)) (4.53)
=1
On est dans la situation ou le comportement de la matric8l§# €t du gaz contenu dans chaque
bulle (4.48c) est élastique linéaire. En se placant de raauseus I'’hypotheése des petites pertur-
bations, on peut linéariser I'’équation d’équilibre detérface capillaire (4.48d) en utilisant le
résultat :

2
Q;

ou dtr B, désigne la variation au premier ordre de la trace du tensrubare de laeme bulle.
Le probleme ainsi défini étant complétement linéaire, lantjtéotr B; dépend linéairement de E
pour chaque bulle, les grandeyes); et (e), se calculent en utilisant les mémes relations qu’aux
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paragraphes 1.1.1 et 1.1.2. Elles dépendent donc linéaxntethe la déformation macroscopique
imposéeE. On peut donc écrire les grandeues; et (o); sous la forme :

(0)i=Vi E (4.55b)

avecl; etV; deux tenseurs du quatriéme ordre dont la valeur dépend démmts d’élasticité
de la matrice, de la tension de surfatest de la microstructure de la suspensionr (e la
position et de la taille des bulles).

En pratique, il n’est pas possible de calculer exactemsrgrandeurs/; et); pour chaque réa-
lisation du milieu. En fait, nous construisons une premfanaille d’estimations des caractéris-
tiqgues macroscopiques du milieu étudié en estimant cesgtanxieurs/; et); par la solution du
méme probleme mais pour une unique bulle immergée dans @miewaélastique soumise a une
déformation homogéne a l'infini. Dans ce cas, nous simpkfiles moyennes de déformation et
de contraintes dans les inclusiaes; ~ U(y, o, G,schéma: FE et(o); ~ V(p, o, G, schéema:
E dont la valeur dépend du schéma d’homogénéisation paetiallisé.
La contrainte macroscopique dépend donc linéairement déftarmation macroscopique du
matériau, nous avons alors :

>=C"":.E (4.56)

En combinant (4.53), (4.55a), (4.55b) et (4.56), nous nomstique :

CP™ = Cp+ Y 0i(Vi = C 1 Uy) (4.57)
Nous obtenons donc que le module de cisaillement élastiqueascopique s’écrit :
G"" =G+ @i(V(p,0,G,schéma— 2GU(p, 0, G, schémy) (4.58)

Pour prendre en compte la déformabilité de la bulle par ra@peelle du milieu dans lequel elle
est suspendue, nous introduisons le nombre capillaitg,,; avec :

&
o/a

Nous pouvons réécrire les modules de l'inclusion sphérigueavalente dans un milieu élastique
infini sous la forme :

Caelast = (459)

8G
equt _ A 4
i T 35 10000y (4.60a)
2 G
fert = ky — 3Car (4.60b)

Dans la suite, en utilisant la solution du probleme de I'appe générale, les schémas « clas-
siques » sont présentés et mis en ceuvre pour estimer lesécatapues macroscopiques de
différentes suspensions de bulles.
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4.2.2 Schéma dilué

Reprenant exactement le méme matériau que celui considgr@agraphe précédent, nous ra-
joutons I'hypothése que la concentration en bulles esssuffiment faible pour qu’il soit possible
de négliger les interactions entre les inclusions. Darte sguation, il est Iégitime d’estimer la
déformation de la matrice «loin de 'inclusion » par la défiation macroscopiquE appliquée

au VER, c’est-a-dire que chaque bulle se trouve immergég ulammatrice de matériau soumise
a « grande distance » a une déformatiornCette définition correspond exactement a la solution
du probleme général (4.38) et (4.39) que I'on a présenté ldgrartie 1.1. On écrit donc (4.53)
sous la forme :

%= (2GK+3kD): E+ Y ¢V, : E— (2GK + 3k]) : Uy, : E) (4.61)

i=1

avecl, = Uy(G, k, Z) etV,, =V, (G, k, Z)

Uy, = UST + UK (4.62a)
V,, = VeI + K (4.62b)
ou
Uy, = 4G?f ;{;K_; % (4.63a)
3k — 3k, + 22
Vi = ka0 (4.63b)
30Gk + 9k + 40G? + 12G2
Un = 18Gk 1 1607 © 24GZ + 151@;% (4.63¢)
16(3k + 4G)G2
Ve = as (4.63d)

" 18Gk + 16G? + 24Ga% + 15!@@%

En reportant (4.62a) et (4.62b) dans (4.61) on obtient :

3= (2GK+ Y ¢i(Vi — 26U K +3kT + > @iVt — 2GUL)]) - E (4.64)

i=1 i=1
D’autre part, la contrainte macroscopique s’écrit soustae :
¥ = (2G"™K + 3k"™]) . E (4.65)
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En combinant (4.64) et (4.65), nous obten6ifg™ et k' dans ce cas :

Gt =G+ Zsoz —2GU;)

16(3k +4G)GZ 30Gk + 9k 4 40G? 4 12G <
=G+ E 901 — 2 i @i
18Gk + 16G? + 24G'Z + 15k 2 18GE + 16G2 + 24G Z + 15k~

" 5G(3k" +4G 2 — 6Gk — 8G?)

_ 4.66

G+2%18Gk+16G2+Q4G"+15k°’ (4.662)

Jhom — | 4 = ngz — 3kUE)
3k — 3k, + 2 3k + 4G
k=S (3 — 4G aiy _ g,
+32¢(( vk, =) gy, 2

LN, Gk 412Gk, — 8GOk .

- +§;%< - 1G + 3k, — = ) (4.66D)

Dans le cas d’'un matériau constitué d’'une matrice dont lepastament est élastique linéaire
isotrope incompressible (quakdend vers I'infini), nous obtenons alo&y7", ., :

1L 16GZ — 2G(10G + 32)
hom _ _ 3 aq a;
GDL,kHoo - G -+ 9 Z Wi 6G + 55 (467)

i=1

En introdusant le nombre capillaifé,,,; dans (4.67), nous avons donc :

- 2Ctafelast
5 + 6Caelast
En développant (4.68) quariti.,.s; tend vers l'infini, nous retrouvons la méme estimation que

celle d’'un matériau poreux dont la matrice est constituéa diatériau élastique isotrope incom-
pressible et dont les pores sont sphériques [27] :

Ghom — G(

k—o0

(4.68)

)
GZTOO,Caelastﬁoo = G(l - _()0) (469)

3
Enfin, dans le cas ou la matrice est élastique linéaire igetimcompressiblek(tend vers infini)
et les bulles sont indéformableSd,;,s; tend vers zéro), nous avons :
Giom =G(1+ ) (4.70)

k—00,Caciqs:—0

Nous obtenons exactement le méme résultat dans le casdiocs élastiques linéaires isotropes
équivalentes noyées dans une matrice de caractéristigstigéle linéaire isotrope.

La figure (4.1) présente I'estimation diluée du module daite&snent adimensionné en fonction

de la fraction volumique en bulles. La ligne rouge est leérde I'expression (4.70) dans le cas
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Ghom

0.8
0.6
0.4

0.2

0

T T T T T
0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6

= Ca—( === Ca—x0 Ca=5 Ca=1/2 Ca=0,2

FIGURE 4.1 — Estimation diluée du module de cisaillement adimaemwstoen fonction de la
concentration en bulles.

ou les bulles sont indéformables. La ligne bleu est le trackedpression (4.69) pour le cas ou
les bulles n'ont pas de tension de surface (tres déformpaltles lignes verte, jaune et marron
sont respectivement les tracés des exempleS@u,; = 1/2, Cacgast = 0,2 €t Caglase = 5.
Nous trouvons que les bulles ont un effet renforcariti,.s; < 1/2 alors qu’elles ont un effet
assouplissant $i'aeqs; > 1/2.

4.2.3 Schéma de Mori-Tanaka

Considérant le méme matériau que dans le paragraphe pnécédas tenons compte ici des
interactions entre les inclusions. Pour cela, nous prapode considérer que « loin des inclu-
sions » la déformation dans la matrice est égale,a= (e),, qui est la valeur moyenne de la
déformation dans la matrice :

§—> Epn-x=(€)mz (z]— 00) (4.71)

La déformation moyenne et la contrainte moyenne daénte bulle se calcule alors a partir du
résultat du probléeme général en remplag&rmar (&), :

(€)i =Us, : (€)m (4.72a)
()i =V, : (E)m (4.72b)
La relation(e) = E permet de calculer la valeur du tensesir,,, en fonction dek :

E=) ¢ife)i+ (1= ¢)(ehn (4.73)
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En combinant (4.72a) et (4.73), nous obtenons :

E= (Z el + (1= @)I) : (), (4.74)

En suite, nous écrivons donc (4.53) sous la forme :

¥ =Q2GK+3k])): E+ i o(Vy, : (&)m — (2GK + 3k]) : Uy, : (€)m) (4.75)

i=1

En reportant (4.62a), (4.62b) et (4.74) dans (4.75) nousnaints :
2= QGO el +(1=9) + Y Vi, = 2GU))K : (€)m
=1 =1

+(3k(z wUf +(1—¢) + Z (Ve = KU )T - (€)m (4.76a)

D’autre part, en reportant la relation (4.74) dans (4.66usréécrivons la contrainte macrosco-
pique sous la forme :

% = 2G""K +36""0) : O pi(Up T + UpK) + (1= @)) : (€)m

i=1

=2G""(Y iUy + (1= @)K 2 (€)m +3K""(> iUy, + (1 =) : (&) (4.774)

i=1 i=1

En combinant (4.76a) et (4.77a), nous obtenGf&" et k"™ dans ce cas :

1 Zq‘l Pi
Ghom = G + = - =1 Ve —2GU;
22¢:1 @iU§i+(1_9@)( h bl)

2 —n 30Gk+9k - +40G2 412G 7
2 im1 P T8GR T160° 1210 Z 115k T (1-¢)
16(3k + 4G)G 2 30Gk + 9k < + 40G? + 12G <

2G
18GE + 16G? + 224G + 15k 18GE + 16G? + 224G + 15]{&%)

(4.78a)

1 D i1 Pi
ghom — jpy - Lui=1 P Ve — 3kUY)

S R
33 Vit s + (1 - ) AG + 3k, — 22

aq

— 3k =) (4.78h)

[¢23
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Dans le cas d’un matériau constitué d’une matrice dont lepootament est élastique linéaire iso-
trope incompressible (quaridtend vers I'infini), en introduisant le nombre de capillaire,,,
nous obtenons aloh77, |,

1 + 31_2caelast

om 5+6Ca5 as ()0
Gg/[T,k—wo - 1_ 21—20%2,1; G (4.79)

5+6caelast ()0
Quand nous faisons tendté:.,.; vers zéro et vers I'infini, nous obtenons :

o+ 3p

G}]t/?g},CaelastHO,kﬁoo = 5 . 2<'DG (480)

Quand on fait tendré€’'a.;,.; vers I'infini et k& vers I'infini, nous retrouvons I'estimation de Mori-
Tanaka du milieu poreux dont la matrice est incompressible :

om 3(]‘ - ()0)
G}]t/[T,Caelast%oo,kHoo = WG (481)

En plus, a partir de ce résultat, nous pouvons vérifier quetiéraa dilué est une approximation
au premier ordre ep du schéma de Mori-Tanaka.

2.5

Gham 1.5

0.54

T T T T
0.2 0.4 0.6 0.8 1
Ca=1/2 — Ca=0,2

o

Ca—0 Ca— Ca=5

FIGURE 4.2 — Estimation de Mori-Tanaka du module de cisaillemeimadsionné en fonction
de la concentration en bulles.

La figure (4.2) représente I'estimation de Mori-Tanaka duluie élastigue adimensionné en
fonction de la fraction volumique en bulles. Les lignes r@egbleu représentent respectivement
'estimation dans le cas o0'a..; — 0 et Cagq.se — o0. Les lignes verte, marron et jaune
représentent I'estimation d’homogénéisation dans le ce8'@;.s; = 1/2, Caguse = 0,2 et
Caeqst = 5. L'estimation de Mori-Tanaka améliore I'estimation digugour les valeurs de qui

se sont pas trés petites devant 1.
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4.2.4 Schéma autocohérent

Il est connu que le schéma de Mori-Tanaka ne permet pas deerenchpte du phénomene
de percolation des inclusions pour une valeur de la fract@amique différente de 1 [27]. Le
schéma autocohérent constitue une premiere solutiont\dgarendre en compte ce phénomene.
Pour estimer le tenseur de localisation dans chacune desgh®us estimons que chaque inclu-
sion est entourée par le milieu continue équivalent chesoliénis a une déformation homogene
g, loin de I'inclusion. Dans le cas d’'un matériau biphasigu®simontrons que :

(&)i = I+ Ry : (C; —C™) e, (4.82)

oui = 1,2, R, est le tenseur du quatrieme ordre qui dépend des valeursigeured élasticite
C,. Dans ce cas, la valeut,, est déterminée grace a la relatiGg) = E. Dans le cas d'inho-
mogénéités de méme forme et de méme orientation, nous memjue(e),, = E. Nous en
déduisons I'estimation des tenseurs de localisation paseh

A; =[I+Ry: (C; — Crom ! (4.83)

L'estimation autocohérente du tenseur d’élasticité msmypique s’obtient alors dans ce cas en
résolvant I'équation :

(1—¢)(C,, —C"™) - I+ Ry, : (Cp, — C™)] 71+ p(C; — C*™) : [T+ Ry, : (C;—CP™)]7t =0

(4.84)
Cette équation est équivalente aux deux équations scataireantes :
G — Ghom Gz _ Ghom
1= 1+ ﬁhom%h"m N <p1 + 6homGi—Gh0m =0 (4.85a)
Ghom Ghom
k? — k:hom k; _ khom
(]- - ()0) om + ()0 L ’ — g O (4.85b)
1 + O[}wmk;}]fiohm 1 + ahom%
ou
Gkhom + 12Ghom
hom
- 4.86a
p 15khom | 90 Ghom ( )
Skhom
ol = (4.86b)

3khom 4 AGhom
Comme nous I'avons montré il est possible de remplacer déssbuonodisperses suspendues
dans un milieu élastique infini par une inclusion équivaet¢ caractéristiques données par
(4.60a) et (4.60b), nous construisons donc I'estimatido@nérent pour des bulles en résolvant
les deux équations (4.85a) et (4.85b) en imposant :

8Ghom
N 4.87a
3+ 100aelast ( )
2 Ghom
ki=k, — ——— 4.87b
g 3 Caelast ( )
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L'estimation du module de cisaillement s’obtient en réaalvune équation polynomiale de de-

gré supérieur a trois. Il n’est donc pas possible d’en donnerexpression analytique. Nous

montrons qu’il existe une seule bonne solution qui donnalaur deG quandf = 0.

Nous vérifions qu’en faisant tendre vers zéro ou quand'a.,.s; = 1/2, nous trouvons que
it = G-

Quand nous faisons tendté:..s; vers I'infini et & vers I'infini, pour les valeurs dg strictement
inférieures al /2, nous retrouvons I'estimation autocohérente du milieepr(27].

3 — 6p

hom _
GAC,Caelast*)OO - 3 _ (’0 G (488)

QuandCa,,s tend vers zéro, pour les valeurs@d@nférieures &/8, nous retrouvons également
I'estimation autocohérente du milieu poreux [27].

Ghom SSO -5

AC,Cagis—0 = mG (4.89)

4.2.5 Approche par motif morphologique

Nous avons présenté les schémas classiques permettatenifates estimations des caractéris-
tiques macroscopiques des différentes suspensions @s bO#s trois estimations ne permettent
pas de prédire les caractéristiques d’'une suspension inéeale bulles dans toutes les situa-
tions. Dans le but de mieux prendre en compte les interacgatre bulles a fortes valeurs de la
concentration, nous mettons en ceuvre une approche pasmaiphologiques. Cette approche
permet de contrdler la valeur du seuil de percolation ddssul

Nous considérons donc un schéma en assemblant deux metjgenier motif)/; est constitué
d’'une bulle sphérique de rayensuspendue dans une couronne de matériau compressible iso-
trope de caractéristiqués, \ de rayon extérieur immergée dans une matrice infinie homogene
élastique isotrope de caractéristiqig et \q. A l'interface entre la bulle et la couronne regne
une tension de surface Au sein de ce motif, la bulle occupe la fraction volmique= ()*

du motif. Les motifs)M; occupent une fraction volumiqugéau sein de 'assemblage. La frac-
tion volumique occupée par les bulles dans ce schéma a detifs et donc égale @ = xf.
L'épaisseur de la couronnd; diminue quand la fraction volumique en bullesaugmente. En
fait, I'épaisseur de la couronn¥; est proportionnelle au rayon de la bulle et a la fraction volu
mique occupée par la phase gazeuse au sein de la suspension.

Le deuxiéme motifl/, consiste en une inclusion sphérique homogéne élastiquepgode mo-
duleG etk suspendue dans une matrice de caractéristiges,. Nous faisons de plus I'hypo-
these que la distribution des centres du mbfifest isotrope au sein du composite. Le champ de
déformation imposeé a I'infinE est donc identique pour les deux motifs [11]. Pour une valeur
E, les moyennes de contraintes et des déformations dansrctasuwleux motifs sont calculées
en considérant gu’ils sont immergés dans un milieu linédire les caractéristiques matérielles
(Go, ko) sont celles de la suspensia@"¢™, k") (i.c on poseG, = G"™, ky = k"™). Ce
modele définit donc le modéle a deux motifs et a deux phases.
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Compte tenu de la symétrie sphérique du probléme, la résolsibbtient a partir de la solution
pour une compression isotrofe = Fé et de la solution pour un cisaillement pAr = e, ®
e, — ey ® e,. En utilisant le principe de superposition, on montre querphacun des motifs la
moyenne de la contrainte et la moyenne de la déformationigéét grace aux relations :

(€>mi =V, E (4.90a)
(), =Up, - E (4.90Db)

ou
Uy, = U J+ Us K (4.91Db)

avec: = 1, 2. Le comportement effectif est alors défini par I'équatioh][1

Crrtir = (fUm,) : (L= f)Vp,) ™! (4.92)

OuU nous pouvons également écrire dans le cas isotrope :

hom __ fU?fll + (1 - f>U78ng

2 = e (4.93a)
om __ fUrfn_}_(]'_f)Ufng

gphom _ i (4.93b)

Dans la suite, nous présentons le calcul en détail des detilssmo

Pour le premier motifi/;, nous reprenons exactement les hypothéses de la secttoh)(dDans
I'état initial, les efforts dans le systéme vérifient les &ipns qui décrivent le comportement
dans la bulle, celui dans la couronne et celui dans la madiit® que les équations d’équilibre
dans l'interface entre la bulle et la couronne et celle date®uronne et la matrice :

oo(z) =0 (Vze(r>a)) (4.94a)
oo(z) = —2;(75 Vze(r<a)) (4.94b)
[o0] -N+otrBN =0 Vze(r=a)) (4.94c)
[oo] - N=0 Vze(r=0) (4.94d)
divey =0 (VzeQ) (4.94e)

Identiguement, dans la configuration finale, la solutionelerobléme vérifie les équations sui-
vantes :
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§—FE-z (|z| = o0) (4.95a)
o(z) =2Ge(z) + Atre(z)d (Vze(a<r<b)) (4.95b)
o(x) = 2Goe(z) + otre(z)d (Vze(r>0) (4.95c)
o(x) = —%75 + krg%é Vze(r<a)) (4.95d)
b
[o] -n+otrbn = Vze(r=a)) (4.95e)
[0] n=0 Vre(r=b) (4950
dive =0 (VzeQ) (4.950)
La solution de ce probleme s’écrit donc :
(€)m =V, - E (4.96a)
(@)m; = U, : E (4.96b)
ou
Vi, =V J+ V0 K (4.97a)
Un, =0, I+ U, K (4.97b)

Nous cherchons donc maintenant la solution dans le cas dgerhant en compression isotrope
et en cisaillement pur.

4.2.5.1 Chargement en compression isotrope

La condition (4.95a) s’écrit dans ce cas :

§— E-z=FEre, (r — o0) (4.98)

En effet, nous avons présenté le calcul d’'un probléme d’ufie bphérique dans un milieu infini
dans la partie (4.1). Les étapes de calcul de ce problemelsantle méme pour le calcul de la
bulle et de la couronne du motif/; qu’on cherche dans cette partie.

La solution dans la couronne est cherchée sous la forme :

£= (Bir + e, (4.99)

ou E;, E, sont des réels inconnus.
Nous calculons la déformation en utilisation la relation :

1
€= 5(grad§ + ‘grads) (4.100)
puis la contrainte en utilisant la formulation :
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o =2Ge + \Mres (4.101)

Nous trouvons que I'équation d’équilibre (4.959) est tougoveérifiée.

Pour la suite nous avons besoin d’écrire la solution dansdtice. Elle s'écrit sous la forme
(4.99) avec:

B =1 (4.102a)
Ey = E», (4.102b)
G = Gy (4.102c)

k= ko (4.102d)

Nous calculons la déformation et la contrainte dans la w&n utilisant (4.100) et (4.101) et
on montre que I'équation (4.95q) est vérifiée.

Ensuite, nous utilisons les formules (4.15) et (4.16) afioaleuler les moyennes de la déforma-
tion (e),, et de la contrainte du mot{tr):, . Nous obtenons :

(€), =V. E (4.103a)
(o), = U E (4.103b)

ou

. 4Gy By, — 33k,
Ve =— -

. U+ E
Uty =~ 0

(4.104a)

(4.104b)

Il reste a écrire la condition a l'interface capillaire enta bulle et la couronne (4.95e). Nous
montrons que dans ce cas :

trb=trB+dtrB (4.105a)
2  20F Ly
_ 2 X 191 ) ) (4.105b)
a a

4.2.5.2 Chargement en cisaillement pur

La condition (4.95a) s’écrit dans ce cas :

§—E-r=(e,®e,—¢,RQ¢y) 2 (r — o) (4.106)



Comme ce que nous avons présenté dans la partie du calcuadgptent en cisaillement pur
d’une bulle sphérique dans un milieu infini, pour le matif nous écrivons également la méme
solution dans la couronne sous la forme :

€ = &rer + Soeo + &ty (4.107)

ou ¢, &, &, prennent les mémes valeurs que dans (4.25a), (4.25b) J4126us utilisons les
mémes formules pour le calcul de la déformation, de la corieraet pour vérifier I'équation

d’équilibre.
Ensuite, nous cherchons la solution dans la matrice. El&is’'sous la forme (4.107) avec :
A =1 (4.108a)
Ay =0 (4.108b)
Az = Az, (4.108c)
Ay = Ay, (4.108d)
G =Gy (4.108e)
k = kg (4.108f)

Nous calculons la déformation et la contrainte dans la w&n utilisant (4.100) et (4.101) et
nous montrons que I'’équation (4.95q) est vérifiée.

Pour calculer les moyennes de la déformatfe)y, et de la contrainte du motifo);, , nous
utilisons les formules (4.15) et (4.16). Nous obtenons donc

(), =V E (4.109a)
(o), = U E (4.109b)
ou
s 2 1 3 3
Ve = — (Go(—8G0A4O + 156°kg + 15Gob — 9A4Ok’0)) (41103)

™15 (Go + ko )b
e L 24wk + 56%ko + 5Gob® + 4G Ay,
™15 (Go + ko)b?

Ensuite, nous avons besoin d’écrire les conditions d’éareila I'interface capillaire (4.95e).
Nous montrons que dans la relation (4.111a), nous avons :

(4.110b)

trb=trB+6trB (4.1114a)
2 A Ay A

= ——+5(—4Sin820052g0)(—1+A2a+—63+—j) (4.111b)
a a a a
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FIGURE 4.3 — Estimation du module de cisaillement adimensionnéoantion de la fraction
volumique en bulles pour une suspension isotrope de bultewdisperses poura.,s; = 0
(f - 07 6) etoaelast —> OO (f - 0’ 6)'

Pour le deuxiéme motil/,, comme dans le calcul du motif/;, la résolution du probleme est
egalement défini par les équationisl{ et (1.2) dans le cas général et elle s’obtient a partir de
la solution pour une compression isotrape= EJ et de la solution pour un cisaillement pur
E =e¢,®e, — e, ®e,. En effet, la localisation pour une sphere s’écrit en prahaa compte le
fait que le matériau dans la couronne est incompressittiend vers l'infini) :

(€)mo = (Vi I+ V2 K) E (4.112)
avec
pe =1 (4.113a)
14 ozkg—fo
1
VA — (4.113b)
2 1 +BGG(?O
ou
6ko + 12Gy
= 4,114
b 15kg + 20Gy ( b)
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De facon identique, pour la moyenne de la contrainte du métifnous obtenons :

(@)ms = (U, I+ U, K) : E (4.115)

avec
Us, = 3kVe, (4.116a)
U, = 2GV;, (4.116b)

4.2.5.3 Reésolution de I'approche par motif morphologique

1.104

1.084 0.95

Ghum 1.06 Ghom
G G
1.04 1 0.90 -
1.02 1
1.00 »""::" T T T T T T 0.85- T T T T T T T
0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6
@ ¢
©  Motif Morphologique Dilué Mori-Tanaka ©  Motif Morphologique Dilué Mori-Tanaka
Autocohérent Autocohérent
Ca=04 Ca=0,7

(@) (b)

FIGURE 4.4 — Estimation du module de cisaillement adimensionnéoantion de la fraction
volumique en bulles pour une suspension isotrope de bulkeedisperses poura,;s; = 0,4
(f =0,6)etCagast = 0,7 (f =0,06).

Nous avons calculé toutes les grandeurs nécessaires paquations (4.93a) et (4.93b). Nous
nous intéressons ici a I'estimation autocohérente obtameatir de ces équations en imposant
Gy = G"™ etk, = k"™. Nous résolvons d’abord (4.93b) et nous obtenons le modeile d
compressibilité macroscopique en fonction@&™ et des caractéristiques des composants du
matériau : i , ) ) , ,

2 =2G"om 2G"om 2G b° — 2Gab

fhom — _Z “ fa +26a” +y ¢ (4.117)

3 a*y
En reportant la valeur de&*™ dans I'équation (4.93a), nous pouvons trowmf. Nous mon-
trons qu’il existe une seule bonne solution qui donne lawate G quandf = 0. L'estimation
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du module de cisaillement s’obtient en résolvant une égnatolynomiale de degré supérieur a
trois. Il n'est donc pas possible d’en donner une expresaiatytique.

En imposant: = b, nous retrouvons le schéma autocohérent classique.

Nous retrouvons également I'estimation diluée au prenmgneceny a partir du schéma a motifs
morphologiques.

Les prédictions de différents schémas d’homogénéisatinhreprésentées sur les diagrammes
des figures (4.3) et (4.4) pour différentes valeurs du norogypdlaire. Les prédictions obtenues
en mettant en ceuvre le schéma de motif morphologique sgoutgLcomprises entre I'estima-
tion autocohérente et I'estimation de Mori-Tanaka (voiufes (4.3) et (4.4)). Pour les quatres
schémas, la transition entre les bulles renforcant le méides bulles assouplissant le milieu se
produit pourCa.,s = 1/2. Les bulles ont un effet renforcantSla,s¢ < 1/2 (cas des bulles
peu déformables) et au contraire assouplissaritsi,; > 1/2 (cas des bulles trés déformables).

4.3 Homogénéisation non linéaire

Nous appliquons ici la méthode d’homogénéisation non iieé@écrite dans la section (2.5)
prédire le comportement macroscopique d’'une suspensidiultes dans un matériau non li-
néaire dans le cas ou les interfaces ne stockent pas d'én€sfie condition est vérifiée quand
Ca — oo (tension de surface nulle) ou quad@ — 0 (tension de surface infinie et bulle indé-
formable). La méthode comprend 3 étapes.

La premiére étape consiste a résoudre un probléme d’horémgdion linéaire pour une sus-
pension de bulles dans un fluide newtonien homogéne isottepascositéGu. La viscosité
macroscopique de la suspension est reliée a la viscosita@ide florteur par le coefficien{y).
On peut écrire :

"o (o) = pg(p) (4.118)

La deuxiéme étape consite & choisir un taux de déformatfentié#fd=// pour le fluide suspen-
dant. Cette quantité mesure une moyenne des taux de déifmnsbiicaux au sein de la phase
fluide a I'’échelle microscopique. En mettant en ceuvre la ad&thd’homogénéisation non li-
néaire sécante modifiée de [60], le taux de déformationtédfiest égal au moment du second
ordre de la quantité :

1

A =\ [{(d)2), (4.119)

avecd = v/2d : d.

La troisieme étape consiste a traiter la non linéarité dblproe posé en calculant le grandeur
d¢!! en fonction deD. En exploitant les résultats généraux obtenus par Krefiémi@us obte-
nons la relation :

((d)*) = —— D =——g(¢)D* (4.120)



i
=

FIGURE 4.5 — Définition du module sécant d’un fluide isotrope incoespible. Figure tirée de
[19].

4.3.1 Suspension de bulles tres déformables/non déformalkl dans un
fluide de Herschel-Bulkley

Nous nous intéressons maintenant au comportement d’'uperssisn de bulles dans un fluide
porteur qui obéit a la loi de comportement de type HerschdkiBy de contrainte seuit., de
consistance et d’'indice plastique:. Cette loi s’écrit :

s =2(7. + nd”)g et trd=0si /1/2s:s5> 7, (4.121a)
d=0 si 1/2s:s5<T. (4.121b)
(4.121c)

Nous pouvons écrire la loi (4.121a) sous la forme suivante :

s =2u(d)d avec trd=0 (4.122)

ou /i(d) est le module de viscosité sécant défini en chaque point deasegfluide par :

~ Tc n—1

a(d) = 7 +nd (4.123)
Nous remplacons le probléeme d’homogénéisation non liaéaiginal par un probleme d’ho-
mogénéisation linéaire pour une suspension de bulles sdgps dans un fluide incompressible

isotrope hétérogéne de viscosité appargiite :
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§—+D-x (lz| = o) (4.124a)

s(z) = 2fi(d)d(z) (VzeQ/I) (4.124b)
o=—p'6+ktred (Vzel) (4.124c)
[o] n+otrbn=0 (4.124d)
dive =0 (4.124e)

Nous avons besoin ensuite d'estimer la valeur prise pardadgurd au sein du domaine oc-
cupé par la phase fluide dans le VER. Pour cela, nous adopterestimation du module sécant
uniforme par phase. Linfluence des hétérogénéités atimiéde la phase fluide sur le compor-
tement macroscopique de la suspension est donc négligige .eSgémation s’écrit :

d(z)) = f(d) (4.125)

Par ailleurs nous avons 'estimation du module sécant rsaopique qui S’écrit :

"™ (¢, D) = g(¢)fi(d!7) (4.126)

En reportant directement les équations (4.118), (4.1283 (|¢126), nous pouvons écrire :

~hom N ~ g(@) -
" (e, D) = g(p) in( = SO)D) (4.127a)
72" () S Te 9(®) ~vna
5t n(e) D" = g()( o +7( = @)D) ) (4.127D)
% + 0" () D" = % 9(@)(1 =) + 779(@)(%)"215”1 (4.127¢)

A partir de I'’équation (4.127c), nous obtenons finalemeadtimation de la contrainte seuil et de
I'indice de consistance de la suspension a I'échelle maopgque :

7" () = TeV/g(0) (1 = ¢) (4.128a)
1" () = ngm(%)’? (4.128b)

Ce résultat ne dépend pas du schéma d’homogénéisation patanrelier la viscosité du fluide
porteur a la viscosité de la suspension. La qualité de lagiréd ne dépend que de la validite de
I'approximation consistant a remplacer le champs, d(z) par sa valeur moyenngde//).
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4.3.1.1 Application au schéma dilué

Dans le paragraphe (4.2.2) nous avons montré que pour lmadti&ié (0 < 1) I'estimation du
module de viscosité macroscopique d’'une suspension dedaris une matrice de comportement
linéaire homogene isotrope pour les deux cas limifés & oo et Ca — 0) est donnée par les
formules :

bt

HBLCamsoe () = (1 = 59) (4.1292)
WBTcaso(9) = 11+ ) (4.129D)
Selon (4.118), nous écrivons le ccefficigfip) dans ces cas :
9IDL,Ca—soo = 1 — 290 (4.130a)
gpL.caso = 1+ ¢ (4.130b)

En développant a I'ordre 1 ep, nous obtenons les estimations de la contrainte seuil et de |
consistance a I'échelle macroscopique d’'une suspensidnltiss dans un fluide de Herschel-
Bukley pour ces deux cas :

4
TC}L(ODWE,Ca—)oo) ~ 7.(1— ggp) (4.131a)

Tch((bwi’ca%o) T, (4.131b)

4.3.1.2 Application au schéma de Mori-Tanaka

Dans le paragraphe (4.2.3) nous avons montré que pour lengotie Mori-Tanaka I'estimation
du module de viscosité macroscopique d’'une suspensionli@s blans une matrice de compor-
tement linéaire homogéne isotrope pour les deux cas lirfites— oo etC'a — 0) est donnée
par les formules :

om 3(1 B 410)
HATF Case = Hg o 20 (4.1323)
om 5+ 3¢
Selon (4.118), nous écrivons le ccefficigfip) dans ces cas :
3(1—¢)
o = 4.133a
IMT,Ca— 3+ 20 ( )
543
IMT.Carg = oot (4.133b)
5—2¢p

En reportant (4.133a) et (4.133b) dans (4.128a) nous ob$eno
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om 3(1 — ¥ 2
Tch(MT7Ca%oo) =Tc 7( ) (4.134a)

3+ 2p
om 5+ 3p
Tch(MT,Ca—>0) = Tc\/(l - 90)5 20 (4.134b)

4.4 Validation expérimentale

4.4.1 Module élastique de la suspension

e Ca, =0,60(R=41um)
+ Ca,,,=0,39 (R=50pum)
S Caehm: 18,57 (R=1mm)

Cap,, —0
CaDL—>°0

elast

FIGURE 4.6 — Module élastique adimensionné en fonction de la fvaciblumique en bulles.
Rouge : prédiction pouf’a — 0, noir : prédiction pouC'a — oo, disques pleins : bulles de 41
pm - Forafac, croix : bulles de 50m - SDS, losange : bulles de 100 - TTAB.

Nous représentons sur la figure (4.6) la comparaison descpods théoriques aux résultats
expérimentaux de Lucie Ducloué [29] décrits dans (2.3).idiad rouge représente I'estimation
diluée pour le cas ou les bulles sont indéformables tandidajligne noire décrit I'estimation
diluée pour le cas ou les bulles sont tres déformables. Liesspexpérimentaux sont les valeurs
extrémes de&’a.;,; que Lucie Ducloué a pu atteindre avec ses systemes expéaumxemNous
constatons que tous les points expérimentaux se situergt kst deux bornes de I'estimation
diluée, ce qui montre un bon accord entre théorie et expegipaur trois systemes d’émulsions.
Nous trouvons que I'estimation théorique_a,,,,; — oo est déja satisfaisante aux valeurs de
Clagast =~ 20 (pour la suspension de bulles de 106f9).

Les trois graphiques a, b, ¢ sur la figure (4.7) représengdectiparaison entre le module élas-
tigue adimensionné en fonction de la fraction volumique eleb estimé dans le schéma de
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FIGURE 4.7 — (a), (b), (c) : Comparaison entre le module de cisadigmadimensionné en fonc-
tion de la fraction volumique en bulles estimé dans le schdendori-Tanaka (en trait plein sur
les graphes) et les valeurs expérimentales des suspemsesusées par Lucie Ducloué [29] :
(a) Influence du rayon des bulles ; (b) Influence du moduldiglessde I'émulsion interstitielle ;

(c) Influence de la tension de surface ; (d) Comparaison embtule élastique estimé pour le
schéma de Mori-Tanaka et module élastique mesuré sur 8rsispe faites par Lucie Ducloué

[29]. La ligne noir est le tracée de la fonctign= .
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Mori-Tanaka et les valeurs expérimentales des suspensiesarées par Lucie Ducloué [29].
Le graphique: présente l'influence du rayon de la bulle sur le module dell@sgent adimen-

1.0 4

0.9 1

0.8

O Ca,, 0,92 (R=50um)
& Cayy, =342 (R=150um)
Cayyr=092

CaMT: 3,42

Ghom

0.6

0.5

0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6

FIGURE 4.8 — Module élastique adimensionné en fonction de la fractolumique en bulles pour
des suspensions de bulles de /56 dans I'’émulsion 4a et de 150n dans I'émulsion 4b. Les
courbes en trait plein sont les estimations du module glastadimensionné de Mori-Tanaka.
Données expérimentales d’apres Lucie Ducloué [29].

sionné en fonction de. Les points expérimentaux sont les données de trois tdidedulles (50
um, 143um et 800um) dans une méme eémulsion (émulsion 1). Nous constatongquedule
de cisaillement adimensionné de la suspension diminueddjiearayon des bulles dans I'émul-
sion augmente. Nous obtenons un bon accord entre théong@tience pour deux tailles des
bulles dans I'émulsion 1 (bulles de 142&n et bulles de 80(xm). Pour la suspension de bulles
de 50um, la situation est moins satisfaisante. Cette différest@eut-étre da a la plus grande
polydispersité des bulles employées pour ces suspensiapsgs [29]).

Le graphiqué représente I'influence du module de cisaillement de I'éronlsterstitielle sur le
comportement des suspensions. Les points expérimentatila® modules élastiques adimen-
sionnés de deux suspensions : bulles de;dB@ans I'émulsion 1 (avec SDS comme tensio-actif)
et bulles de 15¢:m dans I'’émulsion 4b (avec TTAB comme tensio-actif). Le medilastique
de I'émulsion 1 et de 'émulsion 4b sont respectivement gga285 Pa et 799 Pa. Nous voyons
gue pour la méme taille de bulles, les suspensions sont piggles » quand le module élas-
tique de I'émulsion interstitielle diminue. L'estimatidhéorique reproduit bien la tendance du
comportement des suspensions étudiées expérimentalement

L'influence de la tension de surface sur le comportement dsgesisions est représentée sur
le graphec de la figure (4.7). Les valeurs du module de cisaillement thtréesurées pour les
suspensions de bulles de 143 (dont la tension de surface est égale a 36 mN/m) dans I'éonuls
1 et de bulles de 128m (dont la tension de surface est égale a 15,5 mN/m) dans [sémn2b.
Les nombres capillaireSa,,s de ces deux suspensions sont respectivement égaux a 1,38.et 1
Le trait plein est le tracé de I'estimation du schéma de Manaka pouta.,,.; = 1,26. Nous
trouvons que I'évolution du module élastique adimensicawerp est analogue pour ces deux
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> Caelast: 18,57 (R=1mm)
& Cay, =342 (R=150um)
Cayy—

Gham

FIGURE 4.9 — Systéeme a grands nombres capillaires : module delersait adimensionné en
fonction de la fraction volumique en bulles. Courbe marr@stimation de Mori-Tanaka pour
Ca — oo. Losanges bleus pleins : bulles de 100®. Losanges verts : bulles de 1nbn.
Données expérimentales d’apres Lucie Ducloué [29].

systemes.

Nous constatons sur le grapiide la figure (4.7) un trés bon accord entre module de cisaltem
estimé par homogénéisation et module de cisaillement désuspensions de bulles mesurées
par Lucie Ducloué.

Nous tracons sur la figure (4.9) la comparaison entre le neodelcisaillement adimensionné
mesures experimentalement par Ducloué et le module ddl@msant adimensionné donné par
I'estimation théoriquel — ¢)/(1 + 2/3¢) du casCa.,.s: — oo. Nous trouvons que les va-
leurs expérimentales sont compatibles avec la prédictioactiéma de Mori-Tanaka : elles se
réunissent sur une méme courbe.

4.4.2 Contrainte seuil de la suspension

Nous avons présenté sur la figure (4.10) la comparaison prédéction d’homogénéisation et
résultats expérimentaux de la contrainte seuil adimengeren fonction de de 7 systémes
d’émulsions étudiées par Lucie Ducloué décrits dans (RlB)s constatons sur cette figure que
I'ajout de bulles ne modifie pratiquement pas la contraiatel sle la suspension pour les valeurs
de la fraction volumique en bulles inférieures a 50 %. Nowouwons évidemment la méme
tendance que pour I'estimation de Mori-Tanaka (4.134b)ndua nombre capillaire dans le
régime plastique tend vers 0. Pour justifier ce point nousiéms un nombre capillaire qui est
défini comme le rapport de la contrainte seuil du matériapesugant sur la pression capillaire
régnant dans la bulle :

7.(0)
v/a

Pour tous les systemes présentés sur (4.10), ce rappagskible (entre 0,0138 et 0,22).

Cltyras = (4.135)
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FIGURE 4.10 — Seuil de contrainte adimensionné en fonction de @idmravolumique en bulle.
Courbe marron : estimation de Mori-Tanaka paur — 0. Les points expérimentaux sont me-
surés pour 7 systemes d’émulsions étudiées par Lucie Déi¢S.

La figure (4.11) représente la comparaison entre prédittiéorique et résultats expérimentaux
de la contrainte seuil adimensionnée en fonctiop @onnées expérimentales d’aprées Lucie Du-
cloué [29]) pour les bulles de 10Q0n. Les mesures de contrainte seuil adimensionnée pour les
7 autres systémes d’émulsions sont rappelées sur ce guaghogqr comparaison. Nous pouvons
voir que la contrainte seuil adimensionné de la suspenssrbdlles de 1000m (dontCa,,s

est égale a 1,14) diminue avec la fraction volumique en suN®us observons que la tendance
de ces points expérimentaux suit la courbe tracée de I'asbmde Mori-Tanaka dans le cas ou

le nombre capillaire plastique tend vers l'infini. Nous tvons que I'estimation théorique dans
ce cas est déja cohérente avec les points expérimentduxal, 14.
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€ R=Imm (ém.3)
—— MT, Ca—»
—— MT, Ca—0
R=50um (ém.1)
<& R=143um (ém.1)
R=800um (ém.1)
R=41pum (ém.2a)
R=129um (ém.2b)
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0.2 1 R=150um (ém.4b)

FIGURE 4.11 — Seuil de contrainte adimensionné en fonction de @idnravolumique en bulle.
Courbe rouge : estimation de Mori-Tanaka pdir — oo. Losanges bleus : bulles de 1000
um. Les valeurs mesurées sur les autres systemes d’émusionsgppelées pour comparaison.
Données d’'aprés Lucie Ducloué [29].
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Chapitre 5

Conclusion

Cette thése a été consacrée a I'étude du comportement disperssion de bulles dans un fluide
a seuil dans le cadre d’'une approche expérimentale et dedexlde changement d’échelles.

Pour le travail expérimental, nous avons formulé un fluidee&ilsmodéle et fabriqué un
dispositif pour I'étude du cisaillement d’'une bulle dandluide a seuil. Nous avons effectué les
premiers essais et obtenu les premiers résultats sur lentldité d’une bulle cisaillée dans un
gel de Carbopol.

Afin de prédire les caractéristiques globales d’'une suspemie bulles dans un fluide a seuil,
Nous avons mis en ceuvre une approche micro-mécanique. abord, nous avons construit la
solution décrivant le comportement d’une bulle isolée damsnatériau linéaire déformé avec
prise en compte des effets de tension superficielle. Enrgattala solution établie par Palierne
[50] pour probléme d’une bulle avec tension de surface suipedans un domaine infini consti-
tué d’'un matériau homogene a comportement linéaire asaillinfini, nous avons généralisé
les approches « classiques » de I'homogéneéisation desumitiétérogenes a comportement
linéaire. Nous avons donc donné les estimations du compertede la suspension dans le cas
des schéma dilué, Mori-Tanaka et autocohérent. Ces moa@lssont permis de retrouver que
dans le régime élastique le module élastique macroscogiglaesuspension dépend du nombre
capillaire Ca.s; défini comme le rapport entre le module de cisaillement dadlygorteur et

la pression capillaire de la bulle. Ce nombre quantifie ladgébilité de la bulle par rapport a
la déformabilité de la matrice dans laquelle elle est immerd\ fraction volumique en bulles
donnée, le module élastique macroscopique de la suspeesiatiautant plus grand que les
bulles sont déformables et donc que le nombre capillairgrestd. Pour les trois schémas, les
bulles ont un effet renforgant 6ia.,,s; < 1/2 (cas des bulles peu déformables) ou au contraire
assouplissant si'a.;,; > 1/2 (cas des bulles trés déformables). Ensuite dans le but dexmie
prendre en compte les interactions entre bulles a plus grixadtion volumique en bulle nous
avons mis en ceuvre une approche par motifs morphologiques.

Les caractéristiques non linéaires globales de la suspeisit été estimées en utilisant une
méthode d’homogénéisation sécante modifiée [60]. Le ponportant dans cette méthode
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est d'écrire le comportement de suspension sous une forméaile en faisant apparaitre
une viscosité apparente ou un module sécant. Dans le cas dwspension monodisperse
de bulles dans un fluide rigide-plastique, le comportemeatroscopique prédit est du type
elasto-plastique. Le modele prédit que le seuil d’écoutdgrde la suspension est égal au seulil
d’écoulement du fluide porteur quelle que soit la taille detes.

Ces estimations théoriques ont été validées par comparavet les résultats expérimentaux de

la thése de Lucie Ducloué [29] obtenus en utilisant une phaeepermettant de se rapprocher
au mieux des hypothéses formulées pour élaborer le modele.
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