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Introduction

Réalisons ensemble la premiere expérience de cette these, en remplissant un verre
d’eau. Le liquide s’écoule, adopte la forme du contenant sans le remplir dans sa totalité.
Ce comportement permet de distinguer les liquides des solides, qui posseédent une forme
propre, et des gaz, qui tendent a occuper la totalité du volume qui leur est proposé. Cette
distinction est cependant mise a mal par I’observation des bulles de savon ou des gouttes

dans une émulsion, qui posseédent une forme sphérique tres stable.

Cette apparente contradiction disparait lorsque ’on consideére les interactions entre les
molécules d’un fluide. La phase liquide est dans un état condensé ou l'attraction entre les
molécules est plus forte que I'agitation thermique, mais cependant assez faible pour leur
permettre de se réarranger. Une conséquence de cette interaction attractive est qu’une mo-
lécule située a la surface du fluide se trouve dans un état énergétiquement défavorable par
rapport a une molécule en son sein. Les liquides cherchent donc & minimiser leur surface.
On comprend alors la forme sphérique des gouttes et des bulles : la sphere est une surface
minimale. Les films de savon permettent notamment de visualiser une grande variété de
surfaces minimales. Otto Frei a méme exploité cette capacité des films pour dessiner le
toit du stade olympique de Munich (figure [lp). On appelle tension de surface la force par
unité de longueur qui maintient les liquides dans ces configurations d’énergie minimale.

La valeur de cette force dépend uniquement de la nature du liquide.

FIGURE 1 : a Film de savon utilisé par Otto Frei pour déterminer une surface minimale lors de
la conception du stade olympique de Munich. Tiré de [I]. b Eau & l'intérieur d’un tube capillaire
(diameétre ~ 1 mm) mouillant. Nous remarquons la forme courbée de interface. ¢ Eau versée
dans un verre. Cette fois la surface du liquide est plane sauf pres des bords ot nous observons un
ménisque.
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FIGURE 2 : Goutte d’eau millimétrique déposée sur un substrat : a hydrophile, b hydrophobe, ¢
superhydrophobe.

Si les manifestations de la tension de surface sont évidentes pour des bulles de savon,
nous n’observons que rarement les liquides sous une forme sphérique. Les effets de la ten-
sion de surface n’apparaissent qu’a petite échelle. Au-dela d’une taille critique, la gravité
devient la force dominante. Cette échelle critique, appelée longueur capillaire, vaut pour
I’eau de I'ordre de 3 mm, ce qui explique que la plupart des surfaces liquides que nous ob-
servons soient aplaties par la gravité. Nous illustrons ce phénomene en montrant I'interface
courbée observée dans un tube capillaire (figure ) et la surface plane du verre d’eau de
notre expérience initiale (figure ) Nous remarquons toutefois la présence d’une courbure
de linterface, appelée ménisque, au niveau des parois du verre. Nous nous penchons alors

sur les effets liés au contact entre liquide et solide.

Le mouillage est I’étude de ’étalement d’un liquide sur un substrat solide. Quand on
dépose une goutte de liquide sur un solide, le liquide adopte la forme d’une calotte sphé-
rique qui fait un angle, appelé angle de contact 6, avec le substrat. L’angle observé dépend
de la nature du matériau et du liquide. Les figures [2h et b montrent les angles obtenus en
déposant une goutte d’eau sur un matériau hydrophile (# < 90°), par exemple du verre,
et hydrophobe (6 > 90°), par exemple de la cire. La valeur de cet angle est fixée par
I’équilibre de trois tensions de surface qui s’appliquent au niveau de la ligne de contact.
Cet équilibre a été compris par Young [2]. L’angle de contact varie entre 0° (mouillage
total) et 120° sur les matériaux présentant la chimie de surface la plus hydrophobe. Sur des
substrats réels, 'angle de contact n’est pas bien défini. La ligne de contact peut s’accro-
cher au niveau des défauts de la surface et on peut observer des angles différents de celui

prédit par Young. Ce phénomeéne est responsable de I’adhésion du liquide sur ces substrats.

Pourtant certaines surfaces naturelles, comme les feuilles de lotus ou les ailes de cer-
tains insectes, présentent des angles de contact plus élevés. On dit que ces matériaux sont
superhydrophobes et on montre dans la figure [2c une goutte d’eau déposée sur une telle
surface. Cette propriété remarquable des surfaces naturelles a été décrite par Barthlott
et al. [3], 'hydrophobie étant renforcée par la présence de textures a ’échelle micromé-

trique. Nous présentons sur la figure 3| des exemples de textures naturelles et obtenues au
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FIGURE 3 : Images de microtextures obtenues par microscopie électronique a balayge. a Feuille de
Lotus. La barre d’echelle représente 20 pm. Extrait de [3]. b Patte d’une araignée d’eau. La barre
d’echelle représente 50 pm. Adpaté de [4]. ¢ Substrat aprés application d’Ultra Ever Dry. La barre
d’echelle représente 0.5 pm.

laboratoire, qui traduisent la rugosité élevée et la diversité de ces matériaux. Les surfaces
superhydrophobes que 'on utilisera au cours de cette theése sont fabriquées en les recou-
vrant a l'aide d’une solution (I’Ultra Ever Dry ou le Glaco) de nanoparticules dispersées
dans un solvant. Apres évaporation du solvant, une couche rugueuse de nanobilles hydro-
phobes recouvre le substrat, lui conférant la chimie de surface et la texture nécessaires a la
superhydrophobie. La valeur de I’angle de contact est expliquée par les modeles de Wenzel
[5], quand le liquide envahit les microtextures, et de Cassie [6], quand le liquide repose au
sommet des textures. Ces deux états ne sont pas équivalents : si le liquide envahit la tex-
ture, I’adhésion entre solide et liquide se trouve renforcée, alors que s’il reste au sommet,
elle diminue drastiquement. D’autres stratégies permettent également d’obtenir des états
superhydrophobes. On peut texturer le liquide plutot que le solide et créer ainsi des billes
liquides [7] ou se placer en situation de caléfaction [§], c’est-a-dire isoler les gouttes de la

surface par un coussin de leur propre vapeur.

La faible adhésion de 1’état Casssie donne aux gouttes déposées sur les surfaces su-
perhydrophobes des propriétés remarquables. Les gouttes sont extrémement mobiles, elles
roulent sur la surface [9], emportent les poussiéres qui y sont déposées [3] et peuvent méme
rebondir [10]. Les matériaux non-mouillants ont ainsi des propriétés auto-nettoyantes, anti-

pluie ou méme anti-buée [11].

Au cours de cette thése, nous nous intéressons au rebond d’une goutte d’eau sur une
surface superhydrophobe. Nous présentons, dans un premier chapitre, un apercu des situa-
tions menant au rebond. Nous décrivons la dynamique d’un impact a I’aide d’informations
extraites a la fois de la littérature et d’expériences originales. Dans un deuxieme chapitre,
nous engendrons un premier exemple de rebond spécial en modifiant la géométrie de la
surface, & une échelle intermédiaire entre celle des microtextures et celle de la goutte, en y
ajoutant un défaut ponctuel. Nous voyons que le temps de contact associé a un tel rebond
est réduit et présentons également des impacts sur des motifs formés de plusieurs défauts.
Le troisieme chapitre est consacré a des variations géométriques a ’échelle de la goutte.

Nous réalisons des impacts sur trois types de substrats non-mouillants : des plans inclinés,

11
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des cones et des spheres. Nous mettons en évidence les points communs et les différences
par rapport aux impacts sur un plan. Dans le quatriéme chapitre, nous mettons en avant
un nouvel ingrédient : le mouvement. Nous utilisons des substrats pouvant étre déformés
par 'impact du liquide. Nous mettons en évidence un nouveau mécanisme de rebond qui
permet de choisir le temps de rebond d’une goutte. Nous nous intéressons aussi a l'in-
fluence de la déformation sur le splash. Le cinquieme chapitre traite également de 1’effet
du mouvement sur 'interaction entre une goutte d’eau et une surface superhydrophobe,
en utilisant des substrats rigides dont le mouvement peut étre contrélé. Nous montrons
que des formes nouvelles peuvent étre adoptées par une goutte soumise a un mouvement
vertical impulsionnel. Nous réalisons des impacts sur une surface pouvant étre activée par
le contact entre le liquide et le solide. Dans le sixieme chapitre, nous modifions non plus
le substrat mais le liquide, et étudions les impacts de gouttes visqueuses sur une surface
superhydrophobe. Enfin, nous présentons en annexe une étude indépendante, traitant de

la propagation des ondes dans un solide élastique mou.
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Chapitre 1

Rebond sur substrats

non-mouillants

ral | matier
Sommaire

(1.1 Situations menant aurebond| . . . ... ... ... ... . .0 ... 15

1.2 Description d’'unrebond| . . . . ... ... ... .0 0L, 16

2.1 Duréedurebond . . ... ... 18

(1.2.2 Initiation du contact] . . . . . .. ... ... oL 20

23 FEtalement] . . . . .. ... .. .. 21

1.2.4 Reétraction|. . . . . . . . . ..o 24

(1.2.5 Deécollagel . . . . .. ... 26

1.3 Conclusion| . ... ... ... .. ... ... e, 27

L’impact d’une goutte de liquide sur une surface solide est un phénomeéne auquel nous
assistons quotidiennement. Cet événement que nous observons d’innombrables fois lors
d’une pluie est d’une grande importance dans des domaines aussi variés que 'ingéniérie et
les géosciences. L’impression jet d’encre, le refroidissement par pulvérisation, la protection
contre la corrosion ou I’érosion des sols font partie des raisons pour lesquelles de nom-
breux scientifiques et industriels s’intéressent aux impacts. Malgré de nombreux efforts, le
caractere éphémere des impacts a longtemps rendu leur observation puis leur description
quantitative impossible. Les premieres observations de I'impact d’une goutte sur un solide
ont été réalisées par Worthington en 1876 [12) [13]. La figure montre les dessins qu’il a
réalisé suite a ’observation de I'impact d’une goutte de mercure sur une plaque de verre.
Depuis ce travail pionnier, ’amélioration des techniques d’imagerie a haute vitesse a per-
mis de caractériser les dénouements possibles d’un impact et d’étudier la dynamique des
phénomenes fluides qui lui sont associés. Trois issues sont possibles lors de 'impact d’une
goutte de liquide sur une surface solide [16, 17]. (i) La déposition : le liquide s’étale sur
le substrat et reste au repos. C’est la situation rapportée par Worthington (figure )

(ii) Le splash : au cours de ’étalement, un fin feuillet de liquide est éjecté de la goutte

13



CHAPITRE 1. REBOND SUR SUBSTRATS NON-MOUILLANTS

FIGURE 1.1 : a Dessins de 'impact d’une goutte de mercure sur une surface en verre. Adapté de [13]
b Photos de 'impact d’une goutte d’eau lachée d’une hauteur de 6 m. On observe 1’éjection et la
fragementation d’un feuillet de liquide. Extrait de [14]. ¢ Prise de vue & longue durée d’exposition
des rebonds successifs d'une goutte d’eau sur une surface superhydrophobe. La ligne lumineuse
nous permet de visualiser la trajectoire du liquide. Extrait de [15].

puis se fragmente, ce qui engendre la formation d’une multitude de gouttelettes. La figure
montre les premieres photographies d’un tel événement prises par OG. Engel en 1955
[14]. (iii) Le rebond : le liquide s’étale puis se rétracte avant de quitter complétement le
substrat. La figure présente une succession de rebonds obtenue en faisant tomber une

goutte d’eau sur une surface superhydrophobe [15].

Pour distinguer les conditions menant a chacune de ces trois situations, il convient
d’identifier les parametres physiques pertinents pour le probleme de I'impact. Nous consi-
dérons une goutte de rayon R formée a partir d’un liquide de densité p, viscosité n et
tension de surface . Cette goutte entourée d'un gaz (densité pg, viscosité 7)), le plus
souvent de ’air, tombe sur un solide a une vitesse V. Nous comparons les effets gravitaires
et les effets capillaires & I'aide du nombre de Bond : Bo = pgR?/~. Nous négligeons la
gravité car nous étudions I'impact de gouttes millimétriques. Nous faisons alors intervenir
pour décrire un impact 7 variables définies par 3 dimensions; un impact peut donc étre
caractérisé par 4 nombres sans dimension. Les nombre de Reynolds Re = pRV /n et We-
ber We = pRV?/~ comparent respectivement ’inertie aux forces visqueuses et capillaires.
Nous pouvons alternativement utiliser un autre jeu de nombres adimensionnés pour réali-
ser cette comparaison : le nombre d’Ohnesorge Oh = 1n/v/pR~y qui équilibre capillarité et
viscosité et le nombre capillaire Ca = nV /v qui compare les effets inertiels et capillaires.
Le role du gaz est capturé a travers les quotients n/n, et p/py. Enfin les propriétés de
mouillage du substrat ainsi que sa rugosité ont une grande influence sur les phénomenes

observés lors d’un impact.

Dans ce chapitre, nous identifions dans la littérature les situations dans lesquelles le

14



1.1. SITUATIONS MENANT AU REBOND

rebond d’une goutte peut étre observé puis nous explorons 1’état de I'art de la description

d’un rebond.

1.1 Situations menant au rebond

Nous recensons les situations menant au rebond d’une goutte. De Ruiter et al. [18]
ont montré que des gouttes peuvent rebondir sur des substrats solides quel que soit leur
mouillage. En utilisant une technique d’interférométrie a haute vitesse, ils ont montré que
pour de faibles nombres de weber (We < 4) un film de lubrification empéche le contact
entre le liquide et le solide (figure [1.2h). Les figures d’interférence montrent que le film
d’air est d’épaisseur micrométrique et donc extrémement sensible a la rugosité du sub-
strat. Aprés quelques rebonds, le film d’air est drainé et il y a contact entre le liquide
et le solide. Ce type de rebond ne dépend pas de la tension de surface et a été observé
pour des liquides jusqu’a 100 fois plus visqueux que ’eau. Ce mécanisme de rebond existe
également entre deux interfaces liquides, Couder et al. [I9] ont montré que la vibration
verticale d’un bain de liquide permet d’entretenir le film d’air présent sous la goutte et

d’observer indéfiniment les rebonds entrevus par [18].

L’absence de contact entre le liquide et la surface, permise par la présence d’un film
de lubrification, peut étre maintenue jusqu’a des nombres de Weber de l'ordre de 100 en
situation de caléfaction : des gouttes de liquides volatiles rebondissent alors sur un coussin
de leur propre vapeur [20]. Un film d’air peut également étre maintenu sous la goutte
lors d’un impact a haute vitesse sur un solide en mouvement. De I’air est entrainé sous le

liquide par le mouvement du solide ce qui empéche le contact [21] 22].

Si un film d’air ne peut pas étre maintenu entre le liquide et le solide, une autre straté-
gie pour permettre le rebond consiste a entourer le liquide d’une armure solide en plagant
des particules a sa surface (il faut que les particules restent a la surface du liquide). Les
billes liquides, obtenues de cette maniere, peuvent résister a des impacts a vitesse modérée
[7]. Le contact se fait entre les particules solides & la surface du liquide et le substrat. Des
billes d’hydrogels molles (G’ ~ 10 kPa) peuvent également étre assimilées & des gouttes
présentant un squelette qui n’occupe qu’une tres faible partie de leur volume. Tanaka et
al. [23] ont montré que de telles billes se déforment et rebondissent de maniére analogue
a une goutte. Plus récemment, Arora et al. [24] ont proposé une description unifiée de

I’étalement maximal lors de 'impact de gouttes et de billes élastiques.

Enfin quand le contact entre liquide et solide ne peut-étre évité, I'utilisation d’un sub-
strat non-mouillant permet le rebond total d’une goutte. Les substrats superhydrophobes
permettent le rebond de gouttes d’eau pour des nombres de Weber compris entre 0.1 et 100
[15]. Le contact entre le liquide et le solide a lieu en haut des microtextures responsables

de la superhydrophobie : le liquide est majoritairement entouré d’air.
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CHAPITRE 1. REBOND SUR SUBSTRATS NON-MOUILLANTS

FIGURE 1.2 : a (haut) Vue de c6té de 'impact d'une goutte d’eau (V' = 0.22 m/s) sur une surface
en verre poli. Les figures d’interférence (bas) montrent ’absence de contact entre 1’eau et le verre.
La barre d’échelle représente une longueur de 1 mm et la séquence d’image a une durée totale de
9 ms. Adapté de [18]. b Rebond d’un goutte d’huile silicone sur un bain du méme fluide vibré
verticalement. La goutte a un diametre de 1 mm et les photos sont prise & 6 ms d’intervalle. Une
onde est émise par la goutte sur le bain. Extrait de [25].

Ces exemples tirés de la littérature nous montrent que 1’on observe des rebonds uni-
quement si I’on arrive & supprimer ou a limiter tres fortement le contact entre liquide et
solide. L’absence de ligne de contact lors de tels impacts réduit la dissipation d’énergie
par viscosité et permet les échanges entre énergie cinétique et énergie de surface qui sont
nécessaire au rebond. Les rebonds ont principalement lieu a vitesse d’impact modérée
(0.1 < We < 100). En fonction du mécanisme de rebond choisi, des liquides peuvent

rebondir quelle que soit leur tension de surface et leur viscosité.

1.2 Description d’un rebond

Dans ce manuscrit, nous nous intéressons plus particuliéerement au rebond de gouttes
d’eau sur des substrats superhydrophobes. Nous décrivons ici un tel rebond en utilisant
a la fois des informations tirées de la littérature et d’expériences originales. Nous carac-
térisons d’abord la durée totale du rebond et le divisons en plusieurs étapes que nous

détaillons chronologiquement par la suite.

Nos observations sont obtenues lors de I'impact de gouttes d’eau distillées (p = 1000
kg/m3, v = 72 mN/m) sur un solide que nous rendons non-mouillant en pulvérisant une so-

lution commerciale d’Ultra Ever Dry. Apres traitement le solide est recouvert de plusieurs
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1.2. DESCRIPTION D’UN REBOND
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FIGURE 1.3 : a Séquence d’image de 'impact d’une goutte d’eau (R = 1.3 mm, V = 1.1 m/s)
sur une surface superhydrophobe. Nous définissons successivement les temps d’étalement, 75, de
formation du jet, 7; et de contact 7. Ici le liquide rebondit aprés un temps de 13.5 ms. b Nous
mesurons durant I'impact le rayon de contact r entre le liquide et la surface.

couches de nanobilles hydrophobes qui lui conféerent la chimie de surface et la rugosité
nécessaire pour présenter les angles de contact élevés (6, = 166° +4° et 6, = 159° £ 2°)
caractéristiques de la superhydrophobie. Nous varions la vitesse d’impact V et le rayon
des gouttes R a l'aide d’aiguilles calibrées dont nous changeons la hauteur. Une caméra

rapide fonctionnant a 10000 im/s enregistre des vues de coté lors de chaque impact.

Une séquence d’images de l'impact d’une goutte d’eau de rayon R = 1.3 mm a la
vitesse V' = 1.1 m/s est présentée dans la figure . Nous définissons l'instant initial
comme le moment ol la goutte entre en contact avec le substrat. Des cet instant, le li-
quide commence & s’étaler, il forme un mince film liquide qui s’étend radialement (¢t = 1.0
ms). Nous remarquons la forme pyramidale prise par le haut de la goutte a ¢ = 1.0 ms;
cette structure résulte de la propagation d’ondes capillaires [26]. L’étalement se poursuit
jusqu’a ce que le liquide atteigne son extension maximale R,,,, apres un temps 75 qui
vaut ici 3.1 ms. Vu de coté, le liquide semble adopter la forme d’un disque; en réalité la
goutte est constituée d’un bourrelet périphérique épais qui nous cache la présence d’un
film liquide plus fin en son centre. Ensuite le liquide se rétracte, ce mouvement horizontal
se poursuit jusqu’a I'effondrement du tore périphérique qui entraine la création d’un jet a
I'instant 7; = 6.1 ms. Le mouvement du liquide devient alors vertical et la goutte quitte

la surface sous une forme allongée apres un temps 7 = 13.5 ms.

Nous mesurons le rayon de contact r durant I'impact et nous rapportons sa variation en
fonction du temps dans la figure[I.3p. L’étalement et la rétraction ne sont pas symétriques.
La phase d’étalement occupe approximativement un quart du temps total de rebond. Les

dynamiques de ces deux phases sont également tres différentes.

L’observation du mécanisme de rebond nous conduit a le séparer non plus classique-
ment en deux mais en trois phases : (1) I’étalement qui transforme le mouvement vertical
du fluide en un mouvement horizontal, (2) la rétraction du liquide sous forme étalée et (3)

son décollage qui convertit le mouvement horizontal initié lors de la rétraction en un mou-
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CHAPITRE 1. REBOND SUR SUBSTRATS NON-MOUILLANTS

vement vertical. Avant de décrire en détail les caractéristiques de chacune de ces étapes,
nous identifions les échelles de temps sur lesquelles elles ont lieu. Nous nous intéressons
d’abord au temps global du rebond 7y puis aux temps intermédiaires d’étalement 7, et de

formation du jet 7;.

1.2.1 Durée du rebond

Pour caractériser le rebond, il est utile de déterminer sa durée totale, que nous appelons
To, €t ses variations avec les parametres d’impact. Cette étude a été réalisée par Richard
et al. [10] qui ont observé que 1y ne dépend pas de la vitesse d'impact (figure ) Ils ont
également mesuré la variation du temps de contact avec le rayon des gouttes impactantes

(figure ) qui fait apparaitre une loi de puissance d’exposant 3/2.

Ils ont rationalisé ces observations, en expliquant les déformations d’une goutte de
faible viscosité par un équilibre entre inertie et capillarité. L’amplitude des déformations
augmente avec V au contraire du temps de contact qui reste constant. Ce comportement,
analogue a celui d’'un oscillateur harmonique, nous conduit & modéliser la goutte comme
un ressort de masse pR? et de raideur . Par analogie avec la fréquence d’oscillation d’un

oscillateur harmonique, ils obtiennent alors la loi d’échelle inertio-capillaire :

70 ~ \/pR3/7.

Cette loi d’échelle reproduit les caractéristiques observées dans les expériences : le temps
de contact est indépendant de la vitesse d’impact et il présente une variation a la puissance
3/2 avec R. Le temps inertio-capillaire correspond a la période des oscillations libres d’une
goutte déterminée par Lord Rayleigh [27]. Bien qu’ici la goutte soit en contact avec un
solide, seuls les préfacteurs sont différents (2.2 contre 2.6). Une compilation des préfacteurs
mesurés lors de 'impact sur différents matériaux non-mouillants est disponible dans le

matériel supplémentaire de [28].

a b
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FIGURE 1.4 : a Temps de contact 7y de gouttes d’eau en fonction de leur vitesse d’impact. 7y est
indépendant de la vitesse d’impact. b Temps de contact en fonction du rayon R des gouttes. On
observe que 75 oc R%/2. Extrait de [10].
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FIGURE 1.5 : a Temps 7y (triangles noirs), 7, (points bleus) et 7; (points rouges) en fonction de
V' pour des gouttes de rayon 1.3 mm. Ces trois temps ne varient pas avec V. b Temps 79, 75 et 7;
en fonction du rayon R des gouttes (méme code couleur). Les lignes pointillées représentent la loi
d’échelle inertio-capillaire avec des préfacteurs de 0.65, 1.3 et 2.6. 75 et 7; représentent 25% et 50%
du temps de rebond total respectivement. Les barres d’erreur représentent la déviation standard
observée lors de la mesure d’un temps pour différentes vitesses.

Chevy et al. [29] ont étendu la mesure du temps de contact aux faibles vitesses d’impact
(We < 1). Ils ont observé que le temps de contact augmente fortement quand la vitesse
d’impact diminue. Ils expliquent cette augmentation en dérivant une raideur effective plus

faible des gouttes dans ce régime.

Nous mesurons aussi les temps intermédiaires 75, pour lequel le liquide est a son maxi-
mum d’étalement, et 7;, qui correspond a I’amorce d’'un mouvement vertical du liquide. La
figure représente les temps 7y (triangles noirs), 75 (points bleus) et 7; (points rouges)
en fonction de la vitesse d’impact V' dans le régime ot 79 est ne dépend pas V. 75 et 7; sont
également indépendants de V. Ils représentent respectivement approximativement 25% et
50% du temps total de rebond. Les phases d’étalement et de rétraction (au sens large) sur
une surface superhydrophobe ne sont pas symétriques comme nous ’avions pressenti en
analysant la figure [[.3p. Nous tragons également les variations de ces 3 temps en fonction
du rayon des gouttes dans la figure (méme code couleur). 19, 75 et 7; semblent tous
suivre une loi de puissance avec un exposant 3/2 mais avec des préfacteurs différents. Les
lignes noires, rouges et bleues représentent la loi d’échelle inertio-capillaire avec les pré-
facteurs 2.6, 1.3 et 0.65 respectivement. Les variations de 7, et 7; avec V et R suggérent

que ces deux temps suivent la méme loi d’échelle que 9.

Nous avons maintenant identifié les temps séparant les trois étapes du rebond. L’étale-
ment du liquide se déroule entre ¢ = 0 ms et ¢ = 75. Ensuite, le fluide se rétracte sous une
forme aplatie entre t = 75 et ¢t = 7;. Ces deux étapes se déroulent chacune durant un quart
du temps de rebond. Enfin, le décollage de la goutte sous une forme verticale allongée se

déroule de t = 7; a t = 71 soit durant la moitié¢ du temps de rebond. Nous pouvons alors
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CHAPITRE 1. REBOND SUR SUBSTRATS NON-MOUILLANTS

écrire le temps total de rebond comme la somme de trois temps intermédiaires :
TO=Ts + T4+ T4

ou 7 = 7; — T est la durée de la phase de rétraction sous forme aplatie. Les durées de ces
trois phases suivent la loi d’échelle inertio-capillaire au méme titre que le temps de rebond
To- Nous nous trouvons en présence du cas singulier d’une loi d’échelle fonctionnant de
maniere additive. Nous exposons maintenant les caractéristiques propres a chacune des

étapes du rebond.

1.2.2 Initiation du contact

Nous évoquons d’abord la création du contact entre le liquide et le solide. Pour en-
trer en contact avec la surface, la goutte doit déplacer lair qui la sépare du substrat. A
mesure qu’elle s’approche, elle crée un film de lubrification au sein duquel la pression est
suffisamment forte pour déformer son interface. Le premier contact entre le liquide et le
solide ne se fait pas en un point mais sur un anneau ce qui emprisonne un disque d’air
au centre du liquide. Chandra & Avedisian ont été les premiers a observer la bulle,
signature du disque d’air, capturée a U'intérieur de la goutte lors de I'impact (figure )
Plus tard Lee et al. [31] ont réalisé des images avec une technique de rayon X a contraste
de phase permettant d’avoir acceés a la dynamique de la formation du disque d’air et de
sa rétraction sous la forme d’une bulle lors de I'impact d’une goutte d’eau sur un wafer
de silicium (figure ) Les échelles temporelles et spatiales mises en évidence sont ex-
trémement réduites : I'épaisseur du film d’air est évaluée a 1 um et la formation de la
bulle dure 200 ps. Kolinski et al. ont étudié la rupture du film présent transitoirement

sous une goutte lors de 'impact grace a une technique de réflection totale interne. Le

_&k pre
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FIGURE 1.6 : a Vue de trois quart de I'impact d’une goutte d’heptane (We = 43) sur une surface
métallique & température ambiante. Une bulle se forme au point d’impact. Extrait de [30]. b
Séquence d’images caractéristique de I’évolution du film d’air emprisonné lors de 'impact d’un
goutte d’eau (R = 1.3 mm, V = 1.25 m/s) sur un wafer de silicium. Les images sont obtenues
pas imagerie rapide rayon X par contraste de phase (Lee et al. [31]). ¢ Images en réflection totale
interne de la rupture discrete du film d’air sous une goutte d’isopropanol lachée d’une hauteur de
1 em. Les zones noires indiquent un contact entre le liquide et le substrat. Extrait de [32].
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mouillage est initié en de nombreux points discrets (figure ). La capture de ce film
d’air n’a pas été étudiée sur des substrats présentant une rugosité ou des défauts loca-
lisés. La tres faible épaisseur (~pm) du film d’air laisse présager une influence forte des

rugosités sur 'initiation du contact mais aussi sur ’écoulement dans le film de lubrification.

Etant donné la séparation entre ’échelle de temps associée au contact initial, de I’ordre
de 100 ps, et celle associée au rebond, de 'ordre de 10 ms, nous considérons pour notre
étude du rebond que le liquide entre immédiatement en contact avec le haut des rugosités

responsables de la superhydrophobie.

1.2.3 Etalement

Le liquide s’étale depuis le contact initial jusqu’a atteindre son empreinte maximum
sur le substrat, caractérisée par le rayon maximal R, au temps 75 qui représente 25%
du temps de rebond. Nous présentons d’abord la dynamique de ’étalement a temps court

puis la forme adoptée par le liquide et enfin son rayon maximal.

La dynamique de I'impact a temps court a été étudiée expérimentalement [33] et théo-
riquement [34]. Quand ¢t < R/V, le rayon de contact 7 suit la loi : r = v/3V Rt. Ce résultat
peut étre retrouvé en loi d’échelle a I'aide d’un raisonnement géométrique. A un instant ¢,
trés proche du contact initial, le liquide n’est affecté par la présence du solide que sur une
distance caractéristique § = Vt. C’est la situation que I'on représente figure Le reste
de la goutte (représenté en bleu) est toujours animé d’un mouvement vertical de vitesse V.
Supposons que la géométrie de la goutte est conservée et que le volume de liquide w ~ 72§
est faible et peut-étre négligé. Alors au premier ordre, il vient 72 ~ R§, soit r ~ V'V Rt.
Cette loi d’échelle est valide uniquement si w < R? soit t < R/V. Pour I'impact d’une
goutte millimétrique & une vitesse de l'ordre de 1 m/s, la loi d’échelle est vérifiée pour des
temps ¢t < 1 ms. Cet argument géométrique permet de retrouver la dépendance initiale

du rayon de contact et la condition de validité associée.

Nous décrivons maintenant la forme de la goutte apres le régime a temps court évoqué

précédemment, c’est a dire quand ¢ > R/V. Lagubeau et al. [35] ont mesuré la forme d’une

\\ /¢b
~_ "

FIGURE 1.7 : Schéma d’une goutte quelques instants apres le contact. Pour ¢ < R/V, un argument
géométrique prédit r ~ vV Rt.
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FIGURE 1.8 : a Série temporelle de profils de la goutte h représentés en fonction des variables
auto-similaires h/h. et 7v/he/V/Q ot h est la hauteur du centre de la goutte et Q son volume. Les
parametres d’impact sont We = 255 et Re = 1470. b Epaisseur minimale normalisée h,/(2R) du
film central de la goutte en fonction du nombre de Reynolds Re. Les données se rassemblent sur
une droite de pente —2/5. Extrait de [35].

goutte d’eau durant son étalement sur une surface hydrophobe a 'aide d’une technique
de profilométrie par transformée de Fourier. Ils ont vérifié que le profil h(r,t) de la goutte
suit une évolution auto-similaire au début de I'impact (figure [1.8n) prédite par Eggers et
al. [36] qui ont modélisé la goutte dans 'approximation des films minces. Ce modele est
basé sur un écoulement potentiel rattaché a une couche limite qui se développe au niveau
de la surface au cours de 'impact. Pres de I’étalement maximal, le liquide adopte la forme
d’un film mince ceinturé par un bourrelet périphérique plus épais. L’épaisseur du film est
limitée par la croissance de la couche limite visqueuse. L’épaisseur minimale de ce film A,
suit la loi d’échelle : h,/R ~ Re™%/°. La figure montre I’épaisseur limite normalisée
hp/R du film central en fonction de Re mesurée par [35] ([37] présente des résultats si-
milaires). Les données se rassemblent sur une droite de pente —2/5 cependant la faible
variation de hy,/R dans le domaine accessible expérimentalement ne permet pas de valider

avec certitude cette loi d’échelle.

Le rayon maximum adopté par une goutte lors de son impact sur un solide a fait I'objet
de beaucoup d’attention. De nombreuses relations liant le rayon maximal aux parametres
d’impact ont été obtenues en écrivant des équilibres entre les contributions inertielles,
visqueuses et capillaires. Si I’on considere I'impact de liquides visqueux, 1’équilibre entre
inertie (~ pR3V?) et viscosité (~ nV /hR3 ) dérivé par [30] meéne & la loi d’échelle :

Ryaz/R ~ Re/®.

Pour des liquides peu visqueux, deux lois d’échelle asymptotiques ont été proposées pour
équilibrer les effets inertiels et capillaires. Si I’on considere la transformation totale de
I’énergie cinétique initiale (~ pR3V?) en énergie de surface quand 1’étalement est maximal
(~~R2,.), on obtient :

Ruaz/R ~ Wel/2,

Cette loi d’échelle n’est pas observée lors du rebond de gouttes car les vitesses nécéssaires
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FIGURE 1.9 : Etalement visqueux normalisé R,q./ RRe~1/5 en fonction du paramétre d’impact P =
WeRe2/5 pour I'impact de gouttes d’eau et de mélanges eau-glycerol sur des surfaces métalliques

hydrophobes. La ligne pointillée représente I'interpolation entre les lois d’échelle en We'/? et Rel/®.
Extrait de [40].

pour vérifier expérimentalement ce régime d’impact asymptotique ne sont pas atteintes
sans fragmentation du liquide. Elle est en revanche vérifiée lors d’impacts a plus haute
vitesse [38]. Clanet et al. [39] ont proposé d’équilibrer I'inertie et la capillarité en utilisant la
conservation du volume. Quand la goutte est étalée la conservation du volume s’écrit R® ~
R2,,.h ol h est la hauteur moyenne du liquide étalé. Ils interprétent h comme consécutive
de la décélération subie par le liquide lors de I'impact, V?/R, soit h ~ \/W . La loi
d’échelle obtenue est :
Raz /R ~ Wel/%,

Cette loi d’échelle décrit de maniere satisfaisante ’extension maximale de gouttes d’eau
impactant une surface superhydrophobe. Cependant Lagubeau et al. [35] ont montré que
la forme étalée d’'une goutte dépend de sa viscosité dans le régime étudié. Il faut donc
prendre la viscosité en compte en méme temps que 'inertie et la capillarité pour prédire
I’étalement maximal du liquide. Eggers et al. [36] ont proposé d’interpoler 1’étalement

maximal entre les lois d’échelles asymptotiques variant en Wel/2 et Rel/5 :
Runaz/R o ReY® f(WeRe /%)

ou f est une fonction d’ajustement qui dépend du parametre d’impact P = WeRe 2/5. La
figure montre que les données de [40] pour des impacts de gouttes d’eau et de mélanges
de eau-glycerol sur des surfaces métalliques hydrophobes se rassemblent quand 1’étalement
visqueux normalisé R,q./RRe™'/% est tracé en fonction du paramétre d’impact P. Sil’on
choisi de tracer le méme graphique en choisissant pour parametre d’impact P = WeRe /5
en nous inspirant de la loi d’échelle en Wel/4, les données ne rassemblent pas sur une
courbe maitresse. L’ajustement représenté par la ligne pointillée montre que 'on se situe
dans un régime intermédiaire entre les régimes visqueux (petit P) et inertiels (grand P)

ou l'on doit prendre en compte & la fois 'inertie, la capillarité et la dissipation visqueuse.
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1.2.4 Rétraction

La rétraction d’une goutte apres qu’elle a atteint son étalement maximal a été étudiée
sur des matériaux hydrophobes par Bartolo et al. [41]. IIs ont observé que 'on peut dé-
finir un régime de rétraction a vitesse constante, V,..;, & partir de la mesure du rayon de
contact r(t) dont un exemple mesuré lors d’un impact sur une surface superhydrophobe
est présenté dans la figure [I.3p. Ils ont également remarqué que le taux de rétraction
Viet/Rmaa €st constant quand on fait varier la vitesse d’impact mais qu’il dépend de la
viscosité du liquide. Ces observations sont résumées dans la figure qui représente
le taux de rétraction normalisé par le temps inertio-capillaire \/m en fonction du
nombre d’Ohnesorge Oh. Ils distinguent deux régimes : un régime inertiel ou le taux de
rétraction ne dépend pas de la viscosité du liquide et un régime visqueux ou le taux de
rétraction varie comme l'inverse de Oh. La transition entre les deux comportements a lieu
pour Oh =~ 0.05. Pour modéliser ce phénomene, ils considérent deux mécanismes limites
qui équilibrent les contributions capillaires avec (i) les contributions inertielles ou (ii) les

contributions visqueuses.

Le démouillage inertiel peut-étre compris a l'aide d’un mécanisme de type Taylor-
Culick [42, [43] dont nous présentons le schéma de principe figure . La goutte qui
se rétracte prend la forme d’un film liquide mince d’épaisseur h entouré d’un bourrelet
de masse M et de rayon R4, qui collecte le liquide. En considérant une situation axi-
symétrique et que en appliquant la seconde loi de Newton au bourrelet, Bartolo et al.
obtiennent : d(MV,.)/dt = 2. L’expérience montrant que la vitesse Vs est constante,

Ils écrivent la variation de masse dM = pV,.;hdt soit :

[2v
V;"e - -
t oh

En utilisant la conservation du volume h ~ R3 / Rfmx, il vient I'expression finale V.t / Rmaz ~

\/W qui correspond au régime observé pour Oh < 0.05 figure Le méme raison-
nement a été utilisé par [44] sur des matériaux superhydrophobes. Le fait que la goutte
se rétracte sur un solide peut également étre pris en compte en introduisant ’angle de
reculée 6, [45].

Dans le régime visqueux, ils supposent que ’énergie cinétique initiale est dissipée par
un écoulement visqueux proche de la ligne de contact. Au début de la rétraction le liquide
prend la forme d’un calotte sphérique dont le rayon R4 est grand devant R. L’approxi-
mation de petit angle de contact 6(t) est applicable. Les vitesses de rétraction mesurées
pour des liquides visqueux sur une surface hydrophobe par Bartolo et al. sont bien plus
faibles que dans le régime inertiel. Ils négligent alors l'inertie du liquide au cours de la
phase de rétraction et considerent 1’équilibre entre la force capillaire et la force visqueuse.

La force capillaire qui s’exerce dans le coin de liquide proche de la ligne de contact varie
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FIGURE 1.10 : a Taux de rétraction V,et/Rmar normalisé par le temps inertio-capillaire 7 =
v/pR3 /v en fonction du nombre d’Ohnesorge, Oh. Dans le régime inertiel 7V,.ct/Rynqz €St constant
(a) alors qu’il varie comme 1/Oh dans le régime visqueux (b). Tiré de [41]. b Schéma du dé-
mouillage inertiel d’un film mince d’épaisseur h. Le liquide est collecté dans un bourrelet de masse
M qui se déplace a la vitesse V,..; sous l'action de la tension de surface ~.

comine :

F, ~ ~r(t)(cosr — cosb).
Cette force est compensée par le friction visqueuse dans le coin qui s’écrit :

nrr . A
F,~—In(—

oll A et )\ sont respectivement les longueurs de coupure macroscopique et microscopique.
Dans le cas de 'impact d’'une goutte sur un solide non prémouillé, on choisit typiquement
une longueur macroscopique de 'ordre du rayon des gouttes A ~ 1 mm et une longueur
microscopique de 'ordre de A ~ 1 —10 nm. L’équilibre de ces deux forces permet d’obtenir

une relation entre l'angle 6 et la vitesse 7 |46, [47] 48] :

7 v (cosfr — cosb)b
rooonr In(A/X)

Bartolo et al. ont proposé d’évaluer cette relation au début de la rétraction ou ’on peut
faire approximation # < 1 et en considérant la conservation du volume R ~ 736. Ils

obtiennent alors :
vy (cos@p—1+6%/2)/3

r nR In(A/X)

Ils estiment alors le taux de rétraction V,er/Rinmae comme le maximum de 7/7 soit :

Vet A (1 — cos 93)5/3
Ryaz 1R In(A/N)

Le taux de rétraction varie comme l'inverse du nombre d’Ohnesorge dans le régime vis-

queux ce qui correspond au comportement observé quand Oh > 0.05 dans la figure [1.10
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CHAPITRE 1. REBOND SUR SUBSTRATS NON-MOUILLANTS

1.2.5 Décollage

Nos observations du rebond d’une goutte d’eau sur une surface superhydrophobe nous
ont conduit a séparer la phase de démouillage du liquide en une étape de rétraction sous
la forme d’un film mince, qui correspond & celle étudiée par [41] et [44], et une phase de
décollage sous une forme verticale allongée. La présence de ces deux étapes distinctes, sur
un substrat superhydrophobe, est également mise en évidence par nos mesures de r(t)
pour plusieurs vitesses V. Les évolutions temporelles de r (figure ) montrent des
comportements différents entre t = 7, et t = 7; puis entre t = 7; et t = 79. Entre 7, et
7;, r dépend de la vitesse d'impact. Entre ces deux instants, les courbes de 7/Ryqq se
rassemblent (figure|1.11p) ce qui confirme que la phase de démouillage sous la forme d’un
film mince se fait bien & taux de rétraction constant comme sur un solide hydrophobe. Au
contraire, la dynamique du rayon de contact lors de la phase de décollage (entre 7; et 79),
qui n’est pas présente dans les expériences de [41], ne dépend pas de la vitesse d’impact :

elle a lieu a vitesse constante.

La phase de décollage commence a l'instant ¢ = 7; ot un jet vertical est créé. Ce jet
est la signature de la conversion du mouvement horizontal généré lors de la rétraction
en un mouvement vertical qui va entrainer le décollage du liquide. Bartolo et al. [49] ont
mesuré la vitesse d’éjection du jet en fonction de la vitesse d’impact. Ils ont rapporté
que la vitesse d’éjection du jet peut atteindre 40 fois la vitesse d’impact et ont mis en
évidence la présence de deux singularités qui correspondent a ’effondrement d’une cavité
crée par les déformations du liquide. Le mouvement vertical initié par le jet se poursuit par
le décollage du liquide sous une forme allongée quand ¢ = 73. Une facon de caractériser
ce décollage est de mesurer la vitesse verticale du centre de masse du liquide, ce qui
nous renseigne sur la quantité d’énergie cinétique initiale perdue au cours de 'impact.
Une goutte d’eau que 'on laisse tomber sur un substrat non-mouillant peut rebondir de

nombreuses fois avant de s’arréter. Cette constatation nous donne I'intuition que le rebond

V =051 m/s
=078 m/s

V =051 m/s
V=078m/s |
V=11m/s -
V =135m/s

V=142m/s |

v
V=1lm/s ]
V =1.35m/s

V=142m/s |

o6 000

t (ms) t (ms)

FIGURE 1.11 : a Rayon de contact r(t) mesuré lors de I'impact de gouttes d’eau (R = 1.3 mm) sur
une surface superhydrophobe pour différents V. Pour ¢ > 75, les courbes se rassemblent indiquant
un comportement qui n’est plus a taux de rétraction constant. b Rayon de contact normalisé
7/Rmaz en fonction de ¢ dans les mémes conditions que a. Lorsque la goutte se rétracte sous la
forme d’un film mince le taux de rétraction est constant comme indiqué par la superposition des
courbes entre 7, et 7;.
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FIGURE 1.12 : a Coefficient de restitution € en fonction de V' pour 'impact d’une goutte d’eau
(R = 0.5 mm) sur une surface superhydrophobe. Les chocs sont tres élastiques, entre 0.15 et 0.3
m/s € prend une valeur constante égale a 0.9. Extrait de [15] b Coefficient de restitution ¢ en
fonction du nombre de Weber We pour des gouttes d’eau, d’acétone et d’éthanol en caléfaction. Le
coefficient de restitution est une fonction décroissante du nombre de Weber : & ~ We /2. Extrait
de [50].

est un phénomene peu dissipatif. Pour caractériser la persistance des rebonds, Richard et
al. [I5] ont définit le coefficient de restitution ¢ = |[V//V| ot V' est la vitesse du centre
de masse du liquide quand il quitte la surface. Ils ont mesuré ¢ en fonction de V lors de
I'impact sur des surfaces superhydrophobes (figure ) Pour de tres faibles vitesses
d’impact (= 0.1 m/s), € augmente avec V ce qu’ils ont interprété comme consécutif a
I'existence d’une vitesse minimale de rebond causée par 'adhésion. Ensuite le coeflicient
de restitution atteint une valeur maximale de ’ordre de 0.90 qu’il conserve entre 0.15 et 0.3
m/s. Au-dela, e décroit avec V. La décroissance du coefficient de restitution avec la vitesse
d’impact a été étudiée par Biance et al. [50] pour des impacts en caléfaction. Les mesures
de € en fonction du nombre de Weber We montrent une variation : € ~ We1/2. Pour des
impacts en caléfaction la valeur maximale de ¢ est proche de 1 et il n’y pas de décroissance
a tres faible vitesse synonyme d’un vitesse seuil pour le rebond, I'adhésion est inexistante
en caléfaction. La perte d’élasticité du rebond avec 'augmentation de V est attribuée a
deux causes : les pertes d’énergies par viscosité lors de 'impact et le transfert d’énergie au
décollage entre le mouvement de translation vertical et les oscillations de la surface de la
goutte. Plus V augmente, plus 'amplitude des oscillations est grande et moins le choc est
élastique. Le role joué par la dissipation visqueuse au cours de I'impact est souvent négligé
du fait de sa brieveté (~ 10 ms). Il n’existe cependant pas d’expérience quantitatives de
rebond de gouttes visqueuses sur des substrats non-mouillants qui permettraient d’élucider

I'influence de la dissipation au cours du contact sur le coefficient de restitution.

1.3 Conclusion

Ce chapitre nous a permis d’identifier les issues possibles de 'impact d’une goutte de
liquide sur un solide. Nous nous intéressons particulierement au phénomene de rebond.
Nous avons identifié dans la littérature les situations ou ce phénomene a lieu. Elles ont
pour point commun ’absence apparente de contact entre le liquide et le substrat. Nous

avons ensuite décrit le rebond d’une goutte sur une surface superhydrophobe de facon
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CHAPITRE 1. REBOND SUR SUBSTRATS NON-MOUILLANTS

globale puis en détaillant chronologiquement chacune des étapes qui le caractérisent.

Nous apportons dans ce chapitre une contribution originale, la division de la dynamique
du rebond en trois étapes distinctes d’étalement, de rétraction et de décollage. Cette
derniére étape souvent assimilée a la rétraction représente pres de la moitié du temps de

contact et posséde une dynamique propre.
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Chapitre 2

Rebond sur surfaces

macrotexturées
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L’étude de limpact sur plusieurs fils et sur une macrotexture ponctuelle a été réalisée
avec Anais Gauthier. Les simulations numériques sont l’oeuvre de [’équipe d’llya Karlin
(ETH Zurich) avec qui nous avons collaboré pour étudier le rebond sur une singularité

non-mouillante.

L’une des manifestations les plus remarquables de la capacité des surfaces superhydro-
phobes & repousser un liquide est le phénomeéne de rebond décrit au chapitre |1} L’inter-
action entre une goutte d’eau et un matériau non-mouillant lors d’un impact est a la fois
localisée (~mm?) et bréve (~10 ms). Ces deux caractéristiques ont pour conséquence des
échanges (de chaleur [51 52], de quantité de mouvement [53] ou chimiques [54]) réduits,
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CHAPITRE 2. REBOND SUR SURFACES MACROTEXTUREES

t=0ms t=bms t=10ms t=15ms

t=20 ms t=40 ms t=80 ms t=160 ms

Y — AT ————— T}
23.4 25 30 35 40 45 50 52.7

FIGURE 2.1 : Carte des températures de la surface du liquide et du substrat lors d’un rebond
visualisée par imagerie thermique a haute vitesse. La goutte laisse une empreinte thermique sur la
surface apreés son départ. Adapté de [52].

ce qui permet de créer des matériaux aux propriétés nouvelles. Par exemple, Mishchenko
et al. [51] ont montré qu'une goutte d’eau en surfusion impactant un matériau superhy-
drophobe peut rebondir avant de geler, lui conférant ainsi une fonction anti-glace. Shiri et
al. [52] ont mis en évidence expérimentalement les échanges de chaleur entre une goutte
d’eau chaude et un substrat non-mouillant froid a l’aide d’une caméra thermique haute
vitesse (figure . Ils ont montré que les échanges de chaleur avaient lieu par contact
direct entre le liquide et le substrat et étaient influencés par 1’étalement maximal et le

ratio entre le temps de contact et le temps de diffusion thermique.

Pour obtenir des matériaux aux propriétés (par exemple anti-glace) renforcées, on peut
chercher a diminuer encore plus 'interaction entre liquide et substrat. Dans ce chapitre,
nous prennons le parti de réduire les échanges en diminuant le temps de rebond. Nous
cherchons donc a obtenir des substrats capables de repousser un liquide en un temps
plus court que le temps de contact obtenu sur une surface superhydrophobe usuelle. Nous
nous intéressons particulierement a 'utilisation de macrotextures, des modifications de la
géométrie du substrat & une échelle intermédiaire entre celle des microtextures (~ pm)
responsables de la superhydrophobie et celle de la goutte (~ mm). Nous présentons un
état de l'art de l'utilisation de ces textures spéciales avant de nous tourner vers I’'étude

d’une macrotexture nouvelle.

2.1 Amélioration de la superhydrophobie par macrotextu-

ration

2.1.1 Etat de P’art

Nous présentons ici deux exemples récents, fondateurs de 1'utilisation de ces textures.

Bird et al. [28] ont choisi d’étudier 'impact de gouttes d’eau sur des surfaces ornées de
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2.1. AMELIORATION DE LA SUPERHYDROPHOBIE PAR
MACROTEXTURATION

t = 0ms t=3.1ms t="T.0ms t = 10.1ms
b
t = 0ms t=1.5ms t =3.0ms t = 3.4ms

FIGURE 2.2 : a Vue de dessus de 'impact d’'une goutte d’eau millimétrique sur une surface
superhydrophobe texturée par une créte. Le liquide s’étale en prenant la forme d’un papillon. Le
temps de contact est réduit d’un facteur 2 par rapport a une surface superhydrophobe classique.
(insert) Image MEB de la macrotexture superhydrophobe. Adapté de [28]. b Séquence d’images
décrivant un impact sur une forét de macrocones superhydrophobes. Le liquide rebondit sous la
forme d’un pancake aprés 3.4 ms soit une réduction d’un facteur 4 par rapport a une surface non
texturée. (insert) Image MEB montrant les macrocones superhydrophobes. Adapté de [55].

crétes de taille caractéristique de I'ordre de la centaine de micromeétres (insert figure [2.2p)
inspirées des veines que 1’on trouve a la surface des feuilles de nasturtium ou des ailes du
papillon Morpho. La figure présente une vue de dessus prise lors de I'impact d’une
goutte d’eau sur une telle surface. Le rebond perd son caractére isotrope : le liquide se
rétracte plus rapidement le long de la texture et semble se concentrer aux quatre coins de
I’image. Ce rebond atypique au cours duquel la distribution du liquide est modifiée par la
présence de la macrotexture donne lieu & une réduction du temps de contact d’un facteur
2 par rapport & une surface non texturée. Un second exemple nous vient de 1’étude de Liu
et al. qui ont réalisé des impacts sur une forét de macrocones treés élancés (diametre
~ 100 pm et hauteur ~ 1 mm) dont une image MEB est présentée en insert figure [2.2p.
Ici la goutte s’étale de maniere isotrope comme lors d’un impact classique mais quitte le
substrat alors qu’elle est étalée & son maximum sous la forme d’un pancake (figure )

L’effet sur le temps de contact est spectaculaire : il est divisé par 4.

Comment comprendre les effets remarquables engendrés par des macrotextures aussi
différentes 7 Gauthier et al. [56] ont proposé de lier la forme prise par le liquide lors de
I'impact a la réduction du temps de contact observée. Inspirés par I'expérience de Bird
et al., ils ont réalisé des impacts sur des substrats texturés par un fil (de diametre ~ 100
um), dont leffet est en tout point similaire & celui des crétes présentées précédemment,

en faisant varier systématiquement la vitesse d’impact et le rayon des gouttes.

La figure présente 'impact d’une goutte d’eau de rayon R = 1.3 mm 4 la vitesse

de V = 1.0 m/s. La goutte ne s’étale et ne se rétracte pas de maniere isotrope : le liquide
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t=—1.0ms t = 3.3ms t=4.7Tms t=6.1 ms t=71="T.6ms

t = —0.9ms t = 4.9ms t = T7.7ms t=9.1ms t=7=10.6ms

FIGURE 2.3 : Vue de dessus de I'impact d’une goutte d’eau (R = 1.3 mm) sur une surface non-
mouillante texturée par un fil superhydrophobe. a Pour V' = 1.0 m/s, le liquide se concentre dans
4 lobes au cours du rebond, 7 = 7.6 ms soit une réduction de 56% par rapport a une surface
classique. b Pour V = 0.5 m/s, le liquide se répartit en 2 globules de part et d’autre du fil et se
détache du substrat apres 10.6 ms. Adapté de [56].

s’étale peu le long du fil ce qui entraine la formation de quatre globules. Par la suite le
liquide prend la forme d’un papillon comme précédemment observé par [2§]. La phase de
démouillage a lieu principalement selon ’axe du fil ce qui a pour conséquence de concentrer
le liquide dans les globules. La goutte rebondit aprés ¢ = 7 = 7.6 ms ce qui correspond
a une réduction d’un facteur 2 par rapport au temps de contact 79 sur une surface sans
macrotexture. Pour une vitesse d’impact de 0.5 m/s la goutte s’étale peu, elle prend alors
une forme carré (figure ) Cette fois encore le démouillage se fait préférentiellement le
long de la texture ce qui entraine le séparation du liquide dans deux lobes, de chaque c6té
du fil. Le temps de contact obtenu est 7 = 10.6 ms, une valeur plus importante que celle

reportée figure mais toujours nettement inférieure a .

Ces deux exemples confirment 'hypotheése de Gauthier et al. : des formes différentes
prises au cours de I'impact meénent a des temps de rebond différents. Ils interprétent alors
géométriquement les valeurs de 7 obtenues. Ainsi, le temps de contact est proportionnel sur
une surface classique a \/m ou 2 est le volume de la goutte. Quand la goutte tombe
a haute vitesse sur une surface texturée par un fil, le liquide est promptement redirigé
dans quatre lobes, tous soumis a l'inertie, qui cause leur étalement, et a la capillarité,
qui entraine leur rétraction. Chaque sous-unité ayant un volume /4, ils s’attendent pour
des sous-unités indépendantes & un temps de rebond 7 ~ 7y/v/4 soit une réduction d'un
facteur 2 comme observé expérimentalement. Cet argument se vérifie également a vitesse
d’impact intermédiaire ou le liquide forme deux globules, le temps de contact attendu et
observé est T ~ 7y/v/2.

2.1.2 Variations géométriques

Il est tentant de tester ce modele géométrique a l'aide de macrotextures engendrant
de nouvelles figures d’impact. Nous nous sommes notamment intéressés aux formes ob-

tenues en utilisant des combinaisons de macrotextures élancées. La figure présente
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a

t=—0.2ms t=22ms

FIGURE 2.4 : a Vue de dessus de I'impact d’une goutte d’eau (Rayon R = 1.3 mm et vitesse
V = 0.9 m/s) sur 2 fils superhydrophobes formant un motif en croix. La goutte est séparée en 4
sous-unités au cours de 'impact. On mesure 7 = 6.6 ms. b Temps de rebond 7y sur une surface
usuelle (triangles noirs) et 7 sur la surface texturée (ronds bleus) mesurés en fonction de la vitesse
d’impact V. Au-dessus de 0.5 m/s, T est relativement constant et réduit d’un facteur 2 par rapport
a 70-.

I'impact d’une goutte d’eau (R = 1.3 mm et V' = 0.9 m/s) sur une surface texturée par 2
fils formant un motif en croix. Le liquide peine a s’étaler dans la direction des textures,
créant rapidement 4 globules liquides qui subsistent tout au long du rebond. Nous mesu-
rons 7 = 6.6 ms, une valeur tres proche de celle prédite par le raisonnement géométrique
de Gauthier et al. : 79/2 = 6.5+ 0.5 ms.

L’originalité de cette expérience se cache dans la variation de 7 avec V portée en fi-
gure [2.4b. Si la courbe est de nouveau en escalier, 'utilisation de deux fils permet de
forcer la division de la goutte en 4 sous-unités distinctes méme aux vitesses d’impact in-
termédiaires : seuls deux régimes sont présents. Au dessus de V = 0.5 m/s, le liquide est
toujours fragmenté en 4 sous-unités et le temps de rebond est divisé par un facteur 2.
Quand V' < 0.5 m/s, la goutte conserve son intégrité. Nous retrouvons le temps de contact
usuel 79. Nous remarquons que la réduction de 7 est ici plus proche de 50% que dans le
cas de 'impact sur un seul fil. Nous interprétons ce résultat qualitativement en constatant
que les lobes de liquide sont moins connectés (voir séquences d’images et ), ce

qui renforce 'hypothéese de leur indépendance.

Si l'utilisation d’un motif en croix permet de tester notre raisonnement basé sur la
géométrie de la figure d’impact, il ne permet pas d’observer une plus forte réduction de 7
car il n’augmente pas le nombre de fragment créés. Nous testons alors un motif réalisé a
I’aide de 6 fils superhydrophobes placés, en forme d’étoile, sur une surface non-mouillante.
L’impact d’une goutte (Rayon R = 1.3 mm et V = 1.05 m/s) sur cette macrotexture
est présenté en vue de dessus et de coté dans la figure .5h. L’eau ne s'étale que peu le
long des fils ce qui force la division du liquide en 6 lobes (figure , ligne supérieure).
Les lobes ne conservent pas leur intégrité tout au long du rebond; ils sont animés d’un
mouvement radial vers I'extérieur. Ce mouvement les étire et cause leur fragmentation par

instabilité de Rayleigh-Plateau. La vue de coté (figure , ligne inférieure) nous permet
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FIGURE 2.5 : a Vue de dessus et de coté de 'impact d’une goutte d’eau (R = 1.3 mm et V' = 1.05
m/s) sur une surface non-mouillante macrotexturée par 6 fils formant une étoile. Le liquide est
séparé en 6 lobes animés d’un mouvement radial. Le liquide quitte la surface en son centre apres
7 = 7.3 ms. b Temps de contact 79 sur un matériau superhydrophobe usuel (triangles noirs) et 7
sur la surface décrite en a (points magenta).

de constater que le liquide quitte la surface en son centre apres que les lobes ont décollé ;

nous mesurons 7 = 7.3 ms.

La figure montre la variation de 7 avec V, la courbe adopte une forme en esca-
lier. Pour V' < 0.7 m/s, 7 coincide avec 71p. Pour des vitesses supérieures a 0.7 m/s, nous
observons une décroissance du temps de contact avec la vitesse d’impact. Ce comporte-
ment contraste avec nos observations précédentes sur des macrotextures élancées. Diviser
la goutte en de plus nombreuses sous-parties n’entraine pas toujours un rebond plus ra-
pide. Ici, chaque globule s’étale puis est éjecté vers ’extérieur, nous ne pouvons donc pas
décrire I'impact comme celui de globules s’étalant puis se rétractant indépendamment.

L’interprétation géométrique de la figure d’impact n’est pas valide dans ce cas.

Ces deux variations géométriques sur les traces de [56], nous montrent ’existence d’un
lien entre figure d’impact et réduction du temps de contact. Ces expériences soulignent
le fait que fragmentation n’égale pas réduction du temps de contact. Il convient de s’as-
surer que les fragments créés se comportent comme des gouttes indépendantes. Prenant
le contrepied de la fragmentation, nous nous intéressons au rebond de formes nouvelles,

connectées, que I'on peut engendrer a ’aide de textures simples.

2.2 Impact sur une macrotexture ponctuelle

Nous nous intéressons aux formes générées par 'impact de gouttes d’eau sur la ma-
crotexture la plus simple que 'on puisse imaginer : une macrotexture ponctuelle. Malgré
son apparente simplicité, la présence d’un tel défaut ponctuel a été associée a des effets

forts comme la fragmentation de gouttes lors d’impacts en caléfaction [57] ou 'apparition
du splash [58].
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t=—0.7ms t=>5.1ms t=6.9ms t = 8.3ms t=7=10.3ms

FIGURE 2.6 : Vue de trois-quart de I'impact d’une goutte (R = 1.6 mm et V = 1.2 m/s) sur
une bille de verre de rayon r = 200 pum collée & un wafer de silicium. Ces deux éléments sont
superhydrophobes. Le liquide décolle sous la forme d’un anneau apres 10.3 ms.

2.2.1 Expérience

Le substrat est fabriqué en collant une bille de verre de rayon r = 200 4+ 20 wm, la ma-
crotexture, sur une pastille de silicium. Ces deux éléments sont rendus superhydrophobes
en leur appliquant un traitement en spray composé de billes nanométriques hydrophobes
dispersées dans I’acétone (Ultra Ever Dry, UltraTech International). Aprés évaporation du
solvant, le substrat est entierement recouvert par les billes nanométriques qui lui conférent
sa superhydrophobie : une goutte déposée sur ce substrat a des angles de contact d’avancée
et de reculée de 166° + 4° et 159° + 2° respectivement. Nous faisons tomber des gouttes
d’eau distillée (densité p = 1000 kg/m? et tension de surface v = 72 mN/m) sur les sur-
faces ainsi fabriquées. La vitesse d’impact V' est variée entre 0.4 et 1.6 m/s en ajustant
la hauteur de l'aiguille calibrée (R = 1...2.4 mm) a partir de laquelle les gouttes sont
formées. Nous nous assurons également de réaliser des impacts centrés en filmant le rebond
en vue de dessus et de coté a l'aide de deux caméras rapides fonctionnant a 10000 images

par seconde et en ajustant la position de I’aiguille a ’aide de 2 vis micrométriques.

Nous distinguons deux scénarii lors d’impacts sur cette texture. (i) A basse vitesse
d’impact (V' < 0.9 m/s pour R = 1.3 mm), le rebond n’est pas modifié qualitativement
par rapport a celui sur une surface non-mouillante sans macrotexture. La goutte s’étale
puis se rétracte avant de décoller sous une forme allongée. (ii) Quand V' > V* (V* = 0.9
m/s pour R = 1.3 mm), le décollage a lieu sous la forme inhabituelle d’un anneau (fi-
gure . Le début du rebond n’est pas modifié par la présence de la bille. Au cours de
I’étalement, la goutte s’aplatit et un mince film liquide se forme en son centre. Ce film
est percé par le défaut central ce qui entraine le démouillage du film mince. Le liquide
démouille vers I'extérieur jusqu’a entrer en collision avec le bourrelet en périphérie de la
goutte qui se déplace vers l'intérieur. La collision de ces deux entités se déplacant dans des
directions opposées entraine la création d’un mouvement vertical qui conduit au décollage
de la goutte sous la forme d’un anneau. Cet anneau possede également une dynamique

horizontale qui entraine sa fermeture au cours de son vol.

Le temps de rebond peut prendre deux valeurs distinctes en fonction de V' qui corres-
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FIGURE 2.7 : a Temps de contact 7 de gouttes d’eau (R = 1.3 mm) rebondissant sur une pastille de
silicium superhydrophobe (triangles noirs, 79) et sur la méme surface ornée d’un défaut ponctuel
(points bleus, données expérimentales et cercles rouges, résultat des simulations). 7 et 7y sont
représentés en fonction de V. b Temps de rebond avec (79) et sans (1) macrotexture mesuré pour
des gouttes de différents rayons. 7 est mesuré dans le régime V' > V* ou il est réduit (points
bleus, données expérimentales ; cercles rouges, résultat des simulations). Les lignes pointillées sont
des ajustements : tirets noirs, 7o ~ 2.6(pR?/v)'/? et tirets bleus, 7 ~ 0.487. ¢ Temps de rebond
normalisé 7/79 en fonction de nombre de Weber (We = pRV?/v) pour des gouttes de différents
R. La transition entre les deux régimes de rebond se fait & un nombre de weber critique de 20 + 2.

pondent aux deux régimes décrits précédemment. La courbe 7(V') présente deux plateaux
en présence d’'une macrotexture ponctuelle (figure ) A faible vitesse d’impact, nous
obtenons 7 ~ 7 (triangles noirs et points bleus confondus). Le temps de rebond est tres
fortement réduit quand V' > V* il passe de maniere discontinue de 7y & 0.487g et ce dans
une large gamme de vitesse. Cette réduction du temps de contact correspond de maniere

univoque au décollage du liquide sous la forme d’un anneau.

Nous faisons varier le rayon R des gouttes entre 1 et 2.4 mm et nous reportons la
valeur de 79 et 7 quand V' > V* dans la figure 2.7p. Ces deux variables semblent suivre
une loi de puissance avec un exposant 1.5 4+ 0.03. Cet exposant est caractéristique de la
loi d’échelle inertio-capillaire : 7 ~ (pR*/v)Y/2. Nos mesures suggérent que cette loi est
valable pour les impacts avec et sans macrotexture, mais avec des préfacteurs différents :
l’ajustement en tirets noirs (7p) a un préfacteur 2.60 £ 0.2 alors que celui en tiret bleus
(7) un préfacteur 1.24 + 0.3 (figure 2.7p).

Nous tracons dans la figure le temps de contact normalisé 7/7p en fonction du
nombre de Weber pour des gouttes dont nous faisons varier le rayon (couleurs). Les courbes
obtenues pour les différents rayons se rassemblent sur une courbe maitresse. La transition
vers le régime de rebond en anneau se produit pour un nombre de Weber We = 20 + 2.
La transition entre ces deux régimes a lieu quand la vitesse d’impact est suffisante pour
nucléer le film mince. Cet événement se produit lorsque la largeur du défaut est proche de
I'épaisseur du film A [59].

2.2.2 Simulation

Pour mieux comprendre ce mécanisme de rebond original, nous avons simulé I'impact

d’une goutte d’eau sur une singularité superhydrophobe. Nous utilisons une méthode lat-
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FIGURE 2.8 : Vue de trois-quart (haut) et de coupe (bas) de la simulation de I'impact d’une goutte
d’eau (R = 1.3 mm et V = 1.28 m/s) sur une macrotexture sphérique de rayon r = 200 um. Les
vues de coupe nous permettent de visualiser la formation de anneau (¢ = 3.7 ms) et la collision
des bourrelets (¢ = 6.1 ms).

tice Boltzmann entropique (ELBM) adaptée aux écoulements multiphasiques [60, 61}, 62].
Les parametres expérimentaux et numériques sont mis en correspondance a l'aide des
nombres adimensionnés suivants : le nombre de Reynolds (Re = pRV /n ou n est la vis-
cosité du liquide) et de Weber (We = pRV?2/v) et en choisissant un angle de contact

constant de 161° proche de 'angle d’avancée et de rétraction de nos surfaces.

La figure présente une vue de trois quart et de coupe extraite de la simulation
de I'impact d’une goutte d’eau (R = 1.3 mm et V = 1.28 m/s) sur une macrotexture
sphérique de rayon r = 200 um. La séquence d’images présentée est en accord a la fois
qualitatif (figure et quantitatif avec I’expérience : nous obtenons 7 = 6.7 ms une
valeur trés proche de celle mesurée expérimentalement (7 = 6.6 + 0.1 ms). La vue de
coupe permet d’observer des évenements cachés par le bourrelet périphérique dans nos
expériences. Notamment, la vue de coupe confirme que le défaut nuclée le film liquide
quand son diametre est comparable & ’épaisseur du film. Elle permet également de vi-
sualiser comment un mouvement vertical est créé par la collision des deux bourrelets de
démouillage se déplacant dans des directions opposées. La collision n’est pas symétrique :
le bourrelet périphérique posséde la majorité de la quantité de mouvement. Cette asymé-
trie est illustrée par les 1'oblicité des sections du tore dans I'image finale de la figure [2.8

Le décollage se fait vers 'intérieur.

Nous tirons des simulations la dépendance du temps de rebond en fonction de V et
R. Nous retrouvons les deux régimes d’impact obtenus expérimentalement et les plateaux
de 7 qui leur sont associés. Les figures et montrent 1'accord quantitatif entre les

résultats des simulations (cercles rouges) et des expériences (points bleus).

Le mécanisme de rebond entrevu a l’aide des expériences et des simulations semble
nécessiter uniquement la nucléation du film mince en son centre. Pour tester la généralité
de ce mécanisme, nous réalisons des impacts sur des macrotextures ponctuelles variées.
Nous testons deux formes de défauts pouvant étre assimilées & des singularités : des piliers

et des cones. La figure présente un impact sur un pilier de méme diameétre et hauteur
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FIGURE 2.9 : a Impact d’une goutte (R = 1.3 mm et V' = 1.2 m/s) sur un pilier superhydrophobe
de hauteur et diametre 400 um. Le liquide rebondit aprés 6.7 ms, un temps tres réduit par rapport
au temps de contact sur une surface usuelle, sous la forme d’un anneau. b Rebond d’une goutte
(R=13mm et V =0.91 m/s) sur une macrotexture conique (hauteur et diametre : 2 mm). Le
liquide n’est plus en contact avec le substrat apres 7.2 ms.

(2r = 400 pm) et la figure présente le rebond d’une goutte sur une cone de hauteur et
diametre 2 mm. Dans les deux cas le liquide rebondit sous la forme d’un tore, le mécanisme

de rebond en anneau est conservé.

2.2.3 Modéle de blob

L’étude des impacts sur des macrotextures élancées nous a montré que la forme adop-
tée par le liquide peut étre liée au temps de contact. Plus spécifiquement, la fragmentation
du liquide impactant en des sous-unités de volume w, inférieur a celui de la goutte 2, qui

s’étalent et se rétractent indépendamment entraine une réduction du temps de rebond

d’un facteur \/Q/w.

Nous nous proposons de généraliser ce raisonnement a des situations dans lesquelles
les gouttes ne se fragmentent pas. Lors du rebond sur une texture ponctuelle, la goutte
conserve son intégrité (dans la gamme de vitesse d’impact considérée), il n’y a pas de sous-
unités directement visibles. Cependant une nouvelle distance caractéristique apparait au
cours de I'impact. Le liquide s’étale puis se rétracte; cette seconde phase se déroule non
seulement de P'extérieur vers le centre mais aussi du centre vers 'extérieur si le défaut
est capable de rompre le film mince. La largeur de 'anneau, [, semble étre la longueur
caractéristique des sous-unités fictives (ou blobs) que nous recherchons. Chacun de ces
blobs (de volume w) s’étale puis se rétracte, une condition nécessaire pour utiliser le
modele sous-unité comme nous l'avons vu pour les combinaisons de textures élancées.
La nature inertio-capillaire des impact étant conservée lors du rebond en anneau , nous

appliquons la loi d’échelle au niveau d’un blob : 7 ~ (pw/v)'/2. Nous obtenons alors 7

38



2.2. IMPACT SUR UNE MACROTEXTURE PONCTUELLE

—_—
2Rm(u x

FI1GURE 2.10 : a Croquis de dessus d’une goutte atteignant son extension maximale lors de I'impact
sur une singularité (en noir). L’impact est centré, nous nommons [ la largeur de 'anneau créé.
b Méme schéma pour un impact excentré d’une distance x. Les blobs, esquissés par une ligne
pointillée, ne sont plus symétriques mais présentent une taille maximale [, et minimale [_.

en fonction de 79 en comparant le volume w d’un blob au volume 2 de la goutte. Cette
comparaison peut étre réalisée graphiquement. Dans le cas d’un impact centré, représenté
figure [2.10p, nous avons | & Ry,q. si 7 < Ry, une condition toujours vérifiée dans notre
étude. L’'impact étant centré, il existe une seule valeur de [ : la goutte quitte la surface
en bloc. En supposant que la goutte étalée peut étre décrite comme un film de hauteur
moyenne h, nous estimons le rapport entre le volume d’un blob et celui de la goutte par
ml?h /4w R2, . .h soit & peu prés 1/4. Nous obtenons 7 ~ 79/2, en bon accord avec nos

max

données qui sont ajustées par 7 = 0.487 (figures and b).

2.2.4 Impact excentré

Réaliser des impacts centrés ne nous permet de tester de maniére convaincante le mo-
dele de blob car [ et R, varient de la méme facon avec la vitesse d’impact, le rapport
w/Q est alors constant quel que soit V' et nous ne pouvons pas observer la variation de 7
avec [. Nous faisons varier [ et R,,,, de maniere simple et indépendante en réalisant des
impacts excentrés. Nous effectuons des rebonds décentrés d’une distance x en déplacant
I’aiguille & partir de la laquelle la goutte est formée avec une vis micrométrique. Nous pou-
vons alors faire varier la distance entre le centre de la macrotexture et celui de la goutte
avec une précision de 20 um. Pour une distance x fixée, les blobs ont une taille qui varie

continument entre [_ et [ comme défini dans la figure [2.10b.

La figure montre 'impact d’une goutte (R =13 mmet V =13 m/s > V") ex-
centrée d’une distance x = 0.7 mm par rapport au centre de la macrotexture. L’étalement
et la rupture du film ne sont pas perturbés par I’excentrement. Un impact asymétrique a
pour conséquence un rebond asymétrique : la goutte ne décolle pas en une seule fois. Le
liquide associé au blob de taille [ décolle apres 5.7 ms alors que le blob de taille [; décolle
1.7 ms plus tard ce qui fixe le temps de rebond, 7 = 7.4 ms. La vue de coupe des sections de
tore confirme quantitativement cette description. Nous remarquons que l’anneau liquide
qui rebondit est incliné, une conséquence du rebond rapide de la partie la plus mince de

I’anneau liquide. Malgré un excentrement marqué (z/R =~ 0.55), le mécanisme de rebond
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FIGURE 2.11 : Vue de c6té et de coupe (issue des simulations) de I'impact d’une goutte de rayon
R = 1.3 mm & la vitesse V' = 1.3 m/s sur une macrotexture ponctuelle. L’excentrement est
de z = 0.7 mm. Les sous-unités de gauche et de droite décollent apres 5.7 ms et 7 = 7.4 ms
respectivement.

n’est pas modifié et le temps de contact reste réduit : 7 = 0.5279, un temps comparable a

celui observé pour des impacts centrés.

Pour chaque impact excentré réalisé en variant = entre 0 et R (pour x > R, le liquide
ne rebondit plus sous la forme d’un tore), nous mesurons les valeurs du temps de contact
associés aux blobs de taille [_ et [. Nous tracons dans la figure le temps de contact
adimensionné 7/7y en fonction de la taille du blob | normalisée par Rj,q;. Dans cette
expérience R, est fixé : nous gardons la taille de la goutte (R = 1.3 mm) et la vitesse
d’impact d'impact (V' = 1.3 m/s > V*) constantes. Les triangles bleus représentent le
temps de rebond correspondant aux petits blobs (I/Ryax < 1) et les points bleus celui des
grands blobs (I/Ryae > 1). Les résultats issus des simulations sont reportés en les sym-
boles creux. Expériences et simulations sont en accord quantitatif. Le temps de contact
semble avoir une évolution linéaire avec la taille | des sous-unités (ligne pointillée) ce qui
nous suggere d’appliquer le modele de blob aux impacts excentrés. Le rapport entre le
volume d’un blob de taille [ et le volume total de la goutte est w/Q =~ 7wl?/47R2, .. En
supposant que le rebond conserve son caractere inertio-capillaire, nous avons pour un blob
7 ~ (pw/~)Y? soit 7 ~ 7(1/2Rmaz). Nous retrouvons la dépendance linéaire en I de 7. Le
modele prédit que le temps de contact adimensionné 7 /7y évolue comme le rapport I/ R4z
avec un coefficient de proportionnalité 1/2. La ligne pointillée ajustant les données (figure
a une pente 0.37. Une piste expliquant la différence entre ces préfacteurs réside dans
I’estimation du volume w d’une sous-unité. En effet, nous supposons que la goutte étalée
posseéde une épaisseur constante h alors que la vue de trois quart (figure et les vues
en coupe (figure montrent la présence d’un important bourrelet a la périphérie du
liquide étalé. L’hypothese d’épaisseur constante nous conduit & sous-estimer le volume des

petites sous-unités et a surestimer celui des grandes. Nous nous attendons donc a observer
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FIGURE 2.12 : Temps de rebond 7 adimensionné par 79 en fonction de la taille normalisée des
blobs I/ Ryax lors de I'impact excentré d’une goutte (R = 1.3 mm, V = 1.3 m/s > V*). Les points
bleus (expériences) et les cercles rouges (simulations) correspondent au départ de la sous-unité de
taille Iy . Les triangles (méme code couleur) représentent le décollage du petit blob (taille [_). Les
données sont ajustées par la ligne pointillée de pente 0.37.

un préfacteur plus faible que 1/2, ce qui est le cas a la fois dans les expériences et dans

les simulations.

Réaliser des impacts excentrés permet de tester le modele de blob en variant conti-
nument la taille des sous-unités et en mesurant le temps de contact associé. Ce modele,
treés simple, généralise approche initiée par [56] a une situation ou la goutte ne se frag-
mente pas et ne présente donc pas de sous-unités visibles. Pour améliorer la robustesse
de notre approche, nous avons choisi de tester cet argument géométrique sur un substrat

macrotexturé créant une figure d’impact différente.

2.2.5 Tore déroulé

Nous réalisons des impacts sur un substrat présentant une rainure guidant le liquide
lors de son étalement. Celui-ci prend alors une forme allongée dont la largeur est fixée par
celle de la rainure W. Un schéma de l'expérience est présenté dans la figure 2.13h. Nous
pouvons rapprocher cette expérience de 'impact sur une texture ponctuelle en remarquant
qu’un ruban liquide est en fait un tore que ’on aurait déroulé; la différence est qu’ici la
largeur du ruban n’est plus auto-déterminée mais imposée par le substrat. Nous usinons
une rainure de profondeur 0.5 mm et de largeur W = 2.2 mm dans un bloc de laiton.
Nous choisissons de réaliser des impacts en caléfaction. En effet, la présence d’arétes crée
des points d’accroche pour le liquide ce qui augmente artificiellement le temps de contact
et entraine une dispersion des mesures. Nous portons le substrat a une température de
350 °C et nous formons des gouttes d’éthanol a 'aide d’une aiguille calibrée. Au point
d’ébullition (78 °C & la pression standard), le liquide a pour densité p = 728 kg/m? et
pour tension de surface v = 17.8 mN/m. Nous observons alors des rebonds en tout point

semblables a ceux obtenus sur une surface non-mouillante & température ambiante.

41



CHAPITRE 2. REBOND SUR SURFACES MACROTEXTUREES

L JR ¢ JED "V S pam— -

t=—0.2ms t=12ms t=3.2ms t =5.8ms t=7="72ms

FIGURE 2.13 : a Schéma de I'impact d’une goutte de rayon R tombant & la vitesse V' sur un substrat
sur lequel nous avons usiné une rainure de largeur W. Nous portons le substrat a la température
de 350 °C pour se placer en situation de caléfaction. b Vue de c6té et de dessus de 'impact d’une
goutte d’éthanol (R = 0.93 mm et V = 0.7 m/s) dans une rainure de largeur W = 2.2 mm. Le
liquide est guidé par la rainure et atteint son extension l,,4, apres 3.2 ms, il rebondit ensuite sous
la forme d’un cylindre apres 7 = 7.2 ms < 7g.

Des vues de coté et de dessus simultanées lors de I'impact d’une goutte de rayon
R = 0.93 mm a la vitesse V = 0.7 m/s sont présentées dans la figure . La goutte
s’étale de maniére isotrope puis le liquide est guidé par la rainure. Il prend une forme al-
longée de largeur W selon I’axe de la texture jusqu’a atteindre son extension longitudinale
maximale [,,,,. Les bourrelets, s’étant formés au niveau des murs latéraux, se rétractent
alors orthogonalement a ’axe de la rainure de sorte que le liquide augmente son extension
longitudinale. Ensuite les deux bourrelets entrent en collision ce qui crée un mouvement
vertical qui cause le décollage du liquide sous la forme d’un cylindre aprées 7 = 7.2 £ 0.1
ms, un temps réduit par rapport au temps 79 = 13.6£1 ms pour des gouttes en caléfaction
sur un substrat plan. La figure [2.14h représente I’évolution des temps 7y (triangles noirs)
et 7 (points rouges) en fonction de la vitesse V. 7 est une fonction décroissante de V et il

est toujours réduit par rapport a 79 dans la gamme de vitesses que nous étudions.

Le liquide s’étale puis se rétracte perpendiculairement & ’axe de la rainure; la dis-
tance analogue a la largeur [ de I'anneau semble étre la largeur W de la rainure. Nous
consideérons des sous-unités de taille W ayant un volume w = W?2h oti est h est I’épaisseur
moyenne du ruban étalé. Le volume de la goutte s’écrit €2 = W4 h. Nous nous attendons
a une réduction du temps de contact d’un facteur \/m, soit T = \/mm. Le modele
prédit une variation linéaire du temps de contact normalisé 7/ avec la racine carrée de
I'inverse du rapport d’aspect du ruban. Nous observons cette loi d’échelle dans la figure
oll nous représentons 7/7y en fonction de (W /lnez)'/?. Les données sont ajustées
par la ligne pointillée dont la pente est 1 4 0.1.
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FIGURE 2.14 : a Temps de contact 79, sur une surface usuelle (triangles noirs), et 7, sur une surface
texturée par une rainure de largeur W = 2.2 mm (points rouges), de gouttes d’éthanol (R = 0.93
mm) en calefaction en fonction de V. 7 est une fonction décroissante de V' et il est réduit par
rapport a 7p. b Temps de contact normalisé 7 /79 en fonction de (W /lnaz)'/? pour les données de
a. La ligne pointillée représente la loi d’échelle attendue sans préfacteur.

Cette expérience supplémentaire montre que le modele de blob résiste a un changement
de géométrie. Au-dela du temps de contact, le modele permet de prédire le comportement
du temps de rebond 7 en fonction de la vitesse V. Ici, 7 est une fonction décroissante
de V, un comportement inhabituel & la fois sur des surfaces non-mouillantes usuelles
et macrotexturées. Ce comportement est obtenu car ici W est fixé par la géométrie du
substrat alors que lors des impacts sur une singularité ou un fil la taille des blobs varie

avec V.

2.2.6 Impacts trés excentrés

La réduction du temps de contact obtenue par le mécanisme de rebond en anneau est
préservée méme pour des excentrements de ’ordre du rayon de la goutte : une propriété
ayant un intérét pratique évident. Si nous augmentons encore la distance x, le rebond est
profondément modifié : nous n’observons plus le décollage du liquide sous la forme d’un
tore. La figure présente une vue de dessus de l'impact d’une goutte d’eau (R = 1.3
mm, V = 1.3 m/s) excentrée d'une distance z = 2.5 mm par rapport au centre de la
macrotexture ponctuelle. Le liquide s’étale de maniére isotrope jusqu’a entrer en contact
avec le défaut (si © < Rpqq), puis il est dévié ce qui entraine la formation de deux lobes
(t = 2.8 ms). Lors de la rétraction du liquide ces lobes sont animés d’un mouvement de
rotation autour de I’axe normal a la surface, ce qui entraine la fragmentation de la goutte.
Le liquide décolle aprés 7 = 10.6 ms, un temps réduit de 25% par rapport a 79 malgré

I'excentrement tres prononcé (z/R ~ 1.9).

Nous mesurons le temps de contact 7 en fonction de z dans les expériences (points
bleus) et les simulations (cercles rouges, figure [2.15p). 7 est réduit pour 0 < z < Rpaz;

quand le liquide n’entre plus en contact avec le défaut nous retrouvons enfin 7 = 7. Il est
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FIGURE 2.15 : a Vues de dessus de 'impact (R = 1.3 mm, V = 1.3 m/s) sur un substrat texturé
par un défaut ponctuel. La goutte est excentrée de x = 2.5 mm > R. Le temps de contact est de
7 = 10.6 ms, une valeur nettement inférieure a 79. b Temps 7 en fonction de ’excentrement x pour
une goutte de rayon 1.3 mm ayant une vitesse V' = 1.3 m/s. Les points bleus sont extraits des
expériences et les cercles rouges des simulations. La réduction du temps de contact reste significative
méme pour x > R.

intéressant de remarquer que 7 approche la valeur limite 79 abruptement, permettant une

réduction significative du temps de rebond sur une plage de x trés importante.

L’étude de 'impact sur une macrotexture ponctuelle superhydrophobe nous a permis
de décrire un nouveau mécanisme de rebond qui voit le liquide décoller sous la forme d’un
tore. Cette macrotexture, tres simple, a un effet marqué sur le temps de contact : il est
typiquement réduit d’un facteur 2 pour les impacts centrés mais aussi pour les impacts
excentrés jusqu’a une distance comparable au rayon de la goutte impactante. Le temps
de rebond reste réduit aussi longtemps qu’il y a contact entre le liquide et le défaut,
une propriété fondamentale si I’on souhaite créer des matériaux a la superhydrophobie

renforcée.

2.3 Impact sur plusieurs singularités

Pour créer des matériaux a la superhydrophobie renforcée, sur une surface étendue,
il est important de comprendre comment agencer plusieurs singularités. Nous cherchons
une stratégie d’association des textures qui permette d’obtenir un temps de contact réduit
pour des gouttes tombant de maniere aléatoire sur le substrat. Une macrotexture ponc-
tuelle provoque une réduction du temps de rebond d’une goutte des que le liquide touche
la texture. Nous faisons la distinction entre deux stratégies de placement des défauts ponc-
tuels. (i) Nous disposons les macrotextures de sorte que la distance entre deux défauts soit
plus petite que le diametre de la goutte. Nous nous assurons alors de la nucléation du
film mince formé lors de 'impact en au moins un point. (ii) Nous espagons les singulari-
tés de plus d’un diametre de goutte, les deux mécanismes de rebond obtenus dans le cas
d’une texture ponctuelle sont envisageables. Cette distinction conserve toutefois un carac-

tére artificiel : la pluie tombant sur un matériau superhydrophobe est polydisperse [63], (64].
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FIGURE 2.16 : Nous étudions des motifs formés de 2 a 4 piliers de diametre d, et hauteur h, placés
de maniére équidistante. Nous notons p la distance entre 2 piliers.

Les surfaces texturées sont fabriquées a partir d’un bloc de laiton que nous usinons a la
micro-fraiseuse numérique, un procédé de fabrication qui permet de tester des configura-
tions a plusieurs défauts en contrdlant précisément leur position relative. Les macrotextures
ponctuelles sont des piliers de hauteur h, = 400 um et de diametre d, = 200 ou 400 pm.
Nous nous intéressons a des configurations comprenant n =2, 3, 4 défauts séparés d’une
distance p. La figure [2.16] représente les 3 dispositions étudiées. Les substrats obtenus sont
rendus non-mouillants par I’application d’un traitement en spray d’Ultra Ever Dry. Nous
effectuons des impacts centrés de gouttes d’eau distillée de rayon R = 1 mm, 1.3 mm et
1.8 mm générées par des aiguilles calibrées dont nous contrdlons la position avec deux
vis micrométriques. La vitesse d’impact est ajustée entre 0.4 et 1.6 m/s en changeant la
hauteur dont nous libérons le liquide. Nous nous plagons dans les cas (i) ou (ii) en faisant
varier p et R indépendamment et nous enregistrons des vues de dessus et de c6té avec

deux caméras rapides fonctionnant a la cadence de 10000 im/s.

2.3.1 Défauts rapprochés : p < 2R

Nous nous intéressons dans un premier temps au comportement de gouttes tombant
sur des défauts séparés d’une distance p < 2R. Nous réalisons des impacts centrés de sorte
que tous les défauts composants le motif soient recouverts d’un film liquide au cours de
I'impact. Nous distinguons deux comportements lors de telles expérience et ce quel que
soit le nombre de défauts. Si p ~ 2R, la forme du liquide durant 1’étalement est fortement
influencée par la disposition des piliers : la périphérie de la goutte est rectiligne en face
des piliers. Les figures 2.17h, b et ¢ illustrent les formes engendrées en montrant des ins-
tantanés de I'impact de gouttes de rayon R = 1.3 mm sur des motifs ou p = 3 mm. Quand
p < 2R, la figure d’impact est moins marquée par la présence sous-jacente des défauts.
Des ondulations sont cependant visibles a la périphérie de la goutte (figure , R=138

mm et p =3 mm).

L’influence d’une microstructure sur la forme prise par un film liquide en écoulement,
d’épaisseur semblable a leur taille, a été étudiée dans le cas des ressauts hydrauliques
[65] et des nappes de Savart [66]. Dans ces deux configurations, des formes polygonales

rappelant la structure cachée ont été observées. Ici les formes polygonales semblent étre gé-
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FIGURE 2.17 : a, b, ¢ Images choisies de I'impact de gouttes d’eau (R = 1.3 mm, V ~ 1 m/s)
sur des motifs non-mouillants composés de 2, 3 et 4 piliers respectivement. Les piliers sont espacés
d’une distance p = 3 mm. Nous remarquons qu’au cours de son étalement la périphérie du liquide
adopte des formes rectilignes surprenantes. d Instantané de 'impact d’une goutte de rayon R = 1.8
mm sur 4 piliers espacé de p = 3 mm. La structure sous-jacente du motif est moins visible quand
p < 2R.

nérées seulement si p =~ 2R. Qualitativement, nous remarquons qu’il faut que la périphérie
de la goutte soit déviée par les piliers pour obtenir des lignes droites. La perturbation de

Iinterface n’a lieu que lorsque le liquide commence a s’étaler avant de recouvrir les défauts.

Nous nous intéressons maintenant au temps de rebond obtenu sur des substrats tex-
turés par des motifs ou p ~ 2R. En effet, dans le cas limite opposé p < 2R, nous nous
rapprochons de l'impact sur une texture ponctuelle. La figure [2.18 montre des vues de
dessus et de coté d’une goutte (R = 1.3 mm) tombant sur une surface superhydrophobe
ornée de deux piliers (p = 3 mm, h, = 400 pm et d, = 200 pm) de méme mouillage.
La figure présente un impact & V' = 0.75 m/s, 1’étalement du liquide est perturbé
par les macrotextures : nous observons une périphérie rectiligne orthogonalement a l’axe
reliant les piliers et un étalement moindre du liquide dans cette direction. Le film liquide
formé est nucléé par les deux défauts. Le démouillage a lieu de maniere isotrope autour des
singularités (t = 4.0 ms), ce qui entraine la formation de deux globules de part et d’autre
de l’axe reliant les défauts (¢t = 5.8 ms). Ces deux lobes se rétractent puis décollent apres
7 =10.5 £ 0.1 ms, un temps réduit comparé a 7p = 13.6 ms le temps de rebond sur une
surface sans défauts. Les deux lobes coalescent apres le rebond. La figure montre
une séquence d’images issues de 'impact d’une goutte (R = 1.3 mm) & vitesse plus élevée
(V = 1.2 m/s). Apres la nucléation du film mince, la séquence d’image est notablement
différente. Le liquide n’est pas divisé en 2 mais en 4 lobes de part et d’autres de 'axe
liant les piliers. Chacun de ces lobes se rétracte avant de décoller de maniere indépendante
(t = 6.8 — 7.8 ms). Nous mesurons 7 = 6.6 = 0.3 ms, un temps bien inférieur a 7 et au

temps mesuré a plus faible V.

Alors que 'impact sur une macrotexture ponctuelle permet le rebond du liquide d’un
bloc sous la forme d’un anneau, l'utilisation de deux défauts provoque la fragmentation de
la goutte en sous-unités visibles. Les figures d’impact a basse et haute vitesse rappellent

les formes observées lors de I'impact sur un fil. Nous mesurons de maniére systématique

46



2.3. IMPACT SUR PLUSIEURS SINGULARITES

t=—1.0ms t=2.0ms t =4.0ms t = 5.8ms t = 6.8ms t=10.8ms

FIGURE 2.18 : a Vues de dessus et de c6té de 'impact (R = 1.3 mm et V = 0.75 m/s) sur un
motif formé par deux piliers. Le liquide se divise en 2 globules et décolle apres 10.6 ms, un temps
réduit de 25 % par rapport & 79. b Mémes vues pour une goutte (R = 1.3 mm) ayant une vitesse
V =1.2 m/s. La figure d’impact fait apparaitre 4 lobes connectés. Nous mesurons 7 = 6.6 ms.

T et 19 en fonction de V et nous rapportons les résultats dans la figure Le temps de
contact 79 ne dépend pas de V (triangles noirs) et vaut 7p = 13.6 ms. En présence des dé-
fauts, 7 est modifié et adopte un comportement discontinu (points bleus). A faible vitesse
d’impact entre 0.3 et 0.8 m/s, 7 est constant et réduit de 20% par rapport & 79. Entre 0.8
et 1.4 m/s, 7 est réduit d’un facteur typiquement 2 par rapport a 7. Les variations de 7
sont qualitativement semblables a celles rapportées lors de I'impact sur une macrotexture
élancée. Nous interprétons le comportement de 7 a ’aide du modele de sous-unités. Le
liquide est divisé en 2 (V' < 0.8 m/s) ou 4 lobes (V' > 0.8 m/s); le modele prédit une
réduction du temps de contact d’un facteur v/2 ou 2 respectivement. Nous représentons
ces prédictions figure [2.19| par des lignes pointillées cyan. L’accord est satisfaisant aux
hautes vitesses cependant le modele sous-estime le temps de contact aux faibles vitesses.
Cet écart s’explique qualitativement par le caractére connecté des sous-unités observées a

faible vitesse d’impact, comme rapporté par [56] lors des impacts sur un fil.

L’impact sur 2 piliers présentant de fortes similarités avec I'impact sur un fil, nous
tentons de poursuivre cette analogie et créons un motif en plagant des piliers aux quatre
coins d’un carré. Une séquence d’images de I'impact d’une goutte d’eau distillée (R = 1.3
mm et V' = 0.8 m/s) sur un matériau non-mouillant orné de 4 piliers formant un carré
(p = 3 mm, h, = 400 pm et d, = 200 pm) est présentée a la figure . L’étalement
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FIGURE 2.19 : Temps de rebond 7y (triangles noirs) et 7 (points bleus) en fonction de V' sur un
matériau classique et texturé par deux piliers respectivement. Les lignes pointillées représentent
les valeurs 79, 70/v/2 et 70/2.

du liquide est perturbé par la présence des textures. La figure d’impact prend transitoire-
ment la forme d’un carré, puis les 4 défauts percent simultanément le film liquide. Quatre
globules sont formés aux sommets du carré liquide (¢ = 3.6 ms). Ces lobes grossissent
au cours de la rétraction, alimentés en liquide par le démouillage du film central. Ils se
rétractent puis décollent apres 7 = 6.3 + 0.1 ms, un temps correspondant a 46% du temps

de contact sur une surface classique.

Nous faisons varier la vitesse V' et nous rapportons les valeurs de 79 et 7 dans la fi-
gure [2.20b. 79 (triangles noirs) ne dépend pas de V alors que 7 (points bleus) présente
un comportement discontinu. Pour V' < 0.75 m/s, 7 prend des valeurs comparables & 79 ;
le liquide n’est pas fragmenté. Au-dela de cette vitesse, le temps de contact est réduit et
semble prendre une valeur fixée légérement inférieure a 79/2. Dans ce régime la goutte est

divisée en 4 sous-unités (figure [2.20f).

Le liquide présentant des sous-unités visibles au cours de I'impact, nous tentons une
nouvelle fois d’appliquer le modele de blob. Celui-ci prédit une réduction du temps de re-
bond d’un facteur 2 par rapport a 7y pour une division en 4 sous-parties. Cette prédiction
est légerement supérieure au temps de contact observé expérimentalement. Nous pouvons
rapprocher cette expérience a 4 piliers de I'impact sur un motif en croix formé par deux
macrotextures élancées. Dans les deux cas, nous inhibons la division du liquide en deux
sous-unités : la courbe 7(V') ne présente qu'une discontinuité. Ces expériences différent
cependant par la valeur de transition entre les deux comportements (0.5 m/s pour la croix
formée de fils contre 0.75 m/s ici). Cette discontinuité est fixée par des phénomenes diffé-
rents : le refus de mouillage le long des textures élancées et la nucléation du film mince

dans le cas des piliers.

L’impact sur des substrats ornés de plusieurs macrotextures ponctuelles placées de

sorte que p ~ 2R crée un mécanisme de rebond plus proche de celui obtenu pour les

48



2.3. IMPACT SUR PLUSIEURS SINGULARITES

b
“ ***K*Z*ﬁii*A**A**A*Z*‘A]** o
12 s ¢
T
=
sl
L]
T
6 '.!. T.ﬁgii
702 04 o8 08 1 12 14 16
t=-1.0ms t=3.6ms t=6.3ms t=9.1ms ' ' © OV (m/s)

FIGURE 2.20 : a Vues de dessus et de coté de 'impact d’une goutte (R = 1.3 mm et V = 0.8
m/s) sur un matériau non-mouillant texturé par 4 piliers de méme hydrophobie. La goutte se
sépare en 4 globules apres la nucléation du film liquide. Nous mesurons 7 = 6.3 ms, un temps
réduit d’un facteur légerement supérieur a 2 par rapport a 79. b Temps de rebond sur un substrat
superhydrophobe usuel (79, triangles noirs) et texturé par 4 piliers formant un carré (7, points
bleus) en fonction de V. Quand V' > 0.75 m/s, 7 suit un plateau et est réduit d’un facteur un peu
supérieur a 2.

macrotextures élancées que sur une unique singularité. Le liquide est fragmenté et nous
identifions visuellement plusieurs sous-unités. La réduction du temps de contact dans les
différents régimes de vitesse d’impact est alors prédite par le modeéle de blobs. Les seuils en
vitesse entre les régimes de réduction du temps de contact sont différents en fonction de la
nature des macrotextures. Ils correspondent a des phénomenes différents : un démouillage
plus rapide le long des textures dans le cas des fils et la nucléation du film liquide mince

pour les singularités.

2.3.2 Défauts éloignés : p > 2R

Nous considérons maintenant des singularités plus éloignées telles que p > 2R. Si la
goutte tombe au-dessus d’un pilier, nous observons un rebond en anneau, possiblement
perturbé par la présence d'une autre singularité. Au contraire, si la goutte ne tombe pas
au-dessus d’un pilier, elle peut alors s’étaler librement jusqu’a entrer en contact avec un
(cas des impacts tres excentrés vus précédemment) ou plusieurs piliers. Les surfaces que
nous étudions présentent 2 ou 4 piliers (h, = d, = 400 um) espacés de p =4 oup =5
mm. Nous réalisons des impacts centrés de sorte que le liquide entre en contact, en méme

temps, avec toutes les macrotextures composant le motif.

La figure montre des vues de dessus et de coté de I'impact d’une goutte d’eau
(R = 1.3 mm) sur un substrat texturé par deux piliers espacés de p = 4 mm. Pour
V =0.7 m/s (figure ), le liquide s’étale de maniere isotrope jusqu’a ce que la goutte
entre en contact avec les piliers. L’étalement est alors géné dans la direction définie par
l’axe reliant les piliers : la goutte prend une forme rectangulaire (¢t = 4.4 ms). Ensuite, le

liquide se rétracte et décolle aprés 7 = 11.4 ms sous une forme oblongue. A plus haute
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FIGURE 2.21 : Vues de dessus et de c6té de gouttes (rayon R = 1.3mm) tombant sur des surfaces
texturées par deux piliers (h, = d, = 400 pm) espacés de p = 4 mm. a Pour V = 0.7 m/s,
I’étalement de la goutte est frustré par les piliers, elle prend une forme rectangulaire. Nous mesurons
7 =11.4 ms. b A plus grande vitesse (V = 1.1 m/s), des lobes se forment quand le liquide est dévié
par les piliers. La phase de rétraction a lieu principalement selon ’axe reliant les piliers entre eux
formant deux bourrelets dont la collision fait décoller le liquide apres 7.7 ms, un temps inférieur a
T0-

vitesse (V = 1.1 m/s, figure [2.21p), deux lobes se forment lors du contact entre le liquide
et les singularités (¢t = 2.0 ms). Ces lobes sont ensuite animés d’un mouvement de rotation
autour de ’axe normal au plan du substrat durant la rétraction du liquide. Cette rétraction
s’effectue principalement selon la direction définie par la droite reliant les deux piliers. Les
lobes décollent en premier et indépendamment. Ils sont ensuite suivis par liquide présent
au centre lors de la collision des bourrelets de démouillage. Nous mesurons un temps de
rebond 7 = 7.7 ms, ce temps est réduit par rapport a 7p = 13.6 ms, le temps de contact

sur une surface sans macrotextures.

Nous mesurons de maniere systématique les temps 7y et 7 en faisant varier V' pour
des gouttes de rayon R = 1.3 mm. Quand le liquide ne rentre pas en contact avec les tex-
tures (V < 0.6 m/s), 7 (points bleus) et 7y (triangles noirs) sont confondus (figure [2.22).
Nous notons V., = 0.6 la vitesse pour laquelle le liquide rentre en contact avec les piliers.
Pour V > V_, le temps de contact décroit continument avec la vitesse d’impact jusqu’a
I'apparition d’une discontinuité pour V' = 0.9 m/s. Cette discontinuité coincide avec la
formation de lobes lors de I’étalement. 7 présente un comportement complexe, dépendant

de la vitesse d’impact. Ce comportement semble de prime abord présenter des analogies
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FIGURE 2.22 : Temps de rebond 7 (points bleus) d’une goutte (R = 1.3 mm) impactant une
surface ornée de 2 piliers (p = 4 mm) en fonction de V. Pour V' > V. = 0.6 m/s, 7 est réduit par
rapport a 7y (triangles noirs).

avec celui observé lors de 'impact sur un fil ou deux textures rapprochées : il présente 3
zones. Cependant la premiére transition entre 7y et un temps de rebond réduit s’effectue ici
de maniére continue et nous n’observons pas de plateaux. Les formes prises pas le liquide
lors de son étalement sont difficiles & rationaliser. Nous cherchons alors a rendre la figure

d’impact plus facilement interprétable en utilisant un motif symétrique.

Nous étudions le rebond centré d’une goutte (R = 1.3 mm) sur un motif formé par 4
piliers espacés de p = 4 mm. Des vues de c6té et de dessus d’un impact a la vitesse V =1
m/s sont présentées dans la figure Le liquide s’étale sans étre perturbé jusqu’a tou-
cher les piliers qui le dévient ensuite (¢ = 2.0 ms). Nous assistons a la formation de quatre
lobes possédant un mouvement radial et d’une zone centrale qui prend transitoirement la
forme d’un carré (t = 4 ms). Lors de la phase de démouillage, la taille des lobes augmente.
Nous remarquons grace a la vue de c6té que le liquide emprisonné au centre des textures
se rétracte puis quitte le substrat en dernier, définissant ainsi le temps de contact 7 = 7.0

ms, un temps réduit d’un facteur proche de 2 par rapport au temps de rebond classique 7.

Nous mesurons la variation de 7 en fonction de V. A faible vitesse d’impact (V < 0.7
m/s), points bleus (7) et triangles noirs (1) coincident (figure [2.24h) : le liquide n’entre
pas en contact avec les piliers au cours de son étalement ou si peu que cela ne permet pas
de former des lobes. Nous observons un saut quand V' ~ 0.7 m/s, au-dela de cette vitesse
7 est fortement réduit par rapport a 79 et décroit lorsque V augmente. Ce régime ou le
temps de contact est réduit correspond au rebond décrit figure Nous notons V. la
vitesse seuil entre les deux régimes, tres proche de la vitesse nécessaire pour que le rayon

maximal du liquide soit égal a p/2.

Au cours de I'impact, le liquide entre les textures s’étale et se rétracte indépendamment
des lobes qui sont éjectés. C’est cette fraction de liquide qui fixe le temps de contact T,

nous cherchons donc & estimer son volume w et & le comparer au volume €2 de la goutte.
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FIGURE 2.23 : Séquence d’images (vues de dessus et de cdté) de 'impact d’une goutte de rayon 1.2
mm & la vitesse de 1 m/s sur un matériau texturé par 4 piliers espacés de p = 3 mm. Une partie du
liquide est piégé entre les textures. Nous mesurons 7 = 7.0 ms, un temps notablement plus court
que 79 = 13.6 ms.

Nous réalisons cette comparaison quand 1’étalement est maximal. En supposant que la
goutte forme un film d’épaisseur h uniforme, nous obtenons w ~ ph. Nous comparons ce
volume a celui d’une goutte étalée lors d’'un impact a la méme vitesse en ’absence de tex-
tures : Q ~ R2,,.h. Nous interprétons alors les distances p/2 et Rpq. comme les étalements
maximaux obtenus pour des impacts aux vitesses V. et V respectivement. Nous pouvons
alors écrire, a partir de la loi d’échelle pour I’étalement maximal Ry,q,/Ro ~ Well4 [39],
p? ~V.et R, ~ V.Nous en déduisons la variation du rapport des volumes w/Q ~ V,./V

max

puis du rapport du temps des temps de contact /79 ~ 1/4/V /VL.

Nous représentons dans la figure [2.24p le temps de contact normalisé 7/7y en fonction
de la vitesse d’'impact V adimensionnée par V. pour des piliers espacés de 4 ou 5 mm et des
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FIGURE 2.24 : a Temps de contact d’une goutte (R = 1.3 mm) en fonction de V. 7 présente un
comportement discontinu. Sous V' = 0.7 m/s, il est constant et égal a 7p; au-dessus, il est une
fonction décroissante de V' et de l'ordre de 50% de 79. b Temps de contact adimensionné 7/79 en
fonction de la vitesse normalisée V /V, pour des gouttes de rayon variés et des motifs de différents
p. La ligne pointillée représente la loi d’échelle /79 ~ 1/4/V /V, avec un préfacteur 0.65.
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gouttes de rayon 1.0, 1.3 et 1.8 mm. Les données se rassemblent sur une courbe maitresse,
la ligne pointillée représente la loi d’échelle 7/m9 ~ 1/4/V /V, avec un préfacteur 0.65. Nous
avons également inclus le temps de contact pour le rebond sur 6 fils superhydrophobes

(triangles bleus) qui présente un mécanisme de rebond similaire.

2.4 Conclusion et perspectives

Dans ce chapitre nous avons décrit un mécanisme de rebond nouveau, en anneau, créé
par une modification locale de la géométrie du substrat : une macrotexture ponctuelle.
Nous avons associé ce rebond spécial a une réduction du temps de contact d’un facteur
de 'ordre de 2 et nous avons prédit la valeur de la réduction du temps de rebond par un
raisonnement géométrique sur la figure d’impact. Nous avons également mis en évidence la
robustesse de ce mécanisme en le reproduisant avec des macrotextures de géométrie diffé-
rente et en montrant qu’il est préservé pour des rebonds excentrés. Dans un second temps,
nous avons cherché a comprendre comment assembler plusieurs textures ponctuelles pour
créer un matériau a la superhydrophobie renforcée. Nous avons testé des configurations

modele et interprété les temps de rebond obtenus géométriquement.
La généralité de notre approche permet de comprendre les temps de rebond réduits

observés dans de nombreuses situations. Cependant, une description des détails de 'impact

a D’échelle de la sous-unité pourrait nous aider a sonder les limites de notre description.

93






Chapitre 3

Impact sur substrats non plans

ral | m
Sommaire

3.1 Rebond sur un planincling| . . . ... ... ... ... 000 56
3.1.1 Temps decontact|. . . . . ... ... ... ... ... .. ... 57
8.1.2 FEtalement maximall . . .. .. ... ... ... ... L. 58
3.1.3  Décollagel . . . . . . . . 59
3.1.4  Conclusion et perspectives|. . . . . . . . . ... ... ... .... 60

3.2 Impact sur un conej . . . . . . . . . ittt e e e e e e e e e e e 61
3.2.1  Diagramme de phase] . . . . . .. ... o000 61
13.2.2 Temps decontact|. . . . . ... ... ... ... 65
13.2.3  Dynamique a temps court| . . . . . .. ... ... ... 66

2.4 Btalement maximall . . .. ... .. 0oL 67

13.2.5  Fragmentation| . . . ... ... ... 0oL 68
13.2.6  Conclusion et perspectives|. . . . . . . ... ... ... ... ... 69

3.3 Impact sur unespheref . . . . .. ... ... ... 000000, 70
3.3.1  Temps caractéristiques| . . . . . . . . . ... oL 71
3.3.2  Dynamique initiale| . . . . . .. ..o o000 74
8.3.3  Etalement maximall . . ... ... ... ... ... ... ... 75
3.3.4  Coefficient de restitutionl. . . . . . . . . ... ... ... ... 76
13.3.5  Conclusion et perspectives|. . . . . . .. ... ... ... ... .. 76

Au chapitre précédent nous avons étudié les effets d’une modification locale de la géo-
métrie de la surface, & une échelle intermédiaire entre celle des microtextures et celle de la

goutte, qui peut causer un changement de la figure d’impact. Nous avons lié cette trasn-

formation a

d’étudier des modifications de la géométrie de la surface & une échelle comparable & celle
de la goutte.
sur les macrotextures. Il existe dans la littérature de rares exemples d’impacts sur des sur-
faces a la fois non planes et non-mouillantes. Liu et al. [67] ont réalisé des impacts sur des

substrats superhydrophobes de forme cylindrique. On peut se représenter cette expérience

une réduction du temps de contact. Dans ce chapitre, nous nous proposons

La surface perd alors sa planéité globale qui était conservée lors de I'impact
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comme une extension de 'impact sur une macrotexture élancée superhydrophobe. Ils ont
observé que le liquide s’étale moins selon 'axe du cylindre (comme lors de I'impact sur
un fil) et mesuré une réduction du temps de contact pour différentes valeurs du rapport
entre le rayon de la goutte et celui du cylindre. Nous pouvons, en suivant un raisonnement
analogue, réaliser des impacts sur des substrats sphériques par extension avec I’expérience
de rebond sur une macrotexture ponctuelle. De tels impacts ont été principalement réalisés
dans des situations n’engendrant pas de rebond (un récapitulatif des expériences existantes
est présenté dans [68]) sauf pour des impacts en caléfaction qui permettent le rebond a
faible vitesse d’impact [69]. Nous cherchons a comprendre comment une modification glo-
bale de la géométrie du substrat affecte le mécanisme de rebond que nous avons décrit au
chapitre 1, Avant d’étudier I'impact sur des substrats non plans, nous nous intéressons a
I'impact sur un plan incliné. Nous nous concentrons ensuite sur les géométries coniques et

sphériques par extension de I'impact sur une macrotexture ponctuelle.

3.1 Rebond sur un plan incliné

L’impact oblique d’un liquide sur une surface plane donne lieu & des rebonds dans
deux situations distinctes : le liquide peut rebondir (1) sur un film d’air lors d’impacts a
petit angle et tres faible nombre de Weber sur des surfaces polies (Sikalo et al. [70]) et
(2) sur des surfaces superhydrophobes inclinées (Antonini et al. [71]). C’est a la deuxiéme
situation que nous nous intéressons. Nous considérons 'impact d’une goutte d’eau distillée
(densité p = 1000 kg/m? et tension de surface v = 0.072 N/m) de rayon R = 1 mm formée
depuis une aiguille calibrée sur un substrat formant un angle «, varié entre 10° et 70°,
avec la verticale. Le substrat est rendu non-mouillant par I’application d’un traitement
commercial (Ultra Ever Dry) sous forme de spray. Nous faisons varier la vitesse d’impact
V entre 0.4 et 1.5 m/s en changeant la hauteur & laquelle les gouttes sont formées. V'
peut étre séparée en deux contributions (figure ) : une composante parallele au plan
du substrat, que nous appelons V|, et une composante orthogonale au plan du substrat,
que nous notons V. Une caméra rapide fonctionnant a la cadence de 5000 im/s permet

de visualiser le rebond en vue de coté.

La figure présente 3 chronophotographies de 'impact d’une goutte de rayon R = 1
mm a la vitesse V' = 1 m/s sur des surfaces inclinées de 60°, 30° et 10° par rapport a
la verticale (de gauche a droite). Le mécanisme de rebond est similaire dans les trois
chronophotographies : le liquide s’étale de facon isotrope des qu’il entre en contact avec le
solide jusqu’a atteindre son étalement maximal R,,,;, puis il se rétracte et décolle apreés un
temps que nous nommons 7. Nous appelons V'’ la vitesse a laquelle la goutte décolle, cette
vitesse est également décomposée en des contributions paralleles et orthogonales au plan
du substrat. Tout au long du rebond, le liquide semble glisser le long de la pente crée par le
substrat : nous définissons /||, la distance sur laquelle la goutte et le solide sont en contact.

Malgré le fait que la vitesse d’impact V' soit fixée dans ces trois chronophotographies,
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3.1. REBOND SUR UN PLAN INCLINE

FIGURE 3.1 : a Schéma de I'impact d’une goutte de rayon R sur une surface superhydrophobe
inclinée d’un angle « par rapport a la verticale. La vitesse d’impact V est décomposée en une
contribution orthogonale V) et une contribution parallele V) au plan de I'impact. b Chronopho-
tographies de 'impact d’une goutte (rayon R = 1 mm) & V = 1 m/s sur des substrats inclinés
de 60°, 30° et 10° par rapport a la verticale (de gauche & droite). Les images superposées sont
espacées de 2 ms. Nous nommons [} la distance sur laquelle la goutte et le solide sont en contact.
Les déformations du liquide sont réduites quand « diminue (ici V' est constant) ce qui souligne
I'importance de V| pour caractériser les impacts.

Iamplitude des déformation du liquide n’est pas constante. Nous remarquons que les
déformations sont de plus en plus prononcées quand o augmente c’est a dire quand V|
augmente. Nous avons alors l'intuition que les déformations du liquide sont contrdlées
par la vitesse normale au plan, V. Un raisonnement analogue nous permet de relier la
diminution de /) quand « augmente avec une dépendance en V|. Notre étude revisite les
caractéristiques du rebond sur un substrat horizontal en mettant en évidence 'effet de

I’angle « et en soulignant les phénomenes nouveaux causés par l’inclinaison.

3.1.1 Temps de contact

Nous mesurons le temps de contact 7 en faisant varier a la fois la vitesse d’impact V'
et Pangle a. La figure représente les valeurs de 7 en fonction de la vitesse normale au
substrat V| qui semble étre pertinente car elle contréle les déformations du liquide. Avec
ce choix d’abscisse les valeurs du temps de contact se rassemblent sur une courbe maitresse
(ce qui n’est pas le cas si nous utilisons V' comme montré en insert). Au dessus de V' = 0.2
m/s, 7 ne dépend pas de V| en accord avec la loi d’échelle inertio-capillaire. Dans ce régime
7 a une valeur moyenne de 9.0 + 0.2 ms, indiquée par la ligne pointillée, tres semblable
a celle que 'on a mesurée sur un matériau non-mouillant horizontal 7y = 9.4 4+ 0.4 ms.
Quand V < 0.2 m/s, 7 augmente quand V' diminue en accord qualitatif avec les mesures
et prédictions de [29].

Nous mesurons également /| lors de chaque impact dont nous interprétons la valeur
a 'aide des résultats obtenus pour le temps de rebond. Si nous supposons que pendant
la durée 7 du rebond le liquide glisse sur la surface a la vitesse V), alors nous obtenons :

)y = V7. La figure permet de vérifier cette prédiction quand nous faisons varier V'
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FIGURE 3.2 : a Temps de contact 7 en fonction V| lors de I'impact de gouttes d’eau de rayon R = 1
mm sur des substrats inclinés de 10° a 60° par rapport a la verticale. Les données se rassemblent
sur une courbe maitresse ce qui n’est pas le cas quand on utilise V' en abscisse (voir insert). La
ligne pointillée représente la valeur moyenne du temps de contact, 7 = 9.0 £ 0.2 ms, dans le régime
ot il ne dépend pas de la vitesse. b Longueur [ parcourue par la goutte sur le solide en fonction
de V|7 pour les mémes impacts que en a. La ligne pointillée est de pente 1.

et a en tragant [ en fonction de V|7. Les données se regroupent sur une droite et sont
en bon accord avec la ligne pointillée de pente 1. Cette relation de proportionnalité avait
été observée par Antonini et al. [71] avec un préfacteur de 0.3 < 1. Une hypothese pour
expliquer ce préfacteur notablement plus faible est I'hystérésis d’angle de contact plus

importante sur les substrats utilisés par [71] (Af = 15° contre 7°).

3.1.2 Etalement maximal

L’observation des chronophotographies met en évidence I'importance de la vitesse nor-
male pour décrire les déformations du liquide. Nous nous attendons donc a ce que le rayon
maximal R,,., des gouttes au cours d’un impact soit déterminé par V. Nous adaptons
au cas d’un impact oblique la loi d’échelle R,,qz/R o< Re™'/5 f(WeRe2/5) proposée par
Eggers et al. [36]. Pour ce faire nous définissons les nombres de Reynolds, Re , et de We-
ber, We, , orthogonaux basés sur la vitesse d’impact normale au substrat. Une approche
équivalente a été proposée par [40]. Nous choisissons ici de modifier cette loi pour la rendre
adaptée a des impacts & tres faible vitesse en considérant non pas le ratio Rj,q./R mais
plutdt (Rpmaz — R)/R qui traduit 'existence d’un rayon minimal d’étalement, celui R de

la goutte . Nous pouvons alors écrire :
Rpaz/R — 1 o Re® f(Wey Re/®)

ou f est une fonction d’ajustement. Nous tracons dans la figure : (Rimaz/R — 1)R611/ >
en fonction du parametre d’impact P, = We J_RCi/S. Les données se rassemblent sur une
seule courbe lorsque que l'on fait varier V' et . La ligne pointillée est obtenue en approxi-
mant la fonction f sous la forme : (Ryq./R — l)ReII/ b= Pj_/ 2 J(A+ Pj_/ 2) proposée par
[40]. A est un parametre ajustable dont la valeur est ici A = 3.0. Cette valeur est différente

de celle rapportée par [40] cependant si nous représentons nos données en fonction du ra-
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FIGURE 3.3 : Facteur d’étalement visqueux normal (R,qq/R— 1)Reil/ ® en fonction du paramétre

d’impact orthogonal P, = WeLRei/5 pour 'impact de gouttes d’eau (R = 1 mm) sur des substrats
inclinés d’un angle o par rapport a la verticale. Les données se rassemblent sur une courbe maitresse

obtenue en approximant la fonction f sous la forme : (Rpaz/R — l)Rell/ b= Pi/ 2J(A+ Pi/ %)
proposée par [40]. A est un paramétre ajustable dont la valeur est ici A = 3.0.

tio Riaz/ R, I'ajustement présenté par Laan et al. est satisfaisant sauf pour les nombres

d’impacts les plus faibles que nous explorons.

Les données obtenues lors d’impacts sur un plan incliné permettent d’avoir acces a des
parametres d’impacts faibles facilement en réduisant la vitesse normale. Nous étendons
ainsi de 2 décades le domaine de P dans lequel la loi d’échelle est validée et nous montrons
la nécessité de prendre en compte le rayon initial de la goutte comme minimum d’étalement

a travers le quotient (Ryae — R)/R.

3.1.3 Décollage

Enfin nous évoquons le décollage de la goutte. Nous décomposons la vitesse de dé-
collage V’ en une contribution normale et une contribution paralléle que nous étudions
séparément. Pour les impacts sur des surfaces formant un angle important avec la verticale,
ou plus généralement quand V| est grand, il est difficile de mesurer V' du fait de la forme
allongée prise par le liquide au décollage et de I’éjection de gouttelettes satellites. Nous
nous limitons donc & la mesure de V' quand V| est petit. V| et ”’ ont des comportements
différents. Nous avons montré précédemment que la goutte glisse parallélement & la surface
a la vitesse V| tout au long du rebond, ainsi il semble naturel de supposer que la goutte
décolle du substrat a une vitesse V”’ = V] : le mécanisme de rebond crée de la vitesse seule-
ment dans la direction normale & la surface. Nous représentons alors, dans la figure [3.4h,

”’ en fonction de V). Nous remarquons que “/ est toujours au-dessus de la droite pointillée
de pente 1 et qualitativement que plus « est petit plus les données semblent s’éloigner de la
prédiction. Ce phénomene peut s’expliquer par 'accélération de la goutte sous l'effet de la

gravité au cours du rebond, en effet /| atteint des valeurs centimétriques quand « est petit.
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FIGURE 3.4 : a Vitesse de la goutte parallelement au substrat au moment de son décollage, H/ , en
fonction de V. La droite en pointillés est de pente 1. b Coefficient de restitution dans la direction
orthogonale a la surface £, en fonction de V.

Au contraire, la vitesse V| résulte de I'élasticité du rebond. Nous définissons un coeffi-
cient de restitution dans la direction normale au substrat €, par analogie avec I'impact
sur une surface horizontale. Nous représentons ce coefficient de restitution en fonction de
la vitesse normale au plan responsables des déformations du liquide dans la figure [3.4p.
Le comportement est qualitativement semblable & celui rapporté par [I5] sur des surfaces
horizontales : £, croit a tres faible vitesse d’impact avant d’atteindre un maximum puis
de décroitre. Nous remarquons que le coefficient de restitution maximal est ici supérieur a
1, cette incohérence est causée en partie par des erreurs de projection de V'. Les impacts

sur plan incliné ne sont pas un bon moyen de mesurer le coefficient de restitution.

3.1.4 Conclusion et perspectives

L’étude de I'impact sur un plan incliné ne nous permet pas de mettre en évidence
un nouveau mécanisme de rebond. Nous avons retrouvé les propriétés des impacts sur
les surfaces non-mouillantes en mettant en évidence que les effets liés aux déformations
du liquide sont controlés par la vitesse normale au substrat. Utiliser des surfaces formant
un petit angle avec la verticale nous permet d’accéder facilement a des vitesses normales
faibles. Nous pouvons alors nous affranchir des contraintes habituellement associées aux
impacts a faible vitesse telles que les oscillations de la goutte avant le contact et les vitesses

d’impact peu reproductibles.
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3.2 Impact sur un céne

Nous étudions maintenant I'impact d’une goutte d’eau distillée (p = 1000 kg/m3 et
v = 72 mN/m) sur une surface conique caractérisée par son demi-angle au sommet o
(figure . Les substrats sont des cones en laiton dont I’angle « varie entre 30° et 75°.
Ces cones sont rendus non-mouillants par application d’un revétement de Glaco (Soft 99).
Une fois le solvant (isopropanol) évaporé, le cone est recouvert de nanobilles hydrophobes
qui lui conferent son caractére superhydrophobe. Les gouttes de rayon R = 1.0, 1.3 ou
1.8 mm sont formées a ’aide d’aiguilles calibrées dont nous ajustons la hauteur pour
faire varier la vitesse d’impact V entre 0.2 et 1.4 m/s. Nous nous assurons d’obtenir des
impacts centrés en ajustant la position de l'aiguille a ’aide de 2 vis micrométriques. Des
vues de cOté et parfois de dessus sont enregistrées a I’aide de une ou deux caméras rapides

fonctionnant a une cadence d’acquisition de 10000 images par seconde.

FIGURE 3.5 : Une goutte d’eau de rayon R (varié entre 1.0 et 1.8 mm) impacte & une vitesse V
(entre 0.2 et 1.4 m/s) un cdéne superhydrophobe de demi-angle au sommet «. Nous utilisons des
substrats dont ’angle varie entre 30° et 75°.

3.2.1 Diagramme de phase

Dans un premier temps nous nous attachons a répertorier les issues possibles d’un im-
pact sur nos substrats. Nous explorons I’espace des phases en faisant varier « et le nombre
de Weber a travers R et V. Nous distinguons trois familles de comportements possibles
pour un impact. Ces trois comportements ont pu étre mis en évidence pour tous les «

testés dans une gamme de nombre de We qui dépend de ’angle du cone.

Nous montrons dans la figure [3.6| une séquence d’images de l'impact d’une goutte
(R = 1.3 mm) sur un cone (o = 50°) a la vitesse V = 0.23 m/s. Le liquide s’étale de ma-
niére isotrope jusqu’a prendre une forme aplatie, empalée sur la pointe du cone (¢t = 7.7
ms). Ensuite le liquide démouille le long de la surface du cone puis décolle. Les étapes
successives de ce rebond sont les mémes que lors de I'impact sur un substrat plan. Cepen-
dant, le mouvement du liquide posseéde une composante verticale au cours de I’étalement

et de la rétraction. Nous mesurons un temps de rebond de 18.3 ms.
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FIGURE 3.6 : Vue de c6té de l'impact d’une goutte (R = 1.3 mm) sur un cone superhydrophobe
(v =50°) a la vitesse V = 0.23 m/s. Nous mesurons un temps de rebond de 18.3 ms.

La figure présente un impact appartenant a la seconde famille observée. Une goutte
(R = 1.3 mm) tombe sur un cone (o = 30°) a V = 0.35 m/s. Le liquide s’étale de manieére
isotrope le long des parois (¢ = 3.8 ms) puis la goutte est transpercée par le cone. Elle
adopte alors la forme d’un tore tout en restant en contact avec les parois du cone (t = 12.5
ms). Le liquide démouille ensuite le solide, d’abord sous la forme d’un anneau puis en
retrouvant une forme plus sphérique en atteignant la pointe (¢ = 20.9 ms). Enfin le liquide
décolle apres 26.6 ms, un temps doublé par rapport au temps de contact 79 = 14.15 4+ 0.65

ms sur une surface plane de méme hydrophobie.

O 0

t=—1.0ms t = 3.8ms t=12.5ms t =20.9ms t = 26.8ms

FIGURE 3.7 : Vue de c6té de l'impact d’une goutte (R = 1.3 mm) sur un cone superhydrophobe
(a0 = 30°) & la vitesse V' = 0.35 m/s. Nous mesurons un temps de rebond de 26.6 ms. La goutte
est transpercée par le cone et prend transitoirement la forme d’un tore.

Le troisieme comportement observé est mis en évidence dans la figure Nous ex-
hibons trois séquences d’images correspondant & I'impact d’une goutte (R = 1.3 mm) a
la vitesse V' = 1.15 +0.02 m/s sur des cones de demi-angle au sommet 40° (figure ),
50° (figure [3.8b) et 60° (figure [3.8¢). Dans ces 3 situations, le liquide s’étale de maniére
isotrope le long du coéne et un bourrelet se forme a la périphérie de la goutte. Ensuite
le film mince formé par le liquide est nucléé au niveau de la pointe du céne (¢ = 3.3 ms,
figure ) ce qui entraine un démouillage le long de ses parois. La géométrie conique nous
permet de visualiser de c6té le bourrelet caractéristique du démouillage. Le film liquide qui
se rétracte depuis la pointe entre en collision avec le bourrelet présent a la périphérie de la
goutte pour former un tore. Ce choc crée un mouvement normal a la surface du solide qui
entraine le décollage du liquide. Le mécanisme de formation et de décollage du tore liquide
est semblable au mécanisme de rebond sur une texture ponctuelle discuté au chapitre

Nous mesurons le temps de contact associé aux deux dernicres situations : 7 = 6.5 ms
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FIGURE 3.8 : Vues de coté de 'impact d’une goutte de rayon R = 1.3 mm a une vitesse V =
1.15 £ 0.02 m/s. Le liquide quitte la surface sous la forme d’un anneau qui se fragmente sous
leffet de l'instabilité de Rayleigh-Plateau. a Quand a = 40°, le tore a un mouvement vertical
descendant. b Pour a = 50°, "anneau décolle apres 7 = 6.5 ms et a un mouvement horizontal. ¢
Quand « = 60°, le tore quitte le substrat apres 6.7 ms. Nous observons un véritable rebond : le
liquide repart vers le haut.

quand a = 50° et 7 = 6.7 ms quand a = 60° (pour o = 40°, les vues de c6té ne permettent
pas de déterminer 7). Dans les deux cas le temps de contact est réduit d’un facteur proche
de 2 par rapport a I'impact sur une surface non-mouillante plane. Le comportement des
tores apres leur décollage est notablement différent en fonction du demi-angle au sommet.
Pour o = 40° (figure [3.8h), anneau formé reste proche des parois du céne et le liquide
posséde un mouvement vertical descendant alors que pour a = 60° (figure ) le tore se
dirige vers le haut apres avoir quitté le substrat : nous observons un véritable rebond. Dans
le cas intermédiaire (o = 50°, figure )7 le tore ne possede pas de mouvement vertical.
Les anneaux liquides ainsi formés se fragmentent ensuite en de nombreuses gouttelettes
sous l'influence de l'instabilité de Rayleigh-Plateau. Nous remarquons que le diametre des
tores au moment de leur rupture est différent dans les 3 situations. Quand o = 40° ou 50°,
le diametre des tores augmente jusqu’a leur fragmentation sous l'effet de la collision et/ou
du contact avec les parois du cone (figures et [3.8b). Pour o = 60°, le tore s’agrandit

sous 'effet de la collision des bourrelets puis rétrécit sous 'effet de la tension de surface

(figure [3.8k).
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FIGURE 3.9 : Domaines d’existence des 3 familles de comportement observées lors de 'impact
sur un cone non-mouillant en fonction du demi-angle au sommet « et du nombre de Weber We.
Les symboles représentent le rayon des gouttes : A R = 1.0 mm, e R =13 mmet B R =18
mm. Le régime représenté par un fond bleu correspond au rebond d’une goutte sans que la pointe
du cone ne perce la goutte. La zone ayant un fond blanc rassemble les impacts ou le liquide
prend transitoirement la forme d’un tore au contact du solide avant de rebondir sous une forme
sphérique. Le phénomeéne de rebond en anneau est matérialisé par la zone a fond rouge. La couleur
des symboles représente, dans ce régime, la direction du mouvement de I’anneau : vers le bas
(symboles violets), horizontal (symboles roses) et vers le haut (symboles rouges).

La figure [3.9| représente les domaines d’existence des trois familles de comportement
en fonction de o et du nombre de We. Pour tous les angles explorés, il existe une gamme
de nombre de Weber dans laquelle nous observons chacun des trois comportements. Pour
la gamme de We la plus faible (zone bleue), nous retrouvons le premier régime décrit.
La transition avec le second comportement (zone blanche) se fait lorsque la goutte s’étale
suffisamment pour étre transpercée par la pointe du céne. Le nombre de Weber associé a
cette transition augmente avec I’angle au sommet du cone : pour @ = 30° elle se situe a un
nombre de We inférieur a 1 alors que quand o = 75° elle a lieu pour We = 10. Une fois le
film liquide rompu, la goutte peut décoller, soit sous une forme sphérique (zone blanche,)
soit sous la forme d’un anneau (zone rouge). La transition entre ces deux régimes est liée
a la collision entre les bourrelets périphériques et de démouillage. Le mouvement normal
a la plaque engendré par cette collision doit étre suffisant pour assurer le décollage. Une
nouvelle fois on remarque que le nombre de Weber associé a cette transition augmente avec
a. Pour le plus petit angle étudié (a = 30°) cette transition se produit quand We ~ 5

alors que pour o = 75° le liquide décolle sous la forme d’un anneau quand We & 30.

Le régime de formation des tores se subdivise en trois comportements distincts : (i)
pour a = 30° et 40° (symboles violets) le tore possede un mouvement vers le bas, (ii)
quand a = 45° et 50° (symboles roses) ’anneau a un mouvement uniquement horizontal
et (iii) pour o = 60° et 75° (symboles rouges) le liquide rebondit vers le haut. Dans chacun
de ces cas le mécanisme de création du tore est le méme : le liquide qui démouille le long
de la paroi du cone entre en collision avec le bourrelet situé a la périphérie de la goutte.

Ce choc crée un mouvement normal & la paroi qui entraine le décollage du liquide. Le
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mouvement du tore apres son décollage résulte a la fois de ce mouvement normal a la paroi
et de la résultante de la différence de quantité de mouvement entre les deux bourrelets.
Pour a ~ 45°, le mouvement normal et la quantité de mouvement dominante s’associent
de maniére remarquable pour créer un mouvement uniquement radial. L’asymétrie des
collisions est observable sur les vidéos prises de coté : la section du tore s’ovalise et semble
étre animée d’'un mouvement de rotation qui fait écho a l’oblicité des sections du tore

liquide remarquée dans les simulations de I'impact d’une goutte sur une singularité (voir
chapitre .

3.2.2 Temps de contact

Nous caractérisons les impacts dans le temps en mesurant le temps de contact 7 en
fonction de la vitesse d’impact V quand « > 45°. Pour des angles inférieurs la notion de
temps de contact n’a que peu de sens dans le régime de formation des anneaux : le liquide
ne quitte la surface que brievement avant de rentrer en contact & nouveau avec le substrat.
La notion de rebond est liée a un changement de direction du liquide, ce qui n’est pas le
cas pour les petits angles ot le liquide continue son mouvement vers le bas. Il est de plus
difficile de déterminer le temps de contact lors de I'impact sur un céne a l’aide de vues
de cOté ou de dessus et ce d’autant plus que le liquide reste proche du solide. La figure
présente le temps de contact de gouttes d’eau (R = 1.3 mm) en fonction de V' pour
des demi-angles au sommet variés entre 45° et 75°. Si « est fixé, nous pouvons séparer les
variations de 7 en deux régimes discontinus ; nous appelons V. la vitesse a laquelle apparait
la discontinuité. Pour V' < V., nous observons 7 > 79. Pour V' > V_, le temps de contact
est brusquement réduit. Dans ce second régime 7 est une fonction faiblement décroissante
de V et le liquide décolle toujours sous la forme d’un anneau. Les variations du temps
de rebond refletent la transition entre le décollage du liquide sous la forme d’une sphere
(V < V) ou d’un tore (V > V,) alors que le percement ou non de la goutte par la pointe
du cone ne semble pas avoir d’effet notable sur le temps de contact. Lorsque o augmente,
la vitesse V. de transition entre les deux régimes augmente également comme observé sur
le diagramme de phase (figure transition entre les zones blanches et rouges). Les
courbes 7(V') semblent translatées vers la droite. Plus le substrat est proche d’un plan,
plus le temps de contact pour V < V. est proche de 7y (notamment pour o = 75°, nous
avons 7 =~ 79). Nos données dans ce régime sont tres bruitées, ce que nous expliquons

qualitativement par la difficulté de réaliser des impacts centrés.

Nous mesurons également le temps de contact sur les cones d’angle 50° et 60° en faisant
varier V et R. La figure présente le temps de contact normalisé 7/7y en fonction de
la vitesse d’impact V' adimensionnée par la vitesse critique V.. Les données se rassemblent
sur une unique courbe ce qui est une indication du fait que le rebond conserve un caractere
inertio-capillaire malgré la faible dépendance en vitesse d’impact observée. Le temps de
contact est réduit par un facteur de I'ordre de 2, soit une réduction tres similaire a celle

observée lors du rebond en anneau sur une macrotexture ponctuelle.
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FIGURE 3.10 : a Temps de contact 7 en fonction de V' pour l'impact de gouttes (R = 1.3mm)
sur des cones de demi-angle au sommet varié entre 45° et 50°. La ligne pointillée représente le
temps de contact 79 sur un matériau plan de méme hydrophobie. 7 présente un comportement
discontinu et est brusquement réduit au-dela d’une vitesse critique, V., qui augmente avec «. La
réduction du temps de contact correspond au rebond sous la forme d’'un anneau. b Temps de
contact adimensionné 7/7y en fonction de V' normalisée par V. Les données se rassemblent sur une
courbe unique, une indication du caractere inertio-capillaire du rebond. Les symboles représentent
le rayon des gouttes : A R=1.0 mm, ¢ R=1.3 mm et B R = 1.8 mm.

Bien que nous observions des rebonds sous la forme d’un anneau sur les cones, en un
temps comparable a celui mesuré sur une texture ponctuelle, les détails de I'impact sont
différents. Ici, le démouillage du liquide peut commencer bien avant I’étalement maximal.
L’instant auquel se produit la nucléation est également plus difficile & analyser, la pointe
étant une singularité et non plus un objet ponctuel. Comparer quantitativement les temps
de contact sur les cones et les macrotextures ponctuelles demanderait de modéliser les
détails de la dynamique de ces deux rebond. Un modele global, comme le modele de blob,

ne nous permet pas de prédire la variation de 7 avec V.

3.2.3 Dynamique a temps court

Nous nous intéressons a la dynamique initiale lors de I'impact sur un céone. Comme
lors de 'impact sur un substrat plan, nous prédisons le rayon de contact initial par un
raisonnement géométrique. A un instant ¢, trés proche du contact initial, le liquide n’est
affecté par le solide que sur une distance § = Vt. Nous représentons cette situation dans
la figure [3.11h. A temps court, la géométrie de la goutte est conservée et le volume perdu
w = 7/3s3sin(a)? cos(a) est négligeable. Nous appliquons le théoréme d’Al-Kashi dans
le triangle formé par les lignes pointillées. Nous obtenons une équation du second degré
pour s : 52+ 2(R — §) cos(a) — 2RS = 0. Cette équation a pour solutions : s = 1/2(2(R —
§) cos(a)(£+/1 + 25/ (R cos(a)?) —1)). Au premier ordre (§ < R), nous trouvons une seule

solution positive de s :

o Vit

S~ ~

cos(a) ~— cos(a)’
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FIGURE 3.11 : a Schéma d’une goutte de rayon R a un instant t trés proche du contact initial
avec un cone de demi-angle au sommet «. Le liquide a parcouru une distance § = Vit apres le
contact et s’est étalé sur une distance s. Nous prédisons par un raisonnement géométrique que
s ~ Vt/cos(a) quand t < R/V tan(a)~?/3. b Etalement du liquide s divisé par V/cos(a) en
fonction de t. Nous faisons varier la vitesse d’impact entre 0.8 et 1.3 m/s, le rayon des gouttes
(R=10mm A, R=13mm e et R =18 mm #) et angle a. La ligne pointillée représente la
prédiction géométrique valable pour 1’étalement initial soit t < R/V tan(a)_Q/ 3,

Cette approximation est valide quand § < R mais aussi quand w < R3. Cette derniére

condition peut se réécrire sous la forme t < R/V tan(a)~%/3.

Nous vérifions cette prédiction en tragant dans la figure scos(a)/V en fonction
de t en échelle logarithmique en faisant varier a la fois o, R et V. Les données se re-
groupent autour la droite pointillée de pente 1 & temps court en bon accord avec notre
prédiction. Nous attribuons notamment les variations a temps tres court (=~ 0.1 ms) a la
difficulté de déterminer I'instant initial. Plus a prend des valeurs élevées, plus la durée de
validité de la dynamique initiale est faible ce qui est en accord qualitatif avec la condition
t < R/V tan(a)~2/3.

La dynamique initiale lors de I'impact sur un cone est tres différente de celle observée
sur un plan : (i) le rayon de contact évolue comme ¢ et non plus comme /2 (ii) le rayon

de contact ne dépend pas de R.

3.2.4 Etalement maximal

Nous étudions aussi I’étalement maximal atteint par le liquide sur le cone. Nous consi-
dérons que la notion d’étalement maximal existe si ’on peut définir une abscisse curviligne
Smaz que la périphérie du liquide n’excéde pas tout au long de I'impact. Nous mesurons
I’étalement maximal S;,q, quand a > 45° c’est a dire quand s,,4, existe pour tout V
dans la gamme de vitesses étudiée. La figure présente I'étalement maximal norma-
lisé Syaq/R en fonction du nombre de Weber pour des angles au sommet variés entre 45°
et 75°. Cette représentation permet de rassembler les données correspondant & des im-
pacts de gouttes de rayons différents (symboles) mais pas sur des cones d’angle différents

(couleur). $y,4, diminue quand « augmente, plus le substrat se rapproche d’un plan moins
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FIGURE 3.12 : a Etalement maximal normalisé $,,./R en fonction du nombre de We sur des cones
de demi-angle au sommet varié entre 45° et 75°. Les données semblent suivre une loi de puissance
intermédiaire entre les lois d’exposant 0.25 ou 0.5 usuelles matérialisées par les lignes pointillées.
b Rayon maximal d’étalement normalisé s, sin(a)/R projeté sur I’axe horizontal en fonction du
nombre de We. Les données se rassemblent sur une seule droite de pente 0.37 £ 0.02 représentée
par la ligne pointillée. Les symboles représentent le rayon des gouttes : R = 1.0 mm A, R = 1.3
mm e et R = 1.8 mm ¢.

la goutte s’étale. Ce comportement est opposé a celui observé lors de I'impact sur un plan
incliné. L’étalement n’est pas uniquement le résultat du mouvement orthogonal au plan
mais également du mouvement parallele. Le liquide ne glisse pas parallelement a la paroi,
il est redirigé par la pointe du cone mais de facon moins brutale que lors de I'impact
sur un plan horizontal. Si nous reprenons 'argument de Clanet et al. [39], une redirection
moins brutale, soit une décélération plus faible, entrainerait un étalement moins prononcé.
Cependant la géométrie du substrat permet au liquide de s’étaler sans étre redirigé, en
continuant sa chute. Les échanges entre énergie cinétique initiale et énergie de surface
sont également modifiés par la géométrie. Le liquide peut se rétracter depuis la pointe
du cone avant son étalement maximal et ainsi gagner de ’énergie de surface alors méme
qu’il s’étale. L’interaction entre ces deux mécanismes d’étalement nous permet d’obser-
ver dans la figure une loi de puissance originale donc ’exposant est intermédiaire
entre 1/4 (exposant dérivé par une approche de type force) et 1/2 (I'exposant tiré de la
conservation de ’énergie). Les variations correspondant a ces deux lois de puissance sont
indiquées par les lignes pointillées. Une facon originale de rassembler ces expériences est
de considérer le rayon maximal d’étalement défini comme sy, sin(a) qui correspond a la
projection horizontale de $y,4;. Les valeurs mesurées sur les différents cones se rassemblent
sur une droite maitresse (figure ) qui correspond a une loi de puissance d’exposant
0.37 £+ 0.02.

3.2.5 Fragmentation

L’aspect le plus fascinant des impacts sur les cones est certainement la fragmentation
des tores liquides apres leur décollage. Il est rare d’observer des anneaux liquides du fait
de leur nature éphémere [72), [73], [74]. Deux phénomeénes contribuent a rendre ces objets

instables : (i) Le tore n’étant pas une surface minimale, le liquide cherche & adopter une
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t=0.0ms t = 3.4ms t=>5ms t=10.2ms t=14.8ms

FIGURE 3.13 : Vue de dessus de 'impact d’une goutte (R = 1.3 mm, V = 1.3 m/s) sur un cdne
non-mouillant de demi-angle au sommet o = 50°. Le liquide décolle sous la forme d’un tore qui
s’agrandit et se fragmente par instabilité de Rayleigh-Plateau. Au cours de I’évolution du tore, le
liquide reste dans le plan focal ce qui indique un mouvement uniquement radial. Les lignes rouges
pointillées soulignent la périphérie de la goutte.

forme sphérique pour minimiser son énergie de surface et (ii) 'anneau est un filament de
liquide qui peut se fragmenter par un mécanisme de type Rayleigh-Plateau. Ici, I'inertie
liée a I'impact nous permet d’obtenir une dynamique différente. La figure montre
une vue de dessus de I'impact d’une goutte de rayon R = 1.3 mm a V = 1.3 m/s sur
un cone d’angle au sommet o = 50°. L’utilisation d’un cone avec un angle de 'ordre de
45° donne au liquide un mouvement uniquement radial ce qui permet : (i) de visualiser
les mouvements du liquide car il reste dans le plan focal de la caméra (ii) d’observer une
dynamique originale de croissance et de fragmentation du tore (¢t =5 ms jusqu’a t = 14.8
ms). Ce caractére éphémere, une dizaine de millisecondes s’écoulent de la formation du
tore a sa fragmentation, rend 1’étude de la fragmentation difficile au méme titre que la

difficulté d’obtenir un tore dans le plan focal de la caméra.

3.2.6 Conclusion et perspectives

Nous avons mis en évidence les issues possibles de 'impact d’une goutte d’eau sur un
cOne superhydrophobe en fonction de son angle au sommet, du rayon et de la vitesse des
gouttes. Nous avons décrit la dynamique initiale du contact qui est fortement modifiée
par rapport a 'impact sur un substrat plan. Nous avons également observé le rebond du
liquide sous la forme d’un anneau, comme lors de 'impact sur les textures ponctuelles

dont cette expérience est inspirée.

Parmi les phénomeénes observés, la fragmentation d’anneaux liquides ayant une dyna-
mique radiale nous semble particulierement prometteuse. Nous proposons en annexe [A]
une nouvelle expérience, basée sur l'article de Pairam et al. [72], ayant pour but ’étude

de la fragmentation de tores en expansion.
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3.3 Impact sur une sphere

Nous considérons maintenant I'impact d’une goutte d’eau distillée (densité p = 1000
kg/m? et tension de surface v = 72 mN/m) sur une sphére métallique de rayon R’ que
nous faisons varier entre 1 et 4 mm (figure ) Nous rendons les spheres superhydro-
phobes par application d’un revétement de Glaco (Soft 99). Apres évaporation du solvant,
le solide est recouvert nanobilles hydrophobes qui lui conferent la rugosité et la chimie
hydrophobe nécessaires a ’obtention de la superhydrophobie. Nous choisissons d’utiliser
un revétement de Glaco plutot que d’Ultra Ever Dry car ce dernier présente parfois des ru-
gosités de grande taille, formées d’agrégats de nanobilles, qui affectent I’issue des impacts.
Pour pouvoir manipuler les billes sans détériorer leur fragile revétement, nous les collons a
un tube capillaire. Ce dispositif permet a la fois de fixer les billes lors de 'impact et de ne
pas perturber I’étalement du liquide sur une grande partie de la surface. Nous formons des
gouttes de rayon R (R = 1.0...1.8 mm) & partir d’aiguilles calibrées dont nous ajustons
la hauteur pour faire varier la vitesse d’impact V entre 0.2 et 1.4 m/s. La vitesse d’impact
maximale est limitée I'un ou 'autre des facteurs suivants : (1) 'apparition du phénoméne
de splash et (2) le contact du liquide avec le tube capillaire servant & manipuler les billes.
Nous nous efforcons de réaliser des impacts centrés en ajustant la position de 'aiguille
dans le plan horizontal a ’aide de deux vis micrométriques. Nous enregistrons des vues de

coté de chaque impact a I’aide d’un caméra rapide fonctionnant a 10000 im/s.

t=22ms t="T7.6ms t =10.9ms t=17.9ms

FIGURE 3.14 : a Une goutte d’eau de rayon R (R = 1.0...1.8 mm) impacte & la vitesse V une
spheére non-mouillante de rayon R’ varié entre 1 et 4 mm. Nous définissons s, le rayon de contact
entre la goutte et la sphére. b Séquence d’images de 'impact d’une goutte d’eau (R = 1.3 mm) sur
une spheére (R’ = 1.5 mm) a la vitesse V = 0.74 m/s. Le liquide s’étale en épousant la surface du
solide et ce méme apres avoir dépassé 'équateur (¢ = 7.6 ms). Nous mesurons le temps de contact
T, ici égal & 17.8 ms. Ce temps est 30% supérieur & celui mesuré sur un substrat plan de méme
hydrophobie.

La figure [3.14p montre I'impact d’une goutte (R = 1.3 mm) sur une spheére de rayon
R’ = 1.5 mm & la vitesse V = 0.74 m/s. Le liquide s’étale de maniére isotrope en épousant
la courbure du substrat et ce méme apres avoir dépassé 1’équateur (t = 7.6 ms). Durant la

phase d’étalement le liquide posséde un mouvement a la fois radial et vertical. Comme lors
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FIGURE 3.15 : Variation du rayon de contact s(t) au cours de 'impact d’une goutte (R = 1.3
mm, V = 0.74 m/s) sur un substrat sphérique de rayon R’ = 1.5 mm. La goutte s’étale le long
de la sphere jusqu’a atteindre son abscisse curviligne maximale s,,,, & un temps 75. Le liquide
se rétracte ensuite parallelement au substrat jusqu’a I'instant ¢ = 7; puis décolle sous une forme
allongée.

de I'impact sur une surface plane, un bourrelet est créé a la périphérie de la goutte (¢t = 2.2
ms). La forme de la goutte étalée se modifie nettement apres avoir atteint ’équateur. A
ce moment la délimitation avec entre le bourrelet et le centre de la goutte devient plus
floue (¢t = 7.6 ms). Apres avoir atteint son empreinte maximale S;,q4, le liquide se rétracte
parallelement a la surface avant de décoller sous une forme allongée. Le mouvement du
centre de masse du liquide posséde une composante verticale tout au long du rebond. Ici
le temps de contact est 7 = 17.8 ms, soit un temps supérieur de 30% & celui observé sur

un substrat plan de méme hydrophobie, 7.

Nous mesurons au cours de I'impact I'abscisse curviligne du contact entre la goutte et
le solide s(t) dont nous rapportons la variation a la figure pour I'impact présenté a la
figure [3.14p. La goutte s’étale le long de la sphere jusqu’a atteindre son abscisse curviligne
maximale S,,4; & un temps 75. Le liquide se rétracte ensuite parallelement au substrat
jusqu’a l'instant ¢ = 7; puis décolle sous une forme allongée. Les durées relatives des
phases d’étalement, de rétraction et de décollage sont notablement différentes de ce que
nous avons observé sur un substrat plan. Pour I'impact présenté, I’étalement dure 7.6 ms
soit 43% du temps de contact ou 53% de 7 : une durée supérieure a ce que I’on observe sur
un substrat plan. La durée de la rétraction, ici 5.4 ms est également légérement supérieure
a celle mesurée sur un plan et inférieure a la durée de ’étalement. Le changement le plus
remarquable est la réduction de la durée du décollage : ici cette phase représente 25% du
temps de contact alors qu’elle est responsable de la moitié du temps de rebond sur un

plan.

3.3.1 Temps caractéristiques

Nous caractérisons temporellement les impacts sur les spheres en mesurant de maniere
systématique le temps de contact ainsi que les temps intermédiaires du rebond en fonction

de la vitesse d’impact pour différentes tailles de goutte et de substrat.
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Temps de contact

La figure présente les valeurs du temps de rebond 7 en fonction de la vitesse
d’impact V pour des gouttes de rayon R = 1.3 mm et des substrats de rayon 1.0, 1.5, 2.5
et 4.0 mm. Le comportement de 7 dépend fortement du rayon R’ de la spheére. Pour les
deux spheres de plus grand rayon, 7 est similaire a 79, le temps de rebond sur un substrat
plan représenté par la ligne noire pointillée. Pour les deux spheres de rayon comparable a
celui de la goutte (R = 1.0 et 1.5 mm), le temps de contact dépend fortement de la vitesse
d’impact. Au-deld d’une vitesse critique qui semble augmenter avec le rayon des sphéres,
7 croit avec V. Cette vitesse critique est proche de la vitesse nécessaire pour que le liquide
franchisse I’équateur de la sphére que nous avons représenté par les lignes pointillées ver-
ticales. Nous observons des temps de contact jusqu’a 55% plus élevés que sur des surfaces
planes de méme mouillage. Pour des vitesses plus faibles, le temps de contact est proche
de 719. Nous observons une augmentation du temps de rebond pour des vitesses inférieures

a 0.3 m/s; un phénoméne mesuré et expliqué par Chevy et al. [29] sur les substrats plans.

Nous faisons également varier le rayon des gouttes impactantes. Nous présentons fi-
gure les variations du temps de contact adimensionné 7 /7y en fonction de la vitesse
d’impact V. Pour tous les rayons de goutte testés (symboles), 7 prend des valeurs simi-
laires & 19 quand le liquide ne dépasse pas I’équateur de la sphere. Ce résultat souligne
la préservation de I’échelle de temps inertio-capillaire du rebond lors de I'impact sur une
surface courbe. L’augmentation du temps de contact avec V est d’autant plus rapide que

le rapport R/ R’ est grand.
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FIGURE 3.16 : a Temps de rebond 7 mesuré en fonction de la vitesse V pour I'impact de gouttes
d’eau (R = 1.3 mm) sur des spheres de rayon R’ varié entre 1.0 et 4.0 mm. Quand le liquide
dépasse I’équateur 7 augmente et peut atteindre des valeurs supérieures de 55% a 75. Quand le
liquide ne dépasse pas 1’équateur, 7 est similaire a 7y représenté par la ligne noire pointillée. b
Temps de contact 7 normalisé par 79 en fonction de V lors de I'impact de gouttes de différentes
tailles (symboles : R =1.0 mm [0, R =1.3 mm o et R = 1.8 mm A) sur des spheéres de différents
rayons (couleurs).
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3.3. IMPACT SUR UNE SPHERE

Temps d’étalement et de formation du jet

Pour mieux comprendre le déroulement d’un rebond, nous caractérisons dans le temps
les étapes intermédiaires d’étalement, de rétraction et de décollage & travers la mesure des
temps d’étalement 75 et de formation du jet 7; en fonction de la vitesse d’impact. Nous
avons remarqué que la courbe s(t) (figure est notablement différente de celle obtenue
sur un substrat plan de méme hydrophobie (voir chapitre |1 : la variations de s semble
plus symétrique. Ce constat est confirmé par la mesure du temps d’étalement 75 lors de
I'impact de gouttes de rayon R = 1.3 mm sur des spheres dont nous faisons varier le rayon
R’ (figure ) Ts est toujours supérieur a sa valeur sur un substrat plan matérialisée
par la ligne noire pointillée. Si I'on exclut le cas extréme d’une goutte plus grosse que son
substrat (R’ = 1 mm, points verts), 75 semble relativement constant avec V' et n’est pas
drastiquement affecté par le passage de I’équateur (points bleus). Plus le rayon du sub-

strat croit, plus le temps d’étalement diminue et tend vers sa valeur sur un plan, 7, = 79/4.

La figure montre les variations de 7; avec V pour des gouttes (R = 1.3 mm)
rebondissant sur des sphéres de rayon R’. Les mesures sont moins complétes que pour le
temps d’étalement car a faible vitesse d’impact nous ne constatons pas la formation d’un
jet ce qui ne nous empéche de déterminer 7; de maniere satisfaisante. 7; prend des valeurs
toujours supérieures a celle mesurée sur une surface plane indiquée par la ligne pointillée.
Le temps de formation du jet ne dépend que faiblement de la vitesse d’impact lorsque
I'équateur n’est pas atteint (points noirs et rouges). Si cette limite est dépassée, 7; est
une fonction croissante de V' (points bleus). L’augmentation de la durée de la phase de
rétraction avec V semble étre directement proportionnelle avec 'augmentation du temps

de rebond dans le régime ou 7 dépend de V.
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FIGURE 3.17 : a Temps d’étalement 75 mesuré en fonction V pour I'impact de gouttes de rayon
R = 1.3 mm sur de sphéres de différents rayons R’ (couleurs). 75 prend toujours des valeurs
supérieures a celle mesurée sur une surface plane de méme hydrophobie (ligne noire pointillée). b
Temps de formation du jet 7; en fonction de V' lors de 'impact de gouttes (R = 1.3 mm) sur des
spheres de rayon R'. 7; prend toujours des valeurs supérieures & celle mesurée sur une surface plane
de méme hydrophobie (ligne noire pointillée) et dépend fortement de la vitesse d’impact quand le
liquide dépasse I’équateur du substrat.
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CHAPITRE 3. IMPACT SUR SUBSTRATS NON PLANS

Les phases d’étalement et de rétraction sont plus longues que lors de I'impact sur un
solide plan. Pourtant, le temps de rebond 7 est similaire a 7y lorsque le liquide n’atteint
pas ’équateur. La durée de I'étape de décollage est donc réduite. Cette durée est en fait
diminuée méme quand 7 est plus élevé que 7y. Nous interprétons ce phénomene quali-
tativement. Nous avons remarqué que plus le rayon des spheres augmente, plus 75 et 7;
diminuent c’est a dire plus la durée de décollage est proche de sa valeur sur un plan. Plus
R’ est faible, plus le mouvement de rétraction est vertical et plus la durée de décollage est
courte. Lors de 'impact sur un solide plan, la phase de décollage transforme un mouve-
ment purement horizontal en un mouvement vertical alors que sur les spheres le liquide
posséde déja un mouvement vertical au cours de la rétraction ce qui semble permettre de

réduire le temps nécessaire a quitter le substrat.

3.3.2 Dynamique initiale

Nous nous attelons maintenant a décrire ’empreinte du liquide sur le substrat. La
dynamique initiale de I’étalement du liquide peut étre prédite par un raisonnement géo-
métrique. Nous nous plagons & un instant ¢ trés proche du contact initial entre une goutte
de rayon R chutant & la vitesse V' et une sphére de rayon R’ (figure ) Nous supposons
que jusqu’a cet instant le centre de masse de la goutte se déplace a la vitesse V' ; il a alors
parcouru une distance § + &’ = Vt. Nous ne prenons pas en compte les changements de
forme du liquide : le volume w ~ a?(§ + &') est négligé. Nous définissons la longueur a,
le rayon du plus grand méridien avec lequel le liquide est en contact. Par double analogie
avec 'impact sur un plan nous obtenons : a ~ VRI ~ VR'¢’. Nous en déduisons une
relation entre § et &' que nous pouvons réinjecter dans la formule du contact de Hertz
[75] : a ~ (RR'(6 + &) /(R + R'))*?. Initialement I'angle o est trés petit ; dans cette ap-

proximation nous pouvons écrire s ~ a. Nous avons alors déterminé ’abscisse curviligne s

Vt 1/2
o (1/R+1/R’> '

Cette équation n’est valable qu’a temps court, c¢’est a dire quand w < 1 soit quand
t < RR'/((R+ R')V). Nous retrouvons quand R’ — 0o, le méme résultat que celui obtenu

en fonction de V et de t :

lors de I'impact sur un plan.

Nous testons cette prédiction en représentant la quantité s?/V(1/R+1/R’) en fonction
du temps lors d’impacts a vitesse fixée V' = 0.6940.02 m/s pour des gouttes et des spheres
dont nous faisons varier la taille (figure [3.18b) et lors d’impacts ol nous faisons varier la
vitesse en gardant une taille de sphére et de goutte constante (figure ) Dans les deux
cas, les données se rassemblent sur une droite de pente unité représentée par la ligne noire
pointillée ce qui confirme la validité de notre raisonnement géométrique. Nous mesurons

un préfacteur de 2, inférieur de 30 % a celui mesuré pour une surface plane.
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FIGURE 3.18 : a Schéma du contact initial entre une goutte de rayon R et une sphere de rayon
R'. A un instant t apres le contact, le liquide s’est étalé sur une distance s. Un raisonnement géo-
métrique prédit I’évolution initiale de 'abscisse curviligne s ~ (Vt/(1/R+1/R’))'/2. b Prédiction
s2/V(1/R+1/R’) tracée en fonction du temps lors d’impacts & vitesse constante V = 0.69 + 0.02
m/s pour des gouttes et des sphéres dont on fait varier la taille (couleurs). La ligne pointillée
possede une pente 1 et un préfacteur 2. ¢ Méme graphique lors d’impacts ou la vitesse est variée
(couleurs) pour deux couples de taille de goutte et de substrat (symboles: o R = 1.3 mm, R' = 1.5
mm et 0 R = 1.8 mm, R = 2.5 mm).

3.3.3 Etalement maximal

Nous mesurons aussi ’abscisse curviligne maximale s,,,, atteinte par le liquide au
cours de I'impact. La figure présente ’étalement maximal adimensionné s,q,/R
tracé en fonction du nombre de Weber pour des impacts (R = 1.3 mm) sur des substrats
de différents rayons R’. Les données se rassemblent partiellement sur une unique courbe
représentée par la ligne noire pointillée sauf pour les deux spheéres de rayon le plus faible
ou nous observons une déviation de cette tendance. A partir d’'un nombre de weber cri-
tique, proche du nombre de weber maximal atteint sur ces deux spheres, ’étalement est
anormalement élevé (points verts et bleus). Le nombre de Weber critique associé a cette
augmentation coincide avec celui nécessaire pour obtenir un étalement supérieur a 1’équa-

teur représenté par les lignes verticales pointillées.

La figure représente ’étalement maximal normalisé $,,4,/R en fonction du
nombre de Weber lors d’impacts de gouttes de plusieurs rayons (symboles) sur des sphéres
de différents rayons (couleurs). Les données se rassemblent sur une seule courbe (ligne
noire pointillée, guide pour I'eeil ) en dehors du régime d’étalement anormal quel que soit

le rayon de la goutte impactante. Ce choix de représentation permet de capturer I'effet de
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FIGURE 3.19 : a Etalement maximal normalisé $,,4./R en fonction du nombre de Weber. Les
données associées a 'impact de gouttes (R = 1.3 mm) sur des spheéres dont nous faisons varier le
rayon se rassemblent sur une droite maitresse mise en évidence par la ligne pointillée qui est un guide
pour U'ceil. Au-dela d’un nombre de Weber critique (lignes pointillées verticales), le liquide dépasse
I’équateur ; I’étalement maximal augmente alors brutalement. b Etalement maximal adimensionné
Smaz/R en fonction du nombre de Weber lors de I'impact de gouttes de rayon R (symboles :
R=10mm 0 R=13mmoet R=18 mm A) sur des substrats de rayon R’ (couleurs). Ce
choix d’axe permet de rassembler les étalements maximaux pour des gouttes et des substrats de
différents rayons.

la taille des gouttes sur I’étalement maximal.

3.3.4 Coefficient de restitution

Au cours du rebond sur une sphere, le mouvement du liquide posséde en permanence
une composante verticale. Ce mouvement a un effet fort sur la dynamique du rebond au
moment du décollage : la durée de la phase de décollage est réduite comparée au cas de
I'impact sur un plan. Nous réalisons ici une expérience préliminaire visant a déterminer
si ce mouvement vertical influence 1’élasticité du rebond. Nous mesurons le coefficient de
restitution € en fonction de la vitesse d’impact pour des gouttes (R = 1.0 mm) tombant
sur des sphéres de rayon R’ = 1.5 mm (figure . Pour des vitesses inférieures a 0.6
m/s, € a un comportement qualitativement similaire & celui rapporté lors de l'impact
sur un plan. Le coeflicient de restitution croit jusqu’a atteindre un maximum légérement
inférieur & 1 avant de diminuer. Au cours de cette diminution, nous observons un saut du
coefficient de restitution pour V' ~ 0.65 m/s qui augmente brutalement avant de décroitre
a nouveau. Cet événement n’est pas lié au passage de ’équateur qui intervient pour une
vitesses de lordre de 0.9 m/s. L’élasticité du rebond est augmentée lors de cet événement,
un fait que nous associons qualitativement a la présence d’un mouvement vertical avant la
phase de décollage. Au cours de cette derniére, il n’y pas transformation d’'un mouvement

uniquement horizontal en un mouvement vertical.

3.3.5 Conclusion et perspectives

Nous avons décrit les impacts observés sur des spheres superhydrophobes dont nous

avons fait varier le rayon. Le mécanisme du rebond est notablement modifiée par rapport a
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FIGURE 3.20 : Coeflicient de restitution € mesuré en fonction de la vitesse d’impact V' pour des
gouttes de rayon R = 1.3 mm sur une sphere de rayon R’ = 1.5 mm. Nous observons un saut
du coefficient de restitution pour V =~ 0.65 m/s qui augmente brutalement avant de décroitre a
nouveau.

I'impact sur un plan : 'importance relative des durées des phases d’étalement, de rétraction
et de décollage sont modifiées. Nous observons des effets forts sur le temps de contact et
I’étalement maximal lorsque le liquide dépasse I’équateur. Notre étude est principalement
descriptive. Nous pensons que la compréhension du réle joué par le mouvement vertical

présent tout au long de 'impact est I’aspect qu’il est essentiel de capturer.
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Chapitre 4

Impact sur substrats déformables
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L’étude du rebond sur les trampolines a été menée de concert avec Martin Coux avec
qui j’ai partagé deux années de thése. Quelques unes des expériences ont €été effectuées
par Vincent Cantelli lors de son projet de troisiéme année de ’Ecole polytechnique. Les
expériences de splash sur bains visqueux ont été en partie réalisées par Michel Bouchard

pendant son projet de troisieme année de I’Ecole polytechnique.

4.1 Impact et déformation

Jusqu’ici nous nous sommes intéressés a 'impact d’un liquide sur un solide dans plu-
sieurs configurations en modifiant les propriétés du liquide ou la géométrie du substrat. Le
choix du mot solide pour décrire les matériaux que nous employons n’est pas innocent : au
cours de nos expériences, c’est le liquide qui se déforme en laissant le solide comme insen-

sible & 'impact. Cette situation est somme toute naturelle si 'on pense & nos expériences
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[P

Acrylic (3GPa) Thin silicone (80 kPa) Silicone (80 kPa) Silicone (5.5 kPa)

FIGURE 4.1 : a Image en microscopie a rayon X de la créte de mouillage obtenue en déposant
une goutte d’eau sur un gel silicone (module d’Young ~ 3 kPa). La déformation du gel équilibre la
composante verticale de la tension de surface du liquide. La barre d’échelle représente une distance
de 5 um. Extrait de [83]. b Encapsulation d’une goutte d’eau au cours de son évaporation par un
film de PDMS. Extrait de [78]. ¢ Impact de gouttes d’ethanol (R = 0.88 mm et V = 2.61 m/s)
sur des substrats plans de différentes rigidités. Les instantanés représentent le liquide 350 ps apres
Iimpact. Les gels silicones ont une épaisseur de 10 mm sauf le gel fin qui a une épaisseur de 3
um. L’épaisseur du gel mince inhibe sa déformation ce qui a pour conséquence la fragmentation
du liquide. Adapté de [82].

comme a des modeles de 'impact d’'une goutte de pluie sur une vitre. Pourtant gouttes
et solides déformables peuvent interagir de nombreuses fagons originales qui mélent les
contributions capillaires et élastiques. Les effets élastocapillaires peuvent entrainer la dé-
formation d’un solide mou au niveau de la ligne de contact [76}[77] : Park et al. ont observé
par microscopie a rayon X la déformation du solide équilibrant la composante verticale
de la tension de surface du liquide (figure ) Ils peuvent également mener a la flexion
de structures élancées : la figure présente I'encapsulation d’une goutte d’eau
par une membrane déformable hydrophile. Au cours de 1’évaporation la tension de surface
tire la membrane, la courbant de plus en plus. Les solides mous ont également un rdle a
jouer dans des situations plus dynamiques. La déformation des substrats peut engendrer
un phénomene d’auto-propulsion ou retarder I'apparition du phénomeéne de splash
’2]. Howland et al. ont montré que la vitesse seuil de splash augmente lorsqu’on
fait impacter des gouttes d’éthanol sur des solides de plus en plus mous. L’augmentation
du seuil est liée a la déformation du substrat comme le révelent les instantanés de deux
impacts sur des matériaux de méme module d’Young mais d’épaisseur différente présentés
dans la figure [£.1k.

Apres avoir étudié des impacts sur des supports rigides dont nous avons fait varier
la géométrie, nous nous intéressons a des substrats déformables dont la géométrie varie
de maniére autodéterminée pendant I'impact. Nous explorons d’abord l’'interaction entre

élasticité et rebond puis nous étudions 'effet des déformations sur le splash en réalisant
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des impacts sur un liquide visqueux.

4.2 Rebond sur un trampoline

Flexibilité et superhydrophobie sont souvent associées dans la nature : de nombreuses
feuilles ou ailes d’insectes sont a la fois déformables et non-mouillantes. Plus récemment
ces deux proriétés ont été combinées en laboratoire & ’aide de membranes flexibles 1D pour
obtenir des substrats aux propriétés anti-pluie [53] ou anti-glace renforcées [84]. Weisensee
et al. [85] ont ainsi rapporté que lors de 'impact de gouttes d’eau sur des membranes 1D
superhydrophobes, le temps de contact peut étre réduit d’un facteur de I'ordre de 2; une
réduction semblable a celle obtenue lors de I'impact sur des macrotextures (chapitre 1).
La réduction observée a lieu a haute vitesse d’impact, dans un régime difficile & explorer
a cause du splash. Nous décidons d’étudier ici de maniere systématique la capacité de

membranes flexibles 2D circulaires a repousser des liquides.

4.2.1 Expérience

Nous choisissons d’utiliser comme matériau déformable des membranes de polydi-
methysiloxane (PDMS) d’épaisseur h = 20 pm (Silex). Ces membranes sont emprison-
nées entre deux anneaux de plexiglas et déposées sur un cadre circulaire de rayon a
(a = 7.5,10,17.5,25 mm) inférieur au rayon des anneaux. Nous mettons en tension les
membranes & l'aide d’une masse m (figure [£.2). Pour que la tension soit effectivement
transmise a la partie suspendue de la membrane, nous nous assurons du glissement de la
membrane sur le cadre en recouvrant ce dernier de talc. Nous réalisons des impacts non
pas de gouttes d’eau mais de billes liquides [7] obtenues en recouvrant des gouttes d’eau
distillée (densité p = 1000 kg/m? et tension de surface vy = 72 mN/m) par des spores
de lycopode (diametre ~ 30 um) silanizés en phase liquide (fluoro-decyl-thrichlorosilane).
L’utilisation de billes liquides nous permet de nous placer dans une situation compléte
de non-mouillage - il y a contact solide/solide entre les spores et n’importe quel substrat.
De plus les billes liquides sont un bon modeéle de goutte non-mouillantes, elles ont une
tension de surface v ~ 57 + 8 mN/m légérement plus faible que celle de l'eau [7), [86]
et peuvent résister a des impacts réalisés a vitesse modérée. Pour augmenter la capacité
des billes liquides & résister aux impacts, nous rendons les membranes superhydrophobes
en pulvérisant une solution de nanobilles hydrophobes dispersées dans ’acétone (Ultra
Ever Dry, Ultratech International). Les billes liquides sont obtenues en faisant rouler des
gouttes d’eau de rayon R (R = 1 mm ou R = 1.8 mm) formées a partir d’aiguilles cali-
brées dans une rainure couverte de grains de lycopode. Les billes se déplacent jusqu’a étre
completement recouvertes et tombent sur le substrat depuis un trou pratiqué au bout de
la rainure. La vitesse d’impact V' est variée entre 0.5 et 1.6 m/s en changeant la hauteur
de chute du liquide. Nous enregistrons & la fois des vues de c6té et la déflexion du centre
de la membrane § au cours de 'impact a 'aide de deux caméras rapides fonctionnant a

la cadence typique de 10000 im/s. La déflexion § est obtenue en observant le déplacement
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d’une nappe laser projetée sur le dessous de la membrane en incidence rasante. Dans ce
cas, le déplacement de la membrane est directement proportionnel a celui de la ligne lu-
mineuse que ’on mesure sur chaque image avec une précision sub-pixellaire (voir annexe
C.3 de la these d’Antonin Marchand [87]).

Nous réalisons d’abord des impacts de billes liquides sur un matériau superhydrophobe
rigide pour vérifier qu’elles peuvent bien étre considérées comme un modele de goutte non-
mouillante. La figure présente une séquence d’images d’un tel impact (R = 1.8 mm,
V =0.75m/s). Le liquide commence par s’étaler jusqu’a atteindre son extension maximale
puis il se rétracte avant de décoller sous une forme allongée. Visuellement le rebond d’une
bille liquide est semblable a celui d’une goutte d’eau. Nous mesurons un temps de rebond
de 7 = 22.5 ms, un temps semblable a celui observé lors de I'impact d’une goutte d’eau
de méme rayon sur le méme substrat. Pour avoir une comparaison plus quantitative, nous
rapportons dans la figure le temps de contact T de gouttes d’eau (cercles) et de billes
liquides (points) en fonction de la vitesse d’impact V. Pour des vitesses supérieures a 0.5
m/s, 7 prend les mémes valeurs pour les billes liquides et les gouttes et ne dépend pas de
V. Nous mesurons la valeur plateau 7 = 22.7 0.8 ms pour les billes liquides. En dessous
de 0.5 m/s, le temps de contact des billes liquides augmente d’une facon similaire & ce
qui a été rapporté pour les gouttes d’eau a des vitesses inférieures a 0.3 m/s. Nous obte-
nons des temps de contact trés similaires pour les gouttes et les billes liquides malgré une
tension de surface 20% plus faible pour ces derniéres et des densités similaires. L’absence
totale d’adhésion pour les billes liquide explique ce constat surprenant : le préfacteur de
la loi d’échelle inertio-capillaire diminue dans une situation totale de non-mouillage. On
peut trouver un récapitulatif des préfacteurs mesurés pour de nombreux matériaux dans

le matériel supplémentaire de [2§].

Apres avoir vérifié que les billes liquides sont un bon modele de gouttes non-mouillantes,
nous réalisons des impacts sur une membrane flexible. Le rebond est treés différent de celui

observé sur un substrat rigide (figure ) La bille liquide déforme la membrane jusqu’a

FIGURE 4.2 : Une bille liquide de rayon R tombe a la vitesse V' sur une membrane de PDMS
superhydrophobe d’épaisseur h = 20 um. La membrane est supportée par un cadre circulaire de
rayon a et mise en tension par une masse m. Nous enregistrons a la fois des vues de c6té de 'impact
et le déplacement vertical du centre de la membrane 4.
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FIGURE 4.3 : a Vue de c6té de I'impact d’une bille liquide (R = 1.8 mm, V = 0.75 m/s) sur un
substrat superhydrophobe rigide. Le rebond est visuellement similaire & celui d’une goutte d’eau.
Nous mesurons un temps de rebond 7 égal & 22.5 ms. b Temps de contact 7 de billes liquides (o)
et de gouttes d’eau (o) de rayon R = 1.8 mm. Au-dessus de V = 0.5 m/s, le temps de contact des
billes liquides et des gouttes d’eau est similaire et indépendant de V. Nous mesurons la valeur 7y
de ce plateau pour les billes liquides, 7o = 22.7 £ 0.8 ms.

devenir presque invisible en vue de coté (t = 3 ms). Quand le substrat revient vers sa
position d’origine, nous observons le décollage du liquide sous une forme étalée comme s’il
était éjecté par le mouvement du solide. Nous mesurons ici un temps de contact de 7 =7
ms, soit approximativement un tiers du temps de contact sur une surface rigide. La goutte
se rétracte en air apres son décollage (¢t = 13 ms). Nous tragons, dans la figure , la
déflexion 0 du centre de la membrane au cours de 'impact. La membrane s’enfonce d’abord
jusqu’a atteindre sa déflexion maximale §,,4, aprés un temps que nous dénotons 74. Ensuite
elle remonte, dépasse ’horizontale et éjecte la goutte au sommet de sa trajectoire apres
un temps 7. Apres le décollage du liquide, nous enregistrons des oscillations libres de la
membrane qui nous permettent de mesurer sa période fondamentale, ici 7, = 3.45 +0.10
ms. La durée de l'oscillation liée a I'impact est intermédiaire entre la durée des oscillations
libres de la membrane, 7,,,, et la durée d’une oscillation de la goutte que ’on peut assimiler
a 1o et elle est affectée par ces deux quantités. Nous faisons alors varier indépendamment

Tm €t 79 pour comprendre leur influence respective sur le temps de contact.

a b
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FIGURE 4.4 : a Vue de c6té de 'impact d’une bille liquide (R = 1.8 mm, V = 1.0 m/s) sur une
membrane flexible (¢ = 10 mm, m = 12.23 g). Le liquide est repoussé par le substrat alors qu’il est
encore étalé et décolle aprés 7 ms. Le temps de rebond est réduit de 70 % par rapport & celui observé
sur un matériau rigide. b Déflexion § du centre de la membrane au cours de 'impact présenté en
a. Nous extrayons de la courbe la valeur de déflexion maximale d,,,.. et le temps correspondant 7.
Apres le décollage de la bille, les oscillations libres de la membrane nous permettent de mesurer sa
période fondamentale 7, .
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4.2.2 Temps du rebond

Nous varions dans un premier temps 7, (ou la fréquence f,, = 1/7, qui lui est as-
socié) en modifiant la géométrie et/ou la tension des membranes & travers a et m. Nous
présentons en annexe [B| un modele qui permet de prédire ’évolution de f,, lorsque a et
m varient. Nous montrons dans la figure les variations de 7 avec la vitesse V' lors
de 'impact de billes liquides de rayon R = 1.8 mm sur des membranes de différentes fré-
quences f,, comprises entre 60 et 290 Hz. Pour une valeur fixée de f,,, le temps de contact
est approximativement constant lorsque nous varions V. 7 augmente légérement quand
V < 0.5 m/s, d'une fagon analogue a ce que 1’on a observé pour I'impact des billes liquides
sur une surface rigide. Le temps de rebond 7 sur une membrane est toujours réduit par
rapport a 7y représenté dans la figure par la ligne pointillée. Plus f,, augmente, plus
7 diminue; la réduction de T ne semble pas directement proportionnelle & f,,. Ce constat
met en évidence 'importance des propriétés dynamiques du substrat sur le rebond et no-

tamment sur son échelle de temps.

Nous faisons varier 7y en jouant sur le rayon R des billes liquides. Nous mesurons le
temps de rebond pour des billes de rayon 1 et 1.8 mm sur des membranes de fréquence
210 et 440 Hz (figure ) T est toujours réduit par rapport a 7g. Les billes de plus faible
rayon (triangles) sont repoussées plus vite que les billes de rayon plus élevé (points); le
méme résultat est attendu lors de 'impact sur des surfaces rigides : la loi d’échelle inertio-
capillaire prévoit une variation de 7 comme R3/2. Pour les deux fréquences présentées ici,
la variation de R d’un facteur 1.8 entraine une augmentation du temps de contact d’un
facteur 1.340.1 alors que le comportement inertio-capillaire prédit une augmentation d’un
facteur 2.4. Le temps de rebond change plus lentement avec R que lors de 'impact sur

une surface rigide.

a b
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° ® f,=128Hz A f,=440Hz, R=1mm
20+ ® f,=290Hz A f,=210Hz, R=1mm
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FIGURE 4.5 : a Temps de contact 7 de billes liquides (R = 1.8 mm) lors de I'impact sur des
membranes flexibles de fréquence f,,, en fonction de la vitesse V. La ligne pointillée noire représente
To. T est toujours réduit par rapport a 7y et sa valeur diminue quand f,, augmente. b 7 en fonction
de V pour l'impact de billes liquides de rayon R = 1 mm (triangles) ou R = 1.8 mm (points). Les
billes de plus faible rayon sont repoussées plus rapidement.
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4.2. REBOND SUR UN TRAMPOLINE

4.2.3 Déflexion de la membrane

La déformation de la membrane est nécessaire a ’observation d’un temps de contact
réduit : le liquide est repoussé par le mouvement du solide au sommet de sa trajectoire.
Notre expérience nous permet de mesurer 'amplitude de la déflexion maximale 9,4, pour
chaque impact (figure . Omaz varie linéairement avec V et prend des valeurs millimé-
triques. Quand R est fixé (points), nous ne voyons pas apparaitre de relation claire entre
fm €t dmaz- Réciproquement pour f, fixé (f,, = 290 Hz, points et triangles verts), dmaz
augmente avec R ce que nous interprétons comme une conséquence logique de 'augmen-

tation de la masse de liquide.

a b
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4§ J,=80Hz R=18mm 3 Jn—80Hz R— 18 mm
|| & fu=128Hs R =18 mm . § fn=128Hz R=18mm
390§ fu=200Mz R=18mm| g 6. & 3 § fu=200Hz R = 1.8 mm| |
ol 4 fn=290Hz, R =1 mm . 2@ " < § 3 fn=290Hz, R =1 mm
ERY RN T o~ t ¢
~ ol & X f_ [] 1 Na) é
g daee % Sy é §§ i ¢ t i
S50 : §§§§ ; J 4 3 ¢ ¢ ¢ ¢
S 1 '-§_§:j§- , 1 : 1 i fé ¢
ey et :
0.5 ;E“_____i.-i'i 1 | 1 iii‘} 1
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FIGURE 4.6 : a Déflexion maximale §,,,, en fonction de V. Les droites pointillées sont des ajus-
tements linéaires pour chaque couple membrane/bille liquide. b Temps de déflexion 74 en fonction
de V. 74 suit les mémes variations que 7.

Nous nous intéressons également au temps nécessaire pour que la membrane atteigne sa
déflexion maximale. La figure[d.6|montre les variations de 74 avec V pour des membranes de
différentes fréquences f, et des gouttes de différents rayon R. 74 et 7 ont un comportement
similaire : 74 dépend faiblement de la vitesse d’impact et il décroit lorsque f,, augmente.
T4 est atteint plus to6t lors de I'impact de gouttes de plus faible rayon pour une méme

membrane (points et triangles verts).

4.2.4 Modélisation

Nous nous attelons maintenant a comprendre comment 'interaction entre un liquide
et un matériau déformable engendre le mécanisme de rebond nouveau que nous observons.
Notre analyse est valable uniquement quand 7,,, < 79 : le cas ot 'on attend une réduction
du temps de contact. Le temps de rebond ainsi que la déflexion maximale sont influencés
a la fois par les variations des caractéristiques de la bille liquide et de la membrane. Pour
tenir compte de ces deux aspects, nous modélisons ce systéme couplé solide/liquide par

deux oscillateurs (figure ) Nous assimilons la bille liquide a un ressort de masse mgq

et de raideur k4. Cet objet a pour fréquence d’oscillation f; = % %. Lord Rayleigh
[27] a prédit la fréquence des oscillations libres d’une goutte qui s’écrit f; = 3:%(1. Ce
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FIGURE 4.7 : a Nous modélisons la bille liquide et la membrane comme deux systémes masse-ressort
de fréquences respectives fy et f,,. b Lorsque le liquide et le solide sont en contact, nous supposons
que les deux oscillateurs sont en série. Nous appelons z la position du centre de la membrane.

résultat nous permet d’obtenir la raideur de la bille liquide, k; = 327”7. La membrane

peut également étre modélisée en premiere approximation par un systéme masse-ressort
de raideur k et de masse m,,. Un tel oscillateur a pour fréquence propre f = % La
mesure de f a partir des oscillations libres de la membrane nous donne acces a sa raideur k.
Nous supposons que lorsque la goutte et la membrane sont en contact, les deux oscillateurs
sont en série (figure [4.7p). La position z du centre de la membrane obéit alors & 1’équation
différentielle suivante :

d* k m kE\ d? kk
Z+d<1+m+>dt2z+ d z=0. (4.1)

dt*  m, mg kg mgMm,

Cette équation posséde deux limites. (1) Dans le cas d’'un substrat rigide (K — o0),
I'équation devient : % + 472 fc%z = 0. Le temps de contact est proportionnel a la pé-
riode de loscillateur 1/ fz, nous retrouvons la loi d’échelle inertio-capillaire. (2) L’impact

d’une bille rigide sur un substrat déformable (kg — oo) correspond a % + 4n%f2z = 0 on

fo= % " fmm . La fréquence f; correspond a la fréquence d’oscillation d’'une membrane
de raideur k et de masse mg + m,,. Pour valider ce cas limite, nous étudions I'impact de
billes de polypropyléne (R, = 1 mm et R, = 1.75 mm, p, = 900 kg/m?3) de rayon et
masses semblables a celle des billes liquides. Nous mesurons le temps de contact 7 des
billes alors que nous faisons varier V. Nous représentons dans la figure le temps de
rebond réduit 7 f, en fonction de V pour 'impact de billes de différents rayons Ry sur
des membranes de différents f,,. Les données se rassemblent sur une unique courbe ce qui
confirme que la période de loscillateur 1/f, permet de prédire le temps de contact des
billes sur la membrane flexible. Le temps de contact ne dépend pas de la vitesse d’impact
et nous obtenons 7 ~ 0.75f;. La réduction du temps de contact est expliquée par un effet
de masse ajoutée : lors du rebond nous observons l'oscillation d’une membrane de raideur

k et de masse mq + M.

Nous pouvons alors nous demander si cet argument de masse ajoutée est suffisant pour

expliquer la réduction du temps de contact observée lors de I'impact de billes liquides. La
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FIGURE 4.8 : a Temps de contact adimensionné 7 f;, pour 'impact de billes de polypropyléne sur
une membrane flexible a la vitesse V. 7 ne dépend pas de V et nous mesurons 7 ~ 0.75f;. La
réduction du temps de contact est expliquée par un effet de masse ajoutée : lors du rebond la
membrane se comporte comme un oscillateur de raideur k et de masse mg + m,,. b Temps de
contact normalisé 7 f; lors de 'impact de billes liquides sur une membrane circulaire en fonction de
V. Les données ne se regroupent pas de maniere satisfaisante, un effet de masse ajoutée ne permet
pas d’expliquer la réduction du temps de contact. La légende est présentée figure

figure présente le temps de contact normalisé 7 f;, en fonction de la vitesse d’impact V'
lors de I'impact de billes liquides de différents rayons sur des membranes dont nous faisons
varier la fréquence fondamentale. Les données ne se regroupent pas de maniére satisfai-
sante ce qui suggere que 'effet de masse ajouté ne permet pas d’expliquer complétement
la réduction de 7 et qu’il faut aussi prendre en compte le caractere déformable des billes

liquides.

Pour comprendre la réduction du temps de contact observée, il nous faut prendre en
compte a la fois les raideurs et les masses de la goutte et de la membrane. Nous revenons

a I’équation [4.1] onl ces deux ingrédients sont présents. Cette équation nous permet de dé-

finir deux fréquences naturelles : f, = 27T ( k- (1 + mm 4 ch)>1 /2 et fo L (%) 1/4'
Nous pouvons montrer que f, > f. Si nous supposons que cette inégalité est vérifiée, nous
obtenons : n]%(l + e+ %)2 > mid. Nous pouvons réécrire ce résultat en définissant les
quotients o = my,/mg et B = k/kg, soit : (1 +a + B)? > afB. Cette inégalité est donc
vérifiée pour tout a et [ positifs. L’inégalité f, > f est donc vraie quelque soient les
parametres physiques ce qui suggere que la dynamique est controlée par 1/ f, I'échelle de
temps la plus longue. Nous normalisons alors le temps de contact 7 par la fréquence f.
La figure présente le produit 7f en fonction de V. Les données se rassemblent sur une
courbe maitresse pour tous les couples (f,,, R) que nous avons testés. Si nous négligeons
laugmentation du temps de rebond pour des vitesses inférieures & 0.5 m/s, nous observons

un plateau qui correspond a 7 ~ 0.75f.

Nous remarquons que la fréquence f est la moyenne géométrique des fréquences du
substrat et de la bille liquide : f = +/fmnf4- Ce constat souligne que I’échelle de temps

du mécanisme de rebond est fixée par l'interaction entre liquide et solide. f varie comme
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FIGURE 4.9 : Temps de contact 7 normalisé par la fréquence f = /f,, f4 extraite de l’équation
en fonction de V. Les données se rassemblent sur une unique courbe ce qui indique que nous avons
identifié I’échelle de temps, 1/f, associée au rebond. Cette fréquence est la moyenne géométrique
de f,, et fq ce qui souligne que le mécanisme nait de l'interaction entre liquide et solide.

R~3/* un comportement notablement différent de la variation en R=3/2 lors de I'impact
sur solide rigide. Nous comprenons alors 1’évolution lente de 7 avec R observée dans la
figure [4.5p.

Identifier la fréquence f nous permet de prédire 'amplitude de la déflexion maximale
Omaz- Nous écrivons la conservation de la quantité de mouvement avant I'impact et lors de
la premiére oscillation de la membrane. Initialement, la membrane est immobile et la goutte
de masse my se déplace a la vitesse V' ; lors du contact, la goutte et la membrane oscillent a

la fréquence f. Nous obtenons en loi d’échelle mgV' ~ (1M, +mg)0maq f- Nous testons cette
prédiction en tracant dpqq fo(1 + 22) (figure ) et Omaaf(1 + %) (figure ) en

mp

fonction de V. Dans le cas des billes rigides et liquides, les données se rassemblent sur des
droites de pentes respectives 0.4 4+ 0.1 et 0.33 4 0.03. Nous observons le comportement
linéaire dérivé de la conservation de la quantité de mouvement. Les pentes inférieures
a 1 suggerent que la quantité de mouvement initiale n’est pas totalement convertie en
oscillations de la membrane. La quantité de mouvement manquante peut participer a
I’étirement de la membrane, étre dissipée dans I’air ou dans les mouvements internes du
liquide. De maniere surprenante, les déflexions maximales semblent avoir un comportement
plus linéaire dans le cas, plus complexe, de 'impact des billes liquides. Cette différence peut
en partie étre expliquée par I'imprécision du centrage lors de nos expériences, un parametre
critique lors de I'impact d’une bille solide qui ne s’étale pas. Une seconde explication est
également liée au caractere ponctuel de la bille : I'excitation transmise a la membrane est
plus proche d’un dirac que lors de 'impact d’un objet déformable. Nous excitons alors
plus facilement des modes propres plus élevés de la membrane ce qui pourrait modifier le

transfert d’énergie.
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FIGURE 4.10 : a Déflexion maximale §,,,, de la membrane en fonction de la vitesse d’impact V'
lors de 'impact de billes solides. Les données sont rassemblées en multipliant 6,4, par fp(1+ ’Z}lb)
comme suggéré par la conservation de la quantité de mouvement. b Méme graphique pour 'impact
de billes liquides. Cette f0is 0.4, est multiplié par f(1+ %) Nous observons en a et b la relation
linéaire attendue. Les droites pointillées sont des ajustements de pentes respectives 0.4 £ 0.1 et

0.33 £ 0.03.

4.2.5 Conclusion et autres régimes d’impact

L’étude de 'impact sur un substrat déformable que nous avons menée s’est focalisée
sur la compréhension du phénomene de rebond et de I’échelle de temps qui lui est as-
sociée. Nous avons montré que le temps de contact est réduit, jusqu’a 70% par rapport
au temps mesuré sur un substrat rigide et que le mécanisme de rebond nait de l'inter-
action entre le solide déformable et le liquide. La connaissance de cette interaction nous

permet d’ajuster les parametres du solide et /ou du liquide pour choisir le temps de rebond.

Au sein méme de ce régime d’impact, de nombreux points restent & éclaircir. Notre
configuration expérimentale ne nous a pas permis d’étudier I'instant exact du décollage
de la bille liquide quand elle est éjectée par le retour élastique de la membrane. Le dé-
tail des échanges de quantité de mouvement entre la bille liquide et la membrane reste a
caractériser ; le bilan de quantité de mouvement qui nous permet de prédire la déflexion
maximale montre qu'une grande partie de 1’énergie initiale ne se transforme pas en oscilla-
tions de la membrane. Nous pourrions par exemple mener une étude énergétique du rebond
en mesurant les variations du coefficient de restitution en fonction des parametres de la
membrane et du liquide. L’expérience suivante nous permet d’illustrer la richesse de cette
problématique : nous faisons tomber une bille liquide de viscosité 1 Pa.s sur une surface
rigide et une membrane. Cette bille de glycerol ne rebondit pas sur un substrat rigide (voir
chapitre @, cependant elle est repoussée par la membrane (figure ) et ce avec un co-

efficient de restitution bien supérieur a celui d’un goutte d’eau dans les mémes conditions.

Un autre régime d’impact est également accessible lors de nos expériences. Si nous ne
cherchons pas a réduire le temps de contact, nous pouvons étudier des membranes telles
que T, > T9. Nous avons réalisé des expériences en nous placant dans ces conditions en

augmentant la taille des membranes. Le mécanisme de rebond que nous avons observé dans
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FIGURE 4.11 : a Vue de c6té de I'impact d’un bille liquide (R = 1.8 mm) de viscosité de 1 Pa.s sur
une membrane flexible. Le liquide est repoussé par le substrat et posseéde un rebond plus élastique
qu’une goutte d’eau dans les mémes conditions d’impact. Au contraire, la chute d’un tel liquide sur
un plan superhydrophobe n’engendre pas de rebond. b Déflexion §(¢) lors de de I'impact d’une bille
liquide (R = 1.8 mm) sur une membrane vérifiant la condition 7,, > 79. On remarque la présence
d’un second pic de déflexion au moment ou le liquide appuie sur la membrane pour décoller. Dans

cette figure la déflexion est comptée positivement.

ces expériences préliminaires est qualitativement et quantitativement similaire a celui ob-
servé sur un substrat rigide. L’étude du signal §(¢) au cours d’un tel impact fait cependant
apparaitre une particularité invisible lors de I'impact sur un substrat rigide : un second
pic de déflexion est créé quand la goutte prend appui sur le substrat pour décoller (figure
). La présence de ce pic montre qu’il serait pertinent de s’intéresser a la force exercée
par une goutte d’eau lors d’un impact non pas seulement initialement [88) [89] mais aussi

plus tard, au moment de son décollage.
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4.3 Splash sur bains visqueux

Nous étendons notre étude des effets de la flexibilité du substrat lors d’un impact au
phénomene de splash. Beaucoup d’efforts ont été fournis pour obtenir un critere permettant
de déterminer si un liquide se fragmente lors d’un impact (voir la revue de Josserand et
al. [90]). 11 a été montré que la vitesse critique de splash dépend a la fois des propriétés
physico-chimiques du substrat, des propriétés du liquide mais aussi, plus étonnamment, des
propriétés de I’atmospheére qui entoure la goutte. A ces nombreux facteurs influencant la
fragmentation d’un liquide lors de I'impact, on peut ajouter la déformabilité du substrat :
le splash apparait pour des vitesses plus élevées sur des matériaux mous [81 [82]. Cette
augmentation serait causée par la déformation élastique du substrats a une échelle de temps
comparable & celle du splash, soit la centaine de microsecondes. Cette dynamique tres
rapide rend I’étude de I"impact sur un solide mou délicate : les matériaux que ’on utilise
s’éloignent, pour des sollicitations aussi breves, du comportement élastique qu’on leur
associe généralement. De plus, il est difficile de connaitre la rhéologie de solides mous aux
échelles de temps associées au splash. Nous choisissons de nous placer dans une situation
ou la rhéologie du substrat joue a notre avantage. Un splash similaire a celui observé sur un
solide a été observé par Kittel et al. [91] dans le cas de I'impact sur un mince film liquide.
Nous nous proposons ici d’étendre cette idée a I'impact d’une goutte sur un bain d’un
liquide visqueux non-miscible. Le liquide visqueux joue le role de ”solide déformable” a
temps court : il est viscoélastique. En faisant varier la viscosité du bain, on change le temps
de transition t* entre un comportement visqueux (¢ > t*) et un comportement élastique
(t < t*). Nous avons pour objectif de nous placer dans une situation ou, a I’échelle du

splash, le matériau sur lequel nous réalisons 'impact possede un comportement élastique.

4.3.1 Expérience

L’expérience est schématiquement représentée sur la figure [£.12h. Nous faisons impac-
ter une goutte d’éthanol (p = 789 kg/m3, v = 22 mN/m et R = 0.86 mm) formée a I’aide
d’une aiguille calibrée sur un bain d’huile silicone dont nous faisons varier la viscosité n
entre 0.1 et 500 Pa.s. Le bain a ici une profondeur A = 15 mm, suffisante pour étre considé-
rée comme infinie dans cette expérience. L’éthanol et 1’huile silicone ne sont pas miscibles
et le bain est toujours suffisamment visqueux de sorte que nous ne nous intéressons qu’a
la fragmentation du liquide qui impacte. Nous varions la vitesse d’impact V' entre 2 et
4 m/s en ajustant la hauteur de chute des gouttes. Nous isolons la goutte en chute libre
des perturbations aérodynamiques qui peuvent modifier son point d’impact a l'aide d’un
tube vertical. Une caméra rapide enregistre des vues de c6té des impacts a une cadence
de 20000 im/s. Nous nous assurons enfin de '’absence d’interface intermédiaire en faisant

déborder le bain d’huile silicone.

La figure 4.12pb présente deux impacts sur des bains de viscosité 0.1 et 100 Pa.s a des

vitesses de 3.55 et 2.9 m/s (séquence d’images supérieure et inférieure, respectivement).
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FIGURE 4.12 : a Schéma de l'impact d’une goutte d’éthanol (rayon R, vitesse V') sur un bain
d’huile silicone de viscosité 7 et de profondeur h. Nous varions V entre 2 et 4 m/s et n entre 0.1
et 500 Pa.s. b Vues de coté de 'impact d’une goutte d’éthanol (R = 0.86 mm) sur des bains de
viscosité 0.1 et 100 Pa.s (séquences d’images supérieure et inférieure) aux vitesses de 3.55 et 2.9
m/s, respectivement. Dans les deux cas, la vitesse d’impact est juste supérieure & la vitesse critique
de splash et on observe la fragmentation du liquide. Pour = 100 Pa.s, la déformation du bain
n’est pas perceptible sur une vue de coté.

Dans les deux cas, nous nous sommes placés légerement au-dela de la vitesse critique de
splash et nous observons la fragmentation de la goutte. Peu de temps apres le contact, un
feuillet de liquide est éjecté radialement et semble décoller du substrat (¢ = 0.15 ms). Pour
le liquide de plus faible viscosité (0.1 Pa.s), la déformation du bain vient interagir avec le
feuillet éjecté, provoquant sa rupture (¢ = 0.30 ms, haut). Sur le bain plus visqueux (100
Pa.s), I'huile ne semble pas se déformer, le feuillet liquide continue son mouvement radial
ascendant et des corrugations apparaissent(¢ = 0.30 ms, bas). Le feuillet se fragmente alors
qu’il retombe sur le substrat (¢ = 0.45 ms, bas) ce qui indique que I'on est proche de la
vitesse critique. Ces deux situations semblent relever de deux scénarii de fragmentation
distincts : 'un influencé par une forte et rapide déformation du bain et ’autre, pouvant
mettre en jeu des déformations imperceptibles sur nos images, présentant un mécanisme de
fragmentation qualitativement similaire a celui décrit sur des surfaces rigides. La vitesse
critique associée au premier scénario est plus élevée que celle associée au second. Nous
avons l'intuition que moins le liquide est visqueux, plus il semble déformable et plus le
seuil de splash est élevé 82].

4.3.2 Seuil de fragmentation

La figure nous permet d’identifier la vitesse d’impact critique de fragmentation du
liquide en fonction de la viscosité n du bain. Quelle que soit la viscosité du bain entre 0.1
et 500 Pa.s, il existe une vitesse critique au-dela de laquelle le liquide se fragmente. Cette
vitesse est toujours supérieure a la vitesse de splash obtenue sur un matériau rigide lisse et
mouillant (ici, une lame de verre) représentée par la ligne pointillée grise. Nous distinguons
deux comportement. (i) Quand n < 10 Pa.s, 'huile silicone se déforme fortement des
les premiers instants apres le contact et la vitesse critique augmente quand la viscosité

diminue. (ii) Pour n > 10 Pa.s, le mécanisme de splash est qualitativement semblable a
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FIGURE 4.13 : Diagramme de phase de I'impact d’une goutte d’éthanol (R = 0.86 mm) sur un
bain d’huile silicone de viscosité 1. Pour chaque viscosité n, il existe une vitesse critique a partir
de laquelle le splash apparait. Les symboles rouges (respectivement bleus) indiquent la présence ou
I’absence de splash pour chaque impact réalisé. La ligne pointillée grise montre la vitesse critique
de splash sur une lame de verre.

celui observé lors d’un impact sur un substrat rigide. Le bain ne semble pas étre déformé
et la vitesse critique de fragmentation ne dépend pas de la viscosité du bain. Le nombre
de Weber (We = pRV?/v) critique de fragmentation correspondant & ce plateau est
semblable a celui observé par Howland et al. [82] sur des solides mous de module de
Young allant de 10 & 10° Pa.

4.3.3 Effet de la profondeur

Pour comprendre l'influence de la déformation dans les deux régimes que nous avons
identifiés, nous réalisons des impacts sur des huiles silicones de viscosité 1 et 10 Pa.s en
faisant varier la profondeur h entre 100 wm et 15 mm. Les profondeurs inférieures a la
longueur capillaire k' = 1.6 mm sont obtenues par mouillage forcé de lames de verre
que nous retirons d’un bain d’huile silicone a vitesse controlée. L’épaisseur du liquide est
déterminée a l'aide de la loi de Landau-Levich-Derjaguin [92], [93]. Les figures et
4.14b montrent I’évolution de la vitesse critique de fragmentation du liquide avec h pour
des huiles silicones de viscosité de 1 et 10 Pa.s respectivement. La vitesse seuil de splash
diminue avec la profondeur ce qui illustre 'importance de la déformation du liquide dans
I’augmentation du seuil : en réduisant A, on tend a inhiber la déformation de 'interface. Ce
résultat n’est pas surprenant pour une viscosité de 1 Pa.s ou la déformation était visible
sur le bain profond. En revanche, cette expérience pour 7 = 10 Pa.s, suggere I'existence
d’une déformation de I’huile, invisible sur les vues de c6té. La profondeur finie se fait sentir
a partir de h = 1.6 mm pour le liquide le moins visqueux alors que au-dessus de 100 pm
nous ne voyons plus d’influence quand n = 10 Pa.s, ce qui confirme que les amplitudes des
déformations sont tres différentes. Pour les deux viscosités testées, la vitesse critique de

fragmentation sur un film de 100 um est semblable au seuil pour un solide rigide.

La déformation de 'interface liquide semble étre a l'origine de I'augmentation de la

vitesse critique de fragmentation dans les deux régimes que nous avons identifiés. Nous
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FIGURE 4.14 : a Domaine d’existence du splash lors de I'impact d’une goutte d’éthanol (R = 0.86
mm) & la vitesse V' sur un bain d’huile silicone de viscosité 1 Pa.s et de profondeur h variée entre
100 pm et 15 mm. b Méme diagramme de phase pour une viscosité de 10 Pa.s. La profondeur de
liquide affecte la vitesse critique de fragmentation ce qui indique le role des déformations méme
lorsqu’elles ne sont pas perceptibles en vue de coté. Pour les films les plus minces (h = 100 pum),
nous retrouvons la vitesse critique obtenue sur un substrat rigide matérialisée par la ligne pointillée.

ne cherchons toutefois pas a expliquer cette augmentation dans le cas des huiles les moins
visqueuses ou le mécanisme de splash est notablement modifié par rapport a celui sur un
solide rigide. Nous nous concentrons sur les situations ou les déformations sont faibles
et ou le liquide semble se comporter comme un solide mou, c’est a dire quand n > 10
Pa.s. Cette distinction entre les deux mécanismes est confirmée par la valeur des temps de
relaxation des huiles données par leur fabricant : pour n = 1 Pa.s, nous avons t* ~ 200 us,
soit une échelle de temps comparable a celle de la fragmentation alors que pour n = 10
Pa.s, nous avons t* ~ 2 ms. Nous considérons alors que la réponse des huiles silicones
de 10 Pa.s est élastique a 1’échelle de temps du splash. Nous pouvons alors déterminer
en loi d’échelle le module de cisaillement correspondant a ces viscosités. La contrainte
o dans un matériau viscoélastique possede deux comportements asymptotiques : (1) un
comportement visqueux a temps long, o = 7y ou ¥ est le taux de cisaillement; (2) un
comportement élastique a temps court, ¢ = G'4t ou G’ est le module de cisaillement.
Ces deux comportements asymptotiques étant équivalents pour ¢ = t*, nous en déduisons
une loi d’échelle pour le module de cisaillement G’ ~ n/t*. Nous obtenons alors lordre de
grandeur du module de Young associé aux huiles silicones de viscosité 10, 100 et 500 Pa.s,
soit ' ~ 10* Pa. Ce résultat est cohérent avec le fait que la vitesse seuil de fragmentation
que nous mesurons correspond & celle observée par Howland et al. [82] sur des solides mous

de méme module élastique.

4.3.4 Dynamique a temps court

Nous nous penchons maintenant sur la dynamique initiale du feuillet liquide pour
déterminer si elle est influencée par la déformation. Nous mesurons la position radiale
du point de rebroussement a(t) et la position du feuillet d’éjection b(t) (voir insert sur
la figure lors d’impacts (R = 0.86 mm, V' = 2.9 m/s) sur des bains profonds de
viscosité comprise entre 1 et 500 Pa.s ainsi que sur un matériau rigide. La figure

94



4.3. SPLASH SUR BAINS VISQUEUX
a
1.4 3
1.2 /,-*.‘ o5l . Je
e L] L]
’ a .- - i ° ° A . .
— & — H °
S 08 > e g %o
s 06 0¥ ® 1Pas o | -
. ® 10 Pa. r ® 1Pa.
04 ¢ 100 P ] . :. ® 10 ::s
4 ® 500 Pas 100 Pa.s
02}/ o solid 05¢ ® 500Pas |
- = V3VRt ® solid
0 0
0.05 0.1 0.15 0.2 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5

t (ms)

t (ms)

FIGURE 4.15 : Mesure de la position radiale du point de rebroussement a(t) (a) et de la position
du feuillet d’éjection b(t) (b) & temps court lors de 'impact de gouttes (R = 0.86 mm, V = 2.9
m/s) sur des bains de viscosité variée entre 1 et 500 Pa.s. L’évolution de a(t) ne dépend pas de n
et est en accord avec la prédiction géométrique représentée par la ligne pointillée. La position du
feuillet d’éjection est également similaire a ce que nous observons sur un solide rigide sauf pour la
plus faible viscosité testée ou les déformations du bains deviennent apparentes.

montre I’évolution de a pendant les 200 ps qui suivent 'impact. Quel que soit le substrat,
la dynamique est la méme et est en accord avec la prédiction géométrique a = V3V Rt
représentée par la ligne noire pointillée. L'évolution de b fait objet de la figure [£.15p.
L’éjection du feuillet est semblable pour le solide et pour les viscosités n > 10 Pa.s. Nous
mesurons une vitesse d’éjection réduite uniquement pour n = 1 Pa.s, dans le régime ou le
liquide ne se comporte pas de maniére purement élastique. Ces résultats contrastent avec
ceux de [82] qui observent une réduction de la vitesse d’éjection sur un solide élastique mou.
Malgré une augmentation similaire de la vitesse critique de fragmentation, les mécanismes
a Porigine de cet effet semblent différents sur un solide mou et sur un liquide. Nos résultats
peuvent étre mis en regard de ceux obtenus par Liu et al. [94] qui montrent que le splash
peut étre supprimé en agissant uniquement au niveau du feuillet liquide, une fois que son

éjection a eu lieu.

4.3.5 Conclusion et perspectives

Nous avons observé le splash de gouttes lors de leur impact sur un bain d’un liquide
visqueux non-miscible et avons quantifié 'augmentation, jusqu’a un facteur 2, de la vitesse
seuil d’apparition du splash en fonction de la viscosité du bain. Nous avons montré que
I’augmentation de la vitesse seuil est liée a la déformation du liquide en réalisant des im-
pact sur des films minces. Nous nous sommes concentrés sur le régime ou la déformation
du bain est faible a temps court et ot nous pouvons considérer que le liquide visqueux
a un comportement élastique. La mesure de la dynamique initiale de la goutte dans ce

régime contraste avec les résultats rapportés dans la littérature pour des matériaux mous.

Ces résultats étonnants demandent de s’intéresser au mouvement du substrat a 1’échelle
des premiéeres centaines de microsecondes apres le contact. Nous proposons ici deux ex-

périences complémentaires visant a caractériser les déformations du substrat ainsi que
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leur role. Une premiére approche consiste a mesurer la déformation de 'interface sous la
goutte au cours de I'impact par une technique d’interférométrie, en se demandant si la
déformation est localisée au niveau du point d’impact ou si elle est également présente au
niveau du feuillet d’éjection. Il serait également intéressant de comparer les déformations
obtenues sur un gel a celles obtenues sur un liquide visqueux. Une seconde expérience
viserait a séparer le role de la déformation au point d’impact d’une éventuelle déformation
au niveau du feuillet d’éjection, dans l'esprit du travail de Liu et al. [94]. L’expérience
consiste a réaliser des impacts sur un bain dont la profondeur présente une marche : le
point d’impact se situe alors au-dessus d’une faible épaisseur de liquide qui empéche la
déformation, alors que le feuillet de liquide se déplace au-dessus du bain profond, ce qui

permet la déformation.
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Les gouttes frappées ont été étudiées en collaboration avec Lucie Domino et Martin Couz et
dotvent beaucoup aux conseils d’Antonin Eddi. Les expériences d’impacts sur une surface
activable ont été rendues possibles et réalisées par Vinh Nguyen au Japon. Elles font suite

d nos conversations parisiennes de [’été 2017.

La compréhension des impacts sur des substrats déformables nous a permis de décou-
vrir un nouveau levier ayant une influence sur l'issue d’une collision. La flexibilité des
matériaux permet, au-dela de changer leur géométrie au cours de 'impact, d’apporter un
nouveau temps caractéristique qu’il faut prendre en compte pour déterminer le compor-
tement observé lors d’'un impact. Nous avons fait varier ’échelle de temps associée au
substrat en changeant ses propriétés. Cette approche présente des limites : il est difficile
de découpler le temps caractéristique du substrat et 'amplitude de ses déformations. Nous
nous affranchissons de cette difficulté, dans ce chapitre, en utilisant des surfaces rigides

auxquelles nous imposons un mouvement contrélé de notre choix.

On trouve dans la littérature de nombreux exemples de 'interaction entre un subtrat

mobile et une goutte, en effet mettre en mouvement un substrat de maniére périodique
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FIGURE 5.1 : a Variation de la forme d’une goutte sessile pour différentes amplitudes et fréquences
d’excitation (haut : 9Hz, mode harmonique, milieu : 9 Hz, mode subharmonique et bas : 6 Hz,
mode subharmonique). Les images sont séparées d’une demi-période d’excitation. Extrait de [95].
b Hauteur maximale atteinte par des gouttes de différents rayons soumises & une méme impulsion.
Les trois gouttes atteignent des hauteurs différentes toujours supérieures a celle d’un solide soumis
au méme mouvement (ligne noire pointillée). Adapté de [100].

est un bon moyen de manipuler des liquides. Noblin et al. [95] ont ainsi montré que des
flaques déposées sur une surface vibrée verticalement prennent des formes assymétriques
dont nous présentons des exemples dans la figure [5.1p. Les vibrations du substrat peuvent
aussi entrainer la propulsion du liquide : Brunet et al. [96] ont observé que des gouttes
reposant sur un subtrat incliné en vibration peuvent remonter une pente contre ’action de
la gravité. Combiner vibrations verticales et superhydrophobie peut aussi créer un phéno-
mene d’auto-propulsion, une goutte se déplace spontanément sur une surface hydrophobe
présentant un gradient de texture [97], ou permettre la transition de I’état Wenzel a 1'état
Cassie [98]. Des effets intéressants sont également obtenus en soumettant le liquide & un
mouvement impulsionnel : une goutte d’eau peut se détacher d’'un matériau hydrophobe
[99] ou étre propulsée bien plus efficacement qu'un solide soumis au méme mouvement
[100]. La figure montre la hauteur maximale atteinte par des gouttes de différents
rayons soumises a une méme impulsion. Les trois gouttes atteignent des hauteurs diffé-
rentes toujours supérieures a celle d’un solide soumis au méme mouvement (ligne noire
pointillée) : un signe de la participation du liquide a la propulsion. Les exemples de I'in-
teraction entre une goutte et un solide en mouvement lors d’un impact sont plus rares :
Lee et al. [101] ont montré qu’un mouvement non-monotone du substrat favorise le rebond
sur un solide hydrophobe et Weisensee et al. [L02] ont étudié 'importance de la phase au

moment de I'impact sur un substrat oscillant de maniere périodique.

Nous étudions d’abord le cas d’'une goutte déposée sur un substrat superhydrophobe
et ensuite soumise & un mouvement impulsionnel puis nous présentons brievement le cas
d’un impact sur une surface non-mouillante que nous activons au moment du contact entre

liquide et solide.
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5.1 Gouttes frappées

5.1.1 Expérience

Nous nous intéressons a 'effet d’'un mouvement impulsionnel sur une goutte d’eau dis-
tillée (densité p = 1000 kg/m3, tension de surface v = 72 mN/m) initialement au repos
sur une plaque superhydrophobe. La plaque est rendue non-mouillante par application
en spray d’une solution commerciale de nanobilles hydrophobes dispersées dans de I'acé-
tone (Ultra Ever Dry). Apres évaporation du solvant, le métal est recouvert de plusieurs
couches de nanobilles hydrophobes responsables de la rugosité et de la chimie de surface
qui conferent des propriétés de non-mouillage au substrat. Une goutte d’eau de rayon Ry,
varié entre 1 et 1.8 mm, est formée a partir d’'une aiguille calibrée et déposée sur le sub-
strat que l'on a pris soin de rendre horizontal pour que la goutte puisse y demeurer. Le
mouvement est transmis a la plaque par un pot vibrant (Bruel & Kjaer 4808) controlé par
I'intermédiaire d’un amplificateur de courant et d’un générateur de signaux. Nous enre-
gistrons des vues de c6té de chaque expérience a I'aide d’une caméra rapide fonctionnant
typiquement a 10000 im/s. Ces vues de coté nous permettent a la fois de visualiser les
déformations du liquide et de déterminer le mouvement vertical de la plaque, z(t), avec
une précision sub-pixellaire (voir annexe C.3 de la these d’Antonin Marchand [87]). L’am-
plitude maximale des mouvements générés par notre expérience est de I'ordre de quelques
millimetres et est atteinte en quelques millisecondes. Nous accédons donc & des vitesses de
lordre du m/s et des accélérations de 'ordre de 100 fois la gravité. Nous appelons U la
vitesse maximale du substrat atteinte a un temps 7. Le mouvement n’est pas symétrique,

la plaque revient plus lentement a sa position initiale.

A B c D E F G| | H

z (mm)

t (ms)

FIGURE 5.2 : Vue de c6té d’une goutte (Ry = 1.8 mm) initialement au repos soumise au mouvement
impulsionnel z(¢) (U = 1.9 m/s, 7 = 5.6£0.2 ms) représenté sous la séquence d’image. Le liquide est
déformé au cours du mouvement et adopte transitoirement une forme de cavité conique tronquée.
Les lettres (A-H) indiquent I'instant correspondant & chaque instantané.
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La figure associe le déplacement z(t) de la plaque a la séquence d’image corres-
pondante. Une goutte (Ryp = 1.8 mm) est soumise & une impulsion atteignant une vitesse
U =19 m/s au temps 7 = 5.6 0.2 ms. Ce déplacement entraine un remodelage complet
du liquide qui adopte transitoirement des formes surprenantes. Dans un premier temps le
liquide s’écrase (A-B-C), il est soumis a l'accélération du substrat. La forme de la goutte
étalée rappelle celle observée lors d’un impact : un mince film liquide est entouré d’un
bourrelet périphérique ou se concentre le liquide. A l'instant 74 = 7.2 ms, la périphérie
de la goutte se détache du substrat alors que le centre reste en contact avec le substrat
(D). La goutte atteint ensuite son rayon maximal, noté Ry,q,. L’évolution du bourrelet
périphérique qui s’est détaché de la plaque est indépendant des mouvements du substrat :
son rayon peut continuer a croitre avant de se rétracter tout en poursuivant une trajec-
toire ascendante. Le liquide en contact avec le substrat démouille immédiatement apres le
décollage du bourrelet périphérique. Les dynamiques verticale et horizontale du bourrelet
et du film mince, qui forment un unique volume liquide, interagissent pour créer une cavité
ayant la forme d’'un cone tronqué (E). Le démouillage du film mince entraine I’effondre-
ment de la cavité (F) et la création d’un jet vertical (G). Finalement, le liquide se détache

du substrat sous une forme allongée (H).

a

t=0.0ms t =>5.6ms t = 8.7ms t =15.9ms t=21.6ms

o

W W™ =5 ==

t=0.0ms t=2.7ms t =4.3ms t=9.6ms t=23.4ms

FIGURE 5.3 : a Vue de ¢6té d’une goutte (Rp = 1.8 mm) soumise a un mouvement dont le temps
caractéristique 7 est de l'ordre celui de la goutte 7p. Le liquide s’étale puis se rétracte avant
de décoller sous une forme allongée. b Goutte de rayon Ry = 1.8 mm a laquelle on impose un
mouvement tel que 7 < 7y. Le liquide ne forme pas de cavité malgré un début de décollage de
sa périphérie. Les séquences d’images en a et b sont réminiscentes de I'impact sur une surface
superhydrophobe.

100



5.1. GOUTTES FRAPPEES

Bien que le liquide quitte le substrat pour tous les mouvements que nous avons im-
posé, nous n’observons pas toujours la formation de cavités coniques. La figure [5.3| présente
deux séquences d’images correspondant aux deux cas limite d’impulsions transmises a la
plaque. Si nous imposons un mouvement lent (figure ), c’est a dire un mouvement
dont le temps caractéristique 7 est de 'ordre du temps caractéristique de la goutte 7y, ici
To =~ 23 ms, alors le liquide s’étale, atteint son rayon maximal puis se rétracte avant de
décoller. La périphérie de la goutte ne quitte pas le substrat de maniere prématurée : nous
n’observons pas la formation de cavités. Nous sommes alors dans le régime d’impulsion
responsable de la superpropulsion observée par [100]. Un mouvement extrémement bref tel
que T < 79 (figure |5.3p) ne nous permet pas non plus de générer des cavités méme si nous
observons un début de décollage de la périphérie de la goutte (¢ = 4.3 ms). L’accéléra-
tion maximale du pot vibrant ne permet pas d’atteindre des déplacements suffisants pour
transmettre un mouvement vertical au liquide en des temps aussi courts. Nous observons
que le déplacement doit étre de 'ordre de 2Ry pour former des cavités. Dans les deux cas,
la goutte quitte la surface aprés un temps de 'ordre de 7y. Les déformations du liquide,
bien que créées par le mouvement impulsionnel, ont lieu a une échelle de temps qui est

celle de la goutte, comme lors d’un impact.

Dans la suite de ce chapitre, nous décrivons I’évolution des déformations du liquide
lorsque nous formons une cavité. Pour ce faire nous définissons (insert dans la figure [5.4p)
et nous mesurons lors de chaque expérience le rayon du bourrelet, R(t), la hauteur du
bourrelet dans le référentiel du laboratoire, h(t), et le rayon de contact du liquide avec la
plaque, r(t). La figure présente ’évolution de R(t) et r(¢) pour une goutte de rayon
Ry = 1.8 mm et un mouvement impulsionnel ayant pour vitesse maximale U = 1.45 m/s
atteinte au temps 7 = 4.0 £ 0.2 ms. Des l'initiation du mouvement, le liquide s’étale, ce
qui se traduit par une augmentation de r jusqu’a atteindre r = R = Ry, r et R prennent
ensuite des valeurs presque identiques. Au moment du décollage de la périphérie de la
goutte a l'instant t = 74, 7 et R se séparent brusquement. Le rayon du bourrelet continue
d’augmenter jusqu’a sa valeur maximale que nous nommons R4, puis diminue avec une
accélération constante notée R. Nous mesurons cette accélération a 1’aide d’un ajustement
sur les données expérimentales (représenté par la ligne rouge pointillée, figure ), ici
R=172+2 m/s?. Le rayon de contact diminue également aprés ¢ = 74 mais avec un
comportement notablement différent. r décroit a une vitesse constante que nous appellons

7. Nous mesurons ici |7| ~ 0.8 m/s.

Nous étudions également la dynamique verticale du bourrelet depuis son décollage
(t = 714) jusqu’a l'effondrement de la cavité, moment & partir duquel il devient difficile
de déterminer la position du centre de masse. La figure [5.4b représente les trajectoires
verticales du bourrelet pour une goutte (Ryp = 1.8 mm) et du centre de masse d’'une bille
de polypropyléne de rayon 1.75 mm et de densité spécifique 0.95 auxquelles nous imposons

une impulsion (U = 1.7 m/s et 7 = 4.9 ms). Nous définissons l'origine de telle sorte que
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FIGURE 5.4 : a Rayon du bourrelet R(t) et rayon de contact r(t) d’'une goutte (Ry = 1.8 mm)
soumise & une impulsion de vitesse maximale U = 1.45 m/s atteinte aprés 7 = 4.0 £ 0.2 ms. R et
r se séparent apres le décollage du tore (t = 74). Le rayon du bourrelet croit jusqu’a atteindre son
maximum R,q, avant de diminuer avec une accélération constante R = 72 + 2 m/s? (mesurée par
un ajustement représenté par la ligne pointillée rouge) alors que r décroit linéairement & vitesse
7 ~ 0.8 m/s. b Comparaison des trajectoires verticales d’une bille de polypropyléne (rayon 1.75 mm
et densité spécifique 0.95) et du bourrelet d’une goutte (Ryp = 1.8 mm) soumises a une impulsion
(U = 1.7m/s et 7 = 4.9 ms). Le liquide et le solide décollent & la méme vitesse h & Dinstant
t = 74. Le liquide décélére apres quelques millisecondes de vol, h = 97 + 6 m/s? (mesurée par
un ajustement représenté par la ligne pointillée verte), alors que le solide s’éléve encore & vitesse
constante. (insert) Schéma d’une cavité et définition de ses dimensions caractéristiques : R, r et h.

h(r4) = 0. Le liquide et le solide quittent la surface avec la méme vitesse h. Aprés quelques
millisecondes de vol, les trajectoires du bourrelet et de la bille different notablement. La
bille semble s’élever & vitesse constante pendant notre observation alors que le liquide
décélere nettement. Nous caractérisons cette trajectoire un réalisant un ajustement de la
forme h(t) = h— ht?/2 représenté par la ligne verte pointillée. Nous obtenons h = 1.8+0.1
m/s et h=97+6 m/s?. La valeur de h est trés proche de U. Les dynamiques horizontale
et verticale du tore ainsi que celle du film liquide contribuent & créer les cavités de forme
conique que nous observons. Dans la suite de ce chapitre, nous modélisons I’évolution du

bourrelet et du film mince pour comprendre 'origine des formes que nous observons.

5.1.2 Etalement maximal

Le rayon maximal Ry, adopté par la périphérie de la goutte au cours de son étalement
caractérise ’empreinte du liquide lors d’une impulsion. Au-dela de cette caractérisation,
notre expérience permet d’apporter un éclairage nouveau sur le rayon maximal atteint par
une goutte lors d’un impact. Les lois d’échelles usuelles permettant de prédire le rayon
maximal d’étalement lors d’un impact équilibrent ’énergie cinétique disponible avant le
contact avec 'énergie de surface du liquide étalé (Ryaz/Ro ~ Wel/2 ot We = pRV?/v) ou
avec Iénergie dissipée par viscosité (Rmqz/Ro ~ Re'/® ot Re = pRV /n). Cette approche
conduit toujours a utiliser des nombres adimensionnés construits sur la vitesse d’impact.
Clanet et al. [39] ont proposé une approche différente qui consiste a imaginer que la goutte
s’étale sous l'effet d’une gravité augmentée correspondant a la décélération du liquide au

contact du substrat. Cette décélération peut étre construite a partir de la vitesse d’im-
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FIGURE 5.5 : Etalement normalisé (R,uae./Ro — 1)Re™ /5 représenté en fonction du parametre
d’impact WeRe~2/> construit sur la vitesse maximale atteinte par la plaque U. Les données en-
registrées pour des impulsions de vitesse entre 0.4 et 1 m/s et des gouttes de différent rayons se
rassemblent sur une courbe maitresse. La ligne pointillée est une interpolation entre les lois d’échelle
en Wel/? et Re'/5. Le coefficient d’interpolation est le méme que dans la figure 3.3 (A = 3).

pact, elle s’écrit : V2?/R. Nous pouvons alors exprimer I’étalement normalisé a I'aide du
nombre de Weber usuel mais avec une loi d’échelle originale : R,/ Ro ~ Wel/4. Clanet
et al. ont vérifié la validité de cet argument par des expériences d’impact sur des surfaces
superhydrophobes et en soumettant des gouttes initialement au repos & un mouvement a

accélération constante.

Notre expérience permet de tester cet argument en accélération a l’aide d’un mou-
vement impulsionnel dont les caractéristiques sont plus proches de celles d’'un impact.
Nous pouvons en effet définir une vitesse maximale U au cours de 'impulsion qui serait
I’analogue de la vitesse d’impact mais également avoir acces a 1’accélération instantanée
Z. Si nous appelons G la gravité responsable de I’étalement du liquide, la loi d’échelle
proposée par [39] s’écrit : R/ Ro ~ (pR2G/v)'/*. Nous avons tracé ’étalement norma-
lisé en fonction de cette loi d’échelle pour deux choix de G : I'utilisation de I'accélération
maximale Z,,, ou de Paccélération moyenne Z (définie comme Z = U/7) comme gravité
augmentée ne permet pas de décrire pas les variations expérimentales de R4, de maniere
satisfaisante. En revanche, si nous déterminons GG a partir de la vitesse maximale atteinte
par le substrat, U, I’étalement est prédit par la loi d’échelle de [39] comme lors des im-
pacts. Cependant le lien avec ’accélération subie par la goutte n’est pas clarifié par notre
expérience. Nous choisissons d’interpréter la valeur de I’étalement maximal par une inter-
polation entre les comportement visqueux et inertiel comme introduit aux chapitres|l|et
La figure|5.5 montre I’étalement normalisé (Rynqz/Ro—1)Re™ '/ en fonction du parametre
d’impact WeRe~2/5 ot les nombres adimensionnés sont construits sur la vitesse maximale
atteinte par le substrat, U. Nos données se rassemblent sur une courbe maitresse quand on
varie la vitesse U et le rayon R des gouttes. La ligne pointillée correspond a l’ajustement
que nous avons présenté aux chapitres 1| et reprend le méme parameétre ajustable (A = 3)

qu’au chapitre [3]
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Ce résultat suggere que la vitesse maximale du substrat joue un réle analogue a la
vitesse d’impact en ce qui concerne l’étalement maximal du liquide. Cette analogie est
surprenante car les vitesses d’impacts et du substrat sont atteintes a des moments tres
différents au cours de ’étalement du liquide : initialement lors d’un impact et proche de

I’empreinte maximale pour les gouttes frappées.

5.1.3 Décollage

La création d’une cavité suite a un mouvement impulsionnel est due au décollage de
la périphérie de la goutte alors que le liquide repose sur le substrat sous une forme étalée.
L’étude de la trajectoire verticale du bourrelet (figure ) nous donne un indice quant
a lorigine de ce décollage. Le liquide s’éleve au-dessus du substrat avec une trajectoire
initialement semblable a celle d’un objet rigide. Nous pouvons alors penser que le liquide,
comme le solide, décolle de la plaque par un mécanisme inertiel : c’est a dire a la vitesse
U quand l'accélération est égale a —g ou g est 'accélération de la gravité. Nous mesurons
de maniére systématique le temps de décollage 7,4 et la vitesse de décollage h pour confir-
mer que nous observons bien un tel comportement. La figure montre la variation de
T4 avec le temps auquel la vitesse maximale du substrat est atteinte, 7. Quand ¢t = T,
I’accélération du substrat est nulle et non égale —g. Cependant, au vu des accélérations
maximales atteintes (de l'ordre de 100g), nous considérons que 7 est une approximation
acceptable de 'instant auquel ’accélération est —g. Nous observons une relation de pro-
portionnalité entre 74 et 7 et ce pour des gouttes de rayon Ry = 1.0 mm et 1.8 mm ainsi que
pour des billes solides. L’ajustement, matérialisé par la ligne pointillée, possede une pente

1.25 ce qui montre que le décollage se fait apres t = 7 soit apres que le substrat ait décéléré.

Le scénario inertiel est également confirmé par la mesure de la vitesse de décollage h

en fonction de la vitesse maximale U (figure ) h varie linéairement avec U et cette

& Ry=18 mm Ro=1.8 mm

8F 31 Ry=1.0 mm . r Ry = 1.6 mm
=+ bille %EH Ry =13 mm
Ro = 1.0 mm

! 1.5 } -

\
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FIGURE 5.6 : a Temps de décollage 75 mesuré en fonction de 7 pour des gouttes de rayon Ry = 1.0
mm et 1.8 mm (points verts et noirs) ainsi que pour des billes solides (carrés rouges). On observe
une relation de proportionnalité entre 74 et 7 avec un coefficient 1.25 (ligne pointillée). b Vitesse
de décollage du bourrelet h en fonction de la vitesse maximale de la plaque U. La ligne pointillée
a une pente 1.
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relation de proportionnalité, mise en évidence par la droite pointillée de pente 1, ne dépend

pas de la taille des gouttes. Les gouttes décollent avec une vitesse égale a celle du substrat.

5.1.4 Dynamique du film mince

La totalité du liquide ne quitte pas le substrat a la maniere d’un solide. Des le décollage
du bourrelet a l'instant ¢ = 74, le film mince présent au centre de la goutte se rétracte
avec une vitesse constante (figure ) : un comportement caractéristique du démouillage
inertiel que 1'on observe également lors d’un rebond (voir chapitre . Nous modélisons
cette variation & vitesse constante par un mécanisme de type Taylor-Culick [42] [43]. Le
film mince, d’épaisseur ¢, se rétracte sous ’action de la tension de surface a laquelle s’op-
pose U'inertie du liquide collecté dans le reste de la goutte (le bourrelet et le film en vol).
Cet équilibre nous permet de prédire I’épaisseur du film mince & partir de la mesure de la
vitesse de rétraction : £ = 2v/pr2. Nous mesurons 7 pour des gouttes de rayon Ry = 1.0
mm et 1.8 mm soumises & différents mouvement impulsionnels. La vitesse de rétraction
du film liquide se situe entre 0.45 et 1.15 m/s ce qui correspond & des épaisseurs de 'ordre
de la dizaine & la centaine de micrometres. Nos mesures confirment que le démouillage a
lieu dans le régime inertiel : le nombre de Reynolds associé a cet écoulement de vitesse
typique 1 m/s et de taille caractéristique ¢ est de l'ordre de 100. L’ordre de grandeur de
€ est en accord avec les épaisseurs mesurées lors d’impact de gouttes sur des substrats
hydrophobes et superhydrophobes [35, [37].

Nous pouvons étre plus quantitatif en écrivant la conservation du volume, R2,, ¢ ~ Rg,
qui permet d’exprimer la vitesse de rétraction non plus en fonction de 1’épaisseur, a la-
quelle nous n’avons pas acces, mais en fonction des rayons maximal et initial de la goutte :
7" = Rz m . La figure donne les valeurs de la vitesse de démouillage en
fonction du rayon maximal atteint par la goutte. Pour les deux rayons Ry (Ry = 1.0 mm
points verts, Ry = 1.8 mm, points noirs), nous observons un comportement relativement
linéaire souligné par les lignes pointillées dont les pentes sont prédites par la conservation
du volume. La dispersion des données est liée a la mesure de la vitesse de rétraction qui

dépend fortement des bornes choisies pour l'ajustement linéaire effectué sur r(t).

Connaitre I’épaisseur du film central nous permet d’estimer la répartition du liquide
dans les cavités. Dans l'expérience présentée a la figure une goutte de rayon Ry = 1.8
mm s’étale jusqu’a ce que son rayon de contact atteigne ~ 4 mm. L’épaisseur du film
liquide déduite de la mesure de la vitesse de rétraction est € ~ 200 pm. Le volume du
film est de 10 pL soit 40% du volume total de la goutte. Cette estimation confirme la
concentration du liquide a la périphérie de la goutte remarquée dans les images de la
figure |5.2
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FIGURE 5.7 : Vitesse de rétraction 7 du film mince en fonction du rayon maximal d’étalement R4
lors de mouvements impulsionnels pour des gouttes de rayon initial Ry = 1.0 mm (points verts) et
Ry = 1.8 mm (points noirs). Les droites pointillées ont des pentes 0.157 et 0.379 et correspondent

a la prédiction 7 = Rya21/27/(pR3) dérivée dans le texte.

5.1.5 Dynamique du bourrelet

Nous modélisons également 1’évolution du bourrelet depuis son décollage jusqu’a 1’effon-
drement de la cavité. Les mesures de R(t) et h(t) (figure [5.4) indiquent que le tore s’éleve
tout en se contractant. Nous déterminons les dynamiques horizontale et verticale en réa-

lisant un bilan des forces s’exercant sur le tore, dont nous notons M la masse.

Hauteur

Nous avons remarqué que le liquide s’éléve bien plus lentement qu’une bille soumise a
la méme impulsion, nous réalisons l'inventaire des forces susceptibles de freiner le mouve-
ment balistique du tore. Nous recensons quatre forces agissant dans la direction verticale :
(i) la gravité, Fy = Mg, qui vaut de I'ordre de 100 uN, (ii) la trainée aérodynamique, Fy,
(iii) la force de succion, Fj, créée par l'air entrainé sous le liquide au moment du décol-
lage du bourrelet et (iv) la force exercée par le film liquide qui connecte le bourrelet au
substrat, F,. Pour estimer I'ordre de grandeur de la force aérodynamique s’exercant sur
le bourrelet, Nous évaluons d’abord le nombre de Reynolds Re = pngaxh/ng associé a
cet écoulement. Pour une vitesse de 'ordre du m/s et un rayon de quelques millimétres,
le nombre de Reynolds est de 'ordre de 1000 : nous nous trouvons dans le régime inertiel.
Nous pouvons alors écrire F, ~ paanwh?. La trainée est de l'ordre de quelques uN. Il
est plus difficile d’évaluer la force de succion, nous choisissons de la négliger dans notre
analyse car angle que forme la cavité ne favorise pas la création d’un film de lubrification
entre le liquide et le substrat. La force exercée sur le tore par le film liquide le reliant
au substrat est maximale quand le bourrelet atteint son extension limite. Nous écrivons

F., ~ 47 R, une force de 'ordre de 1 mN.

La traction exercée par le film est supérieure d’un ordre de grandeur aux autres forces
s’exercant sur le bourrelet. La seconde loi de Newton dans la direction verticale s’écrit :

d?(Mh)/dt* ~ —F,. Le tore représentant environ 60% de la masse initiale de liquide, nous
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FIGURE 5.8 : a et b Accélérations mesurées lors de la montée, 71, et la fermeture, R, du tore
en fonction de l'accélération prédite par un bilan de force %. Les dynamiques horizontale et
verticale sont prédites par le modele comme le souligne l’ajust(:sment par les lignes pointillées de
pente 2.1. (insert) Vue de trois-quart de cavité générée par le mouvement présentée dans la figure
[.2 au moment de son extension maximale qui permet d’identifier le rapport d’aspect du tore. Ici,
on mesure Ry,q0/@maz >~ 7.

considerons M comme une constante entre le décollage et ’effondrement de la cavité. En
loi d’échelle nous obtenons alors i ~ v Rynax/(pR3) si nous négligons a la fois la variation
de rayon du tore ainsi que la projection sur la direction verticale de la force capillaire.
Dans cette expression nous évaluons la force capillaire au début du mouvement quand R

est proche de Ry, C’est a dire quand la force est maximale.

Diameétre

Nous réalisons également un bilan de force dans la direction horizontale pour com-
prendre le mécanisme de rétraction du tore. Deux forces peuvent étre a l'origine de ce
mouvement : la projection horizontale de la force de traction exercée par le film liquide F,
et la différence de pression de Laplace entre 'intérieur et 'extérieur du tore. La force liée
a cette différence de pression s’écrit F, ~ 27R8 /(RimazGmaz) OU Gmaz est le petit diametre
du tore quand celui-ci atteint son extension maximale [74]. Nous éliminons Ry de la for-
mule précédente en utilisant la conservation du volume, nous trouvons alors que le rapport
F, /F}, se comporte comme le rapport Rp,qz/@mae au premier ordre. Nous évaluons une
valeur typique de ce rapport dans le cas de I'impulsion présentée dans la figure[5.2] L’insert
de la figure montre une vue de trois-quart de la cavité au moment de son extension
maximale lors de ce mouvement ; nous mesurons Ry,q:/@maz >~ 7. Nous en concluons que

la force exercée par le film est la force dominante.

Nous écrivons alors I'équation de la dynamique dans la direction horizontale : R ~
YRmaz/ (pR3) avec les mémes approximations qu’au paragraphe précédent. Nous vérifions
que nous avons correctement identifié les forces en jeu en représentant les accélérations h
et R obtenues par des ajustements sur h(t) et R(t) en fonction de laccélération prédite
%%” (figure et figure respectivement). Nous trouvons une relation linéaire
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entre ’accélération mesurée et prédite dans les deux directions pour des gouttes de quatre
rayons différents et des impulsions variées. Les lignes pointillées ont toutes deux une pente
2.1; un préfacteur satisfaisant compte tenu des nombreuses approximations réalisées. Les
barres d’erreur élevées pour les mesures de h traduisent la forte variation de 'accélération

mesurée avec les points de départ et de fin de ’ajustement.

5.1.6 Controle des formes transitoires

La forme des cavités est déterminée par l'interaction entre les dynamiques du bourrelet
et du film mince qui reste au contact du substrat. Notre compréhension de ces dynamiques
nous permet d’identifier des moyens de modifier la silhouette des cavités. Changer I'impul-
sion que nous imposons ne permet pas de modifier de maniére drastique la forme adoptée
par le liquide car le mouvement du substrat influence a la fois ’évolution du bourrelet et
du film mince. Au contraire, la dynamique du liquide restant au contact du solide peut
étre modifiée de maniere indépendante : la vitesse de rétraction du film mince dépend de
I'angle de reculée de I'eau sur le substrat [45], [44]. Nous visualisons les cavités engendrées
en imposant la méme impulsion (U = 1.9 m/s et 7 = 5.9 +£0.2 ms) a des gouttes de rayon
Ry = 1.8 mm déposées sur des matériaux présentant des angles de reculée différents. Nous
comparons les silhouettes obtenues, au méme instant ¢ apres le décollage, sur un matériau
silanisé (trichloroperfluorooctylsilane) d’angle de reculée 6, = 80 + 5° (figure [5.9p), sur
une surface superhydrophobe & piliers d’angle de reculée 6, = 145 £ 5° (figure|5.9b) et sur
le substrat traité par application d’Ultra Ever Dry d’angle de reculée 6, = 159 £ 2° (figure
). Sur ces trois matériaux, I’étalement du liquide est semblable. Plus ’angle de reculée
augmente (de gauche a droite), plus la vitesse de démouillage augmente : la forme des
cavités passe contintiment d’une forme cylindrique a une forme conique. Nous remarquons
aussi que plus les parois de la cavité sont verticales, moins le bourrelet s’éleve haut et plus
son rayon est grand. Cette observation s’explique par la projection verticale et horizontale
de la force de traction exercée par le film et confirme que nous avons identifié la force

contrélant la dynamique du tore.

Au-dela de la compréhension des formes adoptées par le liquide, la création de cavités
intrigue. On peut se demander pourquoi une partie du liquide reste au contact du substrat
quand on est dans une situation aussi proche du non-mouillage. Pour mettre en évidence
le role de ’adhésion, nous réalisons deux expériences ou l'adhésion est nulle. Dans un
premier temps, nous remplagons la goutte par une bille liquide [7] obtenue en couvrant la
surface du liquide de grains silanisés. Le contact liquide/solide est alors totalement sup-
primé et remplacé par un contact solide/solide entre le substrat et les particules présentes
a la surface de la goutte. La seconde expérience consiste & porter notre substrat a la tem-
pérature de 300 °C puis a y déposer une goutte d’'un mélange eau-éthanol. Le liquide est
alors en caléfaction : il est séparé du solide par un film de sa propre vapeur qui s’écoule
radialement. Lorsque nous soumettons ces deux gouttes a un mouvement impulsionnel,

elles s’étalent puis décollent dans leur totalité presque immédiatement. Les figures [5.9d
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FIGURE 5.9 : a, b et ¢ Vues de c6té au méme instant apres le décollage des cavités obtenues
en soumettant une goutte (Ry = 1.8 mm) & un méme mouvement impulsionnel (U = 1.9 m/s
et 7 = 5.9 £ 0.2 ms) sur 3 substrats caractérisés par des angles de reculées de 6, = 80 + 5°,
0, = 145+ 5° et 0, = 159 4 2° (de gauche a droite). Quand 'angle de reculée augmente, la forme
de la cavité passe continument d’un cylindre a un cone. d Instantané d’une bille liquide quelques
instants apres son décollage. Il n’y a plus de contact entre le liquide et la surface mais le centre
de la goutte est courbé vers le substrat. e Vue de c6té d’une goutte initialement en caléfaction
quelques instants apres son décollage. Le liquide décolle sous la forme d’un disque.

et e montrent les gouttes apres quelques millisecondes de vol. Dans les deux cas il n’y a
pas de contact entre liquide et solide; la suppression de ’adhésion permet le décollage
de tout le liquide d’un seul tenant a la maniere d’un solide. La bille liquide adopte une
forme courbée (figure ) Nous supposons que cette forme est la conséquence de la force
de succion générée par le film de lubrification qui se crée quand la goutte commence a
s’élever. En effet, la présence de grains dispersés dans 'air permet, par un heureux hasard,
de visualiser I’écoulement de l'air. Le déplacement des grains depuis la périphérie vers le
centre de la goutte étalée confirme la présence d'une dépression et donc d’une succion.
Cette forme courbée n’est pas présente dans le cas d’une goutte en caléfaction. Nous avan-
cons deux hypothéses pour expliquer cette différence : le film de vapeur a une épaisseur de
I’ordre de 100 um qui réduit la lubrification par rapport a une bille liquide et ’écoulement
de la vapeur vers l'extérieur s’oppose a I’écoulement de lubrification qui se déplace dans
la direction opposée. Constater l'effet de la succion dans le cas d’une bille liquide n’est
pas contradictoire avec notre hypothése consistant a négliger ce méme phénomene sur une
surface superhydrophobe. En effet, le film liquide qui reste en contact avec la surface em-

péche la création d’un film de lubrification au centre de la goutte.

5.1.7 Sculptures liquides éphémeéres

Cette expérience, de par son attrait scénographique, a été ’'occasion d’une collaboration
artistique avec Benoit Pype qui réalise un doctorat art et science dans notre équipe. Son
approche, qui contraste avec notre recherche habituelle de simplicité, a permis de faire
émerger des formes nouvelles a travers 'utilisation de substrats et de liquides complexes.
La figure [5.10] présente une sculpture liquide éphémeére. Cet instantané illustre la richesse

des formes que 'on peut créer grace & un mouvement impulsif et un liquide complexe, ici
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FIGURE 5.10 : Sculpture éphémere créée en soumettant trois gouttes de peinture blanche a un
mouvement impulsif. Ce cliché fait partie de la série ballets furtifs de Benoit Pype.

de la peinture blanche.

5.2 Impact sur une surface activable

Nous étudions également I'impact d'une goutte d’eau distillée (densité p = 1000 kg/m3,
tension de surface v = 72 mN/m) sur un substrat dont nous pouvons contrdler le mouve-
ment. Nous présentons ici un apercu qualitatif des phénomeénes observés dans 'optique de
montrer comment la compréhension acquise par ’étude des gouttes frappées se transfere a
I’étude du rebond. L’enjeu de ce projet est d’étre capable de déclencher le mouvement & un
moment choisi au cours de I'impact. Pour ce faire, le contact de la goutte avec le substrat
est détecté a ’aide d’un capteur de force basé sur la technologie MEMS [103] dont le signal
est utilisé comme déclencheur (figure . Un mouvement impulsionnel est transmis au
substrat par 'intermédiaire d’un pot vibrant contrélé par un amplificateur de courant et
un générateur de signaux. Nous réalisons des impacts sur deux types de matériaux super-
hydrophobes. Dans un premier temps, nous utilisons des substrats rendus non-mouillants
par application de Glaco (Soft 99) puis dans un second temps des matériaux présentant
un double niveau de texturation. Le premier niveau est constitué d’un réseau carré de
piliers ou de pyramides micrométriques. Le second niveau est ajouté a postériori par un

traitement au Glaco (Soft 99) qui crée une rugosité nanométrique. Ces deux matériaux
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@ Capteur de force MEMS
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FIGURE 5.11 : Schéma de principe de 'impact sur un substrat activable. Nous faisons tomber une
goutte d’eau (Rayon R, Vitesse V') sur une surface non-mouillante. Le contact est détecté par un
capteur de force de type MEMS implanté sur la surface qui déclenche le mouvement du substrat
controlé par un pot vibrant.

posseédent les angles de contact élevés caractéristiques de la superhydrophobie ; les maté-
riaux a double texture se distinguent par une adhésion réduite. La vitesse d’impact V est
variée entre 0.3 et 2 m/s en ajustant la hauteur des aiguilles calibrées & partir desquelles
sont produites des gouttes de rayon R varié entre 0.6 & 1.4 mm. Nous enregistrons des
vues de coté de chaque impact avec une caméra rapide fonctionnant a 10000 im/s. Ces
vues de coté nous permettent de déterminer mouvement vertical de la plaque, z(t). Nous
générons des mouvements d’amplitude millimétrique et de temps caractéristique de I’ordre

de quelques millisecondes.

La figure présente une séquence d’images de l'impact d’une goutte (R = 1.15
mm, V = 1.0 m/s) sur un substrat a un niveau de rugosité auquel nous imposons un mou-
vement d’amplitude maximale ~ 1 mm atteinte apres ~ 3 ms des que le liquide entre en
contact avec la surface. La goutte s’étale et prend une forme aplatie. Ensuite la périphérie
du liquide décolle pendant que le centre reste lié au substrat, ce qui entraine la forma-
tion d’une cavité conique dont la forme rappelle les gouttes frappées. Le liquide quitte
totalement le substrat aprés 5.4 ms, un temps de rebond réduit de moitié par rapport a
celui mesuré sur le méme substrat immobile. L’impact d’'une goutte de méme rayon sur
un substrat présentant un double niveau de rugosité fait I'objet de la figure [5.12b. Nous
imposons une impulsion d’amplitude similaire mais de temps caractéristique légerement
plus faible que précédemment. Le liquide s’étale de facon similaire mais décolle sous une
forme aplatie. Le temps de contact est de 2.5 ms, un temps tres faible comparé au temps

de rebond sur le méme substrat immobile 79 = 11.2 ms.

Les formes adoptées par le liquide au cours du rebond rappellent celles des gouttes
frappées. Nous obtenons, ici, une seconde confirmation dur role joué par I’adhésion entre
le liquide et la surface dans la formation des cavités. A la lumiere de I’étude précédente,
nous proposons une interprétation des temps de rebond obtenus dont la validation quan-
titative est un travail en cours. Si 'on suppose que le mécanisme de décollage inertiel est

conservé lors de 'impact, le temps de décollage de la périphérie de la goutte, sur un sub-
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a

t=—0.5ms t=12ms t=2.5ms t =4.2ms t =5.4ms
b
Ll il i g

t=—0.5ms t=1.3ms t=1.8ms t=2.1ms t=2.5ms

FIGURE 5.12 : a Vue de coté de 'impact d’une goutte (R = 1.15 mm, V' = 1.0 m/s) sur une surface
superhydrophobe a laquelle nous imposons un mouvement impulsionnel des le début du contact.
Nous observons la formation de cavités coniques et le décollage du liquide apres 5.4 ms un temps
réduit de 50% par rapport au temps de contact usuel. b Vue de c6té de I'impact d’une goutte
(R =1.15 mm, V = 0.4 m/s) sur une surface superhydrophobe a deux niveaux de rugosité. Nous
imposons un mouvement impulsionnel quand le liquide entre en contact avec le substrat. La goutte
décolle sous une forme aplatie aprés 2.5 ms, un temps 80% plus court que le temps de rebond sur
la méme surface maintenue immobile.

strat au Glaco, ou de la goutte toute entiere, sur un substrat a deux niveaux de rugosité,
est controlé par le temps auquel la goutte subit une accélération nulle. Ainsi, le temps de
rebond est directement déterminé par le mouvement que nous imposons au substrat quand
I’adhésion est négligeable ou bien dépend a la fois du mouvement imposé au substrat et
du temps nécessaire au démouillage du liquide restant au contact de la surface apres le

décollage de la périphérie.

L’intérét du mécanisme proposé est double : nous pouvons controler le temps de rebond
en jouant sur les caractéristiques de I'impulsion et nous pouvons obtenir des temps de

contact tres faibles, jusqu’a une réduction de 80% par rapport au temps usuel.

5.3 Conclusion

L’étude des surfaces actives nous a permis de mettre en évidence de nouvelles formes
liquides auxquelles nous avons donné vie en mélant non-mouillage et mouvement impul-
sionnel. Nous observons la formation, I’évolution et ’effondrement de cavités coniques. La
description et la compréhension de ces formes a débouché sur un constat étonnant : la
faible adhésion des matériaux superhydrophobes est suffisante pour empécher le décollage
complet du liquide a la maniere d’un solide. Ce constat, ainsi que la difficulté a rendre des
membranes souples superhydrophobes, permet de comprendre notre utilisation de billes
liquides lors des expériences du chapitre |4l L’absence d’adhésion nous a permis d’obtenir
des mesures répétables du temps de contact en inhibant la formation de cavités. L’étude
des gouttes frappées nous a également fourni un moyen original de tester la loi d’échelle

prédisant ’étalement maximal d’une goutte lors d’un impact par un bilan de force.
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Nous avons ensuite mélé impulsion et impact dans une expérience rappelant le trampo-
line & goutte présenté au chapitre [4] Cette expérience est avant tout un défi expérimental :
il faut synchroniser le mouvement du substrat avec I'impact ce que nous avons fait a ’aide
d’un capteur de force de type MEMS. Une fois cet obstacle franchi, nous avons mis en
évidence des temps de contact extrémement brefs et controlables a travers le choix de I’im-
pulsion. Cette étude est complémentaire du travail réalisé sur les membranes flexibles car
elle nous permet de nous intéresser aux caractéristiques (amplitude minimale par exemple)

de I'impulsion nécessaires a réfléchir un liquide.
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Rebond et viscosité
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L’étude du rebond de gouttes visqueuses a été commencée par Aditya Jha au cours de son

stage de Master et se poursuit maintenant avec le début de sa thése dans [’équipe.

Nous avons vu au chapitre [1| que I’étalement et la rétraction d’une goutte lors de son
impact sur un solide sont influencés par la viscosité du liquide [35, 30, [36 41]. Cette
influence peut s’exprimer a travers le nombre de Reynolds qui compare effets inertiels et
visqueux ou a travers le nombre d’Ohnesorge qui compare les effets capillaires et visqueux.
Ces études sont menées dans des situations ou le liquide se dépose sur le substrat. Les
exemples de rebond de gouttes visqueuses sont rares dans la littérature; ils sont obtenus
dans des situations ou le liquide et le solide ne rentrent pas en contact. De Ruiter et al.
[18] ont montré que des liquides faiblement visqueux (7 ~ 10 mPa.s) peuvent rebondir
sur un solide & faible vitesse d’impact (We < 4) quand un film de lubrification empéche
le contact entre le liquide et le solide. Couder et al. [19] et Gauthier et al. [104] ont fait
rebondir des gouttes visqueuses sur un film d’air en imposant un mouvement a la surface

ce qui permet de rendre plus robuste le phénomeéne observé par [1§].

Nous nous intéressons ici a 'impact de gouttes visqueuses de tension de surface élevée
sur une surface superhydrophobe. Nous nous interrogons sur l'existence d’une viscosité

limite au-dela de laquelle le rebond est supprimé et plus généralement sur I'influence de la
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viscosité sur les transferts d’énergie au cours du rebond. Nous étudions aussi les change-
ments possibles du mécanisme de rebond que nous avons décrit au chapitre |1, notamment
nous caractérisons 'effet de la viscosité sur 'empreinte maximale et la rétraction du li-

quide.

6.1 Expérience

Nous réalisons des impacts de gouttes formées a partir de mélanges eau-glycérol dont
nous pouvons faire varier la viscosité entre 1 et 1200 mPa.s. La densité du liquide, p, varie
entre celle de 'eau (1000 kg/m?) et celle du glycerol (1260 kg/m? & 20°C) et sa tension de
surface, 7, est comprise entre 63 mN/m, la tension de surface du glycerol, et 72 mN/m,
la tension interfaciale de 1’eau. Le substrat est rendu superhydrophobe par application
d’un traitement en spray (Ultra Ever Dry). Apres évaporation du solvant, la surface est
recouverte de billes nanométriques hydrophobes qui lui conférent la chimie de surface et
la rugosité nécessaire a ’obtention de la superhydrophobie. Des gouttes de rayon R = 0.95
mm sont obtenues a partir d’une aiguille calibrée. La vitesse d’impact, V', est variée entre
0.1 et 2.5 m/s en ajustant la hauteur de chute du liquide. Nous enregistrons des vues de

coté a la cadence de 10000 im/s.

t=1.6ms t = 2.8ms t = 6.4ms t =9.6ms
C
20 0.7
18] 061e”
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FIGURE 6.1 : a Vue de coté de 'impact d’'une goutte (R = 0.95 mm, V = 0.71 m/s) de viscosité
1 = 20 mPa.s. Le rebond est conservé ; le liquide rebondit apres 7 = 9.5 ms, un temps comparable a
celui observé lors de 'impact d’une goutte d’eau 79 = 9.36 0.1 ms. Nous mesurons lors de chaque
impact le rayon de contact r(¢). b Temps de contact 7 en fonction de V lors de 'impact d’une goutte
(R = 0.95 mm) de viscosité 7 = 20 mPa.s. Pour des vitesse supérieures & 1 m/s, nous observons une
augmentation du temps de contact, 7, avec V au-dela de la valeur 7y (ligne pointillée). ¢ Coefficient
de restitution ¢ en fonction de la vitesse d’impact pour des gouttes (R = 0.95 mm) de viscosité
n = 20 mPa.s. L’élasticité maximale du rebond, qu’on appelle €*, est réduite par rapport a celle
d’une goutte d’eau. Nous notons V* la vitesse a laquelle € = €*.
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La figure montre une séquence d’images de l'impact d’une goutte de viscosité
n = 20 mPa.s & une vitesse V = 0.71 m/s. Malgré une viscosité 20 fois supérieure a celle
de l'eau, le liquide rebondit. L’impact de la goutte visqueuse semble qualitativement simi-
laire & celui d’une goutte d’eau. Le liquide s’étale jusqu’a atteindre son extension maximale
R,q0 puis il se rétracte et décolle, a la vitesse V', sous une forme verticale allongée au
temps 7 = 9.5 ms comparable a celui observé lors de I'impact d’une goutte d’eau sur une
surface de méme mouillage, 79. Nous remarquons I’absence des ondes capillaires (t = 1.6
ms) qui donnent une forme pyramidale a la surface des gouttes d’eau au début de I'impact

[26]. On peut penser que la viscosité amortit ces ondes et empéche leur propagation.

Le rebond étant préservé, nous pouvons mesurer le temps de contact 7 d’un liquide
visqueux en fonction de la vitesse d’impact V. Nous présentons dans la figure les
variations du temps de rebond 7 d’une goutte visqueuse (n = 20 mPa.s) en fonction de
V. Pour V < 1 m/s, 7 possede un comportement similaire & celui d’une goutte d’eau : il
augmente a faible vitesse d’impact (V' < 0.3 m/s) puis observe un plateau a la valeur 79,
correspondant au temps obtenu pour une goutte d’eau, représentée par la ligne pointillée
noire. A des vitesses supérieures, nous observons une augmentation inhabituelle de T avec

V. Le temps de rebond prend une valeur 20% supérieure a 79 quand V' =2 m/s.

Nous mesurons également le coefficient de restitution ¢ = V'/V en fonction de la vitesse
d’impact. La détermination directe de la vitesse V' & travers la mesure de la position du
centre de masse du liquide est délicate quand le liquide présente de grandes déformations
au moment du décollage. Dans cette étude, nous déterminons V' & partir du temps ¢
auquel la goutte atteint le sommet de sa trajectoire ; nous avons alors V/ = gt. ¢ augmente
a faible vitesse jusqu’a atteindre son maximum ¢* = 0.6 & la vitesse V* = 0.2 m/s (figure
). Quand V' > V* nous observons une décroissance du coefficient de restitution avec
la vitesse d’impact. Ce comportement est analogue & celui rapporté par Richard et al. [15].
L’utilisation d’une goutte 20 fois plus visqueuse que 1’eau entraine une diminution de 35%
de I’élasticité du rebond. Le coefficient de restitution mesure I’énergie perdue par le liquide
au cours du rebond, nous attendons bien une diminution de e lorsque 1'on augmente la

viscosité du liquide.

6.1.1 Coeflicient de restitution

Nous étudions de maniére systématique les variations de la courbe £(V') en augmen-
tant progressivement la viscosité 1 des mélanges eau-glycérol utilisés. Le premier résultat
de cette expérience est 1’obtention de la viscosité limite au-dela de laquelle les gouttes
(R = 0.95 mm) ne rebondissent plus. Nous observons que le liquide ne quitte plus le sub-
strat quand n > 200 mPa.s. Nous présentons les variations du coefficient de restitution en
fonction de la vitesse d’impact pour des viscosités variées entre 1 et 150 mPa.s a la figure

[6.2h. Plus la viscosité augmente, plus I’élasticité maximale du rebond diminue. Ainsi pour
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FIGURE 6.2 : a Coefficient de restitution £ mesuré en fonction de V' pour des gouttes (R = 0.95
mm) de viscosité comprises entre 1 et 150 mPa.s. Quand n augmente, (V') présente une évolution
similaire mais dont 'amplitude est réduite. b Coefficient de restitution normalisé /e* en fonction
de V. Les courbes obtenues pour des viscosités variées entre 1 et 150 mPa.s se superposent (méme
légende).

une goutte d’eau, nous obtenons €* & 0.9 alors que pour un mélange eau-glycérol 150 fois
plus visqueux nous mesurons €* = 0.2. La viscosité ne change pas le comportement de
e(V). Quand n augmente, la courbe reste la méme ; seule son amplitude est réduite. Les
courbes présentées dans la figure se rassemblent lorsque nous représentons le coeffi-

cient de restitution normalisé par son élasticité maximale, €/c*, en fonction de V (figure

62b).

Nous pouvons alors caractériser 1'effet de la viscosité du liquide sur I’énergie dissipée au
cours du rebond a travers la mesure de 'amplitude maximale €* pour différents mélanges
eau-glycérol. Nous représentons dans la figure I’évolution de €* en fonction de 7.
L’énergie disponible apres le rebond diminue avec des viscosités croissantes. La variation
de €* avec 1 semble complexe. Nous confirmons que seule 'amplitude du coefficient de

restitution est affectée par 'augmentation de la viscosité en reportant les valeurs de V*
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FIGURE 6.3 : a Elasticité maximale du rebond £* mesurée en fonction de la viscosité du liquide
7. Quand n > 150 mPa.s, des gouttes de rayon R = 0.95 mm cessent de rebondir. b Variation de
la vitesse V* en fonction de 7. L’élasticité maximale du rebond est atteinte & une vitesse V* de
Pordre de 0.2 m/s qui ne dépend pas de la viscosité du liquide.

118



6.1. EXPERIENCE

*

pour toutes les viscosités 7 testées (figure 6.3b). V'
V*~0.2m/s.

ne dépend pas de 7 : nous trouvons

6.1.2 Temps de contact

Pour n < 200 mPa.s, le liquide rebondit. Nous pouvons mesurer, dans ce régime, le
temps de contact 7 en fonction de la vitesse pour des liquides dont nous faisons varier la
viscosité. La figure présente le temps de contact de gouttes (R = 0.95 mm) dont la
viscosité varie entre 1 et 150 mPa.s en fonction de la vitesse d’impact V. Nous distinguons
deux régimes d’évolution du temps de rebond 7. A vitesse d’impact élevée (V > 1m/s), 7
croit avec V et ce d’autant plus que la viscosité du liquide est élevée. Nous observons des
temps de rebond jusqu’a deux fois supérieurs au temps contact constant 79 d’une goutte
d’eau sur la méme surface. Au contraire pour des vitesses V plus faibles, les gouttes d’eau
et les gouttes visqueuses ont le méme temps de rebond. 7 croit a faible vitesse d’impact
(V < 0.3 m/s) puis rejoint un plateau dont la valeur est 79 = 9.36 = 0.1 ms pour une
goutte d’eau. L’indépendance des valeurs de 7 par rapport a la viscosité du liquide impac-
tant dans ce régime est illustrée par le rassemblement des données sur les figures et
qui présente un zoom 4 faible V.

Nous n’essayons pas d’expliquer la croissance du temps de contact observée a haute
vitesse d’impact. Dans ce régime, nos images révelent une augmentation inhabituelle de
I’adhésion entre les gouttes visqueuses et le substrat ce qui a un effet notable sur le temps
de rebond. Nous sommes incapables de distinguer entre un effet lié a la viscosité et un

effet, que nous souhaitons éviter, de mouillage.
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FIGURE 6.4 : a Temps de contact 7 en fonction de la vitesse d’impact V lors de I'impact de gouttes
(R = 0.95 mm) d’un mélange eau-glycerol dont la viscosité varie entre 1 et 150 mPa.s. Le temps
de contact croit avec la vitesse d’impact au-dela de V = 1 m/s et ce d’autant plus que 7 est élevé.
b Méme tracé focalisé sur les vitesses d’impact inférieures & 0.4 m/s. Le temps de contact est
indépendant de la viscosité du liquide impactant (méme légende).
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6.2 Etalement

Nous mesurons 1’étalement maximal atteint lors du rebond de gouttes (R = 0.95 mm)
formées a partir de mélanges eau-glycérol dont la viscosité varie entre 1 et 150 mPa.s.
Pour une vitesse d’impact fixée, plus le liquide est visqueux moins il s’étale. Nous inter-
prétons cette empreinte maximale comme résultant d’un équilibre entre inertie, capillarité
et dissipation visqueuse. Nous interpolons un comportement moyen entre les lois d’échelles
équilibrant inertie et capillarité (Ryae/R ~ Wel/?) et équilibrant inertie et dissipation
visqueuse (Ryqz/R ~ Rel/ %) comme proposé par [36] et présenté au chapitre |1l Nous mo-
difions cette loi pour la rendre valide pour de faibles déformations (We < 10) du liquide
en introduisant le rapport (Ryq: — R)/R qui prescrit un rayon d’étalement minimal Ry
pour un impact a vitesse quasi-nulle. La figure [6.5| montre ’étalement visqueux normalisé
(Rmaz/R — 1)Re™ /% en fonction du paramétre d’impact P = WeRe /%, Les données se
rassemblent sur une courbe maitresse mise en valeur par la ligne pointillée qui représente
lajustement entre les deux loi d’échelles asymptotiques sous la forme proposée par [40] :
(Rmaz/R — 1)Re™/5 = PY/2 /(A + P'/?). A est un paramétre ajustable dont la valeur est
ici A =2.44.
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FIGURE 6.5 : Etalement visqueux normalisé (R,q./R — 1)Re™1/® en fonction de WeRe™2/° lors
de 'impact de gouttes (R = 0.95 mm) dont on fait varier la viscosité entre 1 et 150 mPa.s. la ligne
pointillée qui ajuste les données est une interpolation entre les lois d’échelles en We'/? et Rel/®.
Le parametre ajustable A vaut ici, A = 2.44.

6.3 Rétraction

Nous évaluons aussi les conséquences de I'augmentation de viscosité sur la vitesse de
rétraction du liquide. Nous déduisons de I’évolution temporelle du rayon de contact r(t),
mesurée lors de chaque impact, la vitesse de rétraction, 7, du liquide définie comme la
valeur absolue de la pente maximale observée lors de la phase de rétraction (figure ,
V =1.74 m/s, n = 60 mPa.s). Nous n’observons pas le rassemblement des courbes /R4
en fonction du temps pour différentes vitesses d’impact mis en évidence par Bartolo et al.
[41] sur des substrats hydrophobes. Cette différence s’explique par 2 constatations : (i)

le temps auquel I'étalement maximal est atteint semble dépendre faiblement de la vitesse
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FIGURE 6.6 : a Evolution temporelle du rayon de contact r(t) lors de I'impact d’un goutte de
viscosité nn = 60 mPa.s & la vitesse V = 1.74 m/s. Nous mesurons la vitesse de rétraction 7 durant
la phase ou le liquide démouille a vitesse constante. b Taux de rétraction 7/R,,.. représenté en
fonction du nombre de Weber lors de I'impact de gouttes dont la viscosité varie entre 1 et 1200
mPa.s. Quand 7 est fixé, le taux de rétraction ne dépend pas de la vitesse d’impact.

d’impact et (ii) la phase de décollage, qui n’existe pas sur les surfaces hydrophobes, possede
un comportement distinct (voir chapitre . Malgré ces différences, le taux de rétraction
7/ Rz ne dépend pas de la vitesse d’impact ce que nous mettons en évidence dans la
figure ou nous représentons pour chaque viscosité testée le taux de rétraction en fonc-

tion du nombre de Weber.

Le taux de rétraction semble dépendre faiblement de la viscosité : il est de 'ordre de
100 pour des viscosités variées entre 1 et 100 mPa.s. Nous observons un taux de rétraction
notablement réduit uniquement pour des gouttes de glycérol pur (points jaunes, figure
). Ces observations contrastent avec 'influence plus marquée de la viscosité rapportée
sur des substrats hydrophobes [41]. Nous étudions la dépendance en viscosité du taux de
rétraction en présentant sa valeur normalisée par le temps inertio-capillaire en fonction
du nombre d’Ohnesorge dans la figure [6.7] Pour des viscosités comprises entre 1 et 100
mPa.s (Oh compris entre 0.0039 et 0.4), le taux de rétraction normalisé est de 'ordre de 1
ce qui indique que 'on se trouve dans le régime de démouillage inertiel indépendant de la
viscosité du liquide (chapitre . Seules les gouttes de glycérol ont un taux de rétraction
normalisé différent, de I’ordre de 0.5. Cependant cette diminution de la vitesse de rétrac-
tion liée & la viscosité du liquide est bien plus faible que celle observée par Bartolo et al.
sur des matériaux hydrophobes. Nous n’observons pas la transition d’une régime inertiel

a un régime visqueux quand Oh = 0.05 (ligne verticale pointillée).

Nous expliquons ce changement par la différence de mouillage entre les substrats étu-
diés. La dissipation mise en avant dans le régime visqueux est une dissipation de coin,
proche de la ligne de contact. Cette dissipation est d’autant plus faible que I'angle de
contact dynamique est petit (elle varie en 1/6); elle joue donc un réle moindre lorsque
I’on consideére une surface non-mouillante. L’angle de reculée sur nos surfaces est 6, ~ 160°

alors qu’il est de 6, ~ 80° sur les substrats hydrophobes de Bartolo et al.. Nous atten-
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FIGURE 6.7 : Taux de rétraction 7/R,,., normalisé par le temps inertio-capillaire représenté en
fonction du nombre d’Ohnesorge. La ligne verticale pointillée indique la transition entre les régimes
inertiels et visqueux rapportée par [41].

dons donc une domination des effets inertiels sur les effets visqueux dans une plus grande
gamme de viscosité : la transition entre les deux régimes a lieu a un nombre d’Ohnesorge

plus élevé.

6.4 Analyse Energétique

Nos mesures du coefficient de restitution montrent une perte d’élasticité du rebond
sur une surface surperhydrophobe quand la viscosité n du liquide augmente. Le coefficient
de restitution est une mesure globale qui nous indique I’énergie perdue par le liquide au
cours d’un impact mais n’explique par les échanges d’énergie au cours du rebond et ne
nous donne pas d’informations sur les sources de dissipation. Pour mieux comprendre les
transferts d’énergie au cours du rebond, nous mettons en ceuvre une méthode d’analyse
d’image nous permettant d’avoir acces, a chaque instant, a I’énergie du centre de masse
de la goutte mais aussi a son énergie de surface et cinétique interne. Nous déduisons de la
forme de la surface de la goutte a chaque instant, dans la limite des faibles déformations
(We <« 1), I'écoulement a l'intérieur de la goutte a travers un modele proposé par [105].
Nous pouvons alors quantifier les pertes visqueuses liées a 1’écoulement dans la goutte.
Cette méthode est inspirée du travail expérimental de de Ruiter et al. [18,[106]. Nous pré-
sentons les détails de la mise en ceuvre de cette technique d’analyse d’image dans I’annexe
[C] Notre objectif est d’utiliser cette méthode pour quantifier les échanges d’énergie et pour
tenter de comprendre la diminution de ’élasticité maximale du rebond, €*, avec ’'augmen-
tation de la viscosité du liquide impactant. Nous analysons le rebond de gouttes de rayon
R = 0.95 mm a la vitesse V = 0.2 m/s, proche de V*, correspondant a de faibles défor-
mations du liquide. Nous présentons uniquement des résultats pour 'impact de gouttes
d’eau; 'application de cette méthode d’analyse au rebond de gouttes visqueuses est un

travail en cours dont nous discutons dans ’annexe

Nous appliquons notre méthode d’analyse énergétique au rebond d’une goutte d’eau.

Nous présentons dans la figure I’énergie associée au centre de masse de la goutte.
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FIGURE 6.8 : Analyse de énergétique du rebond d’un goutte d’eau de rayon R = 0.95 mm a la
vitesse d’'impact V' ~ 0.2 m/s. a Energie du centre de masse au cours du rebond, I’énergie totale
est décomposée en un terme d’énergie potentielle U, et un terme d’énergie cinétique K.,,. Lors
de la phase de contact, ’énergie du centre de masse est faible par rapport a 1’énergie initiale ce
qui traduit un transfert vers I’énergie interne du liquide. b Variations de 1’énergie de surface Ui,
et de ’énergie cinétique interne K;,; au cours de 'impact. Lors de la phase de contact la goutte
se déforme ce qui entraine un exces d’énergie de surface ainsi qu’un écoulement interne. L’énergie
interne varie plus faiblement lors des phases de vol.

Lors de sa chute la goutte convertit son énergie potentielle U, en énergie cinétique Kp,.
Cet échange se fait a énergie totale constante : ’énergie du centre de masse, F¢n, est a
ce moment une bonne mesure de ’énergie de la goutte qui est de l'ordre de 100 nJ. Ce
transfert d’énergie cesse au moment du contact avec le substrat (¢ = 0 ms), le mouvement
du liquide vers le bas est arrété et pendant le contact ’énergie cinétique K., s’annule. A
cet instant, E.,, est uniquement potentielle et représente environ 30% de ’énergie initiale.
Lorsque le liquide décolle, I’énergie du centre de masse est a nouveau composée d’énergie
cinétique et potentielle. La perte d’énergie au cours de rebond est de I'ordre de 20 nJ ce
qui correspond a un coefficient de restitution de 0.89 cohérent avec les mesures effectuées

précédemment.

Lors de la phase de contact, ’énergie totale du centre de masse constitue de ’ordre
de 30% de Iénergie initiale de la goutte. Cette perte d’énergie non physique cache un
transfert d’énergie vers les composantes potentielles et cinétiques de I’énergie interne de
la goutte. Au cours du contact, le liquide se déforme ce qui entraine un exces d’énergie de
surface, Ujn: (ligne bleue pointillée figure ) et la génération de mouvements du liquide
soit d’énergie cinétique interne, K, (ligne rouge figure ) L’exceés d’énergie de sur-
face représente jusqu’a 60% de 1’énergie initialement disponible quand la déformation du
liquide est maximale. Les variations de ’énergie cinétique interne constituent jusqu’a 20%
de I’énergie totale et présentent deux pics caractéristiques lors du contact répartis de part
et d’autre du moment ou le liquide est étalé a son maximum qui coincide avec ’absence
de mouvements internes. Nous remarquons de faibles variations de I’énergie interne, Fjy;,

lors des phases de vol qui correspondent aux oscillations du liquide.

Connaitre ’énergie cinétique liée aux mouvements dans la goutte nous permet de cal-
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FIGURE 6.9 : a Energie dissipée par viscosité au cours du rebond (R = 0.95 mm, V ~ 0.2 m/s). La
majorité de la dissipation se produit lors de la phase de contact. Dans le cas d’une goutte d’eau,
Iénergie dissipée ne représente que 2% de I’énergie initiale. b Energies totale (ligne noire), du centre
de masse (ligne rouge pointillée) et interne (ligne bleue pointillée) au cours du rebond (R = 0.95
mm, V ~ 0.2 m/s). La prise en compte de I’énergie interne permet d’expliquer la diminution de
I’énergie du centre de masse lors du contact. L’énergie totale n’est pas constante et une perte de
Pordre de 15% de ’énergie initiale apres le rebond demeure inexpliquée.

culer la dissipation par viscosité au cours de I'impact. La figure présente 1’évolution
temporelle de I'énergie dissipée Ey;s.. La dissipation a lieu a la fois lors des phases de vol
et lors du contact. Dans le cas d’un rebond isolé, la majeure partie des pertes visqueuses
se produit lors de la phase de contact. Les pertes lors de la phase de vol doivent néanmoins
étre prises en compte lorsque 'on considére une série de rebonds ou le vol représente la
majeure partie de la durée étudiée comme noté par [15]. Ici I’énergie dissipée par viscosité
ne représente que de l'ordre de 2% de I'énergie initialement disponible. Ce résultat est
attendu : 'eau est un liquide peu visqueux (ici, Oh = 0.0039 < 1) et la durée du rebond,

de l'ordre de 10 ms, est suffisamment courte pour limiter la dissipation.

Nous pouvons maintenant réaliser un bilan d’énergie a chaque instant. Nous repré-
sentons dans la figure I’évolution temporelle de 1’énergie du centre de masse F.p,
(ligne rouge pointillée), de I’énergie interne E;,; (ligne bleue pointillée) et de ’énergie
totale Eep, + Eint + Eyise (ligne noire). La prise en compte de I'énergie interne, a travers
la mesure de la surface du liquide et le calcul de I’énergie cinétique, permet d’expliquer
en grande partie la diminution de I’énergie du centre de masse lors du contact. Au cours
du rebond, I’énergie totale n’est pas constante ce qui indique que notre analyse ne cap-
ture pas complétement les échanges d’énergie. Aprés le rebond une perte de 'ordre de
15% de D’énergie initiale demeure inexpliquée. Une premieére cause de cet écart peut étre
trouvée dans les hypotheses permettant d’estimer 1’énergie cinétique interne. Ce calcul est
réalisé dans 'approximation des faibles déformations, une approximation discutable lors
du contact. La différence conséquente relevée suggere néanmoins que nous avons négligé
certaines sources de dissipation. Deux candidats peuvent rendre compte de cet écart : (i)
la dissipation visqueuse causée par la présence de la ligne de contact entre le liquide et le
substrat et (ii) I’écoulement d’air dans le film de lubrification présent sous la goutte et la

dissipation qui y est associée.
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FIGURE 6.10 : Bilan d’énergie normalisé par ’énergie initiale lors de I'impact d’une goutte d’eau
(R = 095 mm, V ~ 0.2 m/s) sur une pastille de silicium. L’évolution de 1’énergie totale au
cours du rebond est quantitativement similaire a celle observée lors de I'impact sur un substrat
superhydrophobe ; de I'ordre de 15% de ’énergie initiale n’est pas comptabilisé.

Pour déterminer I'influence de la dissipation visqueuse au niveau de la ligne de contact
nous avons décidé de reproduire 'expérience de rebond sur un film d’air. Nous nous placons
dans les mémes conditions expérimentales que pour I'impact présenté ci-dessus (R = 0.95
mm, V' ~ 0.2 m/s) mais nous remplagons le substrat superhydrophobe par une pastille
de silicium que nous nettoyons avec attention pour éviter la présence de poussiéres. Nous
observons un rebond qualitativement semblable & celui rapporté sur un substrat superhy-
drophobe mais le liquide n’entre jamais en contact avec la surface. Nous réalisons un bilan
d’énergie sur ce rebond ou la dissipation au niveau de la ligne de contact est inexistante.
La figure6.10| présente 1’évolution des énergies totale, interne et du centre de masse lors de
I'impact. L’évolution de I’énergie totale au cours du rebond est quantitativement similaire
a celle observée lors de I'impact sur un substrat superhydrophobe. Nous retrouvons une
perte inexpliquée d’environ 15% de ’énergie initiale. La dissipation visqueuse associée a la
présence de la ligne de contact semble négligeable. De Ruiter et al. [18 [106] ont expliqué
cet écart par la dissipation dans le film de lubrification. Ils ont montré, & ’aide de mesures
de I’épaisseur du film d’air, que la dissipation dans celui-ci est du méme ordre de grandeur
que I'énergie manquante. Nos expériences suggerent donc que les pertes par viscosité dans
le film de lubrification sont semblables lors de I'impact sur une surface superhydrophobe

et ne sont donc que peu affectées par la présence de la rugosité.

6.5 Conclusion et perspectives

Nous avons mis en évidence 1’étonnante capacité de rebond de gouttes de viscosité jus-
qu’a 200 fois plus élevée que celle de 'eau sur un substrat superhydrophobe. Nous avons
caractérisé expérimentalement la perte d’élasticité des chocs associée a ’augmentation de
la viscosité. Nous avons également comparé plusieurs caractéristiques du rebond : le temps
de contact, la valeur de ’étalement maximal et la vitesse de rétraction de différents mé-

langes eau-glycérol en fonction de leur viscosité.
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L’objet principal de notre étude consiste a comprendre les transferts et la dissipation
d’énergie au cours d’un rebond dans le but d’analyser la perte d’élasticité maximale des
chocs par amortissement visqueux. Nous avons mis en place, et exploité pour les gouttes
peu visqueuses, une technique d’analyse d’image permettant de réaliser un bilan d’énergie
a chaque instant lors d’un rebond & faible vitesse d’impact. Nous en avons déduit que
les pertes d’énergies par viscosité en volume et au niveau de la ligne de contact sont
négligeables lors du rebond de gouttes d’eau. Nous avons étendu le champ d’application
de cette méthode a I'analyse de I'impact de gouttes visqueuses dans le but d’analyser
les transferts d’énergie et plus particulierement la part croissante de 1’énergie dissipée
par viscosité au cours du contact. Une discussion traitant de la mise en ceuvre de cette
méthode se trouve en annexe[C|} Nous travaillons maintenant & réaliser des bilans d’énergie

convaincants lors de 'impact de gouttes visqueuses.
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Conclusion

Nous avons étudié, au cours de cette these, plusieurs variations sur le théme du rebond
d’une goutte d’eau sur une surface non-mouillante. Nous avons engendré des rebonds spé-
ciaux que nous avons caractérisés expérimentalement. Notre analyse de ces rebonds s’est
concentrée sur la mise en évidence des parametres et des phénomenes physiques contrélant
leur extension spatiale et temporelle, deux quantités qu’il est important de comprendre

tant d’un point de vue fondamental qu’appliqué.

Nous nous sommes d’abord intéressés a l'effet d’une modification locale de la géométrie
du substrat, a une échelle intermédiaire entre celle des microtextures et celle de la goutte,
sur le rebond. Nous avons montré quune macrotexture ponctuelle, tres simple, crée un
mécanisme de rebond en anneau qui entraine une réduction du temps de contact d’un
facteur 2. Nous avons interprété la réduction du temps de rebond par un raisonnement
géométrique sur la figure d’impact. Le mécanisme de rebond en anneau résiste a la fois a
un changement de la géométrie de la texture et a ’excentrement. Dans un second temps,
nous avons cherché a comprendre comment associer plusieurs textures ponctuelles pour
créer des surfaces a I’hydrophobie renforcée. Nous avons testé plusieurs motifs modeles et

interprété géométriquement les temps de rebond obtenus.

Nous avons poursuivi ’étude des effets de la géométrie du substrat sur le rebond en
la modifiant a 1’échelle de la goutte. Nous avons réalisé des expériences d’impact sur des
plans inclinés, des cones et des spheres en situation de non-mouillage. Les résultats ob-
tenus lors d’impacts sur un plan incliné montrent que les déformations du liquide sont
contrélées par la composante normale au substrat de la vitesse d’impact. Cette expérience
ne fait pas apparaitre un nouveau mécanisme de rebond mais est un bon moyen d’accéder
facilement a des vitesses normales d’impact faibles. L’étude de 'impact sur les cones et les
spheres est principalement descriptive. Nous avons répertorié les issues possibles de 1’im-
pact sur un cone en fonction de son angle au sommet et de la taille et la vitesse des gouttes.
Nous avons observé la formation puis la fragmentation d’anneaux liquides lors de 'impact.
L’étude de la déstabilisation de ces tores, qui ont une dynamique d’expansion, par insta-
bilité de Rayleigh-Plateau nous semble étre intéressante. Nous présentons en annexe [A]
une expérience concue dans ce but. Les rebonds sur les spheres présentent une dynamique

modifiée. Nous avons mis en évidence des effets forts sur le temps de contact et sur ’éta-
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lement maximal quand le liquide dépasse 1’équateur. La goutte conserve un mouvement
vertical tout au long du rebond. La présence de ce mouvement vertical affecte la durée

de la phase de décollage et ’élasticité du rebond, un effet devant étre étudié plus en détails.

Nous avons également effectué des impacts sur des matériaux pouvant étre déformés
par la goutte. Ces expériences mélent des effets géométriques, le substrat se déforme, et
des effets dynamiques. Nous nous sommes intéressés a deux situations tres différentes.
D’abord, nous avons étudié I'impact de billes liquides sur des membranes élastiques. Nous
avons mis en évidence un régime de rebond présentant des temps de contact réduits jus-
qu’a 70% par rapport a un substrat rigide. La réduction dépend a la fois de I’échelle de
temps de la bille et de la membrane ce qui nous permet d’ajuster le temps de rebond. L’in-
teraction entre une goutte et une membrane flexible ne se limite pas au régime de rebond
rapide : la caractérisation de I’élasticité des rebonds en fonction de la viscosité des gouttes
ou 'utilisation des membranes comme capteurs de force sont des pistes a explorer. Dans
un second temps, nous avons observé le splash de gouttes lors de leur impact sur un bain
de liquide visqueux non miscible. Nous avons tiré avantage du caractere viscoélastique du
bain en étudiant des situations dans lesquelles le liquide possede un comportement élas-
tique a I’échelle de temps du splash. Nous avons observé une augmentation de la vitesse
seuil de splash et I'avons liée a la déformation du liquide. Des expériences permettant
de quantifier et de localiser la déformation du bain, nous semblent nécessaire pour com-

prendre I'augmentation du seuil de splash.

Nous avons aussi utilisé des substrats rigides dont nous pouvons contréler le déplace-
ment. Dans un premier temps, nous avons soumis une goutte initialement au repos a un
mouvement impulsionnel. Cette expérience nous a permis de créer de surprenantes cavi-
tés coniques dont nous avons caractérisé et modélisé la dynamique. Au-dela des formes
engendrées, cette étude nous permet de faire un constat étonnant : la faible adhésion des
surfaces superhydrophobes est I'ingrédient nécessaire a 1’obtention des cavités. Dans un
second temps, nous avons réalisé des impacts sur une surface dont le mouvement peut-étre
déclenché au moment du contact entre le liquide et le solide & l’aide du signal provenant
d’un capteur de force de type MEMS. Nous atteignons des temps de contact extréme-
ment réduits, de 'ordre de 20% de celui observé sur le méme substrat sans mouvement.
Cette expérience, dont nous avons présenté seulement des résultats qualitatifs, permet
de déterminer 'amplitude des déplacements nécessaires pour faire décoller la goutte. Le
controle de 'amplitude et de I’échelle de temps du déplacement nous permet d’obtenir des

informations complémentaires a celles obtenues lors de I'impact sur une membrane flexible.

Enfin nous avons généré des rebonds spéciaux en modifiant le liquide et non le substrat.
Nous avons étudié I'impact de gouttes visqueuses de tension de surface élevée sur un
matériau superhydrophobe. Nous avons mis en évidence 1’étonnante capacité de rebond

de gouttes jusqu’a 200 fois plus visqueuses que ’eau. Nous avons caractérisé ’élasticité du
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rebond, le temps de contact, I’étalement maximal et la vitesse de rétraction en fonction
de la viscosité du liquide. Nous cherchons & comprendre les transferts et la dissipation
d’énergie au cours du rebond dans le but d’analyser la perte d’élasticité maximale des
chocs avec la viscosité. Pour ce faire, nous travaillons & mettre en ceuvre une méthode

d’analyse d’images permettant de réaliser un bilan d’énergie au cours du rebond.
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Annexe A

Instabilité de Rayleigh-Plateau en
géométrie torique : rupture d’un

anneau liquide en expansion

Il est rare d’observer des anneaux liquides du fait de leur nature éphémere. Deux phé-
nomenes contribuent a rendre ces objets instables : (i) Le tore n’étant pas une surface
minimale, le liquide cherche & adopter une forme sphérique pour minimiser son énergie de
surface et (ii) 'anneau est un filament de liquide qui peut se fragmenter par un mécanisme
de type Rayleigh-Plateau. On trouve dans la littérature plusieurs études discutant 1’évo-
lution d’un tore. Darbois Texier et al. [74] ont étudié I'effondrement d’anneaux d’oxygene
liquide lors de leur transformation en sphére sans se fragmenter. Mc Graw et al. [73] se sont
intéressés a la limite opposée ou le liquide se fragmente en gouttelettes avant d’amorcer un
mouvement de rétraction. Enfin Pairam et al. [72] ont étudié I'interaction entre ces deux
dynamiques de déstabilisation. Ils observent une compétition entre la dynamique du mode
le plus rapide de I'instabilité de Rayleigh-Plateau et la dynamique de rétraction du tore
dont le périmetre doit correspondre & un nombre entier de la longueur d’onde du mode
sélectionné. L’étude de I'impact d’une goutte d’eau sur un substrat conique non-mouillant
(voir chapitre [3)) nous a permis d’observer des anneaux ayant une évolution notablement
différente. Nous génerons des tores animés d’un mouvement d’expansion radiale et nous
observons leur fragmentation. Cette expérience ne permet pas d’étudier de maniére contro-
lée I’évolution des tores et impose des contraintes fortes en termes de visualisation de par

la brieveté des impacts.

Nous présentons ici une expérience préliminiraire visant a surmonter ces contraintes en
produisant des tores animés d’un mouvement d’expansion contrélable. Nous nous inspi-
rons de la méthode de création de tores dans un liquide visqueux proposée par [72]. Nous
injectons un liquide a l'aide d’un aiguille dans un bain en rotation contenant un second
liquide visqueux non miscible (figure . La friction exercée par le fluide externe entraine

le liquide & la sortie de 'aiguille pour former un filament courbé. Si la vitesse de rotation
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ANNEXE A. INSTABILITE DE RAYLEIGH-PLATEAU EN GEOMETRIE
TORIQUE : RUPTURE D’UN ANNEAU LIQUIDE EN EXPANSION

Liquide interne —w w
(-

Bain visqueux

«—— Roulement a billes

Courroie vers moteur CC

FIGURE A.1 : Schéma du montage expérimental : le glycerol (p, = 1260 kg/m3, n, = 1 Pa.s) com-
posant le tore est injecté dans le bain visqueux (p, = 973 kg/m?, 1, = 60 Pa.s) par 'intermédiaire
d’une aiguille connectée a un pousse-seringue. Le bain est monté sur un roulement a billes relié par
une courroie & un moteur courant continu qui permet sa rotation. Une caméra placée sous le bain
enregistre les mouvements du liquide.

est suffisante nous obtenons un tore dont le rapport d’aspect est controlé par la position
de laiguille et le volume de fluide injecté. Si nous stoppons la rotation apres avoir créé
I’anneau liquide, nous réalisons ’expérience de Pairam et al. : les tores se déstabilisent
tout en se rétractant. Au contraire, si nous maintenons la rotation du bain apres avoir
retiré 'aiguille a 'aide d’un micromanipulateur, un choix de liquide pertinent peut nous
permettre d’observer des tores en expansion. En injectant un liquide plus dense que le
bain, la force centrifuge tend a élargir 'anneau. C’est ce phénomene que nous choisissons
d’exploiter en injectant du glycerol (py = 1260 kg/ m3, ng = 1 Pa.s) dans un bain d’huile
silicone (p, = 973 kg/m3, 1, = 60 Pa.s). Nous pouvons alors ajuster la vitesse de rotation
du bain, w, pour obtenir différentes dynamiques radiales de rétraction ou d’expansion du
tore et ainsi explorer la compétition entre la dynamique radiale et la dynamique de frag-
mentation. Le choix des liquides a une autre conséquence : leur viscosité influence a la fois
la dynamique d’ouverture ou de fermeture des tores et la longueur d’onde du mode le plus
instable de linstabilité de Rayleigh-Plateau [107]. Nous visualisons 1’évolution des tores
a l'aide d’une caméra fonctionnant a une cadence de 20 im/s placée sous notre dispositif
ce qui permet de s’affranchir de la distortion optique crée par la courbure de l'interface

supérieure du liquide en rotation.

t=20.0s t=239s t=206.0s t=138s

FIGURE A.2 : Evolution temporelle d'un tore de grand rayon initial Ry ~ 8 mm et de petit rayon
initial ag ~ 0.6 mm lorsque nous imposons une rotation de fréquence 1.5 Hz. Le rayon du tore
augmente et nous observons sa fragmentation en 6 sous-unités par instabilité de Rayleigh-Plateau.
Le cercle pointillé rouge indique le périmetre initial du tore.
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Nous présentons figure I’évolution temporelle d'un tore de grand rayon initial
Ry =~ 8 mm et de petit rayon initial ag =~ 0.6 mm lorsque nous imposons une rotation
de fréquence 1.5 Hz. Nous observons 'augmentation du diametre du tore, 'apparition de
corrugations (¢t = 3.9 s) qui se développent avant la fragmentation du tore en 6 sous-
unités a la fin du processus. Cette expérience préliminaire prouve que la force centrifuge
permet d’observer la dynamique originale que nous recherchons. Il reste a caractériser
cette dynamique en fonction des parametres du géométriques du tore et de la fréquence
de rotation imposée. Apres cette premiere étape, nous pourrons étudier 'interaction entre

la dynamique radiale et la dynamique de l'instabilité de Rayleigh-Plateau.
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Annexe B

Modélisation d’une membrane

tendue

Nous modélisons les feuillets de PDMS comme des objets bidimensionnels (a ~ cm et
h = 20 um) élastiques (E = 1 Mpa, p = 965 kg/m?). Les membranes sont déposées sur un
cadre de rayon a et mises en tension par l’ajout d’une masse m aux anneaux de plexiglas
qui maintiennent les bords du feuillet. Le tableau rassemble les caractéristiques de
toutes les membranes utilisées lors de nos expériences. Nous supposons que les membranes
sont inextensibles. La tension T appliquée au bord du cadre est alors T' = mg/(2ma).

L’équation qui régit la fréquence fondamentale d’une telle membrane est :

" 2ma\ w
ol Xo1 est le premier zéro de la fonction de Bessel de premiere espece et p la densité

surfacique de la membrane.

Nous comparons dans la figure les fréquences mesurées lors des oscillations libres
des membranes, f,,, aprés impact a la prédiction ci-dessus, fﬁf Pour les plus faibles masses

imposées (m = 3.41 et m = 4.68 g), accord entre mesures et prédictions est quantitatif.

a (mm) m (g) fm (Hz) frn (Hz)
7.5 3.41 302 309
7.5 12.23 444 586
10 3.41 210 201
10 12.23 290 379
17.5 13.5 128 172
25 4.68 60 59
25 13.5 75 101
25 29.2 96.8 148

TABLE B.1 : Caractéristiques des 8 membranes utilisées lors de 1’étude du rebond sur une surface
déformable : rayon a, masse m, fréquences mesurées et prédites f,,, et fi respectivement.
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ANNEXE B.

MODELISATION D’UNE MEMBRANE TENDUE
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FIGURE B.1 : Fréquence d’oscillation de la membrane prédite f* en fonction de la fréquence
d’oscillation mesurée f,,. La ligne pointillée grise montre un accord quantitatif quand m < 3.41
g. la ligne pointilée gris clair a une pente 1.3. Méme si nous surestimons la fréquence d’oscillation
quand nous imposons une masse élevée (m > 3.41 g), une relation linéaire entre prédiction et
mesure pour des masses proches est conservée.

Pour des masses plus élevées (m > 3.41 g), la prédiction est supérieure aux fréquences

mesurées. Nous retrouvons toutefois une relation linéaire entre prédiction et mesure quand

la masse est maintenue & peu pres constante (ligne pointillée gris clair). Nous expliquons ce

désaccord par 2 causes entrainant une réduction de la tension appliquée au bord du cadre :
(i) la friction entre le bord du cadre et le PDMS qui n’est pas totalement éliminée par la

présence de talc et (ii) I’allongement de la membrane sous l'effet de la tension imposée.
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Annexe C

Détermination de 1’énergie d’une

goutte lors d’un impact

La mesure du coefficient de restitution nous permet de quantifier I’élasticité du rebond
d’une goutte. Cette quantité globale nous indique la fraction de 1’énergie cinétique initiale
restituée a la goutte aprés I'impact mais ne nous donne aucune information sur la fagon
dont I’énergie est transférée et dissipée au cours de l'impact. Nous présentons ici une
méthode d’analyse d’image permettant de déterminer, a partir des déformations de la
goutte extraites des vues de c6té d’un impact, ’énergie du centre de masse et 1’énergie
interne - potentielle et cinétique - du liquide. Cette méthode est semblable a celle utilisée
par de Ruiter et al. [18,[106] et s’appuie sur les résultats théoriques obtenus par Molacek
et al. [105]. Nous rappelons ici les principaux résultats nécessaires a l'implémentation de

I’analyse.

C.1 Analyse d’image

Nous mesurons, & partir de vues de c6té de I'impact, la forme des gouttes a chaque
instant en exploitant la symétrie du liquide par rapport a 'axe vertical. La forme de la
goutte peut alors étre décrite & chaque instant par le contour R(¢,60) que nous obtenons
en détectant du bord de la goutte (figure . Nous décomposons le contour obtenu sur
la base des polynomes de Legendre P, (x) :

R(t,0) = R+ i en(t) Pa(z)
n=0

ou z = cos(f). Plus le nombre n de modes pris en compte est élevé, plus le contour est
approximé de manieére fidele. Nous choisissons ici de maniere empirique un compromis entre
fidélité de la description du contour et rapidité de I'analyse en limitant & n = 10 le nombre

de modes considéré. Les coefficients ¢, (t) sont déterminés en exploitant 1'orthogonalité des
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ANNEXE C. DETERMINATION DE L’ENERGIE D’UNE GOUTTE LORS D’UN
IMPACT

FIGURE C.1: Vue de c6té d’une goutte d’eau (R = 0.95 mm) au cours d’un impact sur une surface
superhydrophobe et du contour (vert) recréé a partir de la décomposition de la forme de la surface
en polynomes de Legendre.

polynémes de Legendre :

n 1
en(t) = 2 . ! /_ (R(.0) = )P (a)d.

Nous représentons dans la figure une vue de c6té d’une goutte et du contour recréé a
partir des polyndémes de Legendre (trait vert) montrant la capacité de cette technique a

capturer les formes déformées du liquide.

C.2 Bilan d’énergie

Nous quantifions & chaque instant I’énergie du liquide. Nous décomposons dans un
premier temps cette énergie en deux parties : (i) ’énergie associée au centre de masse et

(ii) Iénergie associée aux déformations de la goutte.

C.2.1 Energie du centre de masse

L’énergie associée au centre de masse est calculée en suivant sa position yen, (t) au cours
d’un rebond. Nous réalisons ensuite un ajustement de la trajectoire du centre de masse ce
qui nous permet de déterminer les dérivées temporelles de ., en nous affranchissant des
erreurs liées a la dérivation d’un signal numérique. Nous écrivons alors I’énergie potentielle
Uen, et énergie cinétique K., du centre de masse :

Uen = pngcm
1
— -2
Kcm - épﬂycm

ou p est la densité du liquide, §2 le volume de la goutte et g 'accélération de la pesanteur.

C.2.2 Energie interne

L’énergie associée aux déformations de la goutte est déterminée a partir du contour
obtenu par analyse d’image. Cette énergie fait intervenir un premier terme d’énergie de

surface Uspt = YAgury 0 Agyrp est aire instantanée de la surface de la goutte. L'énergie
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C.2. BILAN D’ENERGIE

potentielle s’écrit alors en prenant avantage de ’axisymétrie du probleme :

Uint = 27r7/ (t,0)sin(6)\/ R? + (09 R)?d6.
0

Nous pouvons écrire ’exces d’énergie de surface dans 'approximation des faibles déforma-
tions (We < 1), (99R)?/R? < 1, a I'aide de la décomposition de I'interface en polyndmes
de Legendre :

n—=1)(n+2) ,
znt - 277’72 on—+1 Cn'

Nous utilisons plutét dans notre analyse ’excés d’énergie calculé par intégration numé-
rique du profil de la goutte. L’approximation des faibles déformations dans le calcul de
Iénergie de surface conduit & surestimer 'aire de la goutte de 'ordre de 20% lors du
contact. L’écart entre I’énergie de surface calculée directement et dans ’approximation

des faibles déformations est un bon indicateur de la validité de cette approximation.

Le second terme d’énergie interne est lié a 1’écoulement du liquide & l'intérieur de la
goutte. Nous calculons cet écoulement en fonction de la forme adoptée par le liquide ce

qui permet d’obtenir I’énergie interne sans visualiser les mouvements du fluide, une tache

difficile.

Gouttes faiblement visqueuses : Oh < 1

Nous supposons que la viscosité du liquide est négligeable, nous pouvons alors décrire
les mouvements du fluide par un écoulement potentiel. Cette approximation n’est valide
que pour Oh < 1, une condition qui n’est pas toujours vérifiée pour les gouttes rebondis-
santes visqueuses. Dans le cas de liquides peu visqueux, le potentiel des vitesses ¢ vérifie

’équation de Laplace V¢ = 0. La solution de cette équation est donnée par :

0) = i Apr"P,
n=1

ou A, est lintensité associé au n-ieme mode. Dans I'approximation des faibles déforma-
tions, nous trouvons une relation entre la vitesse radiale de ’écoulement a l'interface et la

variation temporelle de la forme de la goutte soit une relation entre A, et ¢, :
én = nA R

Nous déterminons la dérivée temporelle des coefficients ¢, (t) en appliquant un filtre de
Savitzki-Golay d’ordre 2 & ¢, (t) sur une fenétre de largeur 0.2 ms autour de chaque instant.
Cette procédure permet un filtrage cohérent et répétable des variations temporelles de ¢,
et nous permet de calculer sa dérivée. Nous pouvons maintenant calculer I’énergie cinétique

Kint = % p fQ V. VpdQ) en transformant I'intégrale de volume en une intégrale de surface
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ANNEXE C. DETERMINATION DE L’ENERGIE D’UNE GOUTTE LORS D’UN
IMPACT

par le théoreme de Green-Ostrogradsky soit :

o0
1
Kipt = 21pR* Y ————¢2
mt P Z n(2n+1) "
n=1
Bien que nous considerions un écoulement potentiel, nous calculons la dissipation associée
a ’écoulement dans la limite Oh < 1. Nous écrivons le taux de dissipation en fonction
du tenseur des taux de déformation D. Le taux de dissipation visqueuse est Emsc =

fQ 2nD: DAS2. Nous exprimons ce taux de dissipation en fonction de la forme de la goutte :

: “n—1 .9
FEise = 87777RZ

n=1

Nous obtenons ’énergie dissipée lors de I'impact par intégration temporelle du taux de

dissipation.

Gouttes de viscosité arbitraire

Si nous formons des gouttes a partir d’un liquide visqueux, nous ne pouvons plus
modéliser les mouvements du liquide dans la goutte par un écoulement potentiel. Molacek
et al. [105] ont formulé des équations valables pour tout nombre d’Ohnesorge, toujours
dans la limite des faibles déformations. Nous les présentons ici sous une forme adaptée a
la décomposition de I'interface que nous avons effectué. Dans ce régime les expressions de

I’énergie cinétique, K, et du taux de dissipation, Ey;se, sont :

3 -2
Kint = 27pR ZA (Ohy/n) YGRS +1>

E .

ou A, et B, sont deux coefficients que 'on doit déterminer. Ces coeflicients sont choisis

de telle sorte que les racines de ’équation :

Apb?* —2am*Dpb+1=0 (C.1)

ott a = Oh/+/n(n —1)(n + 2) soient les deux racines de partie réelles les plus faibles de

I’équation :
2n+1—2n(n+2)W(b/a)
1—-2W(b/a)

ou W(x) = Jni3/2(vV2)/ (VI pi1/2(v/x)). Ji(x) représente la fonction de Bessel de pre-
miere espece d’ordre k. Nous déterminons numériquement les coefficients A,, et D,,. Nous

b’ — 2a(n — 1) b+1=0 (C.2)

calculons d’abord les racines de 1’équation et en déduisons les valeurs de A,, et D, &
l'aide de I’équation L’équation [C.T]ainsi que la procédure de recherche des coefficients
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C.3. RESOLUTION TEMPORELLE

A, et Dy, sont différentes de ce qui est présenté dans la référence [105]. Nous remercions
Jan Molacek de nous avoir aidé a corriger les erreurs s’étant glissées dans son article ce

qui nous a permis de mettre en oeuvre cette méthode d’analyse.

C.3 Résolution temporelle

Nous discutons, dans cette section, 'effet de la fréquence d’acquisition des vues de
cOté sur le calcul de I’énergie dissipée au cours du rebond. Une fréquence d’acquisition
trop faible produit un effet de filtrage qui a pour conséquence une sous-estimation de la
dissipation. Au contraire, une fréquence d’acquisition trop élevée peut transformer les er-
reurs liées a 'imprécision de la détection du contour en énergie dissipée additionnelle. Nous
représentons dans la figure I’énergie dissipée au cours de l'impact d’une goutte d’eau
(R = 0.95 mm) a la vitesse V = 0.2 m/s en fonction de la fréquence d’acquisition de la
caméra. L’énergie dissipée tend vers un plateau quand on augmente la fréquence d’acqui-

sition ce qui indique que noud prennons en compte correctement le calcul de la dissipation.

4

0 é “1 6 8 16 12
f (kHz)

F1GURE C.2 : Energie visqueuse E,;s. calculée en fonction de la fréquence d’acquisition f lors de
I'impact d’une goutte d’eau (R = 0.95 mm, V = 0.2 m/s). L’énergie dissipée tend vers un plateau
pour les fréquences d’acquisition les plus élevées que nous atteignons.

La méthode présentée permet de réaliser un bilan d’énergie sur une goutte de viscosité
quelconque lors d’un impact & partir de vues de c6té dans la limite des faible déforma-
tions du liquide et en négligeant la dissipation dans ’air ainsi qu’au niveau de la ligne de
contact. La principale limite de notre analyse tient a 'amplitude des déformations obser-
vées lors d’un impact qui, méme pour des vitesses de 1'ordre de 0.2 m/s, sont parfois trop

importantes pour effectuer une analyse linéaire.
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Annexe D

Ondes dans un hydrogel
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L’étude des ondes dans les hydrogels a été menée avec Lucie Domino et a bénéficié des

conseils de Sander Wildeman, Guillaume d’Hardemare, Emmanuel Fort et Antonin Eddji.

Nous avons présenté au chapitre [4] plusieurs exemples de problemes mélant les effets
élastiques et capillaires. Ici, nous nous intéressons a 'instabilité de Faraday (que nous in-
troduirons plus tard dans ce chapitre), et plus généralement a la propagation d’une onde
a la surface d’un hydrogel. Plusieurs instabilités hydrodynamiques ont déja été étudiées
dans de tels matériaux : Mora et al. [108] ont étudié 'instabilité de Rayleigh-Plateau dans
de fin barreaux de gels d’Agar (figure ), ils ont aussi étudié 'instabilité de Rayleigh-
Taylor dans un gel renversé (figure D.1p). Plus récemment, Shao et al. ont
mis en évidence 'existence de l'instabilité de Faraday dans des gels mous de module de
cisaillement compris entre 1 et 260 Pa. L’originalité des hydrogels vient de la présence de
trois forces de rappel agissant sur 'interface : I’élasticité, la gravité et la capillarité. De
nombreuses expériences ont tenté de caractériser la propagation des ondes a la surface des
gels 112, mais un consensus peine & émerger, les débats se cristallisant autour

de la transition ou coexistence entre un régime élastique et un régime capillaire.
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ANNEXE D. ONDES DANS UN HYDROGEL

FIGURE D.1 : a Déstabilisation de cylindres d’Agar de module de Young de plus en plus faible (du
haut, E = 81 Pa vers le bas F = 43 Pa) plongés dans du toluéne. Extrait de [108]. b Instabilité
d’un gel de polyacrylamide mou retourné. On observe un motif stationnaire dont on fait ressortir
la forme en projetant une grille lumineuse. Extrait de [114].

Nous étudions la relation de dispersion des ondes & la surface d’un hydrogel d’Agar en
mesurant le champ de hauteur a la surface de notre échantillon pour des ondes propagatives
et des ondes générées par l'instabilité de Faraday. Nous proposons ensuite un calcul de la
relation de dispersion en traitant le gel comme un solide élastique soumis a une condition

au limite a la surface libre faisant intervenir la capillarité.

D.1 Préparation et rhéologie d’un hydrogel d’Agar

Préparation

Les échantillons de gel sont préparés en mélangeant de la poudre d’Agar (Sigma A4550)
a un volume d’eau déminéralisée. Ce mélange est porté a la température de ~ 95 °C puis
versé dans une cuve. Nous laissons ensuite le gel refroidir & température ambiante pendant
3 heures, ce qui permet sa polymérisation. Nous varions la quantité de poudre d’Agar entre
0.2% et 0.5% de masse par volume d’eau pour obtenir des gels de modules de cisaillement
différents. Les échantillons sont préparés dans les heures qui précedent la réalisation d’une

expérience pour s’affranchir du probleme de vieillissement lié & I’évaporation.

Rhéologie

Nous effectuons des mesures de rhéologie dynamique pour caractériser les propriétés
matérielles des gels que nous fabriquons. Nous versons une petite quantité de gel chaud
non polymérisé dans la cellule de test (entrefer 1 mm) d’un rhéometre plan-plan (Anton
Paar MCR501). Nous attendons 3 heures afin de nous assurer que le gel soit polymérisé
avant de commencer le test en oscillation. Nous travaillons en imposant une déformation
constante de 0.1% et explorons le comportement en fréquence des échantillons. La figure
présente I’évolution des modules de cisaillement (G’, carrés) et de perte (G”, triangles)
avec la fréquence angulaire pour trois gels obtenus en mélangeant 0.2%, 0.3% et 0.5% de
masse par volume d’Agar. G’ et G” sont relativement constants pour des sollicitations de

pulsations entre 0.1 et 100 rad/s. G’ est typiquement supérieur de deux ordres de grandeur
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FIGURE D.2 : Modules de cisaillement (G’) et de perte (G”) d’hydrogels fabriqués a partir de
différentes proportions de poudre d’Agar en fonction de la fréquence angulaire de sollicitation.

a G”, ce qui confirme que nos échantillons sont des solides. Les trois gels ont des modules
de cisaillement de 90, 380 et 1000 Pa (pour 0.2%, 0.3% et 0.5% de masse par volume d’Agar
respectivement). Nous observons pour des pulsations supérieures a 100 rad/s une chute
brutale de G’ qui coincide avec une augmentation de G”. Nous interprétons cet événement
comme une erreur de mesure, il est possible que le gel se décolle des plateaux de la cellule

pour les sollicitations les plus rapides que nous imposons.

D.2 Ondes propagatives

Nous commencons par étudier la propagation des ondes créées par un point source
placé a la surface d’un hydrogel. Nous réalisons deux expériences visant a caractériser
ces ondes : nous mesurons (i) la relation de dispersion en surface et (ii) le champ de

déplacement, dans ’épaisseur du gel, associé a leur propagation.

D.2.1 Mesure de la relation de dispersion

Le montage expérimental est présenté dans la figure[D.3p. Nous coulons des gels d’Agar,
de module de cisaillement 90 et 380 Pa, dans une cuve transparente rectangulaire de 8.5 %26
cm de coté. L’épaisseur h des gels synthétisés est contrdlée par le volume de gel produit
et a été variée entre 0.2 et 3 cm . Nous excitons les ondes a 1’aide d’un aimant, posé a la
surface du gel, dont le mouvement est contrélé par 'amplitude et la fréquence du champ
magnétique oscillant généré par un électroaimant. L’aimant est collé sur un barreau de
plastique (8 x 1 cm) de fagon a générer des ondes planes se propageant dans la direction x.
Nous mesurons le champ d’onde & la surface du gel (transparent) en observant en vue de
dessus un motif en damier placé sous la cuve. Au passage d’une onde, la surface du gel est
déformée ce qui entraine un déplacement apparent dr du motif par réfraction des rayons
lumineux. A partir d’'une image de référence et d’une image déformée du motif, nous pou-
vons reconstruire le champ de hauteur de la surface du gel en utilisant I'algorithme Fast
Checkerboard Demodulation [115][116]. La figure montre un instantané du champ de

hauteur obtenu par cette technique de Schlieren synthétique lorsque 1’on excite des ondes
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caméra 18 cm

(I,

FiGURE D.3 : a Schéma du montage expérimental de mesure de la relation de dispersion. Nous
excitons des ondes planes a la surface d’'un hydrogel de module de cisaillement p et d’épaisseur h
a I’aide d’un aimant mis en mouvement par le champ magnétique créé par un électroaimant. Nous
reconstruisons le champ d’onde en observant, en vue de dessus, le déplacement apparent or d’un
motif en damier placé sous la cuve. b Champ de hauteur obtenu a l’aide de I'algorithme FCD en
excitant & une fréquence de 40 hz la surface d’un gel (1 =90 Pa et h = 1.1 cm).

7 . - .
électroaimant or damier

planes a la fréquence de f = 40 Hz a la surface d’un gel de module de cisaillement p = 90
Pa et d’épaisseur h = 1.1 cm. Pour mesurer la relation de dispersion liant la fréquence f et
le nombre d’onde k des ondes, nous excitons le gel en réalisant des balayages en fréquence
de 10 a 160 Hz. Nous enregistrons des vues de dessus du motif déformé a la cadence de
350 images par seconde et déduisons a partir de la séquence d’images obtenue le champ
de hauteur en tout point de la cuve a chaque instant. Nous effectuons une analyse des
champs de hauteur par transformée de Fourier fréquentielle et spatiale. Nous obtenons le
spectre spatial associé a chaque fréquence d’excitation. Nous normalisons ensuite chaque
spectre par son amplitude maximale et conservons 'information présente dans la direction
de propagation des ondes. Nous construisons alors la relation de dispersion en assemblant

les spectres spatiaux, dans la direction z, correspondant a chaque fréquence f d’excitation.

La relation de dispersion obtenue en soumettant un gel de module de cisaillement
p = 90 Pa et d’épaisseur h = 1.1 cm fait lobjet de la figure [D.4h. Nous observons la
présence de plusieurs branches dans la relation de dispersion : pour une fréquence donnée,
plusieurs nombres d’onde peuvent coexister. Le nombre de branches visible augmente avec
la fréquence. La premiere branche commence pour f &~ 10 Hz; nous ne distinguons pas les
faibles nombres d’onde et les fréquences de coupure des branches successives aparaissant
a des fréquences plus élevées. Si I'on augmente encore la fréquence (f > 100 Hz), le com-

portement est différent : la relation de dispersion ne présente plus qu’une seule branche.

Nous étudions ensuite l'effet du module de cisaillement sur la relation de dispersion.
Nous présentons le résultat obtenu pour un gel de module 4 = 380 Pa et d’épaisseur
h = 1.1 cm dans la figure [D.4p. Nous remarquons également la coexistence de plusieurs
branches. Les fréquences de coupure sont notablement modifiées : la premiere branche
démarre pour f = 30 Hz et la seconde pour f = 50 Hz. Contrairement au gel de module
@ = 90 Pa, nous n’observons pas la transition vers un comportement présentant une seule

branche a haute fréquence. La pente globale de la relation de dispersion est plus grande
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FIGURE D.4 : Relations de dispersion, liant la fréquence f et le nombre d’onde k, des ondes planes
se propageant selon la direction « dans des hydrogels d’Agar (a 4 =90 Paet h = 1.1 cm, b u = 380
Paet h = 1.1 cm, ¢ 4 = 380 Pa et h = 3.4 cm). Les niveaux de gris représentent I'intensité du
signal mesuré, normalisée entre 0 et 1 pour chaque fréquence.

pour le gel de module plus élevé. Un résultat cohérent avec 'expression de la vitesse de

phase des ondes transverses dans un solide élastique : ¢; = /u/p.

Nous nous intéressons également a leffet de 1’épaisseur du gel. La figure [D.4k présente
la carte obtenue pour un gel de module = 380 Pa et h = 3.4 cm. Le résultat est notable-
ment différent de celui obtenu pour le gel de méme module mais de profondeur 1 cm (figure
D.4b). Le nombre de branches que nous mesurons est plus que doublé. Les branches sont
plus rapprochées et plusieurs d’entre elles ont une fréquence de coupure plus faible que
celle associée a la premiére branche pour le gel moins épais (f = 30 Hz). L’augmentation
de I’épaisseur nous permet également de retrouver la disparition des branches multiples
a haute fréquence pour le gel présenté dans la figure [D.4h; ici ce comportement apparait
pour f > 140 Hz.

Les résultats de nos mesures suggerent que la relation liant la fréquence f et le nombre
d’onde k£ dépend a la fois des propriétés mécaniques du gel ainsi que de son épaisseur. Nous
interprétons la présence de modes multiples comme la conséquence de 1’épaisseur finie de
I’échantillon. Les ondes se propageant dans le gel ne seraient pas purement des ondes de
surface : le vecteur d’onde k posséderait une composante verticale. Cette composante du
vecteur d’onde serait alors influencée par le confinement du systeme dans la direction z.
Pour vérifier cette hypothése, nous mesurons le déplacement dans une tranche verticale

du gel.
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D.2.2 Mesure des champs de déplacement

Nous déterminons le champ de déplacement a l'intérieur du gel en utilisant une tech-
nique de corrélation d’images. Nous dispersons des particules de densité spécifique 1.1 et
de diametre 11.7 pm (PQ Hollow) dans le gel alors qu’il est chauffé a la température de
95 °C. Nous versons alors cette solution dans une cuve transparente (8.5 x 26 cm); les
particules sont emprisonnées par la polymérisation du gel avant leur sédimentation. Nous
rendons les particules visibles dans une tranche (zz), paralléle a la direction de propagation
des ondes, en les illuminant avec une nappe laser (figure : chaque particule apparait
comme un point lumineux. Nous excitons alors des ondes planes a une fréquence f a l’aide
d’un pot vibrant et enregistrons le mouvement des particules a l’aide d’une caméra rapide
fonctionnant a une cadence de 250 images par seconde. Le champ de déplacement est
obtenu par corrélation entre une image de référence et une image en présence de 1’onde
en utilisant I’algorithme Ncorr [117]. L’'image de référence est construite en réalisant la
moyenne de toutes les images enregistrées en présence des ondes. Nous mesurons le champ
de déplacement dans une fenétre rectangulaire de dimensions 1.8 x 1.6 cm dont le haut

est situé légerement sous la surface du gel.

Nous présentons deux exemples de champs de déplacement instantanés mesurés dans
un gel de module p = 90 Pa et d’épaisseur h = 1 cm. La figure montre la norme
du déplacement (codée en niveaux de gris) a laquelle nous avons superposé des fleches
représentant le vecteur déplacement u pour une fréquence d’excitation de 120 Hz. L’am-
plitude des déplacements est de 1'ordre de la dizaine de micrometres, ce qui correspond a
un déplacement d’un pixel. Le vecteur d’onde n’est pas parallele a la surface, il forme avec
cette derniére un angle d’environ 45°. Les ondes que nous observons a la surface possedent
un vecteur d’onde k; qui est la projection du vecteur d’onde k selon la direction z. L’am-
plitude du déplacement semble amortie plus rapidement dans la direction verticale que le
long de la surface. Le champ de déplacement obtenu pour une fréquence d’excitation de
40 Hz fait objet de la figure [D.6b. Nous observons des déplacements dans la totalité de

|:| laser
pot

vibrant

FIGURE D.5 : Schéma du montage permettant la mesure du champ de déplacement dans une
tranche (zz) d’un gel de module de cisaillement p et d’épaisseur h. Nous excitons des ondes planes
a la surface du gel a l'aide d’un pot vibrant et nous déduisons, par corrélation d’images, le champ
de déplacement en suivant le mouvement de particules dispersées dans le gel que l'on illumine &
I’aide d’une nappe laser. Nous mesurons le champ de déplacement dans un rectangle de dimensions
1.8 x 1.6 cm.

148



D.2. ONDES PROPAGATIVES

a 10 1.8cm c
3 160
— 140
g —
= s >
E =] 120
100
1 —~
N
b Z
20 8
S
6
= =
5; 10 f 40
E =3
5 20
1 0 500 1000 1500
k (1/m)

FIGURE D.6 : a Champ de déplacement mesuré dans une tranche (xz) d'un gel (1 = 90 Pa et
h = 2.3 cm) excité a la fréquence de 120 Hz. La source se situe en haut & gauche hors de I'image
et nous visualisons les déplacements dans une zone de dimensions 1.8 x 1.6 ¢cm. b Champ de
déplacement obtenu dans les mémes conditions mais pour une excitation a 40 Hz. Nous observons
des mouvements dans toute 1’épaisseur de I’échantillon et la formation d’un motif carré. ¢ Carte de
la relation de dispersion des ondes se propageant dans la direction x dans un gel d’Agar de module
©w=90 Paet h =2.3 cm.

I’épaisseur de I’échantillon. La norme de u ne semble pas étre amortie dans la direction
verticale. Nous remarquons la présence d’un motif carré dont nous interpréterons la for-

mation par la suite.

Nous rapprochons ces deux champs de déplacement de la relation de dispersion du
gel que l'on présente dans la figure [D.6k. La relation de dispersion fait apparaitre une
unique branche quand f = 120 Hz, le déplacement est atténué avant d’atteindre le bas de
I’échantillon. Au contraire, plusieurs modes sont présents pour f = 40 Hz quand nous ob-
servons des mouvements dans toute 1’épaisseur du gel. Nous pouvons alors confirmer le lien

entre le confinement dans la direction verticale et la présence de plusieurs modes en surface.

Ce lien entre relation de dispersion et champ de déplacement dans une tranche paral-
lele a la direction de propagation peut également étre rendu quantitatif en mesurant le
vecteur d’onde associé aux mouvements verticaux dans la direction = et en le comparant
aux mesures effectuées en surface. Nous analysons par transformée de Fourier fréquentielle
et spatiale les champs de déplacement vertical déduits de séquences d’images enregistrées
pour une fréquence d’excitation constante, f. Nous isolons alors le spectre spatial associé

associé a f. La figure montre le spectre spatial obtenu en soumettant un gel (1 = 90
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FIGURE D.7 : a Spectre spatial obtenu a partir de la mesure du champ de déplacement vertical
dans un hydrogel (1 = 90 Pa et h = 2.3 cm) pour une fréquence d’excitation de 120 Hz. b Champ
d’onde correspondant au spectre présenté en a. On observe a la surface uniquement la composante
selon x du vecteur d’onde.

Pa et h = 2.3 cm) a une excitation de fréquence constante de 120 Hz. L’amplitude du
signal est représentée en niveaux de gris (plus un pixel est foncé, plus le signal est fort).
Le spectre est composé d’un unique pic correspondant a une onde se propageant dans le
volume du gel dont nous représentons le champ d’onde dans la figure [D.7b. L’atténuation
des ondes semble plus forte dans la direction verticale que le long de la surface. Nous
trouvons la composante selon x du vecteur d’onde, k; = 1530+300 (1/m) : soit une valeur

en accord avec celle obtenue lors des mesures en surface.

Le spectre spatial mesuré pour une fréquence d’excitation de 40 Hz fait 'objet de la
figure D.8h. Le spectre est notablement différent de celui observé pour f = 120 Hz. Nous
remarquons la présence de deux pics correspondant & des vecteurs d’ondes possédant des
composantes égales selon ’axe x et opposées selon 'axe z. La projection du vecteur d’onde
sur la direction de propagation donne k, = 804 4400 (1/m), un résultat en accord avec
la relation de dispersion. Nous ne détectons toutefois pas la présence des modes multiples
observés en surface du fait de ’étroitesse spatiale de notre fenétre de mesure des déplace-
ments. Le champ d’onde associé & ce spectre, présenté dans la figure [D.8p, fait apparaitre
un motif carré. Ce motif est créé par interférence entre ’onde incidente, correspondant au
pic entouré en rouge dont nous représentons le champ d’onde dans la figure [D.8k, et 'onde
réfléchie au fond de la cuve, correspondant au pic entouré en vert dont nous représentons le
champ d’onde dans la figure [D.8d. Les visualisations des ondes incidentes et réfléchies sont
obtenues par transformée de Fourier inverses du spectre spatial sur lequel nous filtrons

I'un des deux pics.

La mesure des champs de déplacement permet de valider notre hypothese d’ondes se
propageant dans le volume des gels. La présence de modes multiples semble étre liée a

I'interaction entre 'onde incidente et 'onde réfléchie au fond de la cuve.
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FIGURE D.8 : a Spectre spatial obtenu a partir de la mesure du champ de déplacement vertical
dans un hydrogel (1 = 90 Pa et h = 2.3 cm) pour une fréquence d’excitation de 40 Hz. Nous remar-
quons la présence de deux pics correspondants a des vecteurs d’onde orientés selon les directions
+z. b Champ d’onde correspondant au spectre présenté en a. Nous remarquons la présence d’un
motif carré créé par Uinterférence de I'onde incidente et de I'onde réfléchie au fond de la cuve. ¢
Visualisation de ’onde incidente obtenue par transformée de Fourier inverse du spectre spatial sur
lequel nous avons filtré la composante ayant un vecteur d’onde dans la direction +z. d Champ de
I’onde réfléchie obtenu par transformée de Fourier inverse.

D.3 Instabilité de Faraday élastique

Nous étudions une seconde facon de générer des ondes dans un hydrogel : I'instabi-
lité paramétrique de Faraday. Cette instabilité a été observée pour la premiere fois par
Michael Faraday dans un liquide vibré verticalement et plus récemment dans un
hydrogel [110]. Dans les deux cas, un motif d’ondes stationnaires apparait a la surface a
une fréquence égale a la moitié de la fréquence de forcage si 'amplitude de ’excitation
est suffisante. L’expression de la longueur d’onde en fonction de la fréquence de forcage
a été obtenue pour un liquide non visqueux par Benjamin et Ursell [I119]. La viscosité du
liquide, qui joue un réle important dans le seuil d’apparition de 'instabilité, a été prise en

compte par Kumar et Tuckerman [120].

Nous coulons des gels d’Agar dans une cuve carrée de 12 cm de ¢6té que nous fixons
sur un pot vibrant (Briiel & Kjaer). Nous fabriquons des gels de module de cisaillement
© =90 Pa et un = 380 Pa et d’épaisseur h = 1.1 cm et h = 2.3 cm. La cuve est vibrée
verticalement a une fréquence f (figure ) Nous observons les motifs & la surface du
gel en vue de dessus puis a I’aide d’un motif en damier placé au fond de la cuve dont nous

analysons la déformation avec I'algorithme FCD.

Dans un premier temps, nous rapportons les motifs obtenus pour différentes fréquences
d’excitation a la surface d’un gel de module p = 90 Pa et d’épaisseur h = 2.3 cm. Nous
avons vérifié lors de ces expériences que les ondes stationnaires a la surface du gel oscillent a
une fréquence égale a la moitié de la fréquence de forcage. La figure montre les motifs,
visualisés par réflexion, obtenus pour différentes fréquences d’excitation. Nous observons
un motif carré sur les trois instantanés, correspondant a des fréquences de 40 Hz, 60 Hz
et 80 Hz. Ce motif peut étre orienté a 45° par rapport aux bords de la cuve (f = 40
Hz et f = 60 Hz) ou étre orienté dans la méme direction que les bords (f = 80 Hz), un
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FI1GURE D.9 : a Nous générons l'instabilité de Faraday en vibrant verticalement un hydrogel a 1’aide
d’un pot vibrant. b Vue de dessus de l'instabilité de Faraday obtenue a la surface d’un hydrogel
(module de cisaillement p = 90 Pa, épaisseur h = 2.3 cm) pour des fréquences d’excitation de 40
Hz, 60 Hz et 80 Hz. La cuve mesure 12 cm de coté.

comportement déja rapporté pour les liquides [121]. Lorsque 'on augmente la fréquence,

la longueur d’onde du motif diminue.

D.3.1 Mesure de la relation de dispersion

Pour quantifier le lien entre fréquence d’excitation et longueur d’onde du motif, nous
mesurons le champ de hauteur de la surface du gel a l'aide de la technique de Schlieren
synthétique. Nous déterminons le champ d’onde lié a l'instabilité de Faraday quand le
motif occupe toute la cuve. Dans ce cas, nous travaillons a forte amplitude de forgage ;
I’hypothese de faible pente utilisée pour la reconstruction du champ de hauteur n’est plus
vérifiée. Nous pouvons néanmoins mesurer la longueur d’onde dans ces conditions. Cette
derniere est obtenue en mesurant les champs de hauteur correspondant a une séquence
d’images. Par transformée de Fourier fréquentielle nous extrayons les déformations oscil-
lant & la fréquence moitié de la fréquence d’excitation ; une transformée de Fourier spatiale

nous permet alors d’obtenir le nombre d’onde correspondant au motif de Faraday.

Nous superposons dans la figure les cartes de la relation de dispersion mesurées
lors de la propagation d’ondes planes générées par un point source et les résultats obtenus
dans D'expérience de Faraday (points rouges). Les deux expériences sont en bon accord
quand nous varions a la fois le module de cisaillement et la profondeur de I’échantillon que
I’'on consideére. Ces résultats suggerent que nous générons les mémes ondes dans les deux
expériences. Néanmoins, nous n’avons pas observé la coexistence de plusieurs nombres
d’onde pour une fréquence donnée pour l'instabilité de Faraday. La plage de fréquence
dans laquelle nous observons l'instabilité est peu étendue. A faible fréquence, la longueur
d’onde est de 'ordre de la taille de la cuve et ne peut étre mesurée. A haute fréquence, le
seuil d’apparition de I'instabilité ne peut pas étre atteint par notre dispositif expérimental,
nous ne parvenons pas a créer un motif. Cette limite est atteinte pour une fréquence de
Faraday de 100 Hz pour le gel de module p = 90 Pa, et de 60 Hz pour le gel de module

u = 380 Pa. Le seuil de l'instabilité est plus élevé pour le gel le plus rigide, c’est a dire
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FIGURE D.10 : Superposition des cartes des relations de dispersion pour des ondes planes générées
par un point source et des mesures réalisées sur les motifs de Faraday (points rouges). (a u = 90
Paet h=11cm, b u=380Paet h=11cm, c u=380Paet h =34 cm). L’accord entre les
deux expériences suggere que nous générons les mémes ondes par les deux méthodes d’excitation.

pour le gel dont le module de perte G” est le plus élevé.

Nous sommes capables de générer I'instabilité de Faraday dans un hydrogel. Les ondes
que nous observons sont les mémes que celles que 1’on obtient en excitant le solide avec un
point source. Nos mesures suggerent que le seuil de déclenchement de ’'instabilité dépend

du module de perte G” du gel.

D.4 Proposition de calcul de la relation de dispersion

Nous cherchons a calculer la relation de dispersion des ondes élastiques qui se pro-
pagent dans nos gels. L’originalité de ces matériaux tient a la présence de trois forces de
rappel agissant sur la surface libre : I’élasticité a 'origine des ondes élastiques dans les
solides, la gravité et la tension de surface a I'origine des ondes capillaires dans les liquides.
Deux stratégies ont été développées pour modéliser la propagation d’ondes dans les gels.
La premiere motivée par I’étude de la transition sol-gel consiste a modéliser le matériau
comme composé d’un réseau viscoélastique rempli d’un solvant et a résoudre le systéme
couplant les équations du mouvement de ces deux composants [123]. La seconde traite
le matériau comme un solide élastique et fait intervenir la capillarité en introduisant une
condition aux limites & la surface libre liant la contrainte normale et la courbure de I'in-

terface.

C’est cette seconde approche que nous avons choisi de suivre. Nous modélisons les gels
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F1GURE D.11 : Nous considerons les ondes se propageant dans une plaque d’épaisseur h et d’ex-
tension infinie dans les directions z et z.

comme des solides élastiques de densité p et de coefficients de Lamé A et pu.

D.4.1 Ondes dans un échantillon d’épaisseur finie

Nos expériences ayant mis en évidence le role joué par ’épaisseur finie du gel, nous
considerons les ondes se propageant dans un domaine d’épaisseur h représenté dans la
figure Nos calculs sont largement inspirés de la dérivation des ondes de plaque, ou
ondes de Lamb [124], présents dans des ouvrages de référence [125]. Nous décomposons
le déplacement u en une composante longitudinale irrotationnelle u; et une composante
transverse a divergence nulle u;. La contribution longitudinale peut étre décrite par un
potentiel scalaire que nous nommons ® et la contribution longitudinale par un potentiel
vecteur, H :

u=w+u=V>d+V x H.

Nous pouvons alors écrire les déplacements en fonction des potentiels vecteurs :

T oz oy
0P 0OH,
Uy = — — .
Yo oy Oz
Les deux potentiels ® et H vérifient ’équation d’onde de d’Alembert :
1 0%¢
2
dP— —5—=0
v ¢ ot?
1 6°H
2 z
H,— =
\Y 2 o 0

ou les vitesses des ondes longitudinales et transverses sont données par ¢; = 4/ ’\J“% et

cr = \/% . Nous cherchons des solutions sous la forme d’ondes se propageant selon I'axe x

soit des solutions de la forme ® = f(y)ek*=wt) et H, = ih(y)e!**=«Y En insérant ces

formes de solution dans I’équation d’onde nous trouvons :

Ff
87y2+06 f—O

154



D.4. PROPOSITION DE CALCUL DE LA RELATION DE DISPERSION

2
a  Bh—o

o a? =w?/c? —k? et B% = w?/c} — kQ. Les solutions des deux équations précédentes sont :

f=Asinay + Bcosay

h = C'sin Sy + D cos By.

Nous déduisons alors les déplacements u, et uy :
uy = i [k(Asinay + Bcos ay) + B(C cos By — D sin By)] e!kz=t)

uy = [a(Acos ay — Bsinay) + k(C'sin By + D cos fy)]e’ e+,

Nous remarquons que la forme du champ de déplacement, résultant de notre choix de
conditions aux limites, montre la présence de mouvement dans toute 1’épaisseur du gel, en

accord avec nos observations expérimentales. Nous exprimons ensuite les contraintes o,

=i oy | O
50Uy 9\ Oy
Uyy_pcl a +p( —2c )83?

et oyy :

. s . . 82
Les conditions aux limites & 'interface libre y = 0 sont (i) 0,y = 0 et oyy = yaTu;"’ — Pguy.
Au fond de la cuve, y = —h, nous imposons un déplacement nul dans les deux directions :
uz(y = —h) = uy(y = —h) = 0. Ces quatres conditions permettent d’obtenir quatre
équations faisant intervenir les constantes A, B, C et D. Ce systeme d’équation peut

s’écrire sous la forme matricielle[] :

—ksinah k cos ah B cos Bh Bsin Sh A

o cos ah asin ah —ksin Sh k cos Bh B _0. (D.1)
2ka 0 0 k* — 32 C
k*a(y +pg/k®) pc(K* = 5%)  2pcikB k(v +pg/k*)| | D

Nous obtenons alors la relation de dispersion en prenant le déterminant de la matrice 4x4

présente dans 1’équation :

4afk? (k*—p%)+k* sinahsin Bh ((k* — B%)* — o B?) —aB cos ah cos Bh (4k* + (k* — 2)?)

(’y + %ﬁ) ak? (k% 4 B?)(k* cos ahsin Bh + af cos Bhsinah) =0 (D.2)

,u
Nous rendons 1’équation sans dimension en introduisant les variables £* = kh et w* =
wh/c;. Nous identifions alors deux nombres sans dimension : I' = /(uh) et G = pgh/u qui

comparent I'importance relative de, respectivement, 1’élasticité et la capillarité, la gravité

2
1. On utilise I'astuce : 2k? — 2—%(13 +a?) =k* - g%
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FIGURE D.12 : Superposition des cartes des relations de dispersion pour des ondes planes générées
par un point source et des relations de dispersion calculées pour les ondes de Lamb modifiées par
la capillarité sans parametre ajustable (lignes rouges). (a p =90 Paet h = 1.1 cm, b u = 380 Pa
et h =1.1 cm, ¢ u = 380 Pa et h = 3.4 cm). L’accord entre les prédictions et les mesures n’est pas
satisfaisant, néanmoins la présence et le nombre de branches est bien capturé.

etl’élasticité. Les effets capillaires sont dominants quand la profondeur est inférieure a la
longueur élasto-capillaire 7 /u. Cette longueur est de I'ordre de 1 mm pour un hydrogel de
module de cisaillement g = 100 Pa. Au contraire, les effets gravitaires dominent les effets
élastiques quand la profondeur est supérieure & la longueur élasto-gravitaire p/(pg), soit

1 cm pour un gel de module de cisaillement ¢ = 100 Pa.

La comparaison entre la prédiction calculée a partir de la résolution numérique de
I’équation et les cartes de la relation de dispersion est présentée dans la figure
L’accord entre les prédictions et les mesures n’est pas satisfaisant. Cependant, la présence
de branches, leur pente locale et leur nombre semble correctement prédit quand on fait
varier le module de cisaillement et 1’épaisseur de I’échantillon. Le modele ne capture pas
la transition entre le régime out nous observons la coexistence de plusieurs modes et le ré-
gime, a haute fréquence, o nous n’observons plus qu’une seule branche. L’unique branche

présente a haute fréquence possede une pente plus élevée que les branches prédites.

Nous mettons en évidence 'effet de la tension de surface sur la relation de dispersion
en utilisant un gel dont la profondeur est de 'ordre de la longueur élasto-capillaire. La
figure présente la relation de dispersion obtenue dans un hydrogel de module de
cisaillement g = 90 Pa et d’épaisseur h = 2 mm. Notre modele est en bon accord avec les
mesures uniquement si I’on prend en compte la capillarité (ligne rouge), notre approche est

donc capable de rendre compte des effets capillaires sur les ondes se propageant a la surface
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FI1GURE D.13 : Superposition des cartes des relations de dispersion pour des ondes planes générées
par un point source et des relations de dispersion calculées (lignes rouges). a 4 = 90 Pa et h = 2
mm, l'utilisation d’un gel tres fin nous permet de mettre en évidence le role joué par la capillarité.
La prédiction prenant en compte l'effet de la tension de surface (ligne rouge) ajuste mieux les
données que la prédiction élastique (ligne rouge pointillée). b et ¢ u = 90 Pa et h = 1.1 c¢m, nous
mettons en évidence 'effet de la gravité en mesurant la relation de dispersion dans le méme gel
dont la surface libre est orientée vers le haut (b, prédiction ligne rouge) ou vers le bas(c, prédiction
ligne rouge pointillée).

d’un solide élastique. Nous montrons également 'influence de la gravité sur la relation de
dispersion en mesurant cette derniére pour un méme gel (u =90 Pa, h = 1.1 cm) dont la
surface libre est orientée vers le haut (figure [D.13p) ou vers le bas (figure [D.13f). Notre
modele rend compte des variations, observées pour de faibles nombres d’onde, liées au

changement de direction de la gravité.

D.4.2 Ondes de surface

Pour mieux comprendre le comportement des ondes lorsque nous n’observons pas la
coexistence de plusieurs branches, c’est & dire quand le déplacement vertical est confiné a la
surface du gel, nous calculons également la relation de dispersion des ondes se propageant
a la surface d’'un matériau élastique semi-infini, les ondes de Rayleigh [126], en présence
de capillarité. Nous reprenons la dérivation classique de la relation de dispersion des ondes
de Rayleigh présentée par [127]. La prise en compte de la tension de surface modifie
uniquement la condition aux limites sur la contrainte normale au niveau de la surface

2
libre : oy = 7%. Nous cherchons des solutions de 1’équation d’onde sous la forme :

w, = ael(kDU*Wt)eﬂl,ty
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ANNEXE D. ONDES DANS UN HYDROGEL

ou ki = (/k? —w?/ C?t. La relation de dispersion est obtenue en prenant en compte les
conditions aux limites & l'interface libre et en nous assurant que les ondes décroissent dans

le volume du gel. Nous trouvons alors la relation de dispersion qui s’écrit pour un matériau

w? w? vk3w?
Ak k2 — =5 — (2k* — = )P+ —— =0. (D.3)
Ct Ct PC

Notons que Onodera et al. [128] ont dérivé, par la méme méthode, une relation de disper-

incompressible :

sion différente en imposant I'incompressibilité du matériau des le début du calcul. Nous
trouvons les couples w et k solution de I’équation en normalisant le nombre d’onde
k par la longueur élasto-capillaire «/u et en introduisant la variable r = w/(kc¢;). Les

solutions de I’équation sont alors les racines du polynéme :
7 — (8 + 2K*)r* + (24 + 8k* + k*?)r® — 16 — 8k* (D.4)

ou k* = kvy/u. La relation de dispersion est déterminée en sélectionnant I'unique racine
réelle, positive et inférieure a 1 du polynome Quand k£* = 0, nous reconnaissons le
polynéme donnant la solution des ondes de Rayleigh pour lequel r = 0.955. La présence
de la capillarité entraine I’augmentation de la valeur de r avec k* jusqu’a atteindre r = 1,
une valeur pour laquelle le déplacement diverge quand y — oo. La tension de surface
cause une augmentation de la pente de la relation de dispersion des ondes de Rayleigh, un
phénomene qui peut faire penser a I’augmentation de la pente que nous observons dans

les relations de dispersion en surface.

D.5 Conclusion et perspectives

Nous avons mis en évidence 'existence de l'instabilité de Faraday dans des hydrogels
vibrés verticalement et caractérisé les ondes se propageant a la surface d’un tel matériau.
Nous avons montré que les ondes qui déforment la surface du gel sont sensibles aux ca-
ractéristiques mécaniques mais aussi au confinement de nos échantillons dans la direction
verticale. Pour prédire ce comportement nous avons modélisé les gels comme des solides
élastiques dont l'interface est soumise & une force de rappel supplémentaire : la tension de
surface. Bien que nous ne soyons pas encore capables de prédire quantitativement la rela-
tion de dispersion, notre approche permet de retrouver qualitativement les effets observés
expérimentalement. Nous prédisons localement la relation de dispersion mais ne capturons

pas la localisation de I’énergie.

De nombreuses expériences complémentaires restent a effectuer pour compléter ce tra-
vail. Etudier les ondes se propageant dans des gels de module de cisaillement plus faible et
nous permettra de rendre les effets capillaires plus visibles. Des expériences plus précises
sont aussi nécessaires pour tenter de visualiser la présence de plusieurs modes sur les mo-

tifs de Faraday et pour déterminer le seuil d’apparition de I'instabilité. Notre démarche de
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D.5. CONCLUSION ET PERSPECTIVES

modélisation semble étre sur la bonne voie pour prédire les effets observés, nous pensons
que la prise en compte de la dissipation dans les hydrogels nous permettra d’affiner notre

compréhension de ces matériaux.
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Water ring-bouncing on repellent singularities
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f

Texturing a flat superhydrophobic substrate with point-like superhydrophobic macrotextures
of same repellency makes impacting water droplets take off as rings, which leads to shorter
bouncing times than on a flat substrate. We investigate the contact time reduction on such
elementary macrotextures through experiment and simulation. We understand the
observations by decomposing the impacting drop reshaped by the defect into sub-units (or
blobs) whose size is fixed by the liquid ring width. We test the blob picture by looking at the
reduction of contact time for off-centered impacts and for impacts in grooves that produce

liquid ribbons where the blob size is fixed by the width of the channel.



Introduction

The most spectacular property of superhydrophobic materials might be their ability to reflect
impacting drops [1-4]. This property is important for applications because it defines an anti-
rain function that preserves the dryness of a solid in wet weather [5] and prevents
impregnation [6], wetting [7-8], optical distortion [9] and corrosion [10] arising from contact
with water. When wettability is low enough, the spreading of impinging drops is followed by
recoil and takeoff, in a spring-like fashion [2]. Consequently, the contact time T of the

rebound is set by the (square root of the) ratio between mass (representing inertia) and surface

tension (standing for spring stiffness) so that the contact time scales as \/W where p
stands for the density of water, y its surface tension and R is the drop radius. This time is on
the order of 10 ms for millimeter-size drops, which can be large enough to induce freezing
when the solid is very cold [3, 11-12]. Hence it is relevant to find ways to reduce the time t
[3-4, 14-16], which also favors repellency of water containing surfactants [13]. As shown
recently [3-4], a reduction of contact time can be triggered by placing macrotextures such as
ridges or cones at the solid surface. The scale of these textures is intermediate between the
drop size and that of nano/microstructures needed for repellency, which reshapes the liquid at
impact and consequently tunes the contact time. Here we propose to test this idea with the
simplest imaginable macrotexture, that is, a mere point-like defect. Despite its extreme
simplicity, this texture is found to induce reduction of contact time comparable to that of more
extended structures (such as lines) and, surprisingly, to maintain this reduction as impacts get

off-centered — a property of obvious practical interest if we think of anti-rain features.

The substrate we consider is obtained by attaching a glass bead with radius » = 200 + 20 pm
to a silicon wafer. The bead is deposited on the center of ~100 pL of glue brought with a thin
fiber, so that the glue meniscus remains small and axisymmetric. After drying, the flat surface
and the bead are made equally water-repellent by spraying a solution of hydrophobic
nanobeads (with size ~20 nm) dispersed in acetone (Ultra Ever Dry, UltraTech International).
Once the solvent is evaporated, the solid is coated by nanobeads that form aggregates with a
characteristic size of 500 nm (see supplementary figure 1), which makes it uniformly super-
hydrophobic. Water laid on the textured surface exhibits advancing and receding contact
angles of 166° = 4° and 159° = 2°, respectively. These high angles and low hysteresis are

typical of water-repellent materials.



Contact time reduction on repellent singularities

Our experiment consists in impacting distilled water (density p = 1000 kg/m’ and surface
tension y =72 mN/m) on these macro/nano-textured substrates. As sketched in figure la, we
first perform centered impacts. The drop radius R can be varied between 1 and 2.4 mm by
using calibrated needles, whose height is adjusted to generate impact speeds V between 0.4
and 1.6 m/s. At such velocities, the integrity of drops is always preserved. Top and side views
are shot by two high-speed video cameras (Phantom V7) working at typically 10000 frames
per second. The drop surface-free oscillations can be estimated from the experimental movies:
as they always remain smaller than 17% of the drop radius, they do not disturb significantly

the outcome of impacts - and specifically hardly affect the measurement of the contact time.

Drops always fully bounce on the substrate albeit with two distinctly different behaviors.
(1) At low impact velocity (V' < 0.9 m/s for R = 1.3 mm), the rebound is not affected by the
macrotexture. Water spreads, recoils and takes off as it does when impacting a flat
superhydrophobic material. (2) For V> V* (VV*= 0.9 m/s for R = 1.3 mm), the drop adopts an
unusual ring shape as it leaves the substrate (Figure 1b and Supplementary Movie 1). The
defect does not modify the extension of the spreading drop, but the thin central film gets
punctured. This film dewets outwards until it collides with the outer receding rim moving in
the opposite direction. The collision creates an upward motion, which eventually leads to the
takeoff of a ring. This ring then closes, which generates oscillations without fragmenting

water, provided the Weber number We = pRV*/ remains smaller than 40.
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Figure 1: a. A water drop with radius R (between 1 and 2.4 mm) impacts at a velocity V (between 0.4 and 1.6
m/s) a glass bead with radius » = 200 pm glued to a silicon wafer. Both the substrate and the bead are made
equally superhydrophobic. b. High-angle shot of a water droplet with radius R = 1.6 mm impacting the point-like
defect at = 1.2 m/s (centered impact). The drop takes off as a ring at a time T = 10.3 ms. ¢. Contact time T of
water drops (R = 1.3 mm) bouncing off a repellent wafer (black triangles, 1) and a similar surface with the
defect (blue dots, experimental data; red circles, simulation results). Both times are plotted as a function of the
impact velocity V. d. Contact times t (with defect) and 1, (without defect) as a function of the drop radius R. T is
measured in the high-speed regime (V> V*) where it is reduced (blue dots, experimental data; red circles,
simulation results). Fits are 1o = 2.6 (pR3/y)1/2 (black dashed line) and © = 0.48 1, (blue dashed line); error bars
stand for the variations seen in the two plateaus in ¢, which partially originate from the free-surface oscillations

of the falling drop.

The contact time T is measured between the drop/macrobead contact and the take off from the
repellent material, including the macrotexture. t reflects the two regimes of impact, as visible
in figure 1c. As reported earlier [2] and confirmed in Figure Ic, its value Ty on a flat repellent
substrate (black triangles) does not depend on impact velocity. In contrast, two plateaus are
observed in the presence of the point-like macrotexture (blue dots in figure 1c). While we
have T = 1y for V' < V'*, the contact time is drastically and abruptly reduced for V> V*= 0.9
m/s, where it is found to reach a new value T = 0.487 in a large range of velocities. This
reduction of contact time univocally corresponds to the cases when water takes off with a
ring-shape. The transition is caused by the puncture of the film, which happens when the size
of the defect is close to the film thickness 4, set by the Weber number. For a spherical defect
with radius » = 200 pm the transition happens for We = 20 + 2 (as indicated in Supplementary
Figure 2). In the regime V> V* (figure 1d, same symbols as in figure 1c), both Ty and < are
measured as a function of the drop radius R. For each family of data, T(R) follows a scaling

law of exponent 1.50 £ 0.03. Hence contact times are proportional to the square root of the



drop mass, a signature of the balance between inertia and capillarity [2-3]. On a flat surface,

this balance can be written tp~ 2.6 (pR3/\()1/2

[3], a law drawn with a black dashed line in
figures 1c and 1d. In the presence the point-like defect, the scaling law above V* is the same

(T~ (pR3/y)1/2), yet with a prefactor of 1.24 = 0.3 instead of 2.60 = 0.2.

Our aim is to understand how a marked reduction of contact time can arise from the presence
of a point-like, isotropic, hydrophobic defect. A first approach consists of simulating the
complex interaction of water with the substrate. To that end, we use the entropic lattice
Boltzmann method (ELBM) for multiphase flows [17-19]. The simulation parameters are
matched to the experimental conditions by identifying the Weber number and the Reynolds
number (Re = pRV/r, where 7 is the liquid viscosity), and considering a solid-liquid contact
angle of 161° comparable to that of our surfaces. To convert lattice time 7,5 into seconds, we
first compute the inertio-capillary time T3 = (pR’/y)"? using the density, droplet radius and
surface tension in lattice units. Next, inertio-capillary time 7., is extracted from the
experimental data and the reduced times for both the experiment and the simulation are
matched, #,5/T1s = t/Teyy. Thus, given ¢z (the number of time steps), we uniquely obtain the
corresponding physical time ¢ = (Te/T1p)t15. Figure 2 and Supplementary Movie 2 show
ELBM simulation of drop impact on a spherical macrodefect at Weber number We ~ 30,
corresponding to the conditions explored in figure 1c. The sequence is observed to be in
excellent agreement with experiments: the drop spreads and thins out before a ring forms and
departs at a time T = 6.7 ms, a value close to measurements (t = 6.6 = 0.1 ms). Simulations
also allow us to explore quantities more difficult to access experimentally. Specifically, figure
2 shows the evolution of the drop cross-section during impact (hidden by a peripheral rim in
the experiments). Original observations can be made: (i) Central dewetting occurs when the
film thickness compares to the size of the defect that acts as a nucleator of dewetting. For a
given drop, this fixes the Weber number at which a ring forms. (ii) Vertical momentum is
brought to the system when the rim arising from the dewetting film collides with the receding
peripheral outer rim. (iii) The outer bulge carries the dominant momentum so that the latter
shock is not symmetric. This generates obliquity in the cross-section of the departing ring, in
the final view in figure 2. Further information regarding the flow inside the drop can be seen
in the Supplementary Movie 3, and it confirms that collision between opposing rims is the
mechanism for creating upward momentum. All these observations do not depend on the

actual shape of the surface defect, as seen in Figure 1 in the Supplementary Information



where we show experimental results for conical hills and cylindrical defects. We can finally
extract from simulations the contact time as a function of /" and R. Simulation results in figure
lc and 1d (empty red circles) reproduce the two plateaus corresponding to the two regimes of

impact, in excellent quantitative agreement with experiments.
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Figure 2: Simulation of a droplet with radius R = 1.3 mm impacting at /= 1.28 m/s a substrate macrotextured
by a sphere with radius » = 200 pm. For each time, we show high-angle views and cross-sections, allowing us to
access the formation of the ring (at = 3.7 ms), the collision between opposite rims (at = 6.1 ms) and the
takeoff (at £ = 6.7 ms).

Blob model

Earlier studies showed that reshaping drops at impact generally affects their contact time.
Water impinging slender defects (ridges, fibers) makes lobes that spread and retract, so that it
was proposed to take the lobe mass m (instead of the drop one, m,) as the one fixing the
contact time, leading to a reduction of this time by a factor (mo/m)” 2 [14]. Here we propose to
generalize this idea to situations where there is no distinct lobes, such as observed when water
takes off with a ring shape. Then we consider impacts in grooves, so that impinging water is
channeled and makes impact geometry anisotropic, allowing us to test our models in very

different situations.

A drop on point-like defects successively spreads and retracts, but the retraction stage occurs
both from the drop edges and center, if the defect is large enough to pierce the spreading film.
Hence the ring width £ appears to be the relevant distance characterizing liquid sub-units (or
blobs): for each of these blobs, water spreads and later recoils, a condition for using the
spring-like model and writing the corresponding law for the contact time t. Then we expect t
to scale as (m/y)"%, denoting m as the mass of each blob, so that t can be deduced from T, by a

direct comparison between the blob and drop volumes. As sketched in figure 3a, the blob size



£ compares to the maximum radius of spreading Rmax, provided that » << Rpn.x (a condition
fulfilled in our study). For centered impacts, the impact pattern is axisymmetric, allowing us
to estimate the common contact time Tt of the blobs composing the drop. Assuming that the
average height / of the spread liquid is not affected by the presence of the point-like defect,

the ratio between blob and drop volumes is estimated as chzh/4anax2h, that is, ~1/4. This

immediately yields T = T,,/2, in good agreement with our data where we have t=0.48 T,

(figures 1c and 1d).

A first way to test the blob model consists of off-centering the drops, which tunes the blob
mass m (Figure 3b). Off-centering is achieved by adjusting the position of the syringe from
which drops are dispensed. The use of micrometric screws allows us to select the distance x
between the drop center and the defect center with a precision of 20 pm. For a given off-
centering distance x > 0, blobs do not have anymore a unique size £, that instead spans
between a minimum £ < Rp,x and a maximum £; > Rpy.x on opposite sides of the defect
(Figure 3b). As observed in Figure 3c (with x = 0.7 mm and ¥ = 1.3 m/s > }'*), asymmetrical
impacts generate asymmetrical rebounds. Spreading and hole formation in the film are similar
to what we reported earlier, but the drop does not anymore take off in just one time: the blob

with size £ gets lifted after 5.7 ms, while the largest blob with size £ departs 1.7 ms later,

which fixes the contact time t of the whole drop — found here to be 7.4 £ 0.1 ms. Simulated
cross-sections displayed in the same figure quantitatively confirm this description. Despite a
strong off-centering (x/R = 0.55), contact time remains markedly reduced (t = 0.527,), and
even comparable to that for centered impacts (t~0.48t,). At ¢ > T, the rising non-
axisymmetric ring is tilted (see also Supplementary Movies 4 and 5), owing to the early

takeoff of the narrow side of the ring.
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Figure 3: a. Top sketch of a water droplet impacting a point-like defect, as it reaches its maximum radius.
Impact is centered, and we denote as ¢ the width of the ring. b. Similar sketch for an impact off-centered by a
distance x. The blobs (marked with dotted lines) are now asymmetric, with minimum and maximum size /. and
£,. c¢. Water droplet (R = 1.3 mm) impacting at V'= 1.3 m/s a bead with diameter » =200 pm, with off-centering
x= 0.7 mm. The left and right parts depart after 5.7 ms and t = 7.4 ms, respectively. The corresponding
simulations quantitatively match the experiments. d. Contact time T normalized by Tty as a function of the
normalized blob size ¢/R,,,. Dots are experimental data and red circles simulations for the largest blob (size 2.).

Triangles correspond to the departure of the smallest blob (size £.).

Based on side views and cross-sections at impact (figure 3¢), we can extract two contact times
that respectively correspond to blob sizes £ and £.. We report in Figure 3d all the pairs of
contact times obtained after varying x from 0 to R, the maximum off-centering for which we
still observe ring bouncing. T is normalized by T,, and it is plotted as a function of the blob
size £ normalized by Rnax, a fixed distance since we set the impact velocity (V'=1.3 m/s> V'*)
and the drop size (R=1.3 mm). Contact times for “small” (¢/Rm.x < 1) and “large” blobs
(£/Rmax > 1) are respectively reported with triangles and circles. In addition, we indicate with

empty symbols the values obtained from simulations and found here again to nicely agree



with data. The contact time t in Figure 3d increases regularly with the blob size /, and the

variation is close to be linear (dotted line). This observation allows us to test the blob model.

Assuming that we have m/m,~n/ %/ATR max’, and applying the spring scaling t ~ (m/)"?, we

obtain Tt=t, (//2R,.), that is, a linear relationship between T and /¢, as observed
experimentally. Scaling the contact time T and blob size / by T, and R, respectively, we

expect from the model a coefficient of proportionality 2. The fit drawn with a dotted line in
figure 3d has a slope 0.37. This discrepancy may arise from the estimation of the blob
volume. By assuming that the spread drop has a constant thickness 4, we do not take into
account the peripheral rim (visible in figure 1b) which leads us to underestimate the volume
of small blobs and overestimate that of big blobs. Then we expect to obtain a prefactor

smaller than the predicted value of /2 as seen experimentally and in simulations.

Off-centering thus allows us to tune the blob size in a continuous manner, and to measure the
contact times associated with asymmetric blobs. We found that even an off-centering of order
the drop radius R induces a large reduction of contact time, a result of obvious practical
interest. Rain randomly hits solids of any kind, so that it is valuable to keep an effect for x as
large as R, and even above as shown in the figure 2 of the SI. The blob picture provides an
interpretation for this property, and we can be surprised by the efficiency of such a simple

argument: hence the idea to test the model in a different geometry.

A groove etched in a solid substrate will force an impacting liquid to elongate, which results
in an anisotropic impact with a fixed width — that of the groove, denoted as W. This
experiment is sketched in Figure 4a, and it can be seen as akin to ring bouncing, if
considering a ribbon as an unfolded torus. We machine a groove in brass, with depth 0.5 mm
and width W = 2.2 mm. Owing to the presence of sharp edges, water impacting such a
repellent groove pins along the edges, which artificially modifies and/or scatters the contact
time. Hence we choose here to work in the Leidenfrost situation, obtained without treatment
of the brass and after heating it at a temperature of 350°C — which also generates rebounds
similar to that observed on a repellent material at room temperature [20]. We use ethanol as

liquid, with p =728 kg/m’ and y= 17.4 mN/m at the boiling point 78°C at standard pressure.

Figure 4b shows simultaneous top and side views of a drop with radius R = 0.93 mm hitting a

groove at V= 0.7 m/s. The liquid is channeled by the groove so that it elongates at fixed width



W, until it reaches a maximum /,,, (at £ = 3.2 ms in figure 4b). Then the bulges at the walls
retract (so that the drop further elongates with a smaller width) and collide, which leads to the
takeoff of a liquid cylinder at T = 7.2 + 0.1 ms, a time shorter than To= 13.6 + 1 ms without
groove. In figure 4c, we report the contact times T, (triangles) and t (circles) as a function of
the impact velocity V. Contrasting with the time T, T decreases with V' and it is always

reduced compared to Ty, by a factor that can be typically of order 2.
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Figure 4: a. Sketch of a drop with radius R impacting a groove of width ¥ at velocity V. The groove is etched in
brass and heated at 350 °C so that the liquid is the Leidenfrost state. b. Top and side views of an ethanol drop
(R=0.93 mm and ¥V = 0.7 m/s) impacting a groove of width /' = 2.2 mm. The droplet reaches a maximal
extension /,,, and it bounces as a cylinder after 7.2 ms, a time shorter than t,, the contact time on a flat surface.
c. Contact time T (circles) as a function of V for W = 2.2 mm: T is always smaller than the contact time T, of

Leidenfrost drops on a flat surface (triangles). d. Normalized contact time 1/t as a function of (Wl,ae)", for the
data of figure 4c. The dotted line has a slope 1.

We choose the blob size as the groove width, since all these sub-units composing the
elongated drop successively spread and recoil perpendicularly to the groove axis. The drop
volume can be written Q = Wi,..h (where & is the average ribbon thickness), while each blob
has a volume w = W*h. We expect T/t to vary as (w/Q)"?, which yields © = To(W/lw) ">
Hence we predict a scaling behavior between the normalized contact time and the inverse of
the aspect ratio of the ribbon, as observed in figure 4d where we plot t/tpas a function of
(W/lyax)"?. The dotted line has a slope 1.0 = 0.1, a factor close to unity as expected from our
model. More generally, the groove experiment shows that the blob picture can resist a change

of geometry. The number of blobs N = /,,,./W was varied by tuning the impact velocity, which



sets Ina(V) and thus N. As a consequence, the contact time t here varies with the impact speed
V, in sharp contrast with what we saw with a point-like defect for which the blob size changes

in the same way as the spreading size.

Conclusion

Reshaping interfaces after impact most generally modifies to a large extent the contact time of
bouncing drops. Water can be sculpted by placing at the solid surface macrotextures with size
intermediate between the drop radius and that of the hydrophobic microtextures. A first case
discussed in the literature concerns structures that divide the impinging drop in n countable
entities [3,14]. Then the contact time is reduced by a factor n'?, which can be understood
using a spring-like model [14]. Here we discuss how singular textures reshape impacting
water without division, yet with a large reduction of contact time. We propose a new tool for
understanding this effect. Reshaping necessarily introduces one (or several) new characteristic
size(s), at the scale of which we define liquid “blobs” that individually act as smaller drops
possibly still connected to the other blobs. Contact time is that of the blob, and it is thus
smaller than the time of bouncing determined in regular experiments. We could use our
results in two kinds of situations: either blobs are monodisperse (centered impact on a dot,
impact in a groove), in which case the contact time is fixed by the blob size; or they are
polydisperse (off-centered impacts on dots), in which case the contact time is fixed by the size
of the largest blob. In all these situations, our elementary approach was found to
quantitatively capture the contact time reduction and behavior as a function of impact velocity
observed in both simulations and experiments. In addition, the generality of the approach
makes the blob picture relevant to understand cases where the reduction of contact time
remains unexplained, such as the “sausage mode” of bouncing reported on curved materials
[15], or to discuss new situations such as impact in assemblies of dots. Further research on
this topic might also concentrate on the detail of the impact at the blob scale, which might

allow us to understand in a deeper way the relevance and the limits of our description.
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2017. I fait suite & un projet mené avec Martin Coux et Lucie Domino dont les résultats
sont présentés au chapitre |5l Il montre également une partie du travail de Benoit Pype
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Vibrating their substrate is an efficient way to manipulate drops and even to sculpt them, as
recently discussed in the literature: (1) drops on a shaken inclined plate can surprisingly climb the
slope [1]; (2) a puddle on a horizontal vibrating material deforms with asymmetric shapes [2]; (3)
an impulsive motion of the substrate generates superpropulsion, that is, an enhanced takeoff of the
deposited liquid [3]. Here we report the striking shapes obtained when subjecting water pearls to a
strong, quick, vertical impulse.

Figure 1 shows the evolution of a water puddle (volume of about 200 ul) accelerated by ~100 g
(g being the acceleration of gravity), with a corresponding upward displacement of ~10 mm. In this
experiment, we first deposit dyed water on a superhydrophobic substrate itself placed on a shaker.
We use the two rows of Fig. 1 to decompose the main steps of the drop behavior: (1) as the plate
moves up, the globular puddle first spreads out to form a disk whose edges take off as the substrate
decelerates; (2) water then adopts the shape of a conical cavity whose base contacts the substrate.
This cavity is subjected to surface tension and inertia, which makes its shape evolve and eventually
collapse, leading to the eruption of a jet and to the formation of numerous satellite droplets.

These liquid vases can be sculpted by playing on the substrate nature and on the number of drops
initially placed on the device. Contrasting with our usual way of looking at the simplest possible
device to make generic behaviors emerge, we considered here complex substrates, so as to generate
unique water shapes. To that end, we use a pedestal heightened by a thin fraction of solid tube where
water is placed. The choice of a tube allows us to mix effects of solid curvature to that generated by the
nonaxisymmetry of the device: the liquid is guided by the tube walls but it can leak from the tube ends.
The different pieces are eventually attached to the shaker, glued together and made superhydrophobic,
and we show in Fig. 2 three examples of the ephemeral water sculptures arising from these complex
substrates. From left to right, we increase the number of deposited drops from one [Fig. 2(a)] to
two [Fig. 2(b)] and then four [Fig. 2(c)]; multiple drops are separated by a superhydrophobic wire,
which can be seen in photographs (b) and (c). We impose an upward impulsive motion (acceleration
comparable to that in Fig. 1) and capture the transient shapes adopted by water in both the spreading
stage (top row) and in the takeoff stage (bottom row). These pictures highlight the extreme variety

Published by the American Physical Society under the terms of the Creative Commons Attribution 4.0
International license. Further distribution of this work must maintain attribution to the author(s) and the
published article’s title, journal citation, and DOL.
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FIG. 1. Chronophotography of a small water puddle deposited on a superhydrophobic plate subjected
to an impulse. As the plate is accelerated upward, water spreads in a disk whose edges take off.
Then, the liquid drop forms a truncated cone that eventually collapses, leading to the creation of a jet

and satellite droplets. The scale bar is 5 mm. The video associated with these images is available at
[https://doi.org/10.1103/APS.DFD.2017.GFM.V0080].
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FIG. 2. Transient shapes captured during the spreading (top row) and takeoff (bottom row) of water drops
deposited on superhydrophobic curved pedestals. Increasingly complex shapes are created by depositing one
drop (a), two drops separated by a repellent wire (b), and four drops, two on each side of the wire (c)
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KICKED DROPS

of shapes we can design, some of them being even vaguely anthropomorphic. In the physics of
droplet impact, the interplay between moving liquids and their substrate leads to elegant structures
via complex dynamics. Here we amplify these phenomena by using specifically designed substrates
and a water-repellent coating to obtain richer and more intricate shapes.
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Abstract — Rigid superhydrophobic materials have the ability to repel millimetric water drops,
in typically 10 ms. Yet, most natural water-repellent materials can be deformed by impacting
drops. To test the effect of deformability, we perform impacts of non-wetting drops onto thin (~
10 wm), circular PDMS membranes. The bouncing mechanism is markedly modified compared to
that on a rigid material: the liquid leaves the substrate as it is kicked upwards by the membrane.
We show that the rebound is controlled by an interplay between the dynamics of the drop and
that of the soft substrate, so that we can continuously vary the contact time by playing on the

membrane’s characteristics and reduce it up to 70%.

Liquids and soft solids can interact in many ways.
For instance, a drop can deform a soft solid close to the
contact line [1,2] or bend slender and thin structures [3,4].
In more dynamical situations, substrate deformation can
induce self-propulsion [5, 6], prevent splashing [7, 8] or
allow liquid penetration in soft solids [9]. It can also
lead to improvement of the water or ice repellency of
superhydrophobic materials [10,11]. Such materials have
the ability to reflect impacting drops and we focus here on
the way their flexibility affects this property. The contact
time 7 of millimetric water drops on a rigid, repellent
solid is on the order of 10 ms, which can be large enough
to induce freezing [12], significant heat transfer [13] or
contamination by surfactants [14]. Different techniques
have been proposed to reduce 7. Decorating the substrate
with macrotextures (such as ridges) was found to divide
7 by a factor of typically 2 [15,16], a reduction also
obserbved using soft membranes, as recently shown by
Weisensee et al. [17]. This effect occurs at large impact
velocity, in a regime difficult to explore due to splashing,
which might explain the scattered nature of the results.
Vasileiou et al. also stressed the ability of soft membranes
to reflect viscous drops - a point of obvious practical
interest - but did not provide neither a specific study on
the contact time nor a model to account for its reduction
[11]. In order to discuss systematically the ability of
soft solids to enhance water repellency, we choose to
texture liquids rather than solids, that is, to use liquid

marbles as a model of non-wetting drops [18]. This
allows us to show that the interplay between flexible sub-
strates and non-wetting impacts leads to the possibility
of continuously tuning the contact time, which we model.

The experiment is sketched in figure 1a. Our substrates
are polydimethylsiloxane (PDMS) sheets with thickness
h = 20 pm (Silex) clamped between two plexiglas rings.
The clamped sheets are placed on a frame with radius
a (@ = 7.5,10,17.5,25 mm) and tension is adjusted by
weighting the membrane with a mass m. Liquid marbles
are made by coating distilled water (density p = 1000
kg/m? and surface tension v = 72 mN/m) with ly-
copodium grains (diameter ~ 30 pm) treated with fluoro-
decyl-trichlorosilane. Because the grains occupy less than
one monolayer at the liquid/air interface, the marbles keep
a surface tension (v ~ 57 + 8 mN/m) comparable to
that of water [18,19]. They non-wet any susbtrate on
which they are placed as contact only occurs between the
grains and the solid. Liquid marbles show the same re-
markable mobility as non-wetting drops. They can re-
sist impacts of moderate velocity, a property enhanced on
a repellent substrate. To that end, the membranes are
made water-repellent by spraying a solution of hydropho-
bic nanobeads dispersed in acetone (Ultra Ever Dry, Ul-
traTech International). After evaporation of the solvent,
the PDMS is coated by a few layers of nanobeads and it
exhibits the high contact angles (~ 160°) and low hystere-
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Fig. 1: a A liquid marble (radius R, velocity V') impacts a circular PDMS membrane with radius a and thickness 20 pm put into
tension by a mass m. The membrane is superhydrophobic and its deflection ¢ is measured by the deviation of an oblique laser
sheet. b (top) A liquid marble (R = 1.8 mm) impacts a rigid superhydrophobic substrate at V' = 0.75 m/s. The drop leaves

the substrate after 22.5 ms. (bottom) Same liquid marble impac

ting a flexible membrane (¢ = 10 mm, m = 12.23 g) at V =1

m/s. The drop is kicked off, with a pancake shape, after 7 ms, a reduction of 70 % compared to the rigid case. ¢ Deflection &
of the center of the membrane for the impact shown in b, from which we obtain the maximal deflection {4, and its time 74.
Later, the free oscillations of the membrane give access to its fundamental period 7y, .

sis (~ 6°) typical of superhydrophobic materials. Water
drops (R = 1 mm and R = 1.8 mm) made from calibrated
needles roll on a horizontal groove covered by lycopodium
grains, until they get coated. Then we release them above
the substrate through a hole at the end of the groove. The
impact velocity V' can be varied between 0.5 and 1.5 m/s
by adjusting the height from which these marbles fall. We
record side views of the impact and monitor the mem-
brane deflection § through the observation of a laser sheet
in oblique incidence, using two fast video cameras (Phan-
tom V7) working at typically 10000 frames per second.
The vertical position of the membrane is directly propor-
tionnal to the displacement of the laser sheet.

Marbles are repelled differently by flexible or rigid
materials (figure 1b). In the latter case (top sequence),
they spread, recoil and take off with an elongated shape,
here after 22.5 ms. We also notice excess grains expelled
from the marbles during impact, without affecting the
integrity of these objects. The contact time 7 of a marble
with radius R = 1.8 mm is roughly independant of the
impact velocity V' and plateaus at 7o = 22.7 £ 0.8 ms (see
supplementary figure SI1), a value comparable to that
of a non-wetting drop. In contrast (bottom sequence),
a marble impacting a flexible membrane deforms its
substrate, which transiently renders it invisible in our side
views. As the membrane recovers its horizontality, we
observe that the spread marble takes off with a flattened
shape, which implies a reduction of contact time. 7 in
figure 1b is 7 ms, that is, about one third of 7y, a reduction
even larger than that reported in [11,17]. Recoiling takes
place later, while the drop is in the air. Figure 1c shows
the time evolution of the deflection § of the center of
the membrane. Firstly, the membrane sinks down to its
maximal deflection 6,4, at time 74 (see supplementary
figure SI2). Then, the substrate moves back and goes
above the horizontal, which kicks the marble and makes

it take off (at time 7) at the membrane’s uppermost
position. Later, it freely oscillates, allowing us to measure
its natural period, here 7,,, = 3.45 £ 0.10 ms. These free
oscillations are faster than the first oscillation forced by
impact, showing that our system has a characteristic
time 7 intermediate between 7, and 71y, the respective
response times of the membrane and of the drop.

The time 7, (and corresponding frequency f,, = 1/7.,)
can be varied by tuning the membrane geometry (through
the radius a) and tension (through the mass m, see
supplementary figure SI3). We show in figure 2a how the
contact time 7 varies as a function of the impact velocity
V' for various frequencies f,,. For each value of f,,, the
contact time is roughly independant of the impact velocity
V, apart from a weak increase at low V also observed
for drops on rigid substrates [20]. More importantly, we
confirm our main observation: the contact time 7 on
soft membranes is reduced compared to 7y, the plateau
value on a rigid substrate indicated in figure 2a with
a dashed line. Specifically, 7 decreases as we increase
the frequency of the membrane, showing the influence
of the substrate on the timescale at which the liquid is
repelled. The marble size R also influences the contact
time, small drops being shed faster than large ones, as
shown in supplementary figure SI4 where 7 is observed
to vary slower than R®/2, the usual inertio-capillary
behavior [21]. The response of the substrate can be
characterized spatially, and we plot in figure 2b the
maximal deflection §,,,, as a function of V. §,,4, varies
linearly with V, and its value is typically millimetric.
When R is fixed (filled circles, R = 1.8 mm), there is no
obvious relationship between 0,4, and f,. At fixed f,
(fm = 290 Hz, green circles and triangles), 0,4, increases
with R, a logical consequence of the change in liquid mass.
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Fig. 2: a Contact time 7 of liquid marbles with radius R =
1.8 mm bouncing off flexible membranes of frequency f,, as
a function of impact velocity V. The dashed line shows the
contact time 7o on a rigid substrate. b Maximal deflection
Omaz at the center of the membrane as a function of V. Dotted
lines are linear fits.

Our aim is to understand how the liquid and the mem-
brane cooperate in an original bouncing mechanism. Our
analysis holds for 7,,, < 79, the only regime where we ex-
pect contact time reduction. We model the solid/liquid
system as coupled oscillators (figure 3a and 3b). On the
one hand, the marble can be viewed as a spring of stiff-

ness kg4, mass mg, and oscillating frequency f; = %. / %

Lord Rayleigh [22] calculated the frequency of freely oscil-

8y
3mmg’
327

which provides the stiffness kg = =37+ of the spring.
On the other hand, the membrane can be modelled as a
spring of stiffness k, mass m,, and fundamental frequency

_ 1 k
fm*ﬂ "

system behaves during contact as oscillators in series, as
sketched in figure 3b. Then the position z of the mem-
brane obeys a 4th-order differential equation, as derived
in the supplementary information (SI):

lating drops, and showed that it writes: f; =

We assume that the droplet-membrane

Kk
1
p— (1)

Equation 1 has two natural limits. (1) On a rigid
substrate (k — 00), it reduces to a second order differ-

z=0

ential equation: # + 47?f22 = 0. The contact time on
rigid repellent materials is simply proportional to the
Rayleigh period 1/f; [21]. (2) A rigid bead (kg — o0)
hitting a flexible membrane is described by the equation

E+An®fiz = 0, with f = 5=/ —— that is, the

frequency of a membrane of stiffness k and mass mg+m,,.
We performed experiments with polypropylene beads
(Ry = 1 mm and R, = 1.75 mm , p, = 900 kg/m?) with
mass myp, and our data plotted in figure 3c show that
the reduced contact time 7 f, collapses on a single curve,
confirming that f; is the frequency of the bead-membrane
system. However, this added mass argument does not
capture the contact time reduction observed for drops, as
shown in the supplementary figure SI5.

As for the impact of a water drop on a flexible sub-
strate, we can notice that equation 1 provides two natural

frequencies, that is, f. = i(%(l + T+ %))1/2 and
f= i(%)l/‘*. As shown in the SI, we have f, > f

whatever the values of the physical parameters, which sug-
gests that the dynamics of the system is set by 1/f, the
longer timescale. When we rescale the contact time 7 by
the frequency f and plot it as a function of the impact
velocity V' (figure 3d), data for various f,, (such as in fig-
ure 2a) and various R indeed collapse. Apart from the
increase observed at low V' [20], contact time is found to
plateau at a value 7 ~ 0.75f. The frequency f turns out
to be the geometric mean of that of the drop and of the
membrane, f = +/f fq4, a formula capturing how the two
objects conspire to generate fast bouncing. Interestingly,
the frequency f scales as R~3/4, a behavior very different
from that on a rigid substrate (where it varies as R~3/2),
in agreement with our data in the supplementary figure
SI4. Knowing the frequency f yields a simple prediction
for d,,q4:. Before impact, the membrane is immobile and
the droplet with mass my moves at speed V; during the
first oscillation, drop and membrane both oscillate at the
frequency f. Conserving the momentum provides the fol-
lowing scaling: mqV ~ (M, + Ma)dmazf. Figure 3e and
3f represent 0,04 f5(1+ %—T) and paq f(1+ ’T';L—”;) as a func-
tion of V. For both solid and liquid marbles, we observe
the predicted linear relationship, with respective slopes 0.4
4 0.1 and 0.33 £ 0.03. These slopes are smaller than 1,
suggesting that part of the initial momentum is not in-
jected into membrane oscillations but also in membrane
stretching and dissipation in air, and for liquids in inter-
nal motion.

Making impacting drops interact with soft solids mod-
ifies the outcome of collisions and can lead to enhanced
repellency expressed, as by a systematic reduction of con-
tact time. The timescale of such impacts depends on the
dynamics of both membrane and drop, so that we can con-
tinuously adjust the contact time between 0.31 (a very
low value) and 79, by playing on the membrane character-
istics and the drop radius. It would also be interesting to
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Fig. 3: a Drop and membrane are modelled as oscillators with respective frequencies fq and f,,. b We assume that the system
behaves as two oscillators in series during contact. ¢ Normalized contact time 7 f; for solid beads impacting a flexible membrane

k
mm+mgyg

at velocity V. f, =

is the frequency of a membrane with mass mg4 + m,,. d Normalized contact time 7f for liquid

marbles impacting a flexible membrane at velocity V', where f = /fafm is extracted from equation 1. e Maximum deflection
dmaz Of the membrane as a function of the impact velocity V for various membrane frequencies and bead radii. Collapse of data
is obtained by multiplying dmaz by the quantity f»(1 + %’b”) as suggested in the text. f Same plot for marble impact. dmaq is

now multiplied by f(1 + Z2). In both cases, we observe a linear behavior, as predicted in the text. Dotted lines in e and f are

linear fits with slopes 0.4 4+ 0.1 and 0.33 %+ 0.03, respectively.

model the effect of damping on the bouncing time and on
the elasticity of the shocks. We expect two limiting cases:
either the damping impedes the rebound or it enhances
the liquid reflection. The latter caser is rather counter-
intuitive: for instance, glycerol will display a solid-like be-
havior during impact and will be repelled faster and more
efficiently than water by a soft non-wetting membrane.
Characterising the effect of an increasing drop viscosity
would deserve a separate study.
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