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Introduction

We live, | regret to say, in an age of surfaces

Cette plainte d'Oscar Wilde au XIX ™€ siécle serait sans doute plus justi ée encore de nos jours.
Mais est-ce pour autant une raison de s'attrister ?

Qu'on le veuille ou non, le monde qui nous entoure est constitué de surfaces. Tout élément est
dé ni par sa frontiere, qui le délimite du reste du monde. Cette chance d'avoir des volumes con nés
a pour conséquence directe une profusion d'interfaces, dont les caractéristiques sont déclinables a
I'in ni. Ainsi, une surface donnée voit ses propriétés changer radicalement lorsqu'on ajoute des ru-
gosités. Cela va, par exemple, altérer les re ets de la lumiére, modi er la facon dont I'eau s'étale, ou
encore rendre le matériau plus solide, plus rugueux ou plus adhésif. Les textures transforment donc
leur support, et leur exploitation donne lieu a des phénomeénes aussi intéressants qu'amusants.

Joan Mir6. Tapisserie de la Fundacid, 1979, Barcelone. Laine. 7,5 x 5 m.

1
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Visuellement, les textures donnent du relief. Le tableau de Mirg est une variation originale sur ce
théme. Il ne s'agit pas d'une peinture conventionnelle, comme la prise de vue lointaine de la photo
pourrait le laisser croire. Cette tapisserie gigantesque de la Fundacié transpose le langage pictural de
l'artiste dans une tonalité inhabituelle, avec ses di cultés propres, exploitées a leur maximum. Les
ajustements nécessaires au changement de techniqgue donnent naissance a des bourrelets de laine,
qui se déversent du tableau. Cette nouvelle dimension rapproche I'+uvre du spectateur. Par ailleurs,
le jeu sur les épaisseurs des Is donne du relief aux étendues de couleur, en créant des sous-unités de
texture a l'intérieur de chacune des parcelles du tableau : la cascade d'échelles fascine le spectateur,
gui en aurait envie de toucher le résultat!

Les textures donnent aussi du volume. Les designers Jessica Rosenkrantz et Jesse Louis-Rosenberg
exploitent cette idée dans leur réalisation, laKinematics Dress composée de plus de 3000 petits tri-
angles assemblés par une imprimante 3D. Le tissu obtenu fait preuve d'une certaine rugosité;
plus les triangles sont petits et leurs connexions nes, plus la trame est souple. Les variations de
taille des unités de base et I'absence de matériau par endroits donnent a I'ensemble transparence et
volume, via une seconde échelle de textures. Les designers inscrivent leur travail dans une volonté
de mouvement, comme le souligne le nom de leur +uvre. La robe semble si Iégere et aérienne qu'on
la croirait en lévitation.

Jessica Rosenkrantz et Jesse Louis-Rosenberg. Kinematics Dress, 2013, MoMA (New York). Nylon.

Les textures apportent encore du contraste. Dans une assiette, I'aspect et 'agencement des mets
participent au caractére appétissant. De nombreuses cuisines I'ont bien compris, et les présentations
rivalisent d'ingéniosité. Outre la mémoire gustative d'un plat qui donne éventuellement envie d'en
reprendre, l'attirance est d'abord créée par l'aspect visuel. Un éclair, délicieux souvenir d'enfance,
propose de prime abord un glagage, coloré et brillant, parfois méme décoré avec contraste, et déposeé
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sur de la pate. Le chou, gon é d'une myriade de bulles d'air, a I'aspect mat, qui tranche avec le
glacage et le fourrage. Ce dernier confére son onctuosité au dessert. Crémeux et mousseuy, il o re
un dernier niveau de texture, dérobé au regard avant d'avoir commencé la dégustation.

(Gauche) Eclair au caramel (Réalisation : S. de Maleprade)
(Droite ) Gateau goutte d'eau , spécialité japonaise a base d'agar (Crédit : BoredPanda).

Au Japon, la culture est plus clairement encore portée sur les textures que sur le godt. La pa-
tisserie goutte d'eau est un gateau de riz & base d'agar (produit gélatineux issu d'algues), a
consommer dans les 30 minutes car il se dissout rapidement. Cette grosse boule s'accompagne de
biscuits croustillants, créant le fameux contraste des textures, aussi visuel que gustatif. Sur la photo
présentée ici, le gateau est déposé sur une feuille, et sa forme rappelle une goutte sur un lotus.

En e et, le lotus a la capacité de repousser l'eau; il est connu pour rester toujours propre, quoi
gu'il advienne. Il en va de sa survie : on le trouve, comme les nénuphars, a la surface des étangs. Si
I'eau pouvait s'accrocher a leurs feuilles, ils auraient t6t fait de couler. C'est ainsi que la nature a
développé ces surfaces fabuleuses sur lesquelles I'eau roule en perles. La raison réside dans la struc-
ture intime de la surface. Si cette derniére semble lisse lorsqu'on la regarde, il n'en est rien a I'échelle
microscopique : de petits plots d'une vingtaine de microns de haut et recouverts de cristaux de cire
tapissent I'étendue de la feuille. Cette micro-rugosité confére au lotus ses propriétés si spectaculaires,
et complétement nouvelles par rapport a une méme surface qui serait lisse a I'échelle microscopique.
Ce sont ici bien les textures qui transforment le comportement de I'eau. Le chapitre 1 traite de
I'altération des propriétés d'une interface par des micro-textures.

Si les nymphéas sont posés a la surface de l'eau, beaucoup de choses se passent en-dessous. Entre
autres, il est relativement facile de créer des bulles : la rotation d'une hélice de bateau, le saut d'un
poisson ou méme la photosynthése des algues y contribuent. Ces bulles remontent et explosent a la
surface, qui se met a pétiller. Mais I'air peut aussi rencontrer un nénuphar lors de son ascension...
Leur interaction est décrite au chapitre 2, en compagnie d'autres phénoménes ou l'air est l'acteur
principal du mouillage de surfaces nano- ou micro-texturées, immergées.



4 INTRODUCTION

(Gauche) Claude Monet. Nymphéas 1916-1919, Giverny (fondation Beyeler). Huile sur toile. 2 x 1,8 m.
(Droite ) Bulles d'air qui remontent a la surface de I'eau (Source : www.bbc.com).

Les textures o rent donc un contraste visuel séduisant, élégant ou appétissant. Par ailleurs, a
petite échelle, elles sauvent de I'eau. A grande échelle, quelle peut étre leur in uence ?

Nous avons armé que leur présence transforme une surface, et lui confére des propriétés nou-
velles. Cela reste vrai lorsque la taille des textures est supérieure au millimétre. Nous proposons un
premier exemple qui nous aide dans nos déplacements : comment ferions-nous pour nous élever si tous
les sols étaient lisses ? Contrairement aux mouches ou aux lézards, capables de s'accrocher et de se
déplacer sur des surfaces verticales, il nous faut un sol horizontal, méme pour monter. La texture qui
s'ensuit est un escalier qui o re des petits paliers successifs. L'échelle de la rugosité est de l'ordre de
20 cm. Cette solution permet la propulsion vers le haut d'éléments qui seraient sinon restés sur place.

Basiligue St Stephen, Budapest, Hongrie. (Crédit : Paulc78).
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Cette propulsion verticale n'est cependant possible que pour des objets déja intrinséquement
doués de capacités pour le mouvement horizontal, I'hnomme ou le cafard, par exemple. Pour qu'un
objet passif se déplace, il lui faut de I'aide. Ainsi un ballon n‘a aucun moyen de bouger par lui-méme.
Si un acteur le lance, il lui procure I'énergie dont il a besoin pour voler ou pour rouler. Ces deux
situations sont intéressantes. En e et, en plein vol, I'objet suit sa trajectoire, jusqu'a étre rattrapé
par son poids et retomber, rebondir, rouler et en n s'arréter. Mais si I'on arrive a le maintenir en
I'air, alors les derniéres étapes de la trajectoire précédente peuvent étre évitées. Une fois en lévita-
tion, un objet devient merveilleusement mobile, et de toutes petites forces su sent a le déplacer sur
de grandes distances. Nous venons de souligner que les macro-textures modi ent I'environnement
des objets : pourquoi ne pas imaginer un cas ou elles permettraient I'auto-propulsion ? Les chapitres
3 et 4 proposent deux solutions. La lévitation y est obtenue en sou ant sous les objets : un petit
coussin d'air est créé arti ciellement pour les isoler de leur support. La présence de textures milli-
métriqgues asymétriques vient perturber I'écoulement de l'air, et cela crée la petite force su sante
pour engendrer la propulsion.

Une deuxiéme situation intéressante présentée par le ballon est lorsqu'il roule. Pour cela, il n'a
méme pas besoin d'étre lancé, il sut qu'on le dépose sur un plan incliné, et la gravité I'attire vers
le bas de la pente. Or nous avons souligné qu'une goutte d'eau sur une feuille de lotus, en situation
non-mouillante, adopte & peu prés la forme du gateau japonais. Sur une surface nano-texturée, l'eau
ressemble a une perle, donc aussi a un ballon. Si on incline la surface, la goutte roule.

Nous avons par ailleurs signalé que des macro-textures permettent dans certains cas de propulser
des objets. Si nous en introduisons sous la goutte qui dévale le plan incliné nano-texturé, alors peut-
étre pouvons-nous contréler sa vitesse ? Aprés une rapide étude des e ets du mélange des di érentes
échelles de textures, au chapitre 5, nous essayons de répondre a cette question au chapitre 6.

Il n'y a en e et rien de plus commun que des gouttes qui tombent, et contréler leur vitesse
permettrait de maitriser leur cadence. Cette idée était déja dans I'esprit de Chopin, qui propose
dans son prélude n 15, opus 18, dit de la Goutte d'eau, un motif lancinant pour symboliser cette
chute répétée de I'eau qui s'égoutte un soir d'orage sur le toit. On pourrait méme quali er cet e et
de texture sonore.

Frédéric Chopin. Cadence du prélude n 15, opus 18, dit de la Goutte d'eau. Les nombreux la a la main gauche
rendent compte de la pluie.
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George Sand relate ainsi la genése de ce prélude :

Sa composition de ce soir-la était pleine des gouttes de pluie qui résonnaient
sur les tuiles sonores de la chartreuse, mais elles s'étaient traduites dans son
imagination et dans son chant par des larmes tombant du ciel sur son c+ur.



Quand on lui réclamait des solutions parfaites, qui écar-
teraient tous les risques : C'est I'expérience qui dégagera
les lois, répondait-il, la connaissance des lois ne précéde ja-
mais I'expérience. Aprés une longue année de lutte, Riviere
l'avait emporté. Les uns disaient : a cause de sa foi , les
autres : a cause de sa ténacité, de sa puissance d'ours en
marche , mais selon lui, plus simplement, parce qu'il pesait
dans la bonne direction.

Mais quelles précautions au début!

Antoine de Saint-Exupéry , Vol de Nuit
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Chapitre 1

Introduction aux textures microscopigues
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La présence de micro-textures sur une surface peut lui conférer des propriétés nouvelles, en la
modi ant de fagon radicale. Pour apprécier I'amplitude du changement, nous nous intéressons dans
un premier temps au mouillage des surfaces lisses, puis nous regarderons I'in uence des textures.

1.1 Surfaces lisses

1.1.1 Mouillage d'une surface

Comment di érencier une surface d'une autre ? Qu'est-ce qui distingue une vitre d'une table en
bois ? Dans la vie courante, nous répondrions que la couleur, la transparence, I'aspect brillant ou la
texture de ces deux objets ne sont pas les mémes, simplement parce que les matériaux sont di érents.

Pour caractériser un état de surface, on peut observer le comportement de I'objet soumis a
diverses conditions. Par exemple, y verser un peu d'eau va modier son environnement. Il s'agit
d'une expérience trés simple dont les résultats varient pourtant dans un large spectre. Sur le verre
propre, une goutte d'eau a tendance a s'étaler jusqu'a s'aplatir totalement. Si la surface n'est pas
horizontale, le liquide peut dévaler en laissant un sillon derriére lui. Sur une table en bois, di érentes
choses peuvent se produire : du bois brut s'imbibera de I'eau qu'on y dépose, tandis que sur une

11



12 CHAPITRE 1. INTRODUCTION AUX TEXTURES MICROSCOPIQUES

table cirée une goutte prendra une forme de calotte sphérique, et sur une table vernie, la calotte sera
plus plate... Comment expliquer ces observations ?

Tension de surface

Les liquides, comme les solides, ont une forte cohésion moléculaire, contrairement aux gaz. Les
molécules de ces corps a la densité élevée exercent des attractions les unes sur les autres : elles
se stabilisent en étant entourées d'un maximum de voisines. Cependant, I'espace dans lequel ces
molécules évoluent est délimité par la taille de I'échantillon. Au bord, une molécule appartient
encore au liquide (ou au solide) mais c'est la derniére. Il existe ainsi une couche de molécules qui
participent a la cohésion générale en attirant et étant attirées, mais qui séparent le corps du reste du
monde : c'est l'interface. Celle-ci est coliteuse en énergie. En e et, les molécules du bord interagissent
avec un nombre restreint de voisines et leur stabilisation est moindre. Une augmentation de l'aire
A de l'interface conduit donc a une augmentation de I'énergie totale du systémé; ; on note leur
coe cient de proportionnalité :

@F
@A T:Vin

s'appelle la tension de surface, s'exprime en N/m ou bien en J/f) et représente la résistance
d'un corps a déformer son interface. Les métaux liquides ont des interactions interatomiques trés
fortes, de l'ordre de I'électron-Volt, ce qui conduit a des tensions de surface élevées. Le mercure
a che une tension de surface = 485 mN/m : il va fortement tenter de minimiser son interface.
Au contraire, les huiles ne sont stabilisées que par des interactions de van der Waals, dont le faible
pouvoir cohésif compense tout juste l'agitation thermiquekT % eV ; ceci conduit a une tension
de surface bien plus faible que les métaux liquides, de I'ordre de 20 mN/m. L'eau liquide, grace aux
liaisons H, est plus stabilisée que les huiles, et sa tension de surface vaut 72 mN/m [1].

En évoluant, un liquide va tendre a toujours minimiser son énergie, et donc son interface : ceci
expligue pourquoi les gouttes de pluie sont sphériques, tout comme le whisky du Capitaine Haddock
[2] lorsqu'il essaye de boire en apesanteur, gure 1.1(a). Une fois acceptée la possibilité (douteuse,
comme on le verra plus loin) qu'un liquide quitte spontanément un verre, l'interface cherche a se
minimiser, ce qui conduit a une forme de sphere. Une autre manifestation de la tension de surface
se trouve illustrée sur la gure 1.1(b), ou une boucle de | de coton est emprisonnée dans un Im
de savon. Tant que le Im est intégre (image de gauche), le | évolue librement dans son plan; une
fois que la membrane liquide est percée dans la boucle (image de droite), on observe qu'elle se tend
suivant un cercle. Le Im de savon tente de minimiser sa surface, et donc d'agrandir la boucle évidée :

rend compte de la tension qu'un liquide peut fournir.

L'une des conséquences de la minimisation de I'énergie de surface est que l'interface se retrouve
souvent courbée. Cette courbure met l'intérieur d'une goutte ou d'une bulle sous pression, comme
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(@) (b)

Figure 1.1 (a) Capitaine Haddock, ivre mais quand méme surpris de voir son whisky sous forme de sphére :
en l'absence de contact, le liquide minimise son interface et prend une forme sphérique (image tirée de Tintin, On
a marché sur la lune [2]). (b) Film de savon, dans lequel une boucle de | de coton est emprisonnée. Lorsque la
membrane liquide est percée, la zone évidée s'étend en forme de cercle, tirée de toutes part par le reste du Im.
(Images tirées de [1]).

formalisé par Laplace en 1805 [3, 1] :

L'accroissement de pression hydrostatique P qui se produit quand on traverse la surface de sépa-

ration de deux uides est égal au produit de la tension super cielle par la courbure de la surface
- 1 1.

C=gtg"

11
P= —+ = 1.1

ou R; et R, sont les rayons de courbure de la surface.
La surpression dans une goutte de rayoR est donc P = % . plus la goutte est petite, plus la
surpression est grande car l'interface est tres courbée. En outre, si la tension de surfacest élevée,

la cohésion est forte, donc la surpression dans la goutte est grande.

Nous venons d'expliquer que I'état stable d'un liquide qui minimise son énergie de surface est la
sphére, or I'eau qui nous entoure est rarement sphérique. La forme qu'adopte un liquide dépend de
son volume et de son environnement.

Longueur capillaire

Lorsque nous avons a aire a une faible quantité de liquide, les forces capillaires sont importantes,
et la goutte de Iimage 1.2(a) garde une forme de perle. En revanche, lorsque le liquide est présent
en abondance, la gravité prend le pas, et des aques (image 1.2(b)) font leur apparition.

La prédominance des forces capillaires céde le pas aux forces gravitationnelles autour d'une
longueur I, appelée longueur capillaire, qui apparait lorsqu'on égalise la pression de Laplace dans
une goutte 2 =I . a la pression hydrostatique g 2l (ou est la masse volumique du liquide eig
l'accélération de la pesanteur) :
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Les gouttes de rayon inférieur a la longueur capillaire verront leur comportement régi par les lois
de la capillarité, tandis que les gros volumes seront soumis a la gravité.

La longueur capillaire dépend de chaque liquide : la taille maximale d'une goutte d'huile sphérique
est plus petite que celle d'une goutte d'eau sphérique. Remarquons que les liquides les plus cohésifs
( élevé) sont aussi les plus denses : la longueur capillaire varie nalement peu, de 1,7 mm pour
I'acétone ou I'éthanol a 2,7 mm pour I'eau. La longueur capillaire du mercure est intermédiaire, a
1,9 mm. Aussi, nous voyons a la gure 1.1(a) le whisky s'envoler et former une grosse sphére : sur
terre une telle goutte serait aplatie comme celle présentée gure 1.2(b), dont I'épaisseur e2f.. La
longueur capillaire dépend aussi de la gravité. L'astronaute de la NASA Scott Kelly s'est amusé
dans sa station spatiale en janvier 2016 a jouer au ping-pong avec une balle d'eau (gure 1.2(c));
en apesanteur la gravité est plus faible, et la longueur capillaire bien plus grande : une goutte d'eau
reste sphérique jusqu'a atteindre la taille d'une balle de ping-pong!

(@ R<le (b) R>1¢ (©g O

Figure 1.2 (a) Petite goutte d'eau en forme de perle, déposée sur un pétale. La capillarité est la force dominante,
le rayon R de la goutte est plus petit que la longueur capillaire. (b) Large goutte d'eau (rayon R > 1| ¢) aplatie par la
gravité, posée sur une feuille. (Les images (a) et (b) proviennent du blog Bouillons de Culture) (c) L'astronaute Scott
Kelly joue au ping-pong avec une énorme goutte d'eau : la gravité est susamment faible dans I'espace pour que la
goutte reste sous forme sphérique, malgré son volume élevé.

A trés grand volume, I'eau ne forme plus de goutte ni de aque, mais des lacs dont la surface est
plane (comme celui de la gure 1.3(a), si plat gu'il joue le réle de miroir quasi-parfait du paysage) : la
capillarité est si faible a cette échelle gu'on n'observe plus aucune courbure. Dans une telle situation,
si un petit objet (un insecte, une feuille... voir gure 1.3(b)) est déposé délicatement a la surface, alors
il peut otter. On observe que l'interface est courbée sur une distance de I'ordre dig a proximité de
l'objet. Cette zone de transition est appelée ménisque. La tension de surface résiste a la déformation
imposée par le poids, et permet a des objets plus denses que l'eau de rester a la surface. Cette
observation va pourtant a I'encontre du principe d'Archiméde : jusqu'a la Renaissance, l'explication
rationnelle était de dire que le liquide sous l'objet ne peut pas se déplacer, donc l'intrus otte [4].
Galilée a proposé en 1663 dans son cours sur les corps ottants [5] une autre explication, amusante,
qui respecte le principe d'Archiméde. En e et, sur la gure 1.3(c), on voit qu'une ne plaque CIOS
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(de fer, d'or ou d'ébéne) s'enfonce, et est recouverte d'une grande quantité d'adBCI : I'objet total
ABSO plaque + air se trouve alors plus léger que I'eau et otte.

@R I (b) R e ©R

Figure 1.3 (a) A grande échelle, la surface de I'eau s'aplatit grace a la gravité, pour devenir trés plane, jusqu'a
jouer le réle de miroir du paysage (Wadi Tiwi, Oman). (b) Gerris a la surface de I'eau : l'interface se déforme en un
ménisque de l'ordre del; sous ses pattes.(c) Dessin de Galilée en 1663 pour soutenir sa théorie, dérivée du principe
d'Archiméde sur la ottaison des corps [5, 4].

Angle de contact

Nous avons souligné que les interactions intermoléculaires conduisent a I'apparition d'une tension
de surface : la cohésion d'un liquide le pousse a minimiser sa surface. Lorsque le liquide crée une
interface avec un gaz, la densité de ce dernier est en général si faible que les interactions entre les
molécules du liquide et celles du gaz sont rares : la tension de surface intrinseque au liquiddécrit
bien l'interface. De méme, un solide est décrit par sa tension de surface, qui caractérise son
interface avec un gaz. L'a nité qui existe entre un liquide et un solide est caractérisée par la tension
de surface s, qui di ére des tensions de surface et s.

Déposer une goutte sur un solide supprime une interface solide-gaz pour en créer deux nouvelles,
solide-liquide et liquide-gaz. Si la tension de surface du solide est plus élevée que la somme des
tensions des interfaces crééess > g + , alors le liquide va mouiller le solide pour minimiser
I'énergie totale du systeme. Au contraire, si s < g+ , c'est-a-dire si la tension de surface du
solide est plus basse que celle de la somme des interfaces créées, alors le systéme n'aura pas intérét
a établir un grand contact entre le solide et le liquide.

L'étalement di ere selon le liquide utilisé et le type de surface. Une petite goutte qui s'étale
partiellement adopte une forme de calotte sphérique : un angle apparait au niveau de la ligne
triple de contact solide-liquide-vapeur, comme lillustre la gure 1.4. Le bilan horizontal des tensions
de surface nous conduit a I'équation suivante, qui décrit I'équilibre d'un coin de liquide sur un solide :

s sL = COS ¢ 1.2)

Il s'agit de I'équation de Young, établie en 1805 dans son essai sur la cohésion des uides [6].
L'équilibre vertical des forces n'est pas respecté dans le schéma 1.4 : en e et, nous négligeons ici
une petite déformation du substrat, de I'ordre de sin ¢=E (E est le module de Young du support).
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Pour la plupart des solides,E est tres élevé (de la dizaine a la centaine de GPa) et la déformation
subie est nanoscopique.

YSL

Figure 1.4 Goutte sur deux substrats di érents : le schéma de gauche montre un cas hydrophile, ol l'angle de
contact . est aigu; le schéma de droite montre un cas hydrophobe, ou I'angle de contact  est obtus.

Si I'a nité du liquide pour le solide est forte, alors on aura s < g, c'est-a-dire d'aprés I'équa-
tion de Young 1.2, un angle de contact d'équilibre ¢ < 90 : le liquide s'étale sur la surface. Cette
situation hydrophile est illustrée sur la gauche de la gure 1.4. Au contraire, si I'a nité entre le
liquide et le solide est faible, alors 5. > g, et I'équation de Young donne > 90 . Il s'agit alors
du cashydrophobe illustré sur le schéma de droite de la gure 1.4.

Revenons maintenant au Capitaine Haddock : le whisky, mélange d'eau et d'alcool de tension de
surface assez basse, proche de 30 mN/m pour un mélange a 40% en masse @ 20, est en situation
de mouillage total sur le verre. Ainsi, la boisson est maintenue dans le récipient par les forces capil-
laires, secondées par la gravité qui tire le liquide vers le bas du verre. Si la gravité vient a disparaitre,
comme en apesanteur, alors seules les forces capillaires retiennent le whisky dans le verre. Le capi-
taine Haddock a donc bien raison d'étre surpris : son whisky n‘aurait jamais da quitter son récipient!

Hystérésis de l'angle de contact

Sur une surface réelle, rares sont les cas ou l'angle de contact d'équilibreest observé ; en pra-
tique, l'angle de contact mesuré prend toute une gamme de valeurs. La chimie de la surface peut
varier localement, ce qui engendre une valeurs légérement di érente a certains endroits. La gure
1.5(a) illustre l'impact de la qualité chimique de la surface sur I'angle de contact. Au niveau de la
transition, I'angle de contact peut varier entre [ 1, 2], les valeurs autorisées dans chacune des zones.
Par ailleurs, la surface est rarement parfaitement lisse : sur un défaut d'angle, I'angle de contact
apparent varie de a + , comme illustré gure 1.5(b).

Pour caractériser une surface, deux angles de contact sont généralement discutés : I'angle d'avan-
cée et I'angle de reculée. Leurs valeurs sont obtenues en injectant ou en pompant I'eau d'une goutte
sur la surface. Lorsque le volume de la goutte augmente, la ligne de contact avance, tandis que
lorsque le volume diminue, elle recule. Cette expérience nous donne acces, lors de l'avancée, a la plus
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(a) (b)

Figure 1.5 (a) Un changement de la chimie de la surface entraine une variation de l'angle de contact. Au point
de transition, peut prendre toutes les valeurs entre 1 et 5. (b) Un défaut d'angle engendre une variation d'angle
de contact de

grande valeur , autorisée par la surface et ses défauts, et lors de la reculée a la plus petite valeur
r. L'hystérésis de l'angle de contact est dé nie par la di érence 5 de ces angles.

Figure 1.6 Une goutte sur une surface réelle présente de I'nystérésis : son angle de contact peut varier entre

r et a, les angles de reculée (a l'arriere de la goutte lorsque celle-ci dévale une surface) et d'avancée (a l'avant de
la goutte). Si la surface est inclinée, la goutte se dissymétrise, ce qui permet aux forces capillaires de compenser la
gravité et a la goutte de rester en place.

L'existence d'une hystérésis de I'angle de contact a pour conséquence d'ancrer les gouttes sur
des surfaces inclinées : souvent la pluie ne dévale pas sur une vitre. Si une goutte se dissymétrise
comme illustré gure 1.6, la capillarité peut compenser le poids et accrocher le liquide a son support :
l'ancrage est de l'ordre de cos

1.1.2 Etalement d'une goutte

Nous avons jusqu'a présent décrit une goutte statique sur une surface. Nous nous intéressons
maintenant a la dynamique de son étalement, juste aprés qu'elle a été déposée et avant qu'elle
n'adopte sa forme d'équilibre. Cette question a été trés étudiée en hydrodynamique interfaciale
depuis les années 80 [8].

Lorsqu'une goutte d'eau est déposée sur une surface hydrophile, elle ne reste pas sphérique, mais
s'étale. Il y a deux raisons a cela. Une goutte sphérigue présente une forte courbure donc une grande
surpression : pour la réduire, la capillarité pousse la goutte a s'aplatir. Par ailleurs, le centre d'inertie
de la goutte est élevé : elle a tout intérét a l'abaisser jusqu'au niveau de la surface, avec l'aide de la
gravité. Ces deux e ets sont les moteurs successifs de I'étalement. On observe aussi que l'angle de
contact apparent de la goutte avec la surface di ére de son angle d'équilibre, donné par la relation
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de Young. Tant que ces angles ne sont pas égaux, la goutte n'est pas a I'équilibre. Dans le cas du
mouillage total, I'angle tend vers =0 .

Dans les premiers instants du contact entre une goutte et un solide, un pont capillaire se forme,
de la méme facon qu'entre deux gouttes qui entrent en coalescence [9, 10]. Tant que peu de liquide
est en mouvement, l'inertie du pont liquide est le frein majeur a I'expansion du contact [11].

Figure 1.7 Goutte d'eau, de volume 5 ni, qui s'étale sur du verre (la lamelle est placée au-dessus de la goutte,
puisque seuls les premiers instants sont étudiés : la gravité ne joue aucun réle). Le rayon de contact est notér.
L'intervalle entre 2 images est 1,11 ms, la barre d'échelle sur la derniere image indique 2 mm. (Crédit : A.-L. Biance
[11]).

Au niveau du contact, aux temps courts illustrés gure 1.7, la courbureC de l'interface suit
la relation géométrique C = r%, avec R le rayon initial de la goutte et r le rayon de contact
liquide/verre. Le gradient de courbure induit un gradient de pression de Laplace, r%, qui est la
force motrice volumigue de I'étalement. La masse de liguide en mouvement esfc—2 %. Ceci
conduit & une force motriceF r , simplement proportionnelle a la tension de surface et au rayon
de contact. La Z loi de Newton donne, dans ce systeme a masse variable :

d r4dr
d R dt
Ici, a la fois la masse de liquide en mouvement et la force motrice dépendent du temps. La
solution de cette équation est alors :

r2 Ry (1.3)

Les tout premiers instants de I'étalement se font donc face a l'inertie du liquide, et conduisent a
une loi enr / t¥72 [11].

Le temps RZ estle temps de réponse inertio-capillaire de la goutte. Pour < , une
résistance inertielle décrit bien la dynamique. Au-dela de , la résistance au mouvement change;
elle a été beaucoup étudiée [12]. La friction est alors dominée par la dissipation proche de la ligne
de contact, ou les e ets visqueux sont ampli és [13] : I'épaisseur de liquide est faible dans le coin
dangle .

Comme le suggeére la gure 1.8, le moteur de I'étalement est toujours la courbure de l'interface
qui engendre un gradient de pression de Laplacd : r%. La dissipation visqueuse a principalement
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Figure 1.8 Une goutte s'étale sur une surface mouillante. Son rayon de contactr, sa hauteur h et son angle de
contact apparent dépendent du temps.

lieu dans le coin de liquide -~ % varie le long du rayon de la goutte, ce qui donne une force
Vv

hrz. Le volume hr? est constant au cours de I'expérience. Nous obtenons donc une force
volumique de dissipation visqueuserY—z. Comme la goutte s'étale, sa hauteur diminue et son rayon
augmente, ce qui renforce le frein et amoindrit le moteur au cours du temps. L'équilibre des forces
visqueuses et capillaires aboutit a la loi de Tanner [14] :

[ — (1.4)

Par la suite, la goutte devient trés étendue, et lorsquer > | ¢, les forces capillaires cédent le
pas a la gravité. La loi de Huppert décrit la dynamique [15]. Maintenant que le liquide est étalé,
la dissipation visqueuse n'a plus lieu dans le coin seulement, mais dans lI'ensemble de la goutte. La
vitesse varie donc sur I'épaisseun, ce qui conduit & une force volumique visqueusﬁ%. On remarque
gue les expressions de la dissipation visqueuse sont identiques dans le coin et dans I'ensemble de la
goutte, mais le raisonnement est motivé par des arguments di érents. La force motrice est la gravité :
I'étalement est conduit par I'angle h=r formé par la goutte ( gure 1.8), ce qui méne a une force
gravitationnelle volumique g rb Plus la goutte est étalée ( grand), plus elle sera basseh(petit) : le
moteur h=r de I'étalement s'épuise. Comparer cette force a la viscosité conduit a :

t (1.5)

On véri e que les lois 1.4 et 1.5 se recoupent au niveau de la longueur capillaire. A petit rayon
de contactr < | ¢, I'étalement d'une goutte se fait suivant une loir / t¥710 et aprés la longueur
capillaire, cet étalement prend une dynamique plus rapide, en / t¥78. Dans les deux cas, la force
motrice s'a aiblit alors que la force qui résiste au mouvement s'ampli e : le mouvement est de plus
en plus lent.

Rebond

Nous avons décrit le phénoménesqui se produit juste aprés le dépdt d'une goutte sur une surface
mouillante : son étalement. Parfois, la goutte arrive avec une vitesse non nulle, et dans certains
cas assez rares, on observe un rebond. Ce phénoméne surprenant a été décrit recemment en 2014,
a la fois par J. M. Kolinski et al. [16] et par J. de Ruiter et al. [17]. Si la goutte rebondit, c'est
gu'elle ne touche pas son support mouillant, car alors elle s'y étalerait. Le rebond s'explique par la
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viscosité de l'air. En approchant de la surface, la goutte comprime le coussin d'air qui la sépare du
solide. Puisque le Im d'air s'amincit, la viscosité du gaz devient prépondérante sur la dynamique
d'échappement qui s'en trouve ralentie. La goutte a alors le temps de repartir vers le haut avant que
tout l'air ne soit évacué. L'analyse de I'épaisseur du Im d'air a été menée dans un cas par analyse
interférométrique, comme illustré sur la gure 1.9, ou les mesures descendent a i [17], et dans
l'autre cas par ré exion totale interne [18], ou des épaisseurs nanomeétriques sont observées durant
le rebond.

Figure 1.9 Goutte d'eau rebondissant sur du verre hydrophile (angle de contact = 3 ). La vitesse initiale
d'impact est 0,22 m/s. La ligne du bas montre 1/4 des franges obtenues par interférométrie, vues par en-dessous; ces
franges permettent d'accéder au pro | du coussin d'air. La premiere image est l'arrivée de la goutte a proximité de la
plaque de verre, les suivantes sont 2.3, 4.0, 7.5 et 9.0 ms plus tard. On voit la goutte s'étaler et rebondir sans toucher
la surface. Les barres d'échelle indiquent 1 mm. (Crédit : J. de Ruiter [17]).

1.2 Surfaces micro-texturées
Dans cette partie 1.2, r ne désigne plus le rayon de contact d'une goutte, mais la rugosité de la surface.

Maintenant que nous avons décrit le comportement d'une goutte a proximité d'une surface lisse,
intéressons-nous aux changements engendrés par l'ajout de micro-textures. La taille typique de ces
défauts varie de 20 nm & quelques centaines de micrométres. Tout un éventail de formes s'ore a
nous, des amas aléatoires de billes aux cones ou cavités.

1.2.1 Loi de Wenzel

La présence de micro-textures sur une surface fait apparaitre une rugosité. Celle-ci est évaluée
par r, le rapport de la surface réelle sur la surface projetée : si le substrat est parfaitement lisse, alors
r =1, sinon on aura toujoursr > 1. La rugosité est un parametre important dans la détermination
de l'angle de contact macroscopique, comme l'ont montré Dettre et Johnson dans les années 60 [19].
lls ont utilisé dans leurs expériences une plaque de cire initialement trés rugueuse. La cire est un
matériau naturellement hydrophobe. Des traitements thermiques successifs font légérement fondre
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la cire qui voit sa rugosité diminuer. A la n, la plaque est lisse. La gure 1.10 montre qu'a faible
rugosité (sur la gauche du graphe), l'angle d'avancée d'une goutte d'eau croit ave¢ tandis que
I'angle de reculée décroit : I'hnystérésis augmente, jusqu'a une certaine valeur deDans un second
temps, les deux angles d'avancée et de reculée croissent, jusqu'a saturer a des valeurs trés élevées
bien plus élevées que sur de la cire lisse. De plus, I'hystérésis diminue fortement, et elle est beaucoup
plus faible que sur la plus lisse des surfaces [19].

Figure 1.10 Mesures d'angles d'avancée (en blanc) et de reculée (en noir) d'une goutte d'eau en fonction de la
rugosité d'une surface de cire (naturellement hydrophobe), par Dettre et Johnson [19]. La rugosité augmente vers la
droite.

L'eau forme un angle d'environ 110 sur la cire lisse : la surface est hydrophobe. Cet angle
augmente jusqu'a 160 en présence de microtextures, et I'hystérésis de l'angle de contact diminue
de 20 environ a 10. Dans toutes les expériences, la surface est chimiqguement identique, et I'eau
doit localement respecter la relation de Young 1.2 décrite plus haut. Pourtant, I'angle de contact
apparent varie : c'est donc que la rugosité joue un réle primordial.

Wenzel a proposé en 1936 un modéle qui explique I'in uence de la rugosité sur le mouillage
[20, 21]. On souhaite évaluer I'angle de contact apparent d'une goutte sur une surface de rugosité
r, en estimant que la taille des micro-textures est beaucoup plus faible que I'échelle de la goutte.
Pour cela, on considéere un déplacemertd! de la ligne de contact, schématisé sur la gure 1.11.

Une longueurr dl de matériau perd son interface avec l'air et se trouve recouverte par I'eau. Une
petite interface dl cos est aussi créée au niveau du liquide. Ce déplacement correspond donc a un
travail dw total :

dW =r( s s)dl + dlcos
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Figure 1.11 Détail de la ligne de contact d'une goutte sur un substrat rugueux. Localement la goutte respecte
la relation de Young et a un angle de contact , mais macroscopiquement l'angle de contact apparent  est décrit
par la relation de Wenzel. On considéere un petit déplacement dl du front de liquide pour I'évaluer [20, 21].

A I'équilibre, le travail est nul, ce qui conduit & I'expression suivante pour
s  sL

Dans le cas d'un substrat lisser = 1, on retrouve I'équation de Young 1.2. On peut ré-écrire
cette équation sous la forme de la relation de Wenzel, en notant I'angle de Young :

COS =TCO0S ¢ (1.6)

La rugosité apparait comme un moyen d'ampli er tout mouillage : dans le cas d'un substrat
rugueux hydrophile ou ¢ < 90, l'angle de contact apparent < ¢ sera d'autant plus faible que
r est grand. A l'inverse, sur un substrat hydrophobe ¢ > 90, comme la cire de Dettre et Johnson,
l'angle de contact apparent > . sera d'autant plus grand que la rugosité est élevée.

Cette relation ne dépend pas de la taille ni de la forme des rugosités (tant qu'elles restent lar-
gement inférieures a la taille de la goutte) : des motifs di érents, dont I'aire apparente est la méme,
conduisent d'aprés cette équation a un méme angle de contact.

1.2.2 Superhydrophilie

Commencgons par nous intéresser au cas ou la surface est hydrophile. Le comportement d'une
goutte sur un tel substrat rugueux peut suivre deux voies di érentes, selon l'angle de Younge.

En e et, si la surface est mouillante, du liquide peut s'échapper de la goutte pour imprégner les
rugosités en aval, créant un Im précurseur qui rend la surface plus hydrophile. Il se peut aussi que
ce Im liquide n'existe pas et que la goutte soit au contact d'un matériau rugueux et sec.

Pour distinguer ces deux situations, considérons un substrat envahi par un Im liquide précur-
seur : son interface apparait comme une alternance de zones liquides et d'autres solides, selon les
anfractuosités remplies (voir gure 1.12). Notons g la fraction de phase solide, etl s celle
de liquide apparent. Pour que le front de liquide avance d'une distancdl, il faut faire disparaitre
(r  s)dl de solide sous le liquide, et faire apparaitre de facon correspondar{te  s)dl d'interface
liquide-air, ce qui nécessite un travail :
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dW =(r g)( st s)dl+(1 g) dl

Pour que l'avancée du liquide soit énergétiquement favorabledV < 0), nous obtenons une
condition sur l'angle de Young :

S
r S

cos >

=COoS .

Pour des angles de contact tels que< , la texture est imprégnée par un Im précurseur. Pour
des angles tels qu®0 > > , le solide reste sec et le mouillage est décrit par la loi de Wenzel 1.6.

. d
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Figure 1.12 Surface hydrophile texturée, dans laquelle un Im liquide précurseur (en bleu) avance.

Si la condition d'imprégnation est réalisée, on parle de superhydrophilie . Nous considérons
maintenant l'avancée sur une distancell du front d'une goutte qui s'étale. Une portion g de solide
se trouve recouverte de liquide, tandis que linterface air liquide de poidsl s disparait; en
outre, une quantité cos d'interface liquide air est créée avec la goutte. Ceci nécessite donc un
travail dW = g( s_ sdl (1 s) dl+ cos dl. Minimiser dW conduit a I'expression de
I'angle de contact apparent & I'équilibre, décrite par Cassie [22, 23] :

cos =1+ g(cose 1) 1.7)

Cette équation décrit le comportement du mouillage en-deca de l'angle critique d'imprégnation
¢, dans une situation ou I'équation de Wenzel 1.6 n'est plus valide : le liquide repose sur un substrat
composite, qui méle solide et liquide. A petite fraction s de solide émergé, la dépendance de l'angle
apparent en fonction de I'angle de Young ¢ est faible : dans ce cas;os 1, ce qui correspond
a un angle de contact trés proche de 0. Cette équation 1.7 est tracée sur la gure 1.13.

Dans la nature

De nombreuses plantes présentent des micro-textures a leur surface, et la superhydrophilie leur
sert pour conserver |'eau, pour la faire couler en la Imi ant ou encore pour rendre la surface glissante.
La gure 1.14 montre des photos de telles plantes, et un détail de leur surface observée au microscope
électronique a balayage (MEB), qui explique leurs propriétés si remarquables. Ainsi, [Ruellia
Devosiana gure 1.14(a), qui pousse au Brésil, doit faire face aux abondantes pluies tropicales. Sa
surface, observée au microscope par Koch et Barthlott [25] révéle une forét de petits cénes, préts a
se recouvrir d'un mince Im d'eau pour accélérer I'évaporation. Un autre usage de la Imi cation
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Figure 1.13 Cosinus de l'angle de contact apparent cos en fonction du cosinus de I'angle de Youngcos sur
une surface plane de méme composition chimique [24]. Les lignes bleues montrent les équations 1.6 (poutos entre
0 et cos ¢), 1.7 (pour cos > cos ¢) et 1.8 (pour cos < 0).

d'une surface est illustré par le genre dedlepenthes gure 1.14(b). Ces plantes indonésiennes en
cornet ont une ouverture en forme d'anneau. Lorsqu'il pleut, cet anneau se recouvre d'eau grace a
ses micro-textures ; leur agencement en canaux dirige de facon irrémédiable tout insecte visiteur vers
l'intérieur, ce qui permet a la plante de se nourrir.

Figure 1.14 Plantes superhydrophiles : (a) la Ruellia Devosiana a une structure en forme de cones qui favorise
I'évaporation de l'eau. La barre d'échelle indique 20 mm. (b) Genre des Nepenthes: ces plantes carnivores d'Indonésie
se recouvrent d'un Im d'eau qui rend leur surface (composée de canaux alignés visibles a l'image MEB) glissante. La
barre d'échelle indique 100 nm. (Images MEB tirées de [25]).

1.2.3 Superhydrophobie

A contrario, si la surface micro-texturée est de nature hydrophobe, le liquide ne cherchera pas
a s'y étendre et a l'imprégner. Ici, on peut imaginer une situation ou, pour respecter les conditions
d'angle de Young et face a une forte rugosité, le liquide n'entre plus dans les textures. Le liquide
repose alors sur un mélange de solide hydrophobe et d'air, appelé I'état Cassie [22, 23], si des poches
d'air sont plus favorables d'un point de vue énergétique qu'un contact liquide-solide.
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En supposant les interfaces liquide air plates (pour minimiser toute pression de Laplace, ce
qui est justi é dans le cas de défauts trés petits devant la taille de la goutte), nous pouvons décrire
I'emprisonnement d'air. L'interface solide liquide est proportionnelle ar s, et celle air liquide
sous la goutte vaut 1 s. La formation de poches d'air sous une goutte est donc favorable si
(r s)( sL s)> (1 s) , ce qui conduit & I'apparition d'un angle de contact critique . :

1
CoS ¢ = - S
r S

Ce critere est tres similaire a celui d'imprégnation d'un solide par du liquide. On comprend ainsi
pourquoi les angles de contact apparents sont si grands pour des liquides posés sur des surfaces
hydrophobes texturées : la goutte est entourée de beaucoup d'air, méme en-dessous, et ne touche
gue peu de solide. On décrit aussi cette situation comme I'état fakir . Les gouttes posées sur de
telles surfacessuperhydrophobesadoptent une forme sphérique : on parle de perles .

Dans ce cas, I'hystérésis de l'angle de contact est trés faible, comme observé dans I'expérience
de Dettre et Johnson a rugosité élevée, et les gouttes trés mobiles. Ceci nous permet d'ajouter une
deuxiéme correction au modéle de Wenzel : lorsque les textures sont trop importantes, typiqguement
r> 2, et que la surface est hydrophobe, I'angle de contact a un comportement décrit par une surface
composite, mélange d'air et de solide.

Ainsi, pour déplacer la ligne de contact, il faut remplacer sous la goutte une quantité s de solide
par un contact avec le liquide et créer une nouvelle interfacé s entre le liquide et I'air; et comme
toujours, ceci s'accompagne d'une modi cation de l'interface liquide air de la calotte sphérique.
Cela nécessite un travaildW = g( s s)dl + (1 s) dl+ cos dl. La minimisation de dW
conduit a l'expression de I'angle de contact apparent a I'équilibre :

cos = 1+ g(cos +1) (1.8)

Cette équation remplace I'équation de Wenzel 1.6 pour le cas superhydrophobe. On voit que pour
une faible fraction de solide s en contact avec la goutte, I'angle apparent s'approche de 180.
Pour une fraction surfacigue s 5 10% et un angle de Young 110 120, l'angle apparent
monte jusqu'a 160 170.

Les ingénieurs de la compagnie Kao, au Japon, ont e ectué une série d'expériences sur des
substrats uorés lisses ou rugueux [26, 24]. La gure 1.13 compare leurs mesures d'angle de contact

sur des surfaces rugueuses avec les valeurssur des surfaces lisses de composition chimique
identique. Si les micro-textures ne jouaient aucun rdle, on observerait = , ce qui n'est pas le cas.

L'axe des abscisses;os , n'explore pas lintervalle [-1; 1] en entier : au-dela de 0:3, il n'y a
plus aucun point expérimental. Cette valeur correspond a un angle d'environ 110 il est di cile
expérimentalement d'aller au-dela de cet angle sur une surface lisse pour de I'eau [27]. En revanche,
dans ce quadrant hydrophobe ¢os < 0), la valeur de  varie de fagcon spectaculaire : un angle de
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contact de 170 est rapidement atteint. Cette valeur, trés grande, est uniquement accessible grace a
la rugosité qui nous permet d'obtenir I'état superhydrophobe décrit par la relation (1.8).

Dans le quadrant hydrophile (cos > 0), le comportement est Iégérement di érent : la croissance
est tout d'abord linéaire, avec une pente d'environ 3 : nous sommes ici dans le régime de validité
de l'expression de Wenzel (1.6). Mais en-deca de la valeug, les points expérimentaux ne suivent
plus cette loi : ils s'alignent selon un nouveau régime linéaire, de pente inférieure a 1, et qui tend
vers =0 pour =0 (ce qui signie qu'un solide mouillant le reste malgré sa rugosité), le cas
superhydrophile décrit par I'équation (1.7).

Dans la nature

De trés nombreux exemples de surfaces superhydrophobes existent dans la nature. Les animaux
et les plantes s'en servent pour repousser I'eau ou bien plutét pour s'entourer d'air, ce qui leur
sert pour respirer [28] ou s'isoler thermiquement [29]. Le lotus est certainement la plus connue des
plantes superhydrophobes [30]. Sa structure illustrée gure 1.15(a) est composée de petits pilliers
d'environ 20 mm, eux-mémes recouverts de cristaux de cire hydrophobe : la double texturation et les
caractéristiques chimiques rendent la surface superhydrophobe [28]. La notonecte est une punaise qui
vit sous l'eau, cependant elle respire de I'oxygéne gazeux : son abdomen est recouvert d'un plastron
d'air, visible sur la gure 1.15(b) par les re ets argentés de l'interface air eau. Elle peut s'entourer
d'un Im d'air grace a lI'abondance de poils qui recouvrent la quasi-totalité de son corps, comme le
montre l'image MEB de la gure 1.15(b). Par ailleurs, étre enrobée d'air lui permet de réduire la
friction lorsqu'elle se déplace pour chasser dans I'eau [31].

Figure 1.15 (a) Petite goutte d'eau en forme de perle déposée sur une feuille de lotus. Limage au MEB de la
surface de la feuille de lotus montre sa rugosité (Crédit : W. Barthlott [28]). La barre d'échelle indique 20 mm. (b)
Notonecte (punaise d'eau) immergée ; I'image au MEB montre les poils qui recouvrent son abdomen superhydrophobe.
La barre d'échelle indique 20 nm. (Crédit : P. Ditsche-Kuru [31]).
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Surfaces arti cielles

L'observation de la superhydrophobie naturelle a permis de reproduire en laboratoire des surfaces
aux propriétés semblables. Nous avons établi gu'il faut une surface chimiquement hydrophobe, et
une fraction de solide faible sous la goutte, c'est-a-dire une rugosité élevée pour espérer maintenir
une goutte dans I'état Cassie. De nombreuses techniques expérimentales, a base de gravure le plus
souvent, permettent de construire ces surfaces controlées [32, 33].

La gure 1.16(a) montre un exemple d'une surface capable de repousser I'eau, lorsqu'elle est
traitée chimiquement de facon hydrophobe. Le résultat est illustré en (b) ou l'angle de contact
apparent est de l'ordre de 175, et I'hystérésis tres faible, d'environ 10. La gure 1.16(c) montre
une surface avec des plots en forme de champignons : cette surface est méme capable de repousser
des huiles, de tension de surface bien plus basse que I'eau la plupart du temps, I'huile mouille
systématiquement les surfaces. Il s'agit d'une surface superoléophobe [34, 35].

@) (b) (©

Figure 1.16 (a) Piliers de 10 nm de haut, espacés de 10nm, obtenus par gravure synthétique (Crédit : M.
Reyssat [36]). (b) Goutte d'eau déposée sur la surface (a), traitée de fagon hydrophobe : de l'air est présent sous la
goutte qui se retrouve en état Cassie, et prend une forme de perle. (Crédit : M. Reyssat). (c) Micro-piliers en forme de
champignon permettant de repousser I'huile, de tension de surface plus basse que celle de I'eau (Crédit : G. McKinley
[34)).

Sur ces surfaces, la ligne de contact est délimitée par son ancrage sur les bords des piliers. La
gure 1.5(b) explique le phénoméne d'hystérésis de I'angle de contact sur des défauts géométriques,
ici les coins des plots. Cette idée est renforcée par les expériences de Dettre et Johnson [19], dont les
résultats sont explicités sur la gure 1.10 : lorsque la rugosité commence a se faire ressentir, la ligne
de contact est alors ancrée sur les défauts ponctuels, ce qui donne naissance a une forte hystérésis
de l'angle de contact, allant jusqu'a 100. Lorsque la rugosité est tres élevee, cette hystérésis est
toujours présente, méme si elle est plus faible, de I'ordre de 1Gseulement : les lignes de contact
ancrées sur les défauts sont plus petites [37].

Dans le travail présenté par la suite, les surfaces superhydrophobes sont obtenues par application
d'un traitement liquide. Nous utilisons de I'Ultra Ever Dry (de UltraTech International), qui se
dépose en spray sur les surfaces. Il s'agit de billes nanométriques (diamétre environ 20 nm) de
silicium, en suspension dans de |'acétone. Nous utilisons aussi du Glaco Mirror Coat Zero, vendu au
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Japon, dans lequel nous trempons les surfaces a traiter. Des billes de silice silanisées, de diametre
30 nm, y sont en suspension colloidale dans de l'isopropanol. Dans les deux cas, lors de I'évaporation
du solvant, les billes se rassemblent en empilements aléatoires rugueux, comme le montre la gure
1.17(a) et 1.17(b) pour I'Ultra Ever Dry et le Glaco respectivement.
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Figure 1.17 (a) Image MEB d'une surface d'aluminium superhydrophobe traitée par de I'Ultra Ever Dry
(Crédit : A. Gauthier). On observe une couche micrométrique de particules de silicium d'environ 20 nm de diameétre.
(b) Image par Microscopie a Force Atomique (AFM) d'une surface de verre traitée au Glaco. Les billes ont un diamétre
d'environ 30 nm, et s'amassent pour donner lieu a une rugosité typique de l'ordre de la centaine de nanometres. Les
directions x et y sont dans le plan de la plaque, la direction z est Il'altitude, illustrée par la couleur.

Impacts de gouttes

L'eau ne touche que le haut des textures sur une surface superhydrophobe. Lorsqu'une goutte
est lancée contre une telle surface, on observe voir la gure 1.18 qu'elle s'étale comme attendu,
puis se rétracte et nit par décoller, laissant la surface séche. Ce comportement spectaculaire est
une conséquence directe de la trés faible adhésion de I'eau sur de telles surfaces. Durant le rebond,
la goutte passe un certain temps au contact de la surface, gu'il est intéressant de caractériser.
En e et, comme la goutte passe peu de temps a proximité du solide, les échanges (de chaleur, de
moment...) sont limités. Pour refroidir une surface, ce temps court sera un désavantage. En revanche,
si le matériau est trés froid, un petit temps de contact permettra d'éviter a de l'eau d'y geler [38].

U=0,6 m/s

Figure 1.18 Goutte d'eau de rayon R = 1;3 mm rebondissant sur une surface de silicium traitée superhydrophobe.
La vitesse d'impact de la goutte U vaut 0,6 m/s. (Crédit : A. Gauthier [39]).

La gure 1.18 permet d'évaluer le temps : l'eau arrive avec une vitesselU sur une surface
superhydrophobe et s'y étale grace a son énergie cinétique jusqu'a atteindre une forme trés aplatie,
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decrépe,& 3 ms. Larétraction est ensuite contr6lée par la force capillaireR , qui tend a minimiser
la surface de la goutte et donc & la ramener sous une forme sphérique. Pour une accélératipnet
en utilisant la deuxiéme loi de Newton, R 3R R, nous aboutissons a l'expression du temps de
contact :

S
3
R° (1.9)

On remarque que cette expression a la méme forme que le temps caractéristigue d'un systéme
masse-ressort = T% ou R 2 est la massen du systeme, et correspond a la raideurk du ressort.
Par ailleurs, cette expression ne dépend pas de la vitesse d'impact, mais uniqguement du rayon de la
goutte. Ceci a été véri é expérimentalement par D. Richard en 2002 [40]. La vitesse d'impact varie
de 0,2 a 2,5 m/s ala gure 1.19(a) : les formes de gouttes sont trés variées au moment du rebond,
mais le temps de contact reste bien inchangé. La gure 1.19(b) montre la forte dépendance du temps
de contact avec le rayon de la goutte : en échelle logarithmique, les points s'alignent suivant une
droite de pente 3/2. Ces expériences permettent de déterminer le préfacteur de la loi d'échelle 1.9,
ici égal a 2,6.

(@) (b)

Figure 1.19 Temps de contact de gouttes d'eau sur une surface superhydrophobe(a) a taille donnée, en fonction
de la vitesse d'impact. La ligne pointillée est horizontale; (b) en fonction du rayon de la goutte, a vitesse donnée. La
ligne pointillée a une pente 3/2. Graphiques tirés de [40].

1.2.4 Micro-creux

Nous avons jusqu'a présent étudié la transformation d'un substrat par la présence de micro-
textures ajoutées a la surface. Cela conduisait a un changement parfois radical de comportement
et a l'apparition de propriétés nouvelles, comme la superhydrophobie, inaccessible avec une surface
simplement plane [27]. Nous nous intéressons maintenant aux textures qui ne sont pas ajoutées, mais
retirées de la surface : des cavités de taille micrométrique.
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Milieux poreux

La présence de cavités réparties a la surface ou dans le corps d'un matériau est I'essence d'un
milieu poreux. On en trouve de toutes sortes autour de nous; ils sont caractérisés par leur perméa-
bilit¢ K, qui s'exprime en darcy (1 darcy = 1 nm?) et qui est homogéne a une surface. La section
d'un pore individuel du matériau donne un ordre de grandeur de la perméabilité. Une cigarette a
ainsi une perméabilité d'environ 1000 darcys, tandis que le sable descen@@ 200darcys et le grés
de 0,0005 a 5 darcys seulement [41].

Nous avons vu plus haut que les plantes sont capables de se recouvrir de micro-cbnes ou stries
pour repousser ou étaler I'eau a leur surface. Elles sont aussi capables de présenter des micro-cavités
qui piegent I'eau, par exemple le lichen australierRacocarpus Purpurascensllustré a la gure 1.20.
Cette plante doit faire face a un milieu tres aride : elle récupére et conserve l'eau de l'air dans ses
pores.

Figure 1.20 Racocarpus Purpurascens : ce lichen australien doit faire face a un milieu trés aride. Sa structure
poreuse lui permet d'absorber et de conserver I'eau de l'air. (Image MEB tirée de [25]).

Ces milieux poreux naturels sont souvent d'une grande complexité [42]. Un systéme poreux simple
se raméne a un seul pore : le cas d'un tube capillaire a été largement étudié.

Capillaire

En placant un tube capillaire de faible rayon interne (micrométrique) au contact d'un bain liquide,
on pourrait s'attendre a ce qu'il ne se passe rien : il n'y a pas de raison évidente pour que le niveau
de l'eau a I'équilibre bouge. Mais on observe gure 1.21 que si la surface est hydrophile< 90,
un front monte dans le tube. Ce phénomene, déja décrit dans les carnets de Léonard de Vinci, a dQ
attendre plusieurs siécles avant d'étre expliqué [43]. En 1638, Borelli observe que la hauteur nale
du liquide est inversement proportionnelle au rayon du tube capillaire, et ce quel que soit I'angle
d'inclinaison du tube [44]. Puis en 1708, Hauksbee réalise une série de 4 expériences systématiques
décrivant la montée d'eau ou de spiritueux entre deux plaques de verre espacées par des morceaux
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de papier [45]. Juste aprés, en 1717, Jurin con rme ces observations [46], puis en n Laplace propose
une explication par la pression [3].
Puisque les tubes ont un diamétre interne2R trés petit devant la longueur capillaire, le ménisque

gue l'eau forme a l'intérieur peut étre modélisé par une portion de sphére de rayoR=cos (avec

angle de Young). La pression en haut de la colonne liquide, juste sous linterface vaut donc
Py 2 f;’s (ou Py désigne la pression atmosphérigue). Le bas de la colonne de hautéuyr supporte
le poids du liquide au-dessus : la pression qui y régne est d'origine hydrostatique. L'équilibre s'écrit
donc :

2 cos
R

ghy =

On en déduit immédiatement la valeur deh; , qui en e et est inversement proportionnelle au
rayon du tube. Cette hauteur nale dépend aussi de lI'angle de contact : dans des tubes hydrophiles,
'eau montera d'autant plus haut que est faible. En revanche, dans des tubes hydrophobes il ne
peut pas y avoir de montée : le ménisque descend, ce qui n'est observable que si le tube est enfoncé
dans le bain.

Figure 1.21 Tubes capillaires de rayon identique. L'angle de contact croit vers la droite : le niveau de l'eau
diminue. (Crédit : P. Raux [47]).

La dynamique de montée capillaire a d( attendre un siécle supplémentaire avant d'étre décrite,
par Bell et Cameron [48], puis Lucas [49] et Washburn [50] au début du X¥X". Tant que la gravité
peut étre négligée (donc pour des hauteurs faibles devaht ), le gain en énergie de surface cos
est équilibré par la dissipation visqueuse dans le tube\rLrh. La vitesse de montée dans le tub&/
est la dérivée de la hauteur, donc apres intégration de I'équation précédente, nous obtenons la loi de
Lucas-Washburn :

h2(1) R cos ¢
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Un court régime inertiel au début de l'ascension a pu étre observé avec des méthodes plus
modernes [51], et d'autres régimes ou la gravité ou des surfactants interviennent ont été décrits
récemment [52].

Conclusion

L'étude du mouillage d'une surface lisse nous a permis d'apprécier I'amplitude du changement
gu'apportent les micro-textures : un objet peut se retrouver rapidement recouvert de liquide dans
I'extréme superhydrophile, ou bien au contraire il peut rester protégé de toute invasion par l'eau
dans le cas superhydrophobe. Il peut aussi étre rendu perméable grace a des cavités.

Une surface superhydrophobe repousse I'eau : elle peut étre vue comme une surface sur laquelle
I'air s'étale volontiers. Dans le chapitre sur l'aérophilie, nous verrons que des micro-textures hydro-
phobes permettent a des bulles d'air de disparaitre, a l'instar des gouttes sur des surfaces mouillantes.
De méme, l'air peut envahir un capillaire si sa surface interne est traitée de facon convenable : un
micro-creux traité par des micro-textures...

Ensuite, les pores micrométriques qui laissent passer Il'air nous seront d'une grande utilité pour
induire de la lévitation, et isoler objets solides comme liquides de leur support, comme décrit aux
chapitres 3 et 4. Dans le cas de la lévitation d'une goutte, un revétement superhydrophobe de la
surface est méme nécessaire.

En n, les micro-textures hydrophobes permettent de diminuer drastiguement I'adhésion de gouttes
d'eau sur les surfaces, ce qui accroit leur mobilité : le chapitre 6 s'intéresse a contrdler leur vitesse.
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Les expériences sur le volume des bulles ont été réalisées par Midori Isobe durant son stage de M1, en collaboration
avec Philippe Bourrianne. Les expériences des bulles sur des bres ont été réalisées par Matthias Pautard durant son

stage de L3.

Nous avons vu au chapitre précédent que I'ajout de micro-textures sur une surface modi e radi-
calement le mouillage. Dans ce chapitre, nous nous intéressons au cas superhydrophalee lorsque
les micro-textures sont hydrophobes. L'eau cherche alors a minimiser son contact et a s'étaler le
moins possible sur la surface, majoritairement recouverte d'air. On peut ainsi considérer ces surfaces
comme aérophiles . C'est dans cette optique que nous avons réalisé les travaux présentés dans
ce chapitre : nous avons étudié le mouillage de l'air sur une surface aérophile immergée. Les
interfaces liquide gaz sont donc inversées par rapport aux situations de mouillage classique. Si les
phénomeénes sont géométriguement semblables (goutte ou bulle, étalement sur une surface, montée
ou dépression capillaire, mouvement sur un 1), les dynamiques sont trés di érentes. Au chapitre
précédent, nous avons deécrit ce qui se passe dans les cas de mouillage classique : cela nous permettra

33
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d'apprécier I'ampleur des changements. La résistance au mouvement, majoritairement d'origine vis-
gueuse pour les gouttes, devient quasi-exclusivement inertielle avec des bulles : la viscosité de l'air
est si faible qu'elle est négligeable dans ces nouveaux systemes, ou les nombres de Reynolds sont
élevés.

2.1 Volume d'une bulle

2.1.1 Création d'une bulle par un ori ce immergé
Embout superhydrophobe de taille variable [53]

Nous essayons dans cette partie de contrdler le volume d'une bulle d'air dans de I'eau. Pour créer
une bulle, il faut dégager de I'air a travers un ori ce immergé. Nous utilisons la plupart du temps une
seringue remplie d'air, dont l'aiguille est placée dans le bain. Le volume libéré augmente avec la taille
et I'hydrophobie de I'embout. Guillaume Dupeux s'est intéressé dans sa these [53] & comprendre
le volume d'une bulle d'air lachée par un embout cylindrique superhydrophobe; I'expérience est
illustrée sur la gure 2.1(a). Dans ce cas, l'air s'étale d'abord sur la base supérieure du cylindre
(traitée superhydrophobe), puis l'interface air eau se courbe, permettant & la bulle de grossir
jusqu'a se détacher. La photo 2.1(b) illustre la forme qu'une bulle adopte durant I'expérience.

La loi de Tate [54, 1] donne le volume d'une goutte pendante qui se détache d'un capillaire : de
fagon similaire, nous pouvons ici expliciter le volume de la bulle qui décolle. Deux cas de gure
ressortent de ces expériences, selon le diaméte de I'embout. Lorsque celui-ci est étroit, la bulle
d'air est accrochée sur les bords du cylindre. La force capillaire = D maintient la ligne de
contact. Par ailleurs, la poussée d'Archimédd-p = g (avec ) tend a faire partir la bulle
vers le haut. L'équilibre de ces deux forces méne a I'équation suivante, tracée sur la gure 2.1(c) et
en bon accord avec les données expérimentales :

= 12D (2.1)

Le volume de la bulle qui se détache est donc dans un premier temps directement proportionnel au
diameétre de I'embout superhydrophobe qui la crée. Dans un deuxiéme temps, la base de I'embout
devient tres large, plus large que I'étalement maximal de la bulle : le volume qui se détache sature,
comme observé sur le graphe 2.1(c). Cette saturation s'explique grace a l'instabilité de Rayleigh-
Taylor [55]. Lorsque le Im d'air atteint une taille critique, D¢ =7;66l; [56], l'interface air eau se
déstabilise car la tension de surface n'est plus su sante pour la maintenir plane. Ceci conduit a un
diametre d'étalement maximal D = 20;7 mm pour une bulle d'air dans I'eau, et un volume maxi-
mal =479 nL. Cette valeur est en accord avec celle obtenue dans les expériences de Guillaume
Dupeux : on observe au graphe 2.1(c) une saturation autour de 41k, indiquée par la ligne pointillée.
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Figure 2.1 (a) Schéma de l'expérience de Guillaume Dupeux : un cylindre de diamétre D est percé en son
centre pour laisser passer l'air. La base supérieure (hachurée) est traitée superhydrophobe.(b) Bulle d'air créée sur
un cylindre de 12 mm de diametre. (¢) Volume maximal de la bulle qui se détache d'un cylindre superhydrophobe
de diameétre D. La droite en trait plein représente I'équation 2.1 et la ligne pointillée indique =410 nL. Toutes les
illustrations sont tirées de la thése de Guillaume Dupeux [53].

Angle de contact variable

Les expériences sur le volume des bulles présentées a partir d'ici ont été réalisées par Midori Isobe durant son

stage de M1.

L'expérience précédente décrit donc les phénomeénes liés a la taille de la base d'un embout super-
hydrophobe sur lequel la bulle s'appuie. Nous nous intéressons maintenant a ce qui se passe lorsque
I'embout a une taille xée (choisie in niment large), mais I'angle de contact du liquide varie. Pour
étre in niment large, I'embout est remplacé par une plague de verre de dimension trés grande par
rapport a I'étalement maximal, qui est d'environ 2 cm, comme établi ci-dessus. L'ori ce qui permet
d'injecter l'air a travers la plaque est choisi petit, pour ne déranger la formation de la bulle dans
aucun des cas considérés. La gure 2.2 décrit le montage expérimental de cette partie.

Les plaques de verre, d'épaisseur 16@n, de largeur 24 mm et de longueur 50 mm, sont percées
en leur centre grace a un cutter-laser. Le trou a une taille caractéristigue de 56m. La plaque
est ensuite soumise a di érents traitements chimiques, référencés au tableau 2.1, qui altérent son
mouillage. En collant 4 lamelles de verre verticales sur ses bords on réalise une petite cuve étanche;
un tuyau relié a une seringue remplie d'air est collé au niveau du trou. La cuve est remplie d'eau
distillée a une hauteur d'environ 1,5 cm (un paramétre gardé constant dans les expériences).

Dans la cuve, lorsque la bulle grandit, elle adopte un angle d'avancée noté qui correspond a
I'angle de reculée de I'eau sur cette surfaceg =

2.1.2 Détachement de la bulle

Expériences

Les cuves sont en verre et leurs parois sont transparentes : en Imant de coté, on peut suivre
I'évolution d'une bulle depuis son apparition jusqu'a son détachement. L'air est injecté avec un débit
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Figure 2.2 Un petit trou percé dans une plaque de verre permet d'y faire passer de l'air ( &che noire). La surface
de la plaque est traitée chimiquement de diverses fagons pour faire varier I'angle de contact . Cette plaque est ensuite
immergée : sou er dans le trou crée une bulle, d'angle de contact =

Traitement A()] rR= ()
Verre propre 27 3
(3-Glycidyloxypropyl)triméthoxysilane 55 38
3-(Trymethoxysilyl)propyl méthacrylate 72 56
Chlorotriméthylsilane 82 38
Trichloro(1H,1H,2H,2H-per uorooctyl)silane 113 91
Dichlorométhylsilane 106 92
Ultra Ever Dry 163 162

Table 2.1 Nom complet du traitement utilisé pour changer le mouillage de la plague de verre, angle d'avancée
et de reculée de l'eau aprés traitement.

constant a travers l'ori ce, de l'ordre de quelgues mL/h. La gure 2.3 illustre deux bulles, I'une dans
la limite hydrophile et l'autre dans la limite superhydrophobe.

La plus hydrophile de nos surfaces est le verre propre (voir table 2.1). L'air ne s'y étale presque
pas : I'angle d'avancée vaut 177 . On remarque en e et sur la gure 2.3(a) que la bulle garde une
forme trés sphérique, et que sa base ne touche que trés peu la surface. Elle grossit en gardant cette
forme de globule, puis se détache lorsque la poussée d'Archiméde surpasse les forces capillaires qui
retiennent la bulle sur la surface. Comme la surface est hydrophile, la bulle est peu maintenue par
la capillarité et décolle rapidement : son volume nal est d'environ 7 ni.

Dans le cas superhydrophobe au contraire, l'air s'étale beaucoup, comme souligné dans les ex-
périences de Guillaume Dupeux, présentées au paragraphe précédent [53]. On observe a la gure
2.3(b) que le rayon de contact d'une bulle dans cette nouvelle situation est beaucoup plus grand que
dans le cas hydrophile, de l'ordre du centimetre. De méme, la hauteur de la bulle & son étalement
maximal est plus élevée, allant jusqu'a une valeur de 6 mm. Lorsque le volume injecté atteint une
valeur critique, environ 260 dans ces expériences, la bulle nit par se détacher. On véri e expéri-
mentalement que le volume nal d'une bulle créée sur une surface superhydrophobe ne dépend pas
du débit de l'injection, lorsque celui-ci est varié entre 0,1 et 20 mL/h.

Les traitements signalés au tableau 2.1 permettent d'obtenir des valeurs d'angle de contact
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Figure 2.3 Images successives d'une bulle qui se détachg) d'une surface hydrophile (verre propre). La premiére
image montre la surface avant injection d'air et le trou a un diametre d'environ 100 mm. Le volume qui se détache
vaut 7 ni. (b) d'une surface superhydrophobe. Le volume qui se détache vaut maintenant 260ni.. La méme surface
a été utilisée dans ces deux illustrations, mais un traitement a I'UItra Ever Dry a été réalisé avant I'expérience (b).
Les barres d'échelle indiquent 5 mm.

intermédiaires. Dans chacun des cas, l'expérience est répétée au moins 5 fois. Le volumest
extrapolé de la taille de la bulle durant son ascension. Les résultats sont présentés sur le graphe
2.4, par les points rouges. Le volume des bulles qui se détachent est une fonction non-linéaire et
croissante de l'angle de contact.
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Figure 2.4 Volume d'une bulle qui se détache d'un orice percé dans un plan horizontal in ni, immergé dans
l'eau, et dont l'angle de contact est varié. Les résultats expérimentaux sont représentés par les points pleins rouges.
Les cercles bleus sont les simulations issues det al. [57]. La ligne noire montre I'équation 2.2.

Gerlach et al. en 2005 [57] ont réalisé une étude similaire sur le volume des bulles créées par des
ori ces immergés, ou le manque de données expérimentales a angle de contact élevé est compensé
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par des simulations numériques. Ces résultats (cercles bleus) sont présentés conjointement a nos
résultats expérimentaux (points rouges) sur la gure 2.4, et montrent un bon accord. Nos valeurs
expérimentales dans le cas superhydrophobe sont légérement plus basses que les prédictions des
simulations, cependant on observe une grande variabilité du volume mesuré. Chaque point est la
moyenne de plusieurs expériences dans une méme cuve et les résultats correspondent a des expé-
riences réalisées dans plusieurs cuves. La sous-estimation expérimentale du volumpeut provenir

d'un léger manque de reproductibilité d'une expérience a l'autre, en fonction de la qualité du traite-
ment par exemple, mais aussi de la fagon dont nous mesurons le volume. Lorsque la bulle est petite,
elle est peu déformée et la détermination de sa taille se fait aisément, tandis que lorsqu'elle grossit,
elle se déforme et oscille beaucoup. Ceci introduit une incertitude supplémentaire, perceptible dans
nos résultats.

Figure 2.5 Inuence de l'angle de contact sur le volume d'une bulle pour deux tailles d'ori ce, de diamétre 0,25
(points) et 0,55 mm (carrés), a faible débit volumique. Graphique tiré de [58].

Une autre étude similaire, expérimentale, a été menée en 1994 par Lén al. [58]. Leurs résultats
con rment que le volume d'une bulle est indépendant du débit volumique d'air. lls observent de fagon
similaire une augmentation du volume dégagé avec l'angle de contact; cependant leurs expériences,
présentées sur la gure 2.5, s'arrétent vers 100 Une légére dépendance du volume de la bulle en
fonction du diamétre de I'ori ce est soulignée, dans le cas hydrophile & < 50 ). Les diamétres des
ori ces valent 0,25 et 0,55 mm : ils sont plus grands que les nétres. Lorsque I'angle de contact est élevé
(substrat hydrophobe), la bulle s'étale largement et la taille de I'ori ce ne joue pas de role, puisque
le Im d'air s'est propagé bien au-dela. En revanche, lorsque le substrat est hydrophile, I'air s'étale
peu. La bulle est ancrée sur les bords de l'ori ce jusqu'a ce qu'un angle de contact su samment
élevé lui permette de s'étaler plus loin. Le volume mesuré sature donc, dans le régime hydrophile, a
la taille de bulle imposée par le diamétre de I'ori ce (voir gure 2.5). Puisque nos ori ces sont plus
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petits que ceux présentés dans ce papier, hous nous attendons a ce que l'angle de contact a partir
duquel le volume sature, xé par la taille du trou, soit plus faible que 50 .

Modele

Nous pouvons essayer d'expliquer les résultats expérimentaux en comparant la force d'adhésion
d'une bulle sur la surface a la poussée d'Archiméde qui tend a la faire décoller. L'angle de contact
de la bulle est noté , son rayon de contactR, et son rayon de courbureR®, comme lillustre la
gure2.6.

4 R 3

Figure 2.6 Bulle dair qui s'étale avec un angle d'avancée = R, OU g est l'angle de reculée de l'eau. Elle
a un rayon de contact R et un rayon de courbure R®.

L'énergie d'adhésionEa vaut R ?[( st sv)+ ]. La condition de Young sur l'angle de contact
de la bulle,cos = -S-—S¥ nous permet d'exprimer I'énergie en fonction de l'angle = formé
par 'eau sur la surface :-Ep = R 2(1 cos ). Ceci conduit a la force d'adhésion suivante :

FA= R (1 cos)

Par ailleurs, la bulle est soumise a la poussée d'Archiméd&, = g . Il nous faut exprimer le
volume en fonction du rayon de contactR. On assimile & une portion de sphére de rayorR®,
intersectée par un plan horizontal avec lequel elle forme un angle: = §R‘3(1 cos )?(2+cos ).
Le rayon de courbure s'exprime en fonction du rayon de contacR®= R=sin . Nous en déduisons
le volume de la bulle, en fonction des paramétres géométriques du probleme :

R3(1+cos )%(2 cos)
3 sin®
Cette formule nous sert a exprimer le rayonR dans la force d'adhésionFa. En équilibrant les
deux forces antagonistesF et Fa, nous aboutissons a I'expression du volume critique :

(1 cos )% 3sin®

— |3p§
¢ e (1+cos )(2 cos )22

(2.2)

Cette équation est tracée sur la gure 2.4 par la ligne noire. Elle décrit bien les valeurs expé-
rimentales (et celles théoriques de Gerlach) jusqu'ar 100 . En e et, cette formule estime le
volume par une portion de sphere. Tant que la surface est hydrophile, la bulle garde une forme de
globule sphérigque et donc I'équation 2.2 décrit trés bien les données. Au-dela, la forme di ere d'une
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simple portion de sphére, comme le montre I'image de I'expérience sur une surface superhydrophobe
a la gure 2.3(b) : la bulle est beaucoup plus aplatie sur les bords, et présente une courbure in-
versée. Considérer une portion de sphére pour estimer le volume sur-évalue donc la quantité d'air
emprisonnée, ce que nous remarquons sur le graphe 2.4. Cette équation diverge méme lorsgue
tend vers 180. Elle prédit une augmentation considérable du volume de la bulle dans l'extréme
superhydrophobe, qui est en e et observée, mais la poussée d'Archimede intervient en pratique plus
tot et pousse la bulle a décoller.

La forme que la bulle adopte sur une surface superhydrophobe rappelle celle d'une goutte pen-
dante formée sous un plan mouillant, horizontal et d'extension in nie. Un Im d'eau d'épaisseur
constante sous une surface horizontale se déstabilise spontanément en un ensemble de gouttes régu-
lierement espacées : il s'agit de l'instabilité de Rayleigh-Taylor. La longueur d'onde qui se développe
est =2 2l 24 mm dans le cas de l'eau. Ceci con rme que I'extension maximale d'une bulle
dans le cas superhydrophobe est d'environ 1 cm de rayon.

Nous avons souligné que la forme prise par une bulle sur une surface aérophile est loin d'étre
triviale. Boucher et Evans ont présenté en 1975 des estimations numériques du volume, de la hauteur
et du rayon d'étalement d'une goutte pendante depuis un ori ce ou un plan in ni [59]. D'aprés leur
étude, le volume maximal qui peut étre supporté lorsque le liquide mouille complétement un plan est
377 nk, une valeur qui correspond bien a nos résultats expérimentaux. La hauteur correspondante
est 5,8 mm, et le rayon d'étalement 8,72 mm. Il sut donc que le support dans lequel est percé le
trou soit plus large que 8,72 mm de rayon pour observer |'étalement complet de la bulle. Ces valeurs
sont aussi en accord avec les données présentées au début du chapitre, au graphe 2.1(c), bien gqu'elles
sous-estiment alors légérement les résultats expérimentaux. Les estimations théoriques du volume
maximal d'une goutte ou d'une bulle sur des surfaces mouillantes varient d'environ 106L selon la
méthode de calcul utilisée, ce qui souligne la forme compliqguée de l'objet.

Le point le plus intéressant dans ces expeériences reste que le volume d'une bulle est 40 fois
supérieur lorsque la surface support est superhydrophobe que lorsqu'elle est hydrophile.

2.2 Etalement de bulles

Nous venons d'étudier la formation de bulles, échappées d'un ori ce percé dans un plan. Nous
nous intéressons maintenant a I'évolution d'une bulle millimétrique, dont I'ascension est interrompue
par un obstacle, par exemple une petite plaque horizontale dont le traitement de surface peut, de
nouveau, varier.

2.2.1 Approche

Nous commencons par décrire les événements qui précedent le contact de la bulle avec la surface.
Tout d'abord la bulle se détache de I'embout et s'éléve : elle accélere et, si la distance a parcourir est
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su samment grande, elle atteint une vitesse terminale. A la n de son ascension, la bulle rencontre

la plague. Nous varions expérimentalement la vitesse d'impact de la bulle sur l'obstacle en jouant sur
la profondeur de l'aiguille : nous ne sommes pas toujours en vitesse terminale dans les expériences.
Pour nos bulles, de rayorR 1 mm, la vitesse terminale est autour de 33 cm/s [60, 61], et |la plupart

de nos expériences se situent a 25 cm/s.

Rebonds : force de drainage

Le plus souvent, une bulle qui approche une interface liquide solide ou bien liquide air
rebondit [62, 63], a cause du temps nécessaire pour drainer le liquide [64]. La gure 2.7 illustre ce
phénomeéne, contre une plaque horizontale : c'est une observation récurrente dans nos expériences,
mais pas systématique comme nous le verrons plus loin.

t=-2,0ms t=2,7ms t=50ms t=9,3ms t=11,9 ms

Figure 2.7 Bulle de rayon R = 1;45 mm avec une vitesse d'impact V = 208 mm/s rebondissant sur une plague
aérophile en 11,9 ms. On observe un mince Im d'eau entre la bulle et la plague. La barre d'échelle indique 1 mm.

La bulle approche de la surface, s'étale en s'aplatissant puis se rétracte, et nit par rebondir. Ici,
le phénomeéne dure environ 12 ms. L'étude de ce temps fait I'objet du paragraphe suivant; ici nous
nous intéressons a comprendre pourquoi une bulle peut rebondir.

Manica et al. ont élaboré en 2015 un modéle qui explique le rebond d'une bulle sur une surface
solide [61]. Pour cela, quatre forces sont prises en compte pour décrire le mouvement : la poussée
d'Archimede Fa et une force de frictionFp [60], mais aussi la forcd=y, créée par la masse ajoutée
liée au mouvement de la bulle, et en n une forceFg liée au drainage du Im d'eau qui sépare la
bulle de la plague.

En utilisant la 2°€ loi de Newton, appliquée a une bulle de rayorR et de vitesseV, on aboutit a
une équation di érentielle qui se résout numériquement [61] :

4 av
3R 5Cm ot
ou C, est le coe cient de masse ajoutée. La valeur de ce coe cient pour une bulle sphérique dans

=Fa+Fp+Fu + Fg (23)

un domaine in ni est 1/2, mais pour un ellispoide, C, dépend du rapport d'aspect [65], et change
en fonction de la distanced de la bulle a la surface [66].

Cette équation donne accés a la dynamique théorique du rebond : le graphe 2.8(a) présente la
vitesse d'une bulle qui rebondit sur une surface de Té on, lorsgu'elle est lachée a proximité de la
surface (environ 3 mm, ce qui est la plus petite distance que nous avons utilisée expérimentalement) :
la comparaison entre des mesures expérimentales [67] et cette approche numérique est satisfaisante.
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Figure 2.8 (a) VitesseV d'une bulle de rayon R = 0;74 mm, lachée & 3 mm d'une surface de Té on. Les cercles
sont des résultats expérimentaux tirés de [67], et la ligne rouge le modéle proposé par I'équation 2.3.(b) Epaisseur
du Im d'eau durant son drainage par la bulle, entre t =14 16;3 ms, correspondant a la phase d'approche,(c) entre
t=16;3 20;5 ms, correspondant a la phase de rétraction. Graphiques tirés de [61].

Les graphes 2.8(b) et 2.8(c) montrent le pro | du Im d'eau donné par la résolution de I'équation
2.3. Sur ces graphes, la surface solide est en bas et la bulle au-dessus : ils sont inversés par rapport a la
situation réelle. Les phases d'approche (graphe 2.8(b)) de la bulle puis de sa rétraction (graphe 2.8(c))
y sont illustrées. Les prévisions d'épaisseur de Manicat al., de 5 a 10nm, sous-évaluent légérement
nos résultats expérimentaux comme nous le verrons plus loin, mais les auteurs reconnaissent que
leurs estimations sont plus faibles que de nombreux autres résultats expérimentaux. Les échelles de
temps ne sont pas les mémes que celles des photos 2.7, mais la taille de bulle est di érente, et la
vitesse d'impact aussi.

On remarque sur ces graphes l'apparition d'un bourrelet : la hauteur minimaldn,, se trouve en
périphérie de la bulle, et elle est plus faible que I'épaisselny du Im au centre, d'environ 30%. Lors
de la phase de rétraction de la bulle, gure 2.8(c), les courbes montrent la disparition du bourrelet
et I'éloignement progressif de la bulle (lignes rose, jaune, noire puis bleue), sauf au dernier moment
(ligne verte, la plus au centre, at = 20;5 ms). Un e et de suction apparait : cette courbe verte décrit
une épaisseur du Im soudainement plus faible au centre que les autres. Dans le cas de la coalescence
de deux gouttes, cet e et a été estimé responsable de contacts parfois prématurés [68, 69]. Pour les
bulles, la derniére image de la gure 2.7 illustre ce brusque rapprochement. Ceci peut avoir pour
conséquence la rupture du Im d'eau, et I'établissement du contact lorsque la bulle est en phase de
descente. Sur une plaque aérophile, le contact conduit a I'étalement de la bulle, comme nous allons le
décrire par la suite. Néanmoins, le fait que la bulle ait une dynamique de rebond vers le bas modi e
considérablement I'étalement, et nous ne nous placerons jamais dans ce cas.

Temps de rebond

Lorsque la bulle rebondit sur la plaque, elle passe un certain temps a sa proximité, et nous mesu-
rons ce temps, . Il n'y a pas a proprement parler réellement contact, c'est pourquoi hous désignons
le temps ou la bulle est trés aplatie a proximité de la plaque par temps de rebond . Le phénomeéne
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estillustré a la gure 2.7; on voit qu'un mince Im d'eau sépare en permanence la bulle de la plague.

Dans certaines expériences, la bulle rebondit plusieurs fois avant d'entrer en contact avec la
plague. Les chocs sont mous, et dans cette série d'impacts, la vitesse de la bulle décroit a chaque
étape. Comme nous l'avons décrit auparavant, la vitesse d'arrivée de la bulle est limitée par la friction
de l'eau, et dans nos expériences nous ne dépassons pas les 25 cm/s.

Le graphe 2.9(a) présente le temps de rebond en fonction de la vitesse d'impactV. Les points
rouges présentent les données obtenues lors de rebonds sur une surface hydrophile, et les points
noirs, les données sur des surfaces aérophiles immergées. Les disques correspondent a des bulles de
rayon R =1;39 0;1 mm, alors que les étoiles correspondent & des bulles de rayon trés légérement
supérieur, 1;45 0;1 mm. Ce graphe ne présente le temps de rebond que de 3 bulles di érentes.
Lors de chacune des expériences choisies, la bulle a rebondi un grand nombre de fois. Si les derniers
rebonds sont inexploitables car la vitesse est trop faible et la bulle ne re-décolle plus de la plaque,
les 4 premiers rebonds sont analysables.

Le traitement de la plaque, hydrophile ou aérophile, ne joue pas de réle sur la durée du rebond.
Le comportement de I'eau a proximité de ces plagues est pourtant di érent : dans le cas hydrophile
l'eau adhére a la surface alors qu'une plaque aérophile est recouverte d'un mince Im d'air. L'eau
peut alors glisser a la surface du solide. On aurait donc pu s'attendre a un comportement di érent
lors du rebond, mais il apparait que la qualité de la surface ne joue pas de rdle. En e et, c'est sur le
Im de lubri cation, mis sous pression par la bulle elle-méme, qu'a lieu le rebond [61].

En revanche le temps de rebond varie notablement avec la vitesse. Pour une méme bulle (de
rayon R constant) dont la vitesse diminue d'impact en impact d'un facteur 10, nous observons une
augmentation de d'un facteur 2. Dans le cas du rebond d'une goutte sur une surface superhy-
drophobeq il y a contact avec la surface lors du rebond. Le temas de contact est constant et vaut

goutte - Iorsque la vitesse d'impact est supérieure &g = s 0;23 m/s [40, 70]. Pour
V < Vg, on observe une croissance du temps de contactlorsque la vitesse d'impactV décroit [71].

F. Chevy et al. ont proposé en 2012 un modéle expliquant l'augmentation du temps de contact
a faible vitesse d'impact [70]. Les gouttes sont considérées comme des ressorts non-linéaires dont la
raideur décroit logarithmiqguement avec la déformation. Dans le cas d'une bulle, la masse a considé-
rer est celle du liquide déplacé lors du mouvement, . On considére que le modeéle établi pour des
gouttes a faible vitesse d'impact est applicable a notre cas, puisque la vitesse d'ascension des bulles
ne dépasse jamais 0,25 m/s. Nous superposons a la gure 2.9(b) nos résultats (en vert), aux données
expérimentales d'OkHrrmimtet al. (erg1 bliu et rouge) [71] et théoriques (lignes pleines et pointillées),
normalisés par! o = gz etVo= [70]. Le parallele que nous venons de faire entre ces deux
situations de rebond permet de décrire de fagon trés satisfaisante I'évolution du temps de rebond
d'une bulle.
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Figure 2.9 (a) Temps de rebond d'une bulle en fonction de sa vitesse d'impact V sur des surfaces hydrophiles
(en rouge) ou aérophiles (en noir). Les disques représentent des expériences avec des bulles de rayh=1;39 0;1 mm
et les étoiles un rayon 1;45 0;1 mm. |l s'agit de 3 bulles di érentes, qui rebondissent plusieurs fois sur la surface, et
dont la vitesse chaque fois diminue. (b) Temps de rebond des mémes bulles (en vert) normalisé parl=! = P R3=,
en fonction de la vitesse d'impact normalisée par Vo = =R . Les losanges rouges montrent les temps de contact de
gouttes d'eau de rayon 0,6 mm, les carrés bleus des gouttes de 0,4 mm, issues de [71]. La ligne pointillée noire montre
la prédiction de [70] sans la gravité, et les lignes rouge et bleue montrent cette loi en prenant en compte la gravité,
pour des gouttes de 0,6 et 0,4 mm.

Pour compléter cette étude, il serait intéressant d'étudier de fagon plus systématique le temps de
rebond de bulles, de préférence sur des surfaces hydrophiles : elles conduisent aux mémes résultats
gue les surfaces aérophiles, mais sans risque d'étalement. La comparaison avec le rebond de gouttes
sur des surfaces superhydrophobes donne l'idée d'étudier, a vitesse constante, I'in uence du rayon
R de la bulle sur . Comme n'importe quelle surface su t pour observer un rebond, nous pourrions
utiliser d'autres liquides, et tester les dépendances en des lois établies. Cela n'est pas possible
dans le cas de gouttes sur surfaces superhydrophobes. Etablir un paralléle entre ces deux systémes
permettrait de con rmer grace aux bulles la dépendance du rebond des gouttes vis-a-vis de leur
tension de surface.

Rebond sur une surface aérophile

Surface aérophile

Le cas auquel nous allons nous intéresser plus particulierement par la suite est celui ou l'air
mouille la plaque aérophile. Pour cela, on utilise du Glaco, décrit au chapitre précédent et dont
la rugosité est illustrée a la gure 2.10.

Les solides avec lesquels nous réalisons les expériences sont toujours recouverts d'une mince
couche d'air [72, 73], a cause de leur aérophilie. Si le solide est introduit dans le bain a la vitedége
la loi de Landau-Levich prédit une épaisseur du Im d'air entrainé telle que le( aV=)%3, ou
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Figure 2.10 (a) Image au microscope a force atomique (AFM) dans le plan (x;y) de la plaque traitée au Glaco,
montrant les textures nanométriques. (b) Prol AFM le long de la ligne pointillée en (a) : la variation typique de la
hauteur est z 100 nm.

a €st la viscosité de l'air. Dans notre cas, la vitesse d'immersion de la plaque est environ 10 mm/s,
ce qui conduit & une épaisseur 100 nm. Nous observons a la gure 2.10 qu'il s'agit justement
de la taille typique z des rugosités de la surface : l'air rempli les cavités. L'étude du mouillage
de surfaces rugueuses par l'eau i.e. la situation duale a celle présentée ici prédit que si nous
introduisons la plaque plus lentement, alors I'épaisseur du Im d'air sature a cette valeur z [74].
La caractérisation de I'épaisseur d'un Im d'air emporté par une surface aérophile fait I'objet d'une
des parties de la thése de Martin Coux, lors du stage d'Adrien Mathis.

Rebonds

Une fois que la plaque est immergée, une bulle de raydR s'en approche a une distancei(t),
comme schématisé sur la gure 2.11(a) et illustré sur les gures 2.12(a,b). Comme nous venons de
le rappeler, une bulle en général rebondit lorsqu'elle arrive a proximité d'un obstacle : ceci est aussi
Véri é sur une plague aérophile sur la gure 2.12(a). Nous avons discuté le rebond en observant
100 bulles approcher de surfaces hydrophiles, hydrophobes et aérophiles (gure 2.12(c)) : il est
systématique dans les deux premiers cas, mais la probabilité qu'une bulle rebondisse sur une surface
aérophile tombe a 40%. Dans ce dernier cas, l'eau est séparée du solide par un Im d'air. L'eau
peut donc glisser plus rapidement lors de I'approche de la bulle que si la plaque était hydrophile ou
hydrophobe, et donc étre évacuée plus vite que le temps nécessaire au rebond : la plaque aérophile
et la bulle entrent alors en contact. Dans ce cas, deux réservoirs d'air se trouvent connecteés : ils
vont tendre a se rassembler, et la bulle s'étale. Elle est alors décrite par son rayon de conta¢t) et
sa hauteur h(t), comme indiqué sur le schéma 2.11(b).

La probabilité gu'une bulle rebondisse dépend de sa taille et de sa vitesse d'impact [75] : les
bulles grosses ou rapides (donc d'énergie cinétique élevée) se déforment plus facilement lors de la
collision. Ceci a pour conséquence que le Im d'eau qui sépare la bulle de la surface a un diamétre
plus grand : le temps nécessaire au drainage est plus long, et les bulles rebondissent plus.

On remarque aussi sur la gure 2.12(d) que les chocs sont mous, et que la bulle dissipe beaucoup
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Figure 2.11 Montage expérimental. (a) Une bulle d'air de rayon R s'approche & une distanced d'une plague
horizontale aérophile (en rouge) immergée dans I'eau et recouverte d'un Im d'air. (b) Aprés que le contact est établi,
la bulle s'étale sur la surface et on la décrit par son rayon r(t) et sa hauteur h(t).

d'énergie. En e et, elle rebondit de moins en moins bas, ce qui a pour conséquence que sa vitesse
est amoindrie a chaque nouvel impact. En-dessous d'une certaine vitesse, la bulle ne décolle plus
de la plaque, mais oscille seulement; elle peut rester stable pendant un certain temps dans cette
position, comme l'indique la n de la courbe bleue, trés plate sur les derniéres 50 ms avant le contact.
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Figure 2.12 Dynamique dune bulle de rayon R = 1 mm avant qu'elle n'entre en contact avec une plaque
aérophile. La bulle soit (a) rebondit a la surface, soit (b) crée directement un contact. Les images sont séparées de
3,1 ms, et la derniere image montre la bulle juste avant le début du contact (di éré en (a) & cause des rebonds). (c)
Probabilité de rebond selon le traitement de la surface : hydrophile, hydrophobe ou aérophile. (d) Position du sommet
de la bulle d en fonction du temps : les courbes bleues et roses représentent respectivement les cas ou la bulle rebondit
et ou elle entre sans délai en contact avec la surface. Les points pleins indiquent le moment ou le contact a lieu.

2.2.2 Contact et étalement

Le cas d'une goutte qui arrive a proximité d'une surface mouillante et s'y étale est désormais
bien connu, et ce phénoméne a été décrit au chapitre précédent. Des expériences récentes, réalisées
par Wang et al. en 2009, décrivent l'impact d'une bulle sur une feuille de lotus immergée. Il s'agit
de la situation inversée a celle des gouttes : le lotus est connu pour repousser I'eau, donc pour étre
aérophile. Si une goutte visqueuse atteint des échelles centimétriques en un temps caractéristique de
plusieurs minutes a plusieurs heures (voir chapitre précédent), Wangt al. ont observé qu'une bulle
disparait a la surface du lotus en un temps de l'ordre de 10 ms [76]. Le but de cette partie est de
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décrire la dynamique de la disparition de la bulle, et de comprendre pourquoi ce phénomeéne est si
rapide.

Comme nous venons de le décrire, lorsqu'une bulle arrive prés d'une plaque aérophile, elle peut
ne pas rebondir. Alors le contact s'établit lorsque la bulle est toujours sous forme dynamique : elle est
aplatie, comme visible sur la gure 2.13(a). En revanche, si la bulle a rebondi, elle a pu se stabiliser
et adopter sa forme de repos, sphérique, illustrée a la gure 2.13(b).

(a) (b)

Figure 2.13 Formes de bulles juste avant que le contact ne soit établi avec la plaque (a) sans rebond,(b) aprés
de nombreux rebonds. Les deux bulles ont un rayonR 1 mm.

Nous nous intéressons dans un premier temps aux bulles qui ne rebondissent pas (bulle 2.13(a)),
et qui entrent en contact avec la plaque alors qu'elles sont aplaties.

Bulles plates

L'étalement d'une bulle est observé de prol et Imé avec une caméra haute vitesse (Phantom
Miro M310), a environ 23000 images par secondes. Pour plus de précision sur la dynamique des
premiers instants, nous avons tiré parti de la transparence des traitements au Glaco, en observant la
bulle par dessus, a travers la plaque, a 70000 images par seconde. L'origine des temps est choisie au
premier moment du contact. Dans nos mesures, nous xons= 0 entre la derniere image avant le
contact et la premiére ou il est observé, environ a la moitié du temps passé entre ces deux images, ce
qui engendre une imprécision de 20s. Des images caractéristiques de I'étalement d'une bulle dans
ces conditions sont présentées sur la gure 2.14. On peut y distinguer 3 étapes.

Etablissement du contact

On observe un premier régime, souligné en vert sur la gure 2.14(a) (en vue de dessus), qui
apparait aux temps trés courts,t < 0;2 ms. |l s'agit de I'établissement du contact, qui se propage
avecr < R, sans modi er la forme de la bulle. Le Im d'eau se rompt de fagon Iégérement excentrée.
La zone susceptible de se rompre en premier est celle qui est la plus mince. Le fait que le trou se perce
en périphérie valide donc I'étude théorique de Manicat al. sur la forme du Im d'eau, présentée a
la gure 2.8(b).

Dans ce régime, le rayon de contact croit linéairement avec le tempst, ainsi que le souligne
la droite verte de pente 1 sur le graphe 2.15. Pour mesurer le rayon de contact nous prenons la
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Figure 2.14 Etalement d'une bulle aplatie (de rayon R 1 mm). (a) Vue de dessus des premiers instants du
contact. Le temps entre deux images successives est t = 0;1 ms. (b) Dans le régime d'étalement suivant (vue de coté
avect> 1;4ms et t=0;21ms), le rayon de contact r s'étend au-dela du rayon initial R de la bulle. (c) Plus tard
(pour t> 7;5ms et t=1;7ms), labulle s'étale jusqu'a devenir plate.

moyenne des rayons de l'ellipse que I'on observe sur la gure 2.14(a). Le Im d'eau d'épaisseur
se trouve pressé entre la bulle d'air aplatie et la plague aérophile, recouverte elle-méme d'une ne
couche d'air. On voit que la zone de contact s'agrandit en propageant un bourrelet : I'eau récoltée
par l'ouverture du trou s'accumule en périphérie. Dés que le contact est créé parce que le Im d'eau
est percé, la tension de surface de I'eau tend & agrandir la zone ouverte, tandis que l'inertie du
liquide, proportionnelle a , s'y oppose. Ceci a été modélisé par Taylor [77] et Culick [78] : I'équilibre
de ces deux forces conduit & une vitesse de rétraction constanté,= - 1:2, et & une croissance

linéaire du rayon de contact :

1=2
(= 2t (2.4)

La vitesse mesurée dans les expériences est de fagon trés reproductble 4  0;4 m/s. Ceci
suggeére une épaisseur du Im d'eau =9 2 mm. En moyenne, le Im est d'épaisseur constante,
ce qui implique une vitesse d'ouverture constante. En utilisant des macrophotographies de vues de
coté de bulles aplaties, comme celle de la gure 2.13(a), nous mesurons une épaissearl5 5mm,
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assez pres de la valeur attendue malgré les imprécisions, et en accord avec d'autres expériences ou
un Im d'eau se rompt [79].

r (mm)

0,01 0,1 1 10

t (ms)

Figure 2.15 Rayon de contact r en fonction du temps t pour 5 bulles (symboles di érents) de rayon R =1 mm.
On observe sur ce graphe en échelle logarithmique que suit 3 lois d'échelle successives, d'exposants 1, 1/3 et 1/2
(lignes vertes, rouges et bleues).

Etalement capillaire

Lorsque l'on atteint le tempst R ( =2 )Y  0;3 ms, la taille R de la bulle permet de
distinguer I'établissement du contact { < R ) de I'étalement a proprement parler { > R ). On
observe alors sur le graphique 2.15 qu'un régime di érent se met en place. Cette nouvelle phase est
soulignée en rouge. Comme le montrent les images de la gure 2.14(b), la bulle mouille a présent
le solide. De méme que pour les gouttes qui s'étalent sur des surfaces mouillantes, nous supposons
gue le mouvement est engendré par la tension de surface, qui tend a aplatir l'interface air eau
courbée. Une bulle de rayon de contact et hauteur h a une courbure d'ordreh=r2. Ceci engendre
une pression de Laplace th Par ailleurs, la bulle déplace un volume d'eau comparable a son propre
volume hr2, & une vitesse typiqueV = ?T{ de 1 m/s (estimation lue sur le graphe 2.15). Le
nombre de Reynolds correspondantRV= , vaut 10°, beaucoup plus grand que 1. C'est pourquoi
nous supposons que la force qui résiste au mouvement dans ce probléme est l'inertie. Equilibrer la
pression inertielle V 2 (qui s'oppose au mouvement) par la pression de Laplace dans la bulle (qui
pousse a l'étalement) conduit & la loi suivante :

1=6
rey — ot (2.5)

Ce régime inertio-capillaire est tres di érent de celui attendu pour une goutte par la loi de Tanner,
en t1710 [14]. Opposer linertie du uide environnant plutét que la viscosité méne a des dynamiques
bien plus rapides. La pente 1/3 est tracée en rouge sur le graphe 2.15 et elle décrit bien les données.
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Par ailleurs, I'équation 2.5 prédit une expansion de 1 mm en 1 ms pour une bulle millimétrique, ce
gui est en e et observé.

Etalement gravitationnel

La courber(t) de la gure 2.15 montre une in exion vers le haut lorsque le rayon atteint2 a
3 mm. Cela correspond aussi a un changement de forme de la bulle : elle passe de fortement courbée
(gure 2.14(b)) a aplatie (gure 2.14(c)). En e et, pour r >1 ¢, la pression hydrostatique gh prend
le pas sur la pression capillaireh=r 2 et devient la force motrice. C'est maintenant la penteh=r
et non plus la courbureh=r? de la bulle qui guide I'étalement. A cette échelle plus large, la vitesse
d'expansion est de l'ordre de 0,3 m/s, ce qui conduit a des nombres de Reynolds d'environ 400.
L'inertie de I'eau domine encore la résistance au mouvement. Equilibrer la pression dynamiqué 2
a la pression hydrostatique conduit a la loi :

rt) (g) (2.6)

La dynamique décrite par ce régime inertio-gravitationnel est de nouveau di érente de celle des
gouttes visqueuses étalées, décrite par Huppert, ¢t [15]. L'étalement suit encore une loi d'échelle,
dont I'exposant 1/2 décrit les données de facon satisfaisante (ligne bleue sur le graphe 2.15), et re-
ete I'in exion de la dynamique. Les équations 2.5 et 2.6 se croisent naturellement pour I.. Les
forces motrices dans ces deux régimes s'épuisent dadiminue et r augmente : I'étalement est de
plus en plus lent. En revanche, contrairement aux gouttes, la force qui résiste a l'expansion n'est
pas enl=h? (dépendance due & la viscosité) : ici, linertie n'augmente pas au cours du temps mais
reste constante. Cette di érence supplémentaire souligne la rapidité de la dynamique d'étalement
des bulles.

Nous avons e ectué les calculs a l'aide des pressions, en considérant que la masse d'eau mise
en mouvement correspond au volume de la bulle. Un raisonnement avec un systéme a masse
ouverte peut aussi étre mené pour expliquer les régimes capillaire et gravitationnel. On considére
alors la bulle comme un cylindre aplati, de hauteurh et rayon r. Lorsqu'elle s'étale pendant une
duréet, son rayon grandit dert : le volume d'eau déplacé par I'avancée du front vauR rh rt. La
masse correspondante ed¢l +rt. La force capillaire s'exprime comme le gradient de pression de
Laplace appliqgué au volume de la bulle : r% hr?2 r—j En prenant en compte une masse variable,
la 2° loi de Newton WTV = F aboutit & I'équation 2.5. De méme, en utilisant la poussée d'Archiméde

gh g r—§ on aboutit & I'équation 2.6.
Discussion

Nous avons testé l'universalité des lois d'échelle 2.5 et 2.6, en faisant varier le rayéh de la
bulle et la viscosité du liquide (a I'aide de mélanges d'eau et de glycérol). La gure 2.16 présente
le rayon de contactr normalisé parlc, la longueur capillaire, en fonction du tempst, normalisé
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4 1=2
par = e . Cette normalisation du rayon par I permet d'obtenir une constante de temps

identique dgns les régimes capillaire et gravitationnel, ce qui souligne l'universalité des lois. Nous
pouvons alors formuler de facon simple les équations 2.5=R  (t= )3, et2.6 :r=R  (t= )¥™. Les
lignes pointillées du graphe 2.16 ont pour pentes respectives 1/3 et 1/2, et coe cients numériques
2,1 0;1et3;1 0;4. Ces coe cients sont proches de 1, ce qui valide le raisonnement en loi d'échelle
présenté ci-dessus. L'intersection de ces lignes pointillées a lieu powrl, = 1. Ceci con rme que
la transition entre les forces motrices d'origine capillaire et gravitationnelle a bien lieu autour dé.

dans nos expériences.
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Figure 2.16 Rayon de contact adimensionnér=I, en fonction du temps adimensionnét= , avec = (l¢= g)**2
Les couleurs correspondent au rayonR des bulles R =1 mm en rouge, R = 1;3 mm en bleu, R = 1;5 mm en vert
et R = 1;9 mm en violet), et les symboles a la viscosité du bain ( = 1 mPa.s par des points, =2 mPa.s par des
cercles et =3 mPa.s par des étoiles). La ligne pointillée horizontale indique r=l. = 1.

Dans le cas gravitationnel, la loi ent'= est globalement véri ée, malgré une petite déviation vers
le haut pour les bulles les plus petites (points rouges). L'observation précise de |'étalement révéle la
présence d'ondes qui se propagent a la surface des bulles un phénoméne naturel en régime inertiel.
Plus les bulles sont grosses, plus leur étalement dure longtemps : ces ondes perturbent localement la
dynamique, mais pas en moyenne. En revanche, les petites bulles sont plus sensibles a I'e et de ces
ondes, qui peuvent perturber et accélérer I'étalement lors de leur propagation. Ceci peut expliquer
pourquoi les petites bulles semblent s'étaler plus vite, dans le graphe 2.16 ou les grandeurs sont
adimensionnées. Soulignons qu'en réalité, les bulles les plus grosses s'étalent le plus vite, comme
annoncé par la loi 2.6 qui dépend de .

Bulles sphériques

Comme nous l'avons décrit plus haut, lorsque la bulle rencontre un obstacle, le plus souvent elle
rebondit. Sur des surfaces aérophiles, il peut se produire un phénoméne original, qui est que la bulle
ne rebondit pas : nous venons de décrire la dynamique de son étalement dans ce cas. Mais il lui
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arrive cependant dans 40 % des cas (gure 2.12(c)) de rebondir avant d'entrer en contact avec la
surface. La bulle a alors souvent le temps de reprendre une forme stable, sphérique pour les plus
petites, comme celle de la gure 2.13(b), ou Iégérement aplatie par la gravité a leur sommet pour les
plus grosses. Cette di érence de forme ne devrait pas avoir d'in uence sur I'étalement a proprement
parler de la bulle, qui a lieu aprés le contact ( > R ). Mais elle a ecte la dynamique aux temps
courts : dans cette nouvelle situation, I'épaisseur du Im d'eau a évacuer entre une petite bulle
(sphérique) et la plaque aérophile n'est plus constante, comme on I'observe sur la premiére image de
la gure 2.17(a). Le graphe en échelle logarithmique 2.17(b) montre une dynamique trés di érente
de la situation précédente, maintenant caractérisée par une pente 1/2 qui semble persister tout du
long de I'expérience.
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Figure 2.17 Etalement d'une bulle sphérique. (a) Vue de coté de I'établissement du contact entre une bulle de
rayon R = 0;97 mm et une plaque aérophile, avec t =0;16 ms. (b) Rayon de contact r en fonction du temps t. Les
symboles di érents représentent des expériences di érentes réalisées avec des bulles d'air (bleu foncé) ou des bulles de
néon (bleu clair). Les droites verte (régime de Culick) et bleue (étalement gravitationnel) ont une pente 1/2.

Le régime d'établissement du contact < R , en vert) est maintenant di érent du cas ou la bulle
est aplatie, décrit par I'équation 2.4. Une fois que le Im d'eau d'épaisseur est percé, I'élargissement
du contact est motivé par la tension de surface, a laquelle l'inertie du liquide s'oppose : la loi de

=2
Taylor-Culick ?T{ = Z décrit la dynamique, comme pour les bulles aplaties. Cependant, cette
fois I'épaisseur dépend der. Dans une géométrie sphére-plan, on a r?=R, ce qui conduit a la
loi suivante :
R ¥
re)y —  t¥? (2.7)

ol on observe bien une dépendance du rayon de contact €472
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Cette dynamique est proche de celle décrite par Paulseet al. en 2014 lors de la coalescence de
deux bulles [80]. Munroet al. ont proposé en 2015 une expression analytique de I'expansion de ce
contact [81]. Ils obtiennent la loi 2.7, avec un coe cient numérique % =18 La ligne verte
de la gure 2.17 a une pente 1/2 et un coe cient 2,5 0;1, Iégérement plus grand que 1,8 :ily a
moins d'eau a évacuer dans une géométrie sphére-plan qu'entre deux sphéres, cette inertie plus faible
conduit a une dynamique plus rapide. On peut proposer une explication plus quantitative de ces co-
e cients. La dynamique de deux gouttes de rayon de courbure di érents qui entrent en coalescence
peut étre estimée en considérant un rayon moyeiR,. Le rayon moyen lors de la coalescence de
deux bulles est simplementR, le rayon des bulles. Dans notre cas, la sphére a un rayon de courbure
R et la plaque planeRp = 1 . On en déduit le rayon moyenRp, = ﬁ = 2R. En utilisant
I'équation 2.7, on voit un coe cient 2=* apparaitre. Puisque la théorie de Munroet al. annonce un
coe cient numérique (32=3)7*, nous estimons donc notre coe cient a2%*(32=3)1**  2;15. Ceci
sous-estime Iégerement nos mesures experimentales, qui a chepfs 0;1, mais les résultats restent
en bon accord. Remarquons que cette di érence sphére spheéere ou sphére plan ne rejaillit que
sur les coe cients : dans les deux cas l'eau est déplacée le long d'une interface sphérique avec un

mécanisme de Taylor-Culick.

Une fois que le contact est établit { R), I'étalement devrait suivre les lois d'échelle proposées
pour une bulle aplatie. Ici, le régime de Taylor-Culick (équation 2.7) pour I'établissement du contact
et I'étalement gravitationnel (équation 2.6) suivent tout deux une dynamique ent=2. Comme
varie en R3, le rapport des coe cients numériques de ces régimes vaui.=R)¥2. Ce nombre est de
I'ordre de l'unité, et il varie lentement avec le rayon de la bulleR, ce qui explique la quasi-continuité
de la courbe 2.17(b). En outre, un régime capillaire e’ ne peut pas joindre le premier et le
troisiéme régime si(l.=R)'™ est plus petit que 1. Or les bulles de rayorR plus grand quel. sont
déformées par la gravité et ne peuvent plus étre quasi-sphériques au niveau du contact. Le graphe
2.18 montre la dynamique typique que suit une telle bulle, Iégérement aplatie par la gravité a son
sommet, aprés avoir rebondi. Sur la zone aplatie, I'ouverture se fait a vitesse constante (souligné par
la droite verte de pente 1), puis un régime capillaire mene I'étalement (droite rouge de pente 1/3),
suivie par un régime gravitationnel (droite bleue de pente 1/2). Le cas d'une bulle qui rebondit et
se stabilise, mais assez grosse pour ne plus étre sphérique a I'endroit du contact est donc bien décrit
par la dynamique d'une bulle aplatie, étudiée a la partie précédente.

Discussion

L'étalement de gouttes et de bulles ont des points communs et de grandes di érences. Dans
les deux cas, l'interface air/liquide se déforme et s'aplatit sous l'action de la capillarité puis de la
gravité. Des régimes successifs dans la dynamique se distinguent, et peuvent étre décrits par des lois
d'échelle. Les exposants sont beaucoup plus grands dans le cas des bulles : ceci s'explique par la
prévalence de l'inertie sur la viscosité.
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Figure 2.18 Evolution de I'étalement r d'une bulle de rayon R = 1;34 mm ayant rebondi plusieurs fois avant le
contact, en fonction du temps t. Les droites verte, rouge et bleue ont pour pentes respectives 1, 1/3 et 1/2 et soulignent
les régimes de Taylor-Culick, capillaire et gravitationnel.

Pour les bulles, la dissipation visqueuse pourrait avoir lieu a la fois dans le liquide déplacé et
dans le coin d'air qui avance a la vitess&/ . Dans le coin d'angle dynamique , la friction de ligne
de Huh et Scriven, intégrée sur la bulle de tailleR vaut ,V R=, avec , la viscosité de l'air [13].

1=3
2V [14], nous pouvons construire

En utilisant la loi de Tanner pour l'angle de contact,
un nombre de Reynolds spécial qui compare l'inertie du liquide et la dissipation visqueuse dans le
coin d'air. Ce nombre s'écritRe= We Ca 23, o0 We= RV 2= etCa= ,V= sontles nombres

de Weber dans I'eau et le nombre capillaire dans l'air. Pour une vitesse d'étalement de 1 m/s, ces
nombres sont respectivement de 10 et0 3, d'ot un nombre de ReynoldsRe de I'ordre de 10°, bien

plus grand que 1. Nous véri ons aux gures 2.17(b) et 2.19(a) qu'une bulle de néon un gaz 1,6 fois
plus visqueux que l'air s'étale exactement de la méme facgon.

Une dissipation visqueuse a également lieu dans le liquide qui environne la bulle, et sa comparai-
son avec l'inertie conduit au nombre de Reynolds usueRe = RY_ " 10® dans nos expériences. Les
graphes 2.16 et 2.19(b) véri ent que des bulles d'air qui s'étalent dans des liquides de viscosité 1, 2 ou
3 mPa.s ont des dynamiques comparables. Sur la gure 2.19(b), on observe une légére dépendance de
la dynamique avec la viscosité. Ceci provient du fait que lors du mélange entre I'eau € 72 mN/m)
et le glycérol ( = 60 mN/m), la tension de surface diminue légérement : les bulles créées a plus basse
tension de surface sont plus petites. C'est cette variation qui apparait sur le graphe 2.19(b). Elle
disparait sur le graphe 2.16, ou le rayon normalise=l; est étudié en fonction du temps normalisdé= .

L'étalement de bulles dans I'eau présente un tempg1 uiractéristique beaucoup plus court que celui
de I'étalement classique. Le temps caractéristique = '—Cg est de l'ordre de 10 ms, en accord avec
nos observations ( gures 2.15 et 2.17) et celles de Wargt al. pour une bulle d'air millimétrique qui
disparait sur une feuille de lotus immergée [76].

Il serait intéressant de regarder comment |'étalement d'une bulle d'air est a ecté lorsque la
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Figure 2.19 Expériences avec des uides légérement visqueux.(a) La viscosité du gaz est testée : deux bulles
de rayon R =1 mm ayant rebondi et retrouvé leur forme sphérique avant le contact ont une dynamique identique, les
points bleus montrent la dynamique d'une bulle d'air et les carrés orange celle d'une bulle de néon. (b) Des bulles de
rayon R 1;3 mm ayant rebondi, de forme Iégérement aplatie, montrent une dynamique d'étalement identique, quelle
que soit la viscosité du liquide (points bleus, carrés orange ou triangles verts, pour 1, 2 et 3 mPa.s respectivement).

viscosité du bain est fortement augmentée pour atteindre un régime ou les e ets inertiels disparaissent
au prot des phénoménes visqueux. Par ailleurs, nous ne pouvons observer le régime capillaire
gu'entre R et I, c'est-a-dire entre 1 et 2,7 mm : il serait intéressant de pouvoir élargir cette plage,
par exemple en réalisant les expériences en micro-gravité.

Etalement en mouillage partiel

Les expériences d'étalement de bulles présentées jusqu'ici ont toujours été réalisées sur des plaques
aérophiles, obtenues par un traitement superhydrophobe au Glaco. Nous étudions dans ce paragraphe
ce qui se passe lorsque l'air n'est plus en mouillage total sur la plaque. Pour cela, nous utilisons un
traitement seulement hydrophobe (le solide est une plaque de verre silanisée). La bulle rebondit
systématiquement dans ces expériences, ce qui con rme la tendance discutée sur le graphe 2.12(c).
Une fois que le contact est établi, on observe sur la gure 2.20 que la bulle commence a s'étaler, mais
s'interrompt : on n'aboutit pas a un aplatissement complet, la bulle restant bloquée lorsque I'angle
de contact dynamique atteint I'angle de reculée de I'eau sur la surface.

Figure 2.20 Etalement d'une bulle de rayon R = 1;3 mm sur une plaque en mouillage partiel (angle nal de 62°
2°). Les images sont espacées de 0,25 ms et la barre d'échelle indiqgue 1 mm.
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On remarque que la dynamique, tracée au graphe 2.21, est semblable a celle d'une bulle aplatie
en mouillage total, hormis l'interruption de I'étalement. La ligne verte, de pente 1, souligne |'éta-
blissement du contact suivant un régime de Taylor-Culick. La vitesse est ici de 1 m/s, c'est-a-dire
environ 4 fois plus faible que sur une surface aérophile. Cette di érence se comprend par le fait que
dans une situation aérophile, le Im d'eau est comprimé entre deux interfaces eau air. Ici, comme
le solide n'est qu'hydrophobe, il n'est pas recouvert d'une ne couche d'air et I'eau est en contact
avec la surface : la retirer est plus dicile, il y a plus de frottements, et la vitesse d'ouverture est
plus lente. Une fois le contact établi, la bulle s'étale, et la droite rouge indique une pente 1/3, ce qui
suggeére un étalement capillaire, a l'instar des bulles sur surfaces aérophiles. De nouveau, la vitesse
d'étalement est légérement plus faible : le coe cient numérique de la droite rouge es2:10 3, alors
qu'il vaut 1;75:10 2 pour une bulle de méme taille sur une surface en mouillage total. Ce ralentis-
sement pourrait avoir la méme origine que dans le régime de Taylor-Culick : comme l'eau est en
contact avec la surface, la déplacer est plus di cile.

Une fois que la bulle forme un angle dé6;,0 0;6 , I'étalement s'arréte, de fagcon surprenament
brutale. En e et, la vitesse d'une goutte qui s'étale en mouillage partiel peut étre décrite paVv =
%( 3 2),ouVv = =, estunfacteur d'ordre 10 qui rend compte des di érences d'échelles
entre la taille de la goutte et la taille moléculaire, et p est I'angle de contact dynamique alors queg
est celui d'équilibre [82, 83]. Lorsque p s'approche de sa valeur d'équilibre, la vitesse d'étalement
devrait diminuer. Nous n'observons pas ce phénoméne ici : soit les mesures ne sont pas assez précises
pour s'en rendre compte, soit I'angle de contact ne varie pas de la méme facon que celui d'une
goutte qui s'étale. Quoi qu'il en soit, cette expérience con rme bien l'existence d'un régime inertio-
capillaire, d'autant plus visible qu'ici il n'est pas suivi d'un régime gravitaire, la bulle s'arrétant
avant d'atteindre I'échelle ou un tel régime apparaitrait.
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Figure 2.21 Etalement d'une bulle de rayon R = 1;3 mm sur une plague en mouillage partiel. Les lignes verte
et rouge ont pour pentes respectives 1 et 1/3, avec de coe cients 1 et 9:10 * (équations 2.4 et 2.5).
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Angle de contact dynamique

Nous venons de voir que l'angle de contact joue un rdle important dans I'étalement, puisqu'il a la
capacité de l'interrompre. Nous nous intéressons dans ce paragraphe a I'angle de contact dynamique
de la bulle lors de son étalement sur une surface aérophile. Les vues de pro | qui permettent de
mesurer le rayon de contact en fonction du temps donnent aussi accés a la forme de la bulle, et
a son angle de contact dynamique. La gure 2.22(a) montre ces résultats pour une bulle de rayon
R = 1;55 mm. Les points bleus présentent I'angle mesuré sur la gauche de la bulle vue de pro |, et
les roses ceux de I'angle sur la droite droite : leur superposition permet de véri er que |'étalement est
isotrope. L'angle de contact dynamique est relié au rayon d'étalement d'une bulle (ou d'une goutte
dans le cas répciproque)yia la relation [84, 85] :

1 (h=r)?
cos = 1+((h=r;2 (2.8)

Dans nos expériences, nous n'avons mesuré que le rayon de contaat n‘avons pas relevé la
hauteur h de la bulle. Cependant, le volume de la bulle reste constant. Ainsi,h peut étre relié au
rayon par la formuleh  ——, ce qui permet d'adapter I'expression préceédente. Elle est tracée sur le
graphe 2.22(a) par la ligne pointillée noire. Les mesures a faible angle de contact sont tres imprécises,
ce qui explique la sur-estimation aux grands rayons d'étalement. Nous n'avons mesuré l'angle de
contact qu'a partir du moment ou la bulle adopte une forme de capsule sphérique. Auparavant sa
forme est compliquée, et la détermination de I'angle de contact aussi, méme s'il aurait été intéressant
d'accéder a cette partie du graphe. L'angle augmente Iégérement lorsque le rayon diminue, mais les
données sont trop courtes pour déterminer si la loi 2.8 permet de les décrire avec précision.

Les premiéres expériences de mesure d'angle dynamique, lors de I'avancée d'un liquide dans un
capillaire, ont été menées par Ho man en 1975 [86]. Jian@t al. ont montré peu aprés que ces
observations peuvent étre approchées par la loi suivante :

COS ¢ COS ¢

H =
1+cos ¢

= th(4 ;96 Ca%"%?) (2.9)

ol H est une hauteur normalisée, ¢ est I'angle de contact d'équilibre et 4 lI'angle dynamique, et
Ca= L est le nombre capillaire [87, 85]. Cette formule décrit 'angle de contact dynamique en
fonction de la hauteur d'une goutte ou une bulle qui s'étale, et aussi celui d'une bulle. La formule de
Jiang donne une hauteur normalisée : pour une bulle, nous normalisons la hautelirpar sa hauteur
initiale, i.e. son diamétre. Ceci nous conduit a la grandeur sans dimensidd = h=2R. La gure
2.22(b) présente les mémes mesures expérimentales, et la ligne pointillée noire trace la loi 2.9. A
petit nombre capillaire, la hauteur est trés faible, comme prévu par la théorie. Elle augmente autour
deCa 10 2, pour les points expérimentaux comme pour I'équation 2.9. Cependant, la croissance
des points expérimentaux est plus forte gu'annoncée, et les deux courbes se séparent. Les nombres
capillaires élevés n'étaient pas accessibles (poMr 1m/s,onaCa 10 2), ce qui limite la courbe
expérimentale.
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