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Résumé

English

Ketchup, mustard, shaving creams flow only when submitted to stresses greater
than a critical stress — yield stress, these are yield stress fluids. On smooth surfaces,
these fluids can flow under very small stresses; this phenomenon is the wall slip.
Using gels, emulsions, clay suspensions, etc., and from rheometrical tests with ori-
ginal protocols and internal measurements (MRI velocimetry), we show that a mini-
mal stress must be reached to initiate wall slip and, depending on cases, this value
is either due to an edge effect or to an adhesion of the suspended elements to the
wall. Above this critical value, the excess of stress is found to vary linearly with the
slip velocity, except at the transition of the yield stress or using a microtextured sur-
face : in that cases the relation becomes quadratic. The wall slip can be interpreted
as the shear flow of a thin liquid layer between the yield stress fluid and the wall.
However, given the complexity of the material structure in contact with the wall,
the exact picture of the slip layer requires further investigations. The apparent thi-
ckness of the liquid layer seems to be independent of the concentration, the mean
droplet size, the external normal forces, etc., suggesting that it depends on interac-
tions between the suspended droplets and the surface which are much stronger than
the lubricating and osmotic pressures. We also study wall slip under more complex
flow conditions, by inducing an elongational flow during a traction test with smooth
surfaces. The normal force measured for various materials with different microstruc-
tures shows that the yielding condition in an elongational flow is different from the
standard theory, and the apparent thickness of the wall slip layer is several orders of
magnitude larger than that found in shear flows.

Key words : suspension, rheology, wall slip

Frangais

Le ketchup, la moutarde, la mousse a raser, sont des fluides a seuil. Ils s’écoulent
uniquement lorsqu’on leur applique une contrainte supérieure a une valeur critique,
appelée contrainte seuil. Sur des surfaces lisses, ces fluides peuvent s’écouler sous
de petites contraintes : on a alors un phénomene de glissement. En étudiant par
rhéométrie les écoulements de ces matériaux des séquences originales et une tech-
nique d’imagerie directe (vélocimétrie en IRM), on montre que le glissement ne se
produit qu'au-dela d"une contrainte critique. Selon les cas, cette contrainte critique
est due soit a un effet de bord, soit a un effet de surface. L'exces de contrainte par
rapport a cette contrainte critique varie linéairement avec la vitesse de glissement.
De ce fait le glissement peut étre représenté comme le cisaillement d"une couche de
liquide le long de la paroi, mais la réalité est plus complexe compte tenu de la struc-
ture du matériau au contact avec la paroi. Curieusement 1'épaisseur de cette couche
de liquide « équivalente » ne semble pas varier avec la concentration, la taille des
gouttes, la force normale, etc. Ceci suggere que cette épaisseur est gouvernée par des
forces plus élevées que la lubrification et la pression osmotique. Nous étudions éga-
lement le glissement pour des écoulements plus complexes. Pour cela on impose une
élongation au fluide a seuil par une expérience de traction avec des surfaces lisses.
La force normale mesurée pour différents matériaux avec des structures différentes
montre que la condition de transition solide-liquide en élongation est différente que
ce que prédit la théorie standard, et I'épaisseur de la couche de glissement est de
plusieurs ordres de grandeur supérieure a celle trouvée en cisaillement simple.
Mots clés : suspension, rhéologie, glissement
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Introduction

Au quotidien, nous sommes entourés de fluides : nous respirons de l’air, buvons
de l'eau, ajoutons de la sauce sur nos plats ... La plupart des fluides sont sous forme
de gaz ou de liquide. Pour étudier leur comportement, on les sollicite en leur appli-
quant un effort et on regarde leur réponse mécanique. Pour un fluide cisaillé entre
deux plaques paralleles en translation, I'effort appliqué est souvent quantifié par la
contrainte de cisaillement T, qui est la force appliquée par unité de surface. La dé-
formation du fluide vy est définie comme le rapport entre le déplacement relatif entre
deux plaques et la distance qui les sépare. On utilise le gradient de vitesse 7 pour
quantifier la vitesse d’écoulement. La relation entre T et y décrit le comportement du
fluide. Quand le gradient de vitesse -y est proportionelle a la contrainte de cisaille-
ment, e.g., quand la force appliquée est doublée, le gradient de vitesse est doublé, le
fluide est newtonien [1]. Le rapport contrainte - déformation, défini comme la visco-
sité, est donc constant quelle que soit la sollicitation. Un fluide newtonien, constitué
par des éléments de taille moléculaire, présente une structure bien homogene jus-
qu’a cette taille. Dans ce cas le nombre de Knudsen, défini comme le rapport du
libre parcours moyen d’une molécule et la longueur caractéristique du probleme [2],
est bien inférieur a 1.

Cependant, la linéarité entre la contrainte de cisaillement et le gradient de vitesse
n’est pas toujours respectée chez certains matériaux, pour lesquels les parametres
physiques comme la viscosité peut changer en fonction de la contrainte de cisaille-
ment [1]. Ces fluides s’appellent les fluides non newtoniens. En terme de structure,
ils sont souvent constitués des éléments suspendus avec une taille micrométrique,
qui est beaucoup plus grande qu'une molécule d'un fluide newtonien. Les fluides
qui se trouvent dans la cuisine, comme le ketchup, la moutarde, et la mousse au cho-
colat ou ceux qui se trouvent dans la salle de bain, comme le dentifrice, la creme, la
mousse a raser, etc., sont des fluides non newtoniens. Un fluide non newtonien peut
étre (i) rhéofluidifiant, comme le ketchup : dans ce cas plus on sollicite fortement plus
il s’écoule facilement [1]; (ii) rhéoépaississant, comme une mélange de maizena avec
de l'eau, pour lequel la viscosité augmente avec la contrainte de cisaillement [3]; (iii)
thixotrope, c’est-a-dire que sa viscosité, qui dépend de la structure du matériau, est
variable mais en méme temps réversible avec le temps [4], comme une suspension
d’argile; (iv) un fluide a seuil, pour lequel il faut appliquer un effort suffisamment
élevé pour le faire s’écouler [5]. Un fluide non newtonien peut avoir a la fois plu-
sieurs de ces propriétés, comme par exemple une suspension d’argile, qui est un
fluide a seuil thixotrope. Pour caractériser empiriquement la loi de comportement
de ces fluides, qui est souvent plus compliquée que celle des fluides newtoniens, on
utilise un rhéometre avec une géométrie d’écoulement particuliere dans laquelle on
fait écouler le fluide (voir 'annexe B pour le rhéometre et les différentes géométries) ;
le rhéometre applique une contrainte qu’il transmet a I’ensemble du matériau, et on
mesure la déformation apparente du fluide au cours du temps pour en déduire son
champ de vitesse.

Parmi tous les fluides non newtoniens, on trouve les fluides a seuil qui ont une
propriété bien remarquable : au repos ils se comportent comme un solide élastique;



lorsqu’une contrainte supérieure a une valeur seuil leur est appliquée, ils se mettent
a s’écouler [5]. Cette propriété présente un intérét pratique pour l'industrie. Lors-
qu’on utilise du dentifrice, on veut que le matériau sorte du tube lorsqu’on lui ap-
plique une pression : il s’écoule donc comme un liquide; une fois posé sur la brosse
a dent, on veut que la pate garde sa forme au lieu de couler partout : il se trouve
ainsi dans son état solide. D’'une maniere similaire, certains consommateurs pré-
ferent étaler de la créeme sur leur visage avec les mains, alors qu'une créeme qui n’a
pas de seuil et qui s’écoulerait sous son propre poids serait beaucoup moins facile
a controler. Pour expliquer ce comportement, on trouve dans les fluides a seuil des
éléments de taille mésoscopique, supérieure a 1’échelle des molécules constituant la
phase continue du matériau. Une image possible pour expliquer les fluides a seuil
est d’imaginer des particules mésoscopiques piégées dans une cage formée par des
particules voisines [6]. Lorsque la contrainte appliquée dépasse une valeur critique,
appelée la contrainte seuil 7., les contraintes locales moyennes (qui ne sont pas forcé-
ment équivalentes a la contrainte macroscopique) deviennent suffisamment élevées
pour que la cage soit brisée et que le systeme puissent explorer une nouvelle micro-
configuration [5, 7, 8]. On note que I'état «coincé» n’est pas la condition sine qua non
de I'existence de la contrainte seuil : un systeme dillué dont les éléments suspendus
présentent des interactions attractives peut aussi avoir une contrainte seuil [9]. Pour
la plupart des fluides a seuil, I’application d"une contrainte supérieure a la contrainte
seuil peut déformer les particules mésoscopiques du matériau. Les fluides a seuil
peuvent donc également étre rhéofluidifiants et présenter une relation non-linéaire
entre déformation et contrainte. Pour décrire 1’écoulement des fluides a seuil, on uti-
lise dans cette thése le modele phénoménologique d"Herschel-Bulkley qui prend en
compte ces deux éléments : contrainte seuil et rhéofluidification :

T<T=>7=0 1)
T>T = 7T="1+kiy" (2)

Il existe aussi d’autres types de lois de comportement qui sont discutées a la sec-
tion A.2 de I'annexe A. Cette description du systeme coincé s’applique a une large
gamme de suspensions (a condition que la fraction volumique ou massique des élé-
ments suspendus dépassent un seuil critique qui est propre a chaque matériau) :
suspensions de spheres dures [10], gels de polymeres [11], suspensions de colloides
comme par exemple la bentonite [12], ou encore suspensions de spheres molles,
comme par exemple du microgel [13] ou des émulsions [14].

FIGURE 1 - Image d'une émulsion prise en microscope confocal. La

taille de 'image est 80 x 80 um (82v% d’huile de silicone dispersée

dans de l'eau stabilisé par du bromide de myristyltriméthylammo-
nium appelé TTAB)



Pour concrétiser le concept d’un systeme coincé, on peut analyser la structure
de I'émulsion qui est un exemple de fluide a seuil. Les émulsions, tres utilisées
en agroalimentaire, cosmétique, pharmaceutiques, etc., sont des mélanges de deux
phases liquides [15] : une phase, appelée la phase dispersée, est composée de petites
gouttelettes de taille micrométrique et ’autre phase, appelée phase continue, forme
le fluide interstitiel qui entoure la phase dispersée. L'interface des deux phases est
stabilisée par des tensioactifs, qui sont des molécules amphiphiles avec une partie
hydrophile soluble dans 1’eau et une partie hydrophobe soluble dans 1'huile. Pour
avoir une contrainte seuil non négligeable, la phase dispersée a une fraction volu-
mique prédominante. Dans ce cas, les gouttelettes forment un réseau coincé. Comme
les gouttelettes sont élastiques, les surfaces des gouttelettes sont aplaties a cause de
I"écrasement par les gouttelettes voisines. La contrainte seuil augmente donc avec la
fraction volumique de la phase dispersée (appelée aussi la concentration de 1"émul-
sion dans cette these) et diminue avec la taille des gouttes [14].

No slip Partial slip Perfect slip

y
AI / |

A =0 O e A< oo = oo

FIGURE 2 - Interprétation de la longueur de glissement A [16].

Que ce soit pour un fluide newtonien ou non newtonien, la fagon standard pour
décrire I’écoulement des fluides est d’exprimer les équations de conservation, telles
que la conservation de la masse, la conservation du moment et la conservation de
I'énergie. Dans la géométrie considérée, on ajoute ensuite les conditions aux limites
pour pouvoir résoudre les équations. Lorsque le nombre de Reynolds, défini comme
le rapport entre les forces d’inertie et les forces visqueuses [17], est faible (typique-
ment inférieur a 1), on suppose qu’il y a continuité de la vitesse (vitesse tangentielle
et normale) a l'interface (voir la figure 2 quand A = 0) pour une surface immobile.
Cependant, les conditions limites aux interfaces sont beaucoup plus que des condi-
tions aux limites d’un probleme mathématique : celles-ci doivent en effet pouvoir
étre dérivées de la connaissance des interactions microscopiques entre les molécules
de la surface et celles des différents constituants du fluide complexe. Les conditions
aux limites aux interfaces sont donc caractéristiques a la fois de la phase fluide ainsi
que de la nature et de la géométrie de la surface [18].

D’autres conditions aux limites que la condition de non-glissement ont été obser-
vées : sur la figure 2, des profils de vitesse correspondant a un glissement partiel ou
total ont été schématisés («Partial slip» et «Perfect slip»). Dans ce cas, il existe une
vitesse relative entre le fluide et la surface du solide non nulle, appelée vitesse de
glissement V. On constate qu'une longueur caractéristique b est reliée a la vitesse
relative a I'interface liquide-solide; cette longueur est la distance a 1'intérieur du so-
lide nécessaire pour extrapoler le profile de vitesse a zéro. Ainsi la longueur b peut



étre utilisée pour décrire le comportement du glissement : b = 0 pour non glisse-
ment; plus b est grand, plus le glissement est important; enfin b = oo pour un glis-
sement total, o1 le champ de vitesse est un écoulement bouch, ou «plug flow» (i.e.,
I'ensemble du fluide se déplace comme un bloc rigide). Le glissement des fluides
newtoniens sur une grande variété de surfaces a été caractérisé théoriquement [19,
20] et expérimentalement [21, 22], mais nous ne ferons pas la revue de ces travaux
ici et renvoyons le lecteur aux articles [19-22].

(A) (B)

FIGURE 3 — Un bloc d’émulsion glisse sur un wafer de silicium incliné.
L’émulsion est composée de 82v% d’huile de dodécane dispersé dans
de I'eau avec du TTAB comme tensioactif.

Pour les fluides a seuil, différents types d’hétérogénéités peuvent aussi appa-
raitre lors de leur écoulement : bande de cisaillement [23], fracture [24], et glisse-
ment [25]. Contrairement au glissement des fluides newtoniens, ces hétérogénéités
présentent une taille qui est intermédiaire entre I’échelle atomique et ’échelle mé-
soscopique qui décrit les éléments suspendus des fluides a seuil. En particulier, il
est souvent observé que les fluides a seuil se déplacent sous une petite contrainte
de cisaillement, de telle sorte que le bulk reste non déformé. Comme nous pouvons
observer sur la figure 3, un bloc d’émulsion placé sur un wafer de silicium incliné
avance doucement sous l'effet de la gravité. Comme sa forme est conservée le long
du parcours, on en déduit que le matériau reste dans son état solide; pourtant le
matériau est bien en train de se déplacer. Ce phénomeéne s’appelle le glissement.
Dans une telle situation, il est donc possible de faire déplacer un fluide a seuil avec
une contrainte plus faible que sa contrainte seuil. La loi de comportement du ma-
tériau (e.g., le modele d'Herschel-Bulkley) basée sur un écoulement homogene et
une hypotheése de non glissement aux limites est donc modifiée par la présence du
glissement a la paroi du solide. L’émulsion n’est pas le seul matériau qui présente le
glissement; d’autres systemes comme des suspensions de spheres dures [10, 26, 27]
(des particules rigides suspendues dans un liquide) ou la mousse [28-31] (un sys-
téme formé par des bulles séparées par du liquide) peuvent également présenter du
glissement.

Le fait d’avoir un matériau qui glisse pres de la paroi plutdt que de se déformer
et s’écouler d’une maniere uniforme dans son bulk (i.e., la partie du matériau loin
de la paroi) peut étre une source d’erreurs pour sa caractérisation. L’hypothéese de
non glissement permet en effet d’éviter de faire une mesure locale du profil de vi-
tesse car dans ce cas la connaissance de la vitesse aux deux interfaces permet, dans
une géométrie simple comme la géométrie de cisaillement, d’obtenir le gradient de
vitesse. C’est pourquoi il est parfois nécessaire de supprimer le glissement. Une mé-
thode simple pour supprimer le glissement consiste a augmenter la rugosité de la
surface, en mettant par exemple du papier de verre [32, 33]. Ici on définit la rugosité
comme l'écart type des niveaux surface par rapport a un niveau de référence (choisi
souvent comme le niveau moyen de la surface) [34]. Quand 1’écart est large, la sur-
face est considérée rugueuse; quand il est faible, la surface est considérée lisse. Noter



qu’augmenter la rugosité n’est pas la seule maniere de supprimer le glissement. On
peut aussi modifier les interactions chimiques entre la surface et la suspension pour
supprimer le glissement.

Pourtant, la présence incontournable du glissement dans la vie quotidienne mé-
rite une compréhension approfondie. Le glissement est présent dans 1'écoulement
des globules rouges dans les vaisseaux sanguins [35]; comme les produits cosmé-
tiques glissent dans les géométries d’écoulement lors de leur caractérisation, les
scientifiques sont amenés a quantifier son impact pour ajuster la perception senso-
rielle déduite des mesures [36]; d'une maniere similaire en agroalimentaire, le glis-
sement doit aussi étre pris en compte lors des mesures rhéométriques pour déduire
la perception sensorielle chez les consommateurs [37]. Dans certaines situations, le
glissement est méme favorable : pour pomper du béton dans un tuyau a longue
distance, on exploite le glissement pour diminuer l'effort de pompage [38]; pour
fabriquer des surfaces auto-nettoyantes, les scientifiques greffes des nanotubes de
carbones, du Teflon et des lubrifiants pour rendre ces surfaces glissantes [39].

Dans le cas d"un fluide newtonien, malgré la présence du glissement a I’approche
de l'interface liquide-paroi, la structure du fluide reste identique dans son ensemble.
Les éventuelles fluctuations de densité du fluide dues aux différences des potentiels
d’interaction entre différentes molécules du fluide d’une part, et entre les molécules
du fluide et de la surface d’autre part, sont alors confinées a une ou deux couches
moléculaires [18]. En revanche, pour les fluides non newtoniens comme les fluides a
seuil, les éléments qui constituent la structure du matériau posseédent une taille beau-
coup plus grande que les molécules constituant la phase continue. Les échelles ca-
ractéristiques associées au glissement dans ces fluides sont également plus grandes
que la taille moléculaire. Enfin, la complexité des lois de comportement des systemes
coincés et notamment 'existence d"une contrainte seuil pour les mettre en écoule-
ment rend l'utilisation du concept de longueur de glissement b délicate. Pour une
plage de contrainte comprise entre 0 et la contrainte seuil du matériau, un systéme
coincé va glisser sur une surface lisse comme un bloc rigide pour donner une lon-
gueur de glissement b infinie. Au-dela de la contrainte seuil, le systeme est cisaillé
et b devient finie. Comme la longueur de glissement d"un systéme coincé cisaillé a
proximité d’une surface lisse évolue de fagcon inconnue, il est préférable de caracté-
riser le glissement avec des parametres autres que la longueur de glissement. Dans
cette thése on a choisi de caractériser le glissement avec 1’évolution de la vitesse de
glissement a l'interface en fonction de la contrainte a la paroi. Cette thése considere
seulement le glissement des systemes coincés constitués des éléments suspendus de
tailles micrométrique. Le glissement des fluides newtoniens, ainsi que les solutions
de polymeéres qui perdent leur adhésion a la paroi a 1’échelle moléculaire en glissant
d’une maniere «stick-slip» dépasse le cadre de celle-ci.

Dans ce manuscrit, on commence par présenter, au chapitre 1, un apercu des tra-
vaux récents sur le glissement des fluides a seuil. On présente ensuite les matériaux
et les méthodes de mesures au chapitre 2. Au chapitre 3 on décrit les résultats de me-
sures de glissement avec un rhéometre. Au chapitre 4 on mesure le glissement des
émulsions sur un plan incliné. Au chapitre 5 on présente les résultats de mesures de
glissement dans des capillaires et une cellule de Couette par Vélocimétrie par IRM.
On présente les expériences de traction de fluide a seuil au chapitre 6. Une synthese
des caractéristiques du glissement observé, est finalement proposée en conclusion.






Chapitre 1

Etats des connaissances sur le
glissement des fluides a seuil

Dans ce chapitre, on commence par présenter les techniques de caractérisation
du glissement. Historiquement, les méthodes de mesure indirectes ont d’abord été
développées : ces méthodes mesurent des grandeurs macroscopiques tels que les
gradients de vitesse, le débit volumique dans une conduite, etc. pour en déduire la
vitesse de glissement grace aux diverses hypotheéses : écoulement permanent, profil
de vitesse continu dans le bulk, etc. On présente ensuite les méthodes de caractérisa-
tion directes : observation directe, PIV (Particle Tracking Velocimetry), etc. On pré-
sente ensuite un aperqu de la connaissance actuelle sur le glissement des systemes
coincés qui ont utilisé ces techniques de mesures. Ces travaux étudient le glissement
lorsque les fluides a seuil subissent un cisaillement simple. Pour étendre 1'étude du
glissement a la situation ot le bulk subit un écoulement d’élongation, on présente
quelques travaux récents sur 1’élongation des fluides a seuil, et indique notamment
les points a améliorer dans ces travaux pour induire un glissement a la paroi. Un
plan de thése sera annoncé a la section 1.5.

1.1 Caractérisation du glissement

1.1.1 Mesures macroscopiques

En 1931, M. Mooney propose une méthode pour mesurer la vitesse de glissement
dans des capillaires [41]. Cette méthode est ensuite généralisée a la géométrie de
Couette [42]. La méthode consiste a injecter des fluides dans des capillaires avec des
rayons R différents, tout en gardant la contrainte a la paroi 7 (R) constante. Son ana-
lyse suppose que (i) 'écoulement est permanent dans le capillaire; (ii) la contrainte
ne dépend que de la pression d’injection et de la distance a 1’axe central du capil-
laire; (iii) le fluide est décrit par une loi de comportement du type T = f () ou
g = f~1(7); (iv) la vitesse de glissement V; est déterminée par l'intersection du pro-
fil de vitesse a la paroi et dépend uniquement de la contrainte a la paroi 7 (R). A la
section B.5 de I'annexe B on a établi la relation entre la pression d’injection Ap, le
rayon du capillaire R et la contrainte de cisaillement 7 :

_ ApR

— 1.1
TR L 2 (1.1)
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FIGURE 1.1 — Extrait des travaux de Faith A. Morrison [40]; gradient
de vitesse apparent Japp = 4Q/ 7R en fonction de l'inverse du rayon
du capillaire 1/R; chaque couleur correspond a une contrainte pres
de la paroi 7 (R) = ApR/2L dont la valeur est indiquée dans la 1é-
gende; la pente indique la vitesse de glissement V; multipliée par 4.

ou L est la longueur du capillaire. On peut donc exprimer le rapport du rayon dans
le capillaire par un rapport de contrainte :

R=71 ((1?) (12)
Le profil de vitesse V s’écrit :
V(r)="qr+V; (1.3)
Son intégration donne le débit Q :
R R
Q :/0 V (r) 2rtrdr :/0 (yr + Vi) 27trdr (1.4)

Grace a I'équation 1.2, on peut faire le changement de variable :

T(R)r

r—T=
R

(1.5)

Comme le gradient de vitesse 7 = f~! (1), on peut réécrire I'équation 1.4. En réar-
rangeant on obtient :

4Q B 4 4 7=7(R) 1
@ = EVS + T?’(R)/T T f (T) dt (16)

Le membre de gauche est le gradient de vitesse apparent 7app, le premier terme
du membre de droite est la contribution du glissement au gradient de vitesse et
le deuxieme terme du membre de droite correspond au profil de vitesse du bulk.
Comme ce dernier est fonction uniquement de la contrainte, en faisant varier le
rayon du capillaire R tout en gardant la contrainte a la paroi 7 (R) constante, ce
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4Q

—en
7R3
fonction de 1/R. Les courbes donnent alors des droites dont la pente est proportion-

nelle a la vitesse de glissement V :

terme ne varie pas. On peut tracer le gradient de vitesse apparent Japp =

_ 1 9Fapp
Vs = 49 (1/R)

(1.7)

La figure 1.1 illustre les mesures de V; pour différentes 7 (R) = ApR/2L. Pour
chaque 7 (R), Yapp est tracé en fonction de 1/ R et on obtient bien une droite a chaque
fois. On constate qu’a petites valeurs de 7 (R) la pente est presque nulle; plus 7 (R)
est grande, plus la valeur absolue de la pente est grande, ce qui suggeére une crois-
sance de V; en fonction de la contrainte a la paroi. Avec la méthode de Mooney on
peut quantifier la vitesse de glissement V; et mettre en évidence sa dépendance par
rapport a la contrainte de cisaillement.

FIGURE 1.2 — Schéma adapté de la méthode de mesure de glissement
proposée par Yoshimura et Prud’homme [43].

En 1988, A. Yoshimura et R. K. Prud’homme ont proposé de mesurer la vitesse de
glissement pour les écoulements des fluides dans des géométries Couette et disques
paralleles a partir de deux mesures de gap h différents [43]. Le gap, appelé aussi
entrefer, est défini comme la distance entre les deux parois. Les auteurs ont fait I’hy-
pothese que le gradient de vitesse effectif dans le bulk 7 et la vitesse de glissement
Vs ne dépendent que de la contrainte imposée. Quand le glissement est présent sur
les deux parois, le gradient de vitesse apparent s’écrit [44] (voir la figure 1.2) :

. - 2V (T
Yapp = ¥ + Sh( ) (1.8)

On peut effectuer les mesures avec deux entrefers h; et h, différents sous la méme
contrainte T pour obtenir deux gradients de vitesse apparents app1 €t Yapp2- On en
déduit la vitesse de glissement :

2V, (1) = w (1.9)
h

Noter que quand I'hypothése sur la dépendance de la vitesse de glissement sur la
contrainte n’est pas vérifiée, e.g., la vitesse de glissement n’est pas identique des
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deux cotés de 'entrefer, cette méthode ne fonctionne pas.

Avec cette méthode il est possible d’obtenir la vitesse de glissement quelle que
soit la contrainte imposée. On note que quand la contrainte T est inférieure de la
contrainte seuil 7, le matériau ne s’écoule pas, i.e., le gradient de vitesse du bulk
7 = 0. Dans ce cas le gradient de vitesse apparent j.pp vient entierement de la
vitesse de glissement V; et on peut déduire V; a partir d’une seule expérience selon
la relation :

_ Tapph
2

Vi (1) (1.10)
A partir de ces travaux sur le calcul de la vitesse de glissement, nous avons analysé
I'impact du glissement d’un fluide a seuil dans le cas d'un écoulement entre deux
plans paralléles en translation et un écoulement entre deux disques paralléles en
rotation. Les détails se trouvent aux sections B.1 et B.2 de I'annexe B.

En conclusion, ces travaux exploratoires ont permis de quantifier le glissement
avec des techniques de mesures macroscopiques. Néanmoins, ces techniques font
I'hypothése que le glissement aux parois est le seul facteur qui contribue a la dis-
continuité du profil de vitesse, alors qu’en pratique d’autres types d’écoulements
hétérogenes tels que la fracture, la bande de cisaillement, etc., peuvent également
avoir lieu; ces écoulements "localisés" qui ne peuvent pas étre mesurés macrosco-
piquement par le rhéometre peuvent étre interprétés a tort comme un glissement a
la paroi. Afin d’avoir des mesures d’écoulements au sein du fluide, il est nécessaire
de développer des méthodes d’imagerie pour visualiser directement le champ de
vitesse.

1.1.2 Mesures directes
Observation a la surface de I’échantillon

Une méthode simple de visualisation consiste a observer la surface du matériau
pendant son écoulement. Pour un matériau contenu dans une géométrie cone-plan
(décrite a la section B.3 de I'annexe B), A. Magnin et J-M. Piau ont placé une marque
verticale a la périphérie de ’échantillon [45]. Cette marque se déforme suite a 'ap-
plication d"une contrainte (voir la figure 1.3). En présence de cisaillement mais en
I’absence de glissement, la marque n’est plus verticale mais reste toujours continue
a l'inteface de I'échantillon/paroi; en I'absence de cisaillement mais en présence de
glissement sur la surface inférieure, on voit que la ligne reste toujours verticale et
devient discontinue entre le matériau et la surface inférieure; en présence a la fois
de cisaillement dans le bulk et de glissement aux deux surfaces, la ligne s’incline et
devient discontinue aux deux interfaces. Enfin différents effets induisant des écou-
lements non homogenes tels que la fracture, la bande de cisaillement, sont aussi
visibles grace a cette méthode. On note que cette méthode n’est pertinente que si
l'interface matériau/air est bien réguliere, e.g., elle ne présente pas de courbure. Si-
non il devient difficile d’observer la déformation de la marque verticale. Une autre
hypothese de cette méthode est que I'écoulement a la paroi est représentative de
I’écoulement au bulk. En utilisant ces résultats, Kalyon et al. [46] ont trouvé des ré-
sultats en accord avec les données obtenues par la technique de A. Yoshimura et R.
K. Prud’homme. H.M. Princen a aussi appliqué la méthode de Magnin et Piau a une
cellule Couette pour établir la relation entre la vitesse de glissement et la contrainte a
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FIGURE 1.3 — Description de Magnin et Piau pour apprécier la qualité
de I'écoulement du carbopol dans une géométrie cone-plan [45] (voir
la description de cette géométrie a la section B.3 de I'annexe B ).

la paroi [47]. Quand la contrainte imposée est insuffisante pour faire écouler 1’échan-
tillon mais suffisant pour induire un glissement, on constate que cette marque ver-
ticale conserve sa forme mais se déplace avec "échantillon par rapport a la surface
lisse comme un bloc rigide. Ce phénomene a été observé avec I'émulsion dans une
géométrie plan-plan dans nos travaux au chapitre 3.

Imagerie basée sur des particules traceurs

Les méthodes d’imagerie basées sur des particules traceurs (PTV, Particules Tra-
cking Velocimetry) sont utilisées pour mesurer I’écoulement du matériau. Les parti-
cules, emportées par I’écoulement du matériau sont détectables avec une caméra ou
un microscope. Le dispositif et un exemple des images brutes sont présentés sur la
figure 1.4A : les points blancs sur la figure 1.4A(b) entre les deux lignes indiquent le
chemin parcouru par les particules. En analysant ces images on obtient les profils de
vitesse présentés sur la figure 1.4B. De plus, comme les dispositifs d’imagerie sont
couplés avec un rhéometre, les auteurs ont relié les profils de vitesse a la contrainte
imposée. La géometrie peut étre cone-plan [48, 49], disques paralleles [50] et mi-
crocanal [51]. La résolution spatiale, limitée par la profondeur du champ du micro-
scope, peut atteindre 700 nm [52]. Néanmoins, cette méthode ne s’applique qu’aux
échantillons optiquement transparents.

Vélocimétrie par IRM (Imagerie par Résonance Magnétique)

Développée pour visualiser les écoulements localisés des fluides, la vélocimé-
trie par IRM est une méthode non-invasive pour visualiser directement les profils
de vitesse méme si le matériau est optiquement opaque. La résolution spatiale peut
atteindre 10 pm et il faut quelques minutes pour obtenir un profil de vitesse bien
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FIGURE 1.4 — (A) Dispositif expérimental et images de particules au
sein du fluides dans les travaux de Meeker et al. [48]. (a) La géométrie
cone-plan couplée avec une caméra CCD); le matériau contient des
petites spheres en verre (diametre d’environ 10 pm) qui réfléchissent
la lumiere; le plan focal de la caméra est a la position r a l'intérieur
de I’échantillon. (b) Résultat typique obtenu par superposition de 20
images successives étalées sur 20s. (B) Profils de vitesse du micro-
gel (réseaux de chaines d’acrylates avec des unités d’acides métha-
crylique; la densité, non précisée dans la légende de la figure dans
son article original, est soit 0.0085 g g~ ! soit 0.038 g g~ !) a différentes
contraintes imposées (surfaces rugueuses : a, /7. = 1.05+£0.2; sur-
faceslisses:b,v/17. =1.7+0.1,c,7/7. =13+£02,d,7/7. =09+0.2
ol T, représente la contrainte seuil du matériau).
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FIGURE 1.5 — Image 2D de I'écoulement d’une suspension d’argile

dans une cellule de Couette [53]; 'anneau qui contient les lignes

noires indique la position du gap qui lui contient le matériau cisaillé;

les lignes noires sont virtuelles et indiquent la déformation du maté-
riau.

résolu [54] (les résolutions spatiales et temporelles dépendent des parametres de la
séquence, tels que la durée d"une impulsion, le temps de séparation entre deux im-
pulsions et le graident de champs magnétique). Avec une telle résolution temporelle
il est difficile de mesurer des écoulements transitoires mais on peut obtenir des pro-
fils de vitesse des écoulements permanents. La technique a été décrite en détail par
P. T. Callaghan [55, 56], S. Rodts [57] et P. Coussot [58]. La vélocimétrie par IRM est
basée sur I'IRM (I'Imagerie par Résonance Magnétique), qui est elle méme basée sur
la RMN (Résonance Magnétique Nucléaire). La RMN exploite le fait que certains
noyaux atomiques ont un spin nucléaire non nul. Placés dans un champ magné-
tique statique B, ces spins sont alignés suivant B et sont dans un état d’équilibre.
IIs émettent un rayonnement lorsqu’ils recoivent des impulsions électromagnétiques
B; perpendiculaire a B. Ces rayonnements sont ensuite enregistrés. On les quanti-
fie par les temps de relaxation, i.e., les temps caractérisques pour que les spins re-
trouvent leur état d’équilibre. En général, on suit les temps de relaxation des protons
qui existent abondamment dans les milieux aqueux et qui dépendent fortement de
leur environnement chimique (nature et distance aux voisins, etc.). Pour relier 'en-
vironnement chimique a la position d’un proton considéré, on ajoute des gradients
de champ magnétique en plus du champ magnétique fixe. En pratique cela consiste
a installer des bobines métalliques autour de 1’échantillon. Comme les temps de re-
laxation suite aux impulsions électromagnétiques dépendent de la somme du champ
fixe et gradient, on peut remonter a la position du proton considéré grace aux si-
gnaux acquis. En présence des mouvements collectifs des atomes, 'IRM détecte un
déphasage du signal qui est relié linéairement a la vitesse locale. La vélocimétrie
par IRM exploite cette propriété pour mesurer la vitesse de déplacement du proton.
Comme mentionné au début de cette section, cette méthode est particulierement
utile pour visualiser les profils de vitesse au sein du matériau. Cependant le dis-
positif est assez coliteux. La figure 1.5 présente la déformation de lignes virtuelles
paralléles d"une suspension d’argile dans une cellule de Couette obtenue grace a
la technique de vélocimétrie par IRM. On observe que le fluide proche du cylindre
intérieur en rotation est plus déformé que le reste du matériau. La vélocimétrie en
IRM permet de quantifier le glissement a la fois en plug flow, ot le bulk reste non
déformé et I'ensemble du matériau se déplace comme un bloc rigide, et en régime
de cisaillement, ot1 le bulk est cisaillé.
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FIGURE 1.6 - Installation et résultats de 1'expérience de vélocimétrie
en ultrason de T. Gallot et al. [59]. (A) a) Dispositif expérimental; b)
vue de dessus de la cellule Couette; le chemin parcouru par 1'onde
ultrasonore est tracé; c) image réelle de l'installation. (B) Carte de vi-
tesse dans la cellule Couette obtenue par vélocimétrie a ultrason; les
lignes pointillées indiquent la position de la paroi solide du cylindre
extérieur de la cellule; a gauche : carte de vitesse obtenue par deux
images de signal successives enregistrées par la sonde ultrasonore; a
droite : carte de vitesse calculée en moyennant les données sur 200
images de signal successives.

La vélocimétrie par ultrasons constitue une autre alternative permettant de me-
surer la vitesse de glissement pour des échantillons optiquement transparents ou
non. La méthode consiste a envoyer des impulsions ultra-sonores dans I'échantillon
en écoulement puis enregistrer le signal sonore en retour. Une analyse par corré-
lation des speckle ultrasonores donne la vitesse de déplacement du fluide [60]. La
résolution spatiale, qui dépend de la longueur d’onde de 'onde acoustique, peut
atteindre de 1’ordre de 40 um et la résolution temporelle est entre 0.02s et 2s. Cette
haute résolution temporelle permet de visualiser des écoulements transitoires. La
figure 1.6 présente le dispositif expérimental et le champ de vitesse obtenu par ul-
trasons. La sonde regoit le signal sous forme d’une série de cartographies de "spe-
ckle" qui résultent de l'interférence des ondes planes réfléchies par le matériau. En
analysant ces cartes on obtient les profils de vitesse illustrés sur la figure 1.6B [59].
T. Divoux et al. ont utilisé cette technique pour mesurer le glissement des carbopols
en écoulement transitoire [61, 62] et la vitesse de glissement a la paroi au-dela de la
contrainte seuil du matériau (quand le bulk se met a s’écouler) [63].
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Near-field Laser Doppler Velocimetry

Si les méthodes précédentes sont utilisées pour mesurer le champ de vitesse a
I'intérieur du matériau en écoulement, la méthode de Near-field Laser Doppler Ve-
locimetry est congue pour mesurer spécifiquement 1’écoulement a l'interface entre
le matériau et la surface du solide [64, 65]. Cette méthode consiste a envoyer de la
lumiere évanescente a l'interface matériau-paroi; la lumiere diffusée qui contient de
l'information sur la vitesse est enregistrée et analysée. La résolution spatiale peut
descendre a l’ordre de quelques dizaines de nm et la résolution temporelle dépend
de I'échantillonnage de la caméra et du dispositif optique (source de la lumiere éva-
nescente). Cette technique présente une haute résolution spatiale pour mesurer la
vitesse de glissement a l'interface, mais les dispositifs sont relativement difficile a
mettre en place.

1.2 Connaissance actuelle du glissement

En 1922, Bingham a constaté que quand une suspension s’écoule sur des surfaces
lisses, il y a «a lack of adhesion between the material and the shearing surface. The result
is that there is a layer of liquid between the shearing surface and the main body of the sus-
pension.» [66]. Depuis cette date, plus de 50 000 articles sont parus pour discuter du
glissement des suspensions (selon Google Scholar en limitant sur le glissement des
suspensions). Dans cette section, on présente quelques travaux sur le glissement des
matériaux modeles tels que mousses, suspensions de spheres dures, les émulsions
et les microgels. On note que I'étude du glissement des suspensions ne se limite pas
a ces matériaux; elle a également été menée dans des systemes biologiques comme
par exemple dans les vaisseaux sanguins : e.g., dans les travaux de Vlahovska et al.,
les auteurs ont notamment discuté du fait que I'écoulement des globules rouges non
sphériques fait migrer ces éléments vers le centre du vaisseau et en méme temps les
collisions entre eux redistribuent leurs positions et les font diffuser vers la couche
proches de la paroi [35].

1.2.1 Glissement des mousses

La mousse est une dispersion de bulles d’air dans un liquide. Quand la frac-
tion volumique des bulles est au dessus de 2/3, la mousse commence a avoir une
contrainte seuil [69]. En terme de structure la mousse est un mélange de deux phases
(air et liquide), stabilisé par des tensioactifs. Les mousses se déstabilisent au cours
du temps [69] : le temps de vie d"une mousse peut varier entre quelques secondes
et plusieurs heures. Pour la description du glissement, on introduit le nombre ca-
pillaire Ca = uVs/y ot Vs est la vitesse de déplacement de la bulle individuelle par
rapport a la paroi (qu’on peut confondre avec la vitesse de glissement) et 7y la tension
de surface a I'interface eau/air.

La mousse présente un glissement sur certains types de surface lisse. La figure 1.7A
présente le glissement d"une monocouche de mousse sur une surface lisse de PMMA
(Polyméthacrylate de méthyle). On constate que pour une mousse avec une faible
fraction volumique ¢ (¢ < 0.9, appelée aussi mousse liquide) et des bulles de pe-
tites tailles (R = 60 um, 85 pm et 145 um; suffisamment petite pour pouvoir toujours
considérer des bulles avec une forme spérique sans distorsion), il y a une dépen-
dance linéaire entre la force F et la vitesse de glissement V; di a ’écoulement de
Stokes entre la bulle et la paroi; on verra plus tard que ce comportement ressemble
a celui des spheres dures en suspension dans un liquide [31]. Quand les bulles sont
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FIGURE 1.7 — Données de Le Merrer et al. [31]. (A) Force subie par
une monocouche de bulles d’air qui glisse le long d'une surface lisse
hydrophile en fonction de la vitesse de glissement; les diamétres des
bulles sont indiqués dans la légende; les lignes rouges correspondent
a la modélisation par la fonction linéaire F ~ Vs et les lignes bleues

2
correspondent & F ~ V3 ; l'insert en bas a droite est le schéma de
I'expérience. (B) Contrainte de cisaillement T pour une mousse 3D
qui glisse sur une paroi lisse pour différentes pressions osmotiques
normalisées par la pression capillaire (pression entre la phase liquide
et la phase gazeuse) I1/P;; le nombre capillaire Ca = uV;/y (u est
la viscosité du fluide interstitiel et <y la tension de surface); les sym-
boles bleus correspondent aux bulles avec comme rayon R = 41 um et
I1/ P, < 0.01 tandis que les symboles jaunes-oranges correspondent a
R =58umetIl/P, < 0.02.

grandes (R =475 um, 950 pm et 1350 pm), T dépend de la somme de deux termes : un
premier en Ca et un deuxieme en Ca3 [31]. Ce deuxiéme terme, initialement trouvé
par E. P. Bretherton [70] (son travail théorique n’a pas tenu compte de la nature chi-
mique de la surface), provient de la friction entre la bulle et la paroi [70]. Le résul-
tat a d’abord été trouvé pour une mono-couche de bulles contenues dans 1'eau (le
schéma est illustré sur l'insert de la figure 1.7A) puis généralisé pour une mousse 3D
(figure 1.7B).

Quand ¢ = 0.9, la mousse est dite «seche». Dans ce cas Princen et Kiss ont trouvé
que le terme lié a la friction entre la bulle et la paroi donne une dépendance en
T ~ Ca? dans le cas d’une émulsion [28], qui présente une structure similaire aux
mousses (gouttelettes d’'une phase suspendues dans une autre). La différence sur
I'exposant par rapport & une mousse liquide trouvé par Bretherton est probablement
due a la mobilité du liquide a 'interface des bulles [29]. Cette mobilité, quantifiée par
le module élastique de la surface en extension, détermine si la condition limite de la
surface de bulle est une condition de glissement ou de non glissement [69]. Expéri-
mentalement, il est possible de modifier la mobilité de l'interface en changeant les
tensioactifs. La figure 1.8 montre les résultats expérimentaux de Denkov et al. sur
la relation entre la contrainte (redimensionnée par le rayon des bulles et la tension
de surface) en fonction de Ca (exprimé en fonction de la vitesse de glissement V)
des mousses avec différents tensioactifs. La valeur de la puissance m indique une
dépendance en 2/3 pour les interfaces mobiles et proche de 1/2 pour les interfaces
immobiles.

Quand une mousse seche avec des interfaces rigides (immobiles) glisse pres
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FIGURE 1.8 — Données de Denkov et al. [67]. Contrainte T norma-

lisée par /R (v la tension de surface et R le rayon de la bulle) en

fonction du nombre capillaire Ca pour les mousses seche (¢ = 0.9)

avec des interfaces mobiles ou immobiles (indiqué dans les figures).

(A) Avec différents tensioactifs et concentrations du glycérol. (B) Avec
différents tensioactifs.

NN S ‘\\

Surface des bulles Bord de Plateau

FIGURE 1.9 — Schéma d’une mousse confinée par des parois [68]. La
surface des bulles qui sont en contact avec la paroi ainsi que les bords
de Plateau sont indiqués.

d’une paroi lisse qui ne développe pas d’interactions particulieres avec la mousse,
Denkov et al. montrent que T dépend d’une somme d’un terme en Caz (terme de
friction) et un terme moins dominant en Ca%” [30]. Le terme en Ca’7 est attribué a
la dissipation de I'énergie a l'intersection des interfaces (bord de Plateau). La non
dominance du terme en Ca’7 est cohérent avec les réultats de la figure 1.8, avec des
exposants (2/3 et 0.67) qui sont proches de 0.7. Récemment Cantat et al. ont proposé

1 . 2
que T dépend de la somme d'un premier terme en Cas et un deuxieme en Ca3 avec
le premier terme qui dépend de la friction du film et le deuxieme terme qui dépend
de la friction du bord de Plateau [71].

En résumé, la dissipation d’énergie lors du glissement de la mousse a probable-
ment 3 origines différentes : la viscosité du fluide interstitiel dans le cas des bulles
individuelles et des mousses liquides, la friction a I'interface liquide-air, et la friction
du bord de Plateau dans le cas des mousses séches (voir un schéma de la mousse
sur la figure 1.9 pour la position des interfaces et des bords de Plateau). L'impact
de la nature chimique de la surface du solide n’a pas été beaucoup étudié mais la
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mobilité de la surface des bulles semble jouer un role important sur le glissement de
la mousse.

1.2.2 Glissement d’une suspension de sphéres dures colloidales

: Akaa M-y,
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FIGURE 1.10 — Données de Buscall et al. [32]. Viscosité apparente en

fonction de la contrainte d’une suspension de spheres dures colloi-

dales (taille moyenne 157 nm) mesurée au rhéometre avec une cellule

Couette avec un cylinre intérieur de surface rugueuse (O, la rugosité

n’est pas précisée dans 'article [32]) et lisse (A) (voir le texte pour la
nature chimique des surfaces).

Les suspensions de sphéres dures colloidales ont été utilisées comme matériaux
modeles pour étudier le glissement. Le matériau modele le plus utilisé est la sus-
pension de sphéres de PMMA dont taille est de 'ordre de 100 nm ; ces sphéres sont
revétues de polymeres sur leur surface. Quand la concentration volumique ¢ est
élevée, une contrainte seuil apparait dans ces matériaux (les suspensions avec ¢ en
dessous de 0.3 n’ont pas de seuil [72, 73]). Cependant, ¢ est limité par les volumes
exclus des spheres : la random close packing fraction ¢rep = 0.67 définit la limite su-
périeure de la fraction volumique des spheres quand elles sont monodisperses en
tailles. Buscall et al. [32] ont observé le glissement sur une surface lisse en acier in-
oxydable; en couvrant les surfaces par un papier de verre (dont la rugosité n’est pas
précisée dans l'article [32]) les auteurs ont réussi a supprimer le glissement. Pour
des valeurs petites et intermédiaires de ¢ (¢ < 0.58), Ballesta et al. [27] ont trouvé
qu'une rugosité de l'ordre de la taille des particules ne suffit pas pour supprimer
le glissement mais seule une surface striée avec une rugosité de 'ordre du micron
(i.e., 10 ordres de grandeur supérieur a celui du diametre d’une sphere) permet de
supprimer le glissement.

Pour mesurer le glissement, Buscall et al. ont utilisé une géométrie de Couette
au rhéometre. La figure 1.10 montre une comparaison de la viscosité en fonction de
la contrainte imposée par le rhéometre entre un cylindre intérieur rugueux et lisse
(papier de verre pour la surface rugueuse et la surface en acier inoxydable pour la
surface lisse). On observe une différence de viscosité pour des contraintes autour de
1 Pa. Cette différence peut étre due a du glissement sur le cylindre a paroi lisse. En
effet, la viscosité apparente est calculée en divisant la contrainte de cisaillement par
le gradient de vitesse apparent. En présence de glissement, le gradient de vitesse ap-
parent est plus grand qu’en 1’absence de glissement pour la méme contrainte, ce qui
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FIGURE 1.11 — Vitesse d’écoulement moyenne (sur une durée de 10s a
20s selon la vitesse d’écoulement) (V) redimensionnée par la vitesse
moyenne au centre du canal en fonction de la position réduite (y est
la position en coordonnée cartésienne, a.¢ est la mi-largeur réduite
du canal définie par deg = @ — Deoat — D/2 avec les diametres des
spheres D = 2.6 pum et Deoat = 2.8 pm pour des parois rugueuses et
aegf = a4 — D /2 pour des parois lisses) pour des parois lisses (O) et
rugueuses (V).

fait diminuer la viscosité apparente. Leur expérience montre qu'une surface lisse sur
la paroi extérieure de la cellule de Couette ne produit pas de glissement. L'explica-
tion est basée sur la force de centrifugation, qui pousse les éléments en suspension
vers la paroi extérieure; cette migration crée la couche de glissement sur la paroi
intérieure et fait adhérer les éléments sur la paroi extérieure. Ceci suggere donc que
le glissement est associée a une déplétion en particules solides le long des cylindres.

Isa et al. [74] ont fait écouler une suspension de spheres dures dans un capillaire
de section carrée. La figure 1.11 montre les profils de vitesse enregistrés au micro-
scope avec une résolution spatiale d’environ 50 nm. On observe des zones cisaillées
proches des parois (2y/a.¢ =—1 et 1) et un plug flow au centre. Proches des parois
on voit également une différence des profils entre les deux types de surface, avec
une vitesse d’écoulement sur des parois lisses (verre borosilicate) qui est supérieure
a celle a I'approche des parois rugeuses (verre greffé de colloides avec une rugosité
de la taille des particules). La vitesse non nulle a l'intersection des profils avec des
parois lisses avec les positions des parois indiquent la présence de glissement. A
partir de ces profils, les auteurs ont déduit une loi de comportement qui n’est pas
cohérente avec celle déduite des mesures au rhéomeétre.

Ballesta et al. ont utilisé une géométrie cone-plan d’un rhéometre couplé a un
microscope. La figure 1.12A montre les courbes d’écoulement des suspensions a dif-
férentes concentrations ¢ sur différents types de surface. La surface lisse est une
surface en verre et la surface rugueuse est une surface en verre revétue d'une mo-
nocouche de colloides, dont la rugosité vaut environ la taille des particules suspen-
dues. Pour la plus petite concentration ¢ = 0.52 on trouve une relation linéaire entre
la contrainte T et le gradient de vitesse ¥, puis une rhéofluidification a haut -j,. Par
ailleurs, les courbes d’écoulement en surface rugueuse et lisse se superposent. Pour
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FIGURE 1.12 — Résultats de Ballesta et al. [10]. (A) Courbes d’écou-
lement mesurées au rhéometre avec une géométrie cone-plan pour
des suspensions de spheres dures colloidales (taille moyenne 138 nm)
a différentes fractions volumiques ¢; la surface du cone est toujours
traitée rugueuse tandis que la surface inférieure est rugueuse (M, o,
A) ou lisse (L0, o, A). (B) Profils de vitesse pour ¢ = 0.59 de la fi-
gure 1.12A normalisés par la vitesse imposée par la surface du cone
en fonction du gap réduit pour différents gradients de vitesse ¥, im-
posés; la fleche indique la vitesse de glissement V; pour , = 30s~!
et la ligne pointillée indique le profil de vitesse sans glissement pour
un fluide newtonien.

des concentrations plus élevées les résultats pour les deux surfaces deviennent diffé-
rents. En surface rugueuse le comportement suit le modele d"Herschel-Bulkley (voir
I’annexe A pour ce modele), mais en surface lisse I'écoulement apparent suit un com-
portement décrit par le modéle de Bingham (voir la section A.2 de I’annexe A pour
les modeles d’écoulement des fluides a seuil). La figure 1.12A suggere également
une croissance du seuil de glissement (contrainte minimale a imposer a I’échantillon
pour observer le glissement) avec la concentration, que les auteurs ont confirmé
avec des échantillons a différentes concentrations (figure 1.13B). Ce seuil de glis-
sement 7/ définit la contrainte minimale a appliquer a I’échantillon sur la paroi lisse
pour observer un écoulement apparent. Pour confirmer 1'existence du glissement,
les auteurs ont utilisé un microscope pour visualiser "écoulement des particules. La
figure 1.12B montre les profils de vitesse enregistrés au rayon r = 2.5mm de la géo-
métrie cone-plan (le rayon total de 1’échantillon est R = 20 mm) pour un échantillon
de concentration ¢ = 0.59. On observe des profils linéaires quel que soit le gradient
de vitessse imposé j,, mais le gradient de vitesse au bulk est toujours inférieur a j, a
cause du glissement. Pour les petits ¥, (1 et 0.05), la pente des profils devient nulle et
I’écoulement devient un écoulement bouchon. Pour décrire la vitesse de glissement
Vs, les auteurs proposent une loi du type Bingham [26] :

=1 + BV (1.11)

ot T/ est le seuil de glissement et § est un parametre lié a 1’écoulement du fluide in-
terstitiel dans la couche entre la surface de la paroi et la premiére couche de spheres.
Les auteurs ont fait varier la fraction volumique ¢ pour mettre en évidence ses effets
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FIGURE 1.13 - Données de Ballesta et al. [10]. (A) Coefficient B nor-
malisé par la taille moyenne des particules en suspension a et la visco-
sité du fluide interstitiel 4 en fonction de 1 — ¢/ ¢rcp ; la ligne continue
correspond & Ba/u = 0.9 (1 — ¢/¢rep) ' ; (B) Seuil de glissement 7/
normalisé par a%, constante de Boltzmann kg et la température T en
fonction de 1 — ¢/ ¢rep; 1a ligne pointillée correspond a 7/ ~ ITet la
ligne continue correspond a 7/ ~ I1243. La taille des particules a est
indiquée dans la figure.

sur T/ et B. La figure 1.13 montre que Ba/u et t/a/kgT sont tous les deux décrois-
sants en fonction de 1 — ¢/ ¢rp. Les auteurs attribuent la variation de § a la dépletion
des particules proche de la paroi : plus ¢ est grand, plus la pression osmotique est
grande, ce qui fait diminuer la quantité de liquide présent dans la couche de glis-
sement. Les auteurs supposent que 1'épaisseur moyenne de cette couche de glisse-
ment ¢ est fixée par la pression osmotique I'T qui dépend de ¢. Cela donne la relation
Ba/u = 09 (1 —¢/rep) ~! qui modélise bien les données expérimentales (voir la
figure 1.13A). On note qu'il est possible de calculer 1’épaisseur de la couche de glis-
sement 0 = /P avec la viscosité du solvant y = 2.3 mPas, mais les données de la
figure 1.13A fournissent déja un rapport entre J et le diametre des particules a : pour
une taille moyenne (e.g., a = 138 nm), § varie entre environ 5nm et 27nm quand ¢
passe de sa plus grande a sa plus petite valeur. Il est difficile d’obtenir une corréla-
tion claire entre a et § a partir de la figure 1.13A. Quant a la valeur 7/, la figure 1.13B
suggere une décroissance de 7/ quand la concentration ¢ diminue. Ceci suggere que
T/ est probablement lié a la friction de Coulomb, dans ce cas le bulk exerce une pres-
sion pour appuyer les spheres contre la paroi via la pression osmotique IT(¢), et
7/ ~ I La figure 1.13 indique que T/ suit plutot une tendance 7/ ~ IT1>43. L'origine
physique de ce phénomene n’est pas discutée plus en détail dans l’article [10].

1.2.3 Glissement d’une émulsion

L’émulsion constitue le matériau modele principal étudié dans ce manuscrit. En
1985, H. M. Princen a publié des travaux détaillés sur 1'écoulement des émulsions
dans une cellule de Couette [47]. La structure théorique des émulsions en 2D a dif-
férentes concentrations est schématisée sur la figure 1.14. Au repos (7 = 0) les gout-
telettes des émulsions restent non déformées pour ¢ = 0.9069 et compressées pour
une grande concentration ¢ > 0.9069. Quand une contrainte est appliquée, une dé-
formation supplémentaire est observée, alors que les surfaces de la premiere couche
des gouttelettes qui sont en contact avec la surface sont aplaties et développent un
film de liquide d’épaisseur J. Le liquide est donc cisaillé dans ce film, et voit en
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FIGURE 1.14 — Extrait de l'article de H.M.Princen [47] : empilement

de gouttes en 2D pour deux concentrations d’émulsions au repos

(a gauche) et en mouvement (a droite); 1’épaisseur de la couche de

glissement est §; I'épaisseur du film de liquide interstitiel entre les
gouttes est .

méme temps des «puits de liquides» sur son chemin; ces «puits de liquides» sont des
espaces entre les gouttelettes. Comme ¢ est beaucoup plus petite que la taille d"une
gouttelette, ces puits de liquides apparaissent trés profonds par rapport a 1’épaisseur
de liquide J dans la couche de glissement, et I’effet de ces espaces inter-gouttelettes
est négligeable par rapport a I’écoulement de lubrification dans la couche 6.

En plus de la détermination de la structure théorique des émulsions, Princen a
réalisé des mesures en cisaillant des émulsions dans une géométrie de Couette pour
tracer la loi de comportement du glissement. La surface lisse pour induire le glis-
sement est celle du cylindre intérieur en rotation avec un revétement de SiO,. En
tenant compte de la surface totale des gouttes aplaties contre la paroi, Princen a
obtenu a une épaisseur J d’environ 20 nm pour de petites contraintes; au-dela, il a
montré que 6 augmente avec la contrainte. En plus des mesures rhéologiques, Prin-
cen a également coloré la surface de 1’échantillon pour visualiser la déformation des
émulsions lors du cisaillement; cette méthode est proche de la méthode de visuali-
sation présentée a la section 1.1.2. La figure 1.15A montre la variation de la fluidité
pres de la paroi du cylindre intérieur (le cylindre en rotation) de la cellule de Couette
¢w en fonction de la contrainte 7. La fluidité ¢, est définie par :

pu="=" (1.12)

ou y est la viscosité du fluide dans la couche de glissement. Sur la figure 1.15A on
voit que ¢, augmente tres rapidement en fonction de T quand celui-ci est proche
de T = 0; comme cette augmentation proche de T = 0 semble étre plus grande
qu'une augmentation linéaire et que ¢, = V;/ T, on en déduit qu’il y a une augmen-
tation de V; en fonction de 7. Apres cette croissance rapide ¢, augmente presque
linéairement en fonction de 7, ce qui veut dire que V; ne varie plus en fonction de
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FIGURE 1.15 — Résultats de Princen [47]. (A) Fluidité de la couche

de glissement en fonction de la contrainte pour des émulsions a

concentrations décroissantes de 97.36v% en phase dispersée (EM1) a

75.25v% (EM6); les fleches indiquens la contrainte seuil. (B) Fluidité

et contrainte redimensionnées en tenant compte de la surfaces totales
des gouttes aplaties contre la paroi.

7. Ensuite ¢, subit une variation forte autour de la contrainte seuil 7. (donc une
forte variation de V; autour de la contrainte seuil) avant de remonter tres rapide-
ment au-dela de la contrainte seuil de I'émulsion 7, (V; augmente de nouveau en
fonction de 7). L'auteur a remarqué 1'existence d"une contrainte seuil de glissement
7/ en dessous de laquelle aucun écoulement ne se produit (i.e., les courbes n’inter-
ceptent pas T = 0 mais démarrent avec une valeur de contrainte supérieure a 0);
il a expliqué 1'origine physique de T/ par la petite rugosité résiduelle des surfaces
lisses qui empéche le mouvement des gouttelettes des émulsions. Comme ¢, est
proportionnelle a § quand y est constante, la croissance linéaire de ¢, en fonction de
T suggeére 'augmentation de I'épaisseur 6. En comparant les 6 courbes, on constate
que l'épaisseur augmente quand la concentration diminue, et I’auteur pense qu’en
premiere approche c’est l'effet de la variation de la surface totale des gouttes aplaties
contre la paroi : plus ’émulsion est concentrée, plus la région totale de I’écoulement
lubrifié est grande. En effet, les contraintes T de la figure 1.15A sont calculées a partir
du couple mesuré et la surface de contact entre I’échantillon d’émulsion et la surface
du cylindre; cette surface est la méme pour toutes les émulsions. Mais l’auteur pense
qu’il faut corriger les contraintes T en divisant les contraintes de la figure 1.15A par
le rapport entre la surface totale des gouttes aplaties contre la paroi et la surface de
contact échantillon/surface du cylindre pour chaque émulsion. En faisant cette cor-
rection il obtient les courbes sur la figure 1.15B. Cette fois-ci la tendance est inversée :
I'épaisseur de la couche devient une fonction décroissante de la concentration. L'au-
teur pense que la contrainte déterminée par le rhéometre est d’autant moins précise
que la concentration de I'émulsion est petite sans pour autant conclure sur l'effet
de la concentration sur le glissement. Dans le méme article [47] Princen a fait varier
la tension de surface des interfaces eau-huile des émulsions et la taille des gouttes.
L'auteur a principalement regardé 'effet de la tension de surface sur la contrainte
seuil T, mais la discussion sur le glissement reste limitée. Ses travaux nous ont ins-
pirés pour I'étude du glissement des émulsions, notamment sur les parametres de
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FIGURE 1.16 — Données de Bertola et al. [75]. Courbes d’écoulement

de I'’émulsion déterminées avec rampes de contraintes dans une géo-

métrie Couette a différents gaps (indiqués dans la légende) sur (A)

des surfaces en acier inoxydable et lisses (rugosité non précisée) et

(B) des surfaces rugueuses avec un papier de verre dont la rugosité

est de 200 pm. La ligne droite de pente 4 en échelle log-log sur la fi-
gure 1.16A est tracée pour guider I'analyse.

I"émulsion a faire varier.

Plus tard, Bertola et al. [75] ont mesuré le glissement de I'émulsion au rhéo-
metre avec une géométrie de deux disques paralleles. Ils ont appliqué des rampes
de contraintes croissantes et décroissantes entre 25Pa et 250 Pa; & chaque niveau
de contrainte, un temps de pause de 20s est respecté. Avec des surfaces lisses (fi-
gure 1.16A, surface lisse en acier inoxydable), on observe que les courbes d’écou-
lement avec la rampe de contrainte croissante se superpose a celles avec la rampe
décroissante, ce qui indique, d’apres les auteurs, que pour chaque point des courbes
d’écoulement on a atteint un régime permanent. En revanche, sur des surfaces ru-
gueuses, les courbes d’écoulements avec une rampe de contrainte croissante voient
une croissance rapide pour les petites contraintes (< 50Pa), alors que la rampe
de contrainte décroissante tend vers de petits gradients de vitesse (en dessous de
1 x 102s~!) avec une valeur de contrainte finie (= 50 Pa). On note que pour une
telle valeur de gradient de vitesse, il est difficile d’obtenir un régime d’écoulement
permanent. Les auteurs n’ont toutefois pas discuté en détail de cet aspect. Sur des
surfaces lisses (figure 1.16A), les auteurs observent que pour les petites valeurs de
contraintes (en-dessous de 50 Pa environ), les courbes d’écoulement se superposent
presque, et ils en concluent qu’on obtient un régime permanent pour cet intervalle
de contrainte; alors qu’avec les surfaces rugueuses, les courbes d’écoulement pour
cet intervalle de contrainte ne sont pas superposées, et ils en concluent qu’il y a pas
d’écoulement permanent. Le fait d’observer des gradients de vitesse en régime per-
manent pour de petites valeurs de contrainte sur des surfaces lisses alors qu’en sur-
face rugueuse aucun point du régime permanent dans cet intervalle de contraintes
n’est observé suggere que I'émulsion présente un glissement aux petites valeurs
de contraintes. Sur la figure 1.16A, pour les rampes de contraintes croissantes a
T < 50Pa, on observe aussi qu’a petites contraintes et pour une contrainte donnée,
plus le gap est petit plus le gradient de vitesse apparent est grand. Cette tendance
est en accord avec le schéma de Yoshimura et Prud’homme illustré sur la figure 1.2 :
a contrainte fixe le gradient de vitesse apparent diminue avec 1’augmentation du
gap. Cette différence est moins visible a hautes valeurs de contraintes, pour les-
quelles le glissement devient négligeable par rapport a 1’écoulement du bulk. On
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FIGURE 1.17 — Données de Seth et al. [50]. Profils de vitesse de I’émul-

sion dans une géométrie de disques paralleles avec une surface supé-

rieure (z = 750 pm) rugueuse (rugosité 20 pm) et différentes surfaces

inférieures (z = Opm). (A) Surface lisse en verre (rugosité < 5nm)

sans revétement, considérée comme répulsive par rapport aux gout-

telettes de I’émulsion. (B) Surface lisse en verre revétue de polymeres
considérée comme faiblement adhérente.

pourra alors utiliser la méthode de Yoshimura et Prud’homme expliquée a la sec-
tion 1.1.1 pour calculer la vitesse de glissement et voir sa dépendance par rapport a
la contrainte. A partir des données expérimentales, Bertola et al. obtiennent que la
vitesse de glissement dépend de la contrainte en puissance de 4.2. Concernant 1'in-
tervalle de confiance de cet exposant, les auteurs indiquent que cet exposant fluctue
légérement avec l’entrefer, sans précision quantitative. Une telle dépendance, non
observée par Princen et al., suggérent une augmentation tres sensible de la vitesse
de glissement avec la contrainte.

Avec la méthode de la vélocimétrie par ultrason, Bécu et al. [76] ont mesuré le
glissement d"une émulsion directe (gouttelettes d’huiles dans I’eau) dans une géo-
métrie Couette avec des surfaces lisses en plexiglas. Les mesures ont permis d’ob-
tenir directement la vitesse de glissement V; pres de la paroi intérieure de la cel-
lule. Comme le systeme est couplé au rhéometre, les auteurs ont aussi obtenu les
contraintes associées. En faisant ’hypothese que le glissement provient du cisaille-
ment du liquide interstitiel prés de la paroi, les auteurs ont obtenu une épaisseur de
la couche de glissement § = 50 nm pour des contraintes en-dessous de la contrainte
seuil et § = 2 um pour les contraintes au-dessus. Les auteurs ont expliqué cett diffé-
rence d’épaisseur par la centrifugation : a grande contrainte, le cylindre intérieur de
la cellule Couette tourne trés rapidement et les gouttelettes d’huiles, dont la densité
est plus élevée que 1'eau, se migrent vers 1'extérieure, ce qui crée une déplétion de
gouttelettes pres de la paroi.

En utilisant une autre technique d’imagerie (Dynamic Light Scattering et effet
Doppler. Cette technique n’est pas décrite dans cette thése) et toujours avec une cel-
lule Couette en plexiglas, Salmon et al. [77] ont mesuré la vitesse de glissement d"une
émulsion directe diluée (20v%) et d’'une émulsion concentrée (75v%) sur les parois
intérieure et extérieure de la cellule. La phase dispersée est de 'huile et la phase
continue est un mélange de glycérol/eau avec une viscosité plus élevée que celle
de l'huile. En faisant les mémes hypotheses sur 1’existence de la couche de glisse-
ment et sur la viscosité du film de liquide que Bécu et al., les auteurs ont obtenu
une épaisseur de glissement de 30 pm a la paroi intérieure et 80 pm sur la paroi ex-
térieure; les deux épaisseurs sont grandes devant la taille des gouttelettes (2 pm).
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FIGURE 1.18 — Données de Seth et al. [50]. (A) Vitesse de glisse-
ment de I’émulsion sur des surfaces revétues de polymeres faible-
ment adhérentes (L], M) et des surfaces de verre non-adhérentes (o,
e) en fonction de la contrainte; I'insert illustre un zoom de la figure
principale pres du seuil de glissement; les données proviennent de
I'imagerie directe (symboles pleins) ou des mesures au rhéometre
(symboles vides). (B) Vitesse de glissement en fonction de 1'exces de
contrainte.

La relation entre la vitesse de glissement et la contrainte est linéaire. Les auteurs
proposent quelques suggestions qui peuvent expliquer la déplétion des gouttelettes
dans une telle distance : migration des gouttelettes due a la présence de la paroi
rigide et la collision entre les gouttelettes; un gradient de concentration de goutte-
lettes a I'approche de la paroi plutdt qu'un film de liquide interstitiel. La différence
des épaisseurs entre la paroi intérieure et I’extérieure est probablement due a la ro-
tation de la paroi intérieure : comme la densité de la phase continue est plus élevée
elle migre vers I'extérieure, ce qui augmente 1’épaisseur du liquide sur la paroi exté-
rieure. Concernant 1’émulsion concentrée a 75v%, les auteurs ont trouvé une épais-
seur de glissement qui varie linéairement avec la contraite : elle varie de 0.03 um a
0.09 pm quand la contrainte varie de 200 Pa a 600 Pa. D’aprés les auteurs cette aug-
mentation est soit liée a I'absorption du liquide dans la couche de glissement depuis
le bulk, soit liée a diminution de la viscosité du liquide dans la couche de glissement.

Plus récemment, Seth et al. [78] ont mesuré le glissement d’émulsion sur diffé-
rents types de surfaces avec une méthode d'imagerie couplée a un rhéomeétre équipé
d’une géométrie a disques paralleles (voir la section B.2 de ’annexe B). L'imagerie
a une résolution de 0.15 pm dans le plan perpendiculaire a I'axe de rotation et envi-
ron 2 pm dans la direction de 1’axe de rotation. La figure 1.17A présente les profils
de vitesse obtenus pour une émulsion sur une surface de verre et la figure 1.17B
présente les résultats sur une surface de verre revétue de polymere. Les gouttelettes
d’émulsion (I'huile de silicone) dispersées ne doivent pas adhérer a la surface du
verre qui hydrophile et recouverte du fluide interstitiel, mais doivent adhérer a la
surface revétue de polymeres, qui est hydrophobe [47]. Sur la figure 1.17A, on ob-
serve qu’a petites vitesses, il y a un glissement total de I'émulsion manifesté par un
écoulement bouchon. La vitesse d’écoulement du bulk est identique a celle de la vi-
tesse appliquée par la surface supérieure (vitesse a z = 750 um). Comme la taille
d’une gouttelette d’émulsion est environ 1.5 um ce résultat montre que la premiere
couche de I'émulsion glisse sur la surface du solide (z = 0). A haute vitesse imposée
(w > 20mrads™!), les profils de vitesse sont composés d’un glissement a la paroi
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plus un cisaillement du bulk. Des résultats similaires sont observés pour la méme
émulsion sur une surface revétue de polymere (figure 1.17B), mais on observe des
profils de vitesse non linéaires : le gradient de vitesse est plus grand a 'approche de
la surface lisse qu’en bulk. Cela suggere, selon les auteurs, que les interactions entre
le fluide a seuil et la surface a une distance d’impact au-dela de celle entre la surface
et la premiere couche de gouttelettes proche de la surface. La figure 1.18 présente la
variation de la vitesse de glissement V; en fonction de la contrainte appliquée pour
I"émulsion sur deux types de surfaces. Les données proviennent a la fois des profils
de vitesse obtenus par l'imagerie et des courbes d’écoulement mesurées au rhéo-
metre (a partir des gradients de vitesse dans le régime d’écoulement bouchon on
calcule la vitesse de glissement Vs = h+). Sur la figure 1.18A on distingue deux ré-
gimes de variation : au-dessus de la contrainte seuil 7, la vitesse de glissement croit
linéairement en fonction de la contrainte. En dessous de la contrainte seuil, la vitesse
de glissement est plus grande sur la surface en verre que sur la surface revétue de
polymere. La vitesse devient nulle au seuil de glissement 7/. Les auteurs identifient
la valeur de T/ comme une valeur critique de la contrainte en dessous de laquelle les
gouttelettes de I'émulsion adherent a la surface quelle que soit sa nature chimique.
Un zoom sur la figure 1.18A montre que le seuil de glissement est négligeable sur
la surface de verre et a une valeur finie sur la surface de polymeres. Les auteurs ont
également retiré le seuil de glissement 7/ a la valeur de la contrainte totale 7. La re-
présentation de la vitesse de glissement en fonction de ’exces de contrainte T — T/
sur la figure 1.18B montre qu’on a deux types de comportement selon la nature chi-
mique de la surface : pour la surface adhérente revétue de polymeres, on trouve une
variation quadratique entre la vitesse de glissement et 1’excés de contrainte, alors
que la relation est linéaire pour la surface de verre non adhérente.

En résumé, les auteurs ont utilisé différentes techniques pour mesurer la dépen-
dance entre la vitesse de glissement et la contrainte de cisaillement. Cette relation est
souvent décrite par une loi de dépendance avec un exposant qui varie entre 1 et 4.

1.2.4 Glissement de microgel

Le microgel est un matériau modele constitué d"une suspension de spheres molles
concentrée. Les spheres sont composées des macromolécules qui gonflent lorsqu’elles
sont immergées dans un bon solvant [13]. La taille d'une particule gonflée varie
entre 1 pm et 10 pm. Ces particules sont comprimées 1'une contre I'autre [79]. La fi-
gure 1.19A montre les courbes d’écoulement typiques du microgel et de I’émulsion
obtenues en géométrie cone-plan. Quand la surface est rugueuse (soit une surface
revétue d'un papier de verre avec une rugosité de 30 pm soit une surface de ru-
gosité 5 um sans précision sur le type de surface; dans les deux cas la rugosité est
supérieure a la taille d’une particule gonflée), le microgel et I’émulsion suivent des
courbes d’écoulement qui peuvent étre modélisées par le modéle d’Herschel Bulk-
ley. Notamment il n'y a pas d’écoulement en-dessous de la contrainte seuil 7.. Les
deux matériaux ont des courbes d’écoulement presque superposées, indiquant qu’ils
ont des comportements du bulk qui sont similaires. Sur des surfaces lisses (surface
revétue d'un film de polymére), on observe des gradients de vitesse non nuls pour
des contraintes en dessous de T, : c’est le phénomeéne de glissement. La contrainte
associée a la plus petite vitesse de glissement est le seuil de glissement /. Quand la
contrainte est 1égeérement au-dessus de 7. (région II sur la figure 1.19A), le matériau
s’écoule tout en glissant par rapport aux parois (voir b et ¢ sur la figure 1.4B); quand
la contrainte est en dessous de 7. (région III sur la figure 1.19A), le bulk ne s’écoule
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FIGURE 1.19 - Résultats de Meeker et al. [49]. (A) Courbes d’écoule-
ment du microgel (cercles) et de I’émulsion (triangles) obtenues avec
des surfaces rugueuses (symboles pleins) et avec des surfaces lisses
(symboles vides); insert : courbes d’écoulement pour les microgels
de différentes concentrations avec glissement. L'ordonné indique la
contrainte (T dans notre notation) et 1’abscisse est le gradient de vi-
tesse . (B) Vitesse de glissement du microgel en fonction de l'exces
de contrainte T — T/ mesurée a partir des mesures de visualisation (o)
et des mesures au rhéometre (e).

pas et seul le glissement est présent (d de la figure 1.4B). Les auteurs ont aussi me-
suré directement le glissement avec la méthode de particules traceurs décrites a la
section 1.1.2 (la résolution est de I'ordre de 50 um) : sur la figure 1.4B, on observe
que pour des surfaces rugueuses, les profils de vitesse sont linéaires et I'écoulement
est homogene partout dans le gap; quand le glissement est introduit avec des sur-
faces lisses, une discontinuité des profils a 'approche des parois est obtenue. Plus
tard Seth et al. [50] ont complété les mesures des profils de vitesse avec différents
types de surface et la résolution est améliorée a 2 um. La figure 1.20C montre que
le glissement est présent pour le microgel sur des surfaces revétues de polymeres,
avec un écoulement bouchon a basse vitesse de rotation et des profils composés
d’un cisaillement plus un glissement pour des hautes vitesse de rotation; des pro-
fils non-linéaires ont été observés sur des surfaces revétues de silane cationique (fi-
gure 1.20B). Les mesures directes par I'imagerie ainsi que les mesures au rhéometre
de la figure 1.19A ont permis de connaitre la relation entre la vitesse de glissement et
l’exces de contrainte T — T/ ; cette relation est présentée sur la figure 1.19B. Cette rela-
tion quadratique est également observée avec I’émulsion sur des surfaces faiblement
adhérentes (voir figure 1.18B).

Seth et al. ont aussi mesuré les courbes d’écoulements du microgel sur différents
types de surfaces hydrophobes et hydrophiles [78]. Sur la figure 1.21A les surfaces
lisses hydrophobes sont des surfaces de OTS (octadécyltrichlorosilane), PMMA, or
et scotch tandis que la surface de silicium est classée comme hydrophile. Les auteurs
trouve que le seuil de glissement 7. dépend des propriétés chimiques de la surface :
le seuil de glissement est élevé pour les surfaces hydrophobes et faible pour les sur-
faces hydrophiles. De plus, les articles de Meeker et al.[48, 49] et Seth et al.[78] consi-
dérent que la vitesse de glissement a la transition du régime solide vers le régime
liquide (indiquée par la fleche sur la figure 1.21A et la limite entre les région III et
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FIGURE 1.20 — Données de Seth et al. [50]. Profiles de vitesse dans

une géométrie de disques paralleles avec une surface supérieure (po-

sition z = 750 pm) rugueuse et différents types de surface inférieure

(position z = 0pm) lisses. (A) microgel sur une surface de verre. (B)

microgel sur une surface de verre revétu de silane cationique. (C) mi-
crogel sur une surface revétue de polymeére.

IT sur la figure 1.19A) V* comme une vitesse caractéristique qui ne dépend que des
propriétés du microgel. L'impact de la concentration du microgel a aussi été étudiée
(figure 1.19A) : on observe une croissance de V* avec la concentration.

A partir des différentes données sur le glissement, les auteurs ont proposé une
expression générale de la vitesse de glissement [48, 49, 78] :

I m
V.=V (T TC) (1.13)

T — T,

ou T est la contrainte, V* la vitesse de glissement quand T = 7. m varie entre 1 et
2 selon les interactions entre les particules en suspension et la paroi : quand m = 2
les interactions sont attractives; quand m = 1 les interactions sont répulsives. Pour
expliquer la dépendance quadratique (le cas de m = 2), les auteurs ont développé
une théorie élastohydrodynamique. Proche de la surface du solide (figure 1.23), les par-
ticules sont compressées contre la surface a cause de la pression osmotique; quand
les particules se mettent a glisser, le liquide qui se trouve dans le film de liquide
d’épaisseur 4 est fortement cisaillé et développe une pression de lubrification répul-
sive. Meeker et al. considérent d’abord uniquement ces deux forces mais plus tard
Seth et al. ajoutent différentes interactions a courte portée telles que les interactions
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FIGURE 1.21 - Résultats de Seth et al.[78]. (A) Courbes d’écoule-
ment du microgel avec surface rugueuse (symboles pleins) et diffé-
rentes surfaces lisses : OTS (A), PMMA (v/), or (J) et silicium ¢;
les lignes continues représentent les modeles d’'Herschel-Bulkley avec
différents parametres sans tenir compte du glissement; insert : courbe
d’écoulement du méme microgel cisaillé par des surfaces revétues de
scotch. (B) Courbes d’écoulement du microgel en présence du glis-
sement sur une surface en or; la ligne continue représente le modelw
d’Herschel-Bulkley sans glissement; concentrations du microgel dans
la solution d’eau sont respectivement 0.055gg ! (0J), 0.06gg ™! (O)
et 0.065gg~! (A); insert : seuils de glissement 0y (t/ dans la nota-
tion du manuscrit) sur la surface en or B et en scotch A en fonction
du module de cisaillement Gy du matériau; la ligne continue trace la
fonction oy, ~ G5,

de Van der Waals, hydrophiles /hydrophobes, électrostatiques, et stériques. Finale-
ment, ces interactions créent un espace entre la premiére couche des spheres et la
surface du solide, et le liquide interstitiel s’écoule dans cet espace. Ce modeéle est
gouverné par les équations suivantes [78] :

V- (8Vp) = —6;{ngi (1.14)
2 2
5= —b+2 ;;y +w(x,y) (1.15)
L[ [® p+peaw () +pr (%)
w(x,y) == (1.16)
Gp /—oo /—oo \/(X . 6)2 + (y - G)ng\

ol y est la viscosité du solvant, x,y, ¢, 6 les coordonnées cartésiennes dans le plan
de la paroi dont l’origine se trouve au centre de la paroi en dessous de la sphere, V
'opérateur du gradient bi-dimensionnel dans le plan de la paroi, ¢ (x, y) 1'épaisseur
de la couche de glissement, p (x,y) la pression hydrodynamique dans cette couche,
Gp = mE/ (1 —v?) le module élastique d’une sphere (E est le module d'Young et
v le ceefficient de Poisson), pyqw (0) représente la pression créée par les interactions
de Van der Waals et p, (6) celle créée par différentes interactions répulsives. Physi-
quement, I’équation 1.14 représente 1’écoulement hydrodynamique dans la couche
de glissement, I’équation 1.16 représente la déformation élastique de la sphere due
aux différentes interactions, et elles sont toutes les deux reliées par 1’équation 1.15
qui décrit la géométrie de la sphere déformée. A partir de ces équations, les auteurs
ont effectué des simulations numériques pour calculer la distribution de la pression
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FIGURE 1.22 — Résultats de Seth et al.[78]. Vitesse de glissement (cal-

culée selon les méthodes décrites par les équations 1.9 et 1.10 a la sec-

tion 1.1.1) en fonction de la contrainte appliquée o. (A) Données sur

les surfaces de Scotch (O), OTS (A), PMMA (v/) et or (L0); les lignes

sont les modélisations des points par I"équation 1.13 (B) Données sur

la surface du silicium ¢ et la ligne droite montre la variation linéaire
initiale.
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FIGURE 1.23 — Extrait de l'article de revue de M. Cloitre [6]. Schéma
d’un microgel concentré proche d’une surface lisse (gauche) et
schéma détaillé d'une particule en mouvement de glissement (droite).

dans la couche de glissement (figure 1.24A); le schéma représente la distribution de
la pression dans la facette de la sphere aplatie contre la paroi. Dans la partie arriere
de la sphére (par rapport a la direction de I’écoulement), la pression est négative; elle
déforme légerement la sphere et crée I'écoulement de lubrification dans la couche de
glissement. La figure 1.24B montre la comparaison entre la vitesse de glissement cal-
culée a partir de la théorie élastohydrodynamique et les mesures expérimentales :
initialement un mauvais accord entre la théorie et 'expérience est trouvé (compa-
rer la ligne continue et les points expérimentaux sur la figure 1.24B) mais en faisant
varier les constantes de Hamaker dans les interactions Van der Waals on finit par
trouver un bon accord (comparer la ligne pointillée et les points expérimentaux sur
la figure 1.24B). On note que les interactions de Van der Waals ne jouent un role sur
le seuil de glissement que pour des surfaces hydrophobes (appelées aussi surfaces
attractives ou surfaces adhérentes). Pour ces surfaces les auteurs proposent une ex-
pression du seuil de glissement :

3
T/ ~ GiAIR] (1.17)

ou Gy est le module de cisaillement, A est la constante de Hamaker entre la sphere
et la surface avec le film d’eau inséré entre les deux, et R le rayon de la sphére. La
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FIGURE 1.24 - Données de Seth et al. [78]. (A) Pression et épaisseur
du film adimensionnées entre la sphere et la paroi (P = p/pp et
H = 6/6p) le long le centre de la sphere dans la direction de ’écoule-
ment (X = x/rp) sur une surface attractive. (B) Vitesse de glissement
du microgel sur une surface de PMMA en fonction de la contrainte
prédite par la théorie d’élastohydrodynamique (lignes pointillées et
continues) et les mesures expérimentales (symboles).

dépendance en 3/4 avec Gy a bien été validée expérimentalement par les auteurs
(voir I'insert dans la figure 1.21B).

Quand m = 1, les auteurs proposent un glissement en régime hydrodynaminque.
Dans ce cas les particules sont éloignées de la surface et celle-ci est couverte par
le liquide interstitiel du matériau. La couche de glissement est alors maintenue par
la pression osmotique et les interactions répulsives entre la surface et les spheres du
microgel, et la couche de glissement a une épaisseur constante le long de la facette (fi-
gure 1.25A). Un cisaillement simple de cette couche donne une relation linéaire entre
Vs et T (figure 1.25B). Dans ce cas T/ reste tres petit. Les auteurs ont pris en compte
des interactions de Van der Waals avec différentes constantes d’"Hamaker (sur la fi-
gure 1.25B: A = 3.77 x 10~ ] pour microgel et A = 3.73 x 10~ ] pour l’eau dans
le cas de la ligne continue; A = 3.73 x 1072°] pour le microgel et A = 6 x 1072°]
pour 'eau dans le cas de la ligne pointillée) pour modéliser la relation entre V; et
T; I'une des deux valeurs (ligne pointillée) permet de trouver un accord entre le
calcul et les données de 1’'expérience, mais les constantes d’"Hamaker sont unraison-
nablement trop petites, alors qu’avec les constantes d’"Hamaker plus réalistes (ligne
continue) ils trouvent un mauvais accord.

Un aspect important sur la loi de glissement est la valeur de 7/. Comme le glis-
sement est entrainé par de faibles contraintes, et en-dessous de la contrainte seuil 7,
T se situe dans un intervalle de contrainte qui ne varie d’environ qu'une décade, la
détermination empirique de I'exposant m dans I’équation 1.13 dépend fortement de
7/. Néanmoins, la méthode de mesure de 7/ n’est pas bien précisée. Cependant cet
aspect devient moins important lorsqu’on dépasse .. Divoux et al. [63] ont utilisé
une cellule de Couette en PMMA dont les surfaces en contact avec le fluide sont po-
lies pour avec une rugosité d’environ 15nm pour mesurer la vitesse de glissement.
Leur méthode par ultrasons montre que lorsque le bulk est en écoulement, on a une
dépendance V; = (T — 1,)", avec m = 1.81 £ 0.06 pour I'émulsion et m = 1.63 4 0.05
pour le microgel.
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FIGURE 1.25 — Données de Seth et al. [78]. (A) Pression et épaisseur du

film adimensionnés entre la sphere et la paroi (P = p/poet H = 6/6)

le long le centre de la sphere dans la direction de 1’écoulement (X =

x/1p) sur une surface répulsive. (B) Vitesse de glissement sur une

surface du silicium en fonction de la contrainte prédite par la théorie

élast-hydrodynamique (lignes pointillées et continues, voir texte) et
les mesures expérimentales (symboles).

1.2.5 Conclusion

En conclusion, les différents matériaux semblent partager un point commun sur
le glissement dans le sens ot1 la vitesse de glissement varie en fonction de la contrainte
avec une loi en puissance dont I'exposant varie entre proche de 1 dans le glissement
hydrodynamique du microgel (section 1.2.4) a proche de 4 dans le glissement de
I’émulsion (section 1.2.3). Certains travaux ont développé un modele spécifique au
matériau étudié pour expliquer la dépendance. Les tensioactifs semblent jouer un
role important pour les mousses, alors que pour les émulsions elles semblent jouer
un role mineur. A cause des différentes structures, il ne semble pas y avoir un mo-
dele commun pour tous les systémes coincés. La valeur du seuil de glissement T/
n’a pas été beaucoup étudiée dans le cas de la mousse, mais pour les suspensions de
spheres dures et les émulsions, les auteurs ont proposés des arguments qualitatifs
sur son origine physique. Cloitre et al. ont proposé une approche quantitative pour
prédire la valeur de 7/ pour le microgel.

1.3 Glissement en élongation

Le concept de glissement que nous avons décrit a la section 1.2 a un point com-
mun : le glissement apparait quand le bulk subit une contrainte de cisaillement
simple. Dans ce cas les éléments en suspension subissent une contrainte dans la
méme direction que 'écoulement des fluides dans la couche de glissement. Dans
beaucoup de situations comme par exemple ’extrusion [80], écrasement [81] et ex-
tension, etc., I’écoulement des fluides est plus compliqué et il fait apparaitre des
écoulements d’élongation. Le fluide se rétrécit alors dans une direction tout en s’éten-
dant sur une autre direction. Dans ces situations et quand le glissement apparait a
lI'interface entre le matériau et la surface du solide, I’écoulement des fluides dans
les couches de glissement devient plus complexe. On pourra alors mettre en cause
la validité de certaines hypotheses ou conclusions proposées dans le glissement en
cisaillement, e.g., dans la théorie élastohydrodynamique discutée a la section 1.2.4,
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I’écoulement du fluide dans la couche de glissement est contenu dans le plan pa-
rallele & cette couche; en présence d’écoulement d’élongation, il est possible que
I’écoulement n’est plus uni-directionnel.

(a) Rotation simple (b) Ecrasement simple (¢) Combinaison

FIGURE 1.26 - Superposition de deux écoulements : rotation simple
et écrasement simple [82].

Pour réaliser des écoulements en élongation tout en mesurant le glissement, il
faut d’abord décrire les écoulements complexes du bulk ot interviennent a la fois
des écoulements en cisaillement et en élongation. En effet, quand on utilise les mé-
thodes de mesure de glissement indirectes, on mesure des grandeurs macrosco-
piques comme la force/couple ressentie par ’outil de mesure ou la vitesse de dépla-
cement a la surface du fluide. Ces grandeurs sont constitués de la somme de deux
parties : une partie associée a 1’écoulement du bulk et une partie associée au glisse-
ment. La compréhension des écoulements complexes du bulk nous permet d’extraire
la partie associée a I’écoulement du bulk, et on pourra déduire le glissement a partir
des grandeurs macroscopiques.

Pour construire un modele d’écoulement en 3D qui relie le tenseur de contrainte
T et le tenseur du taux de déformation D, on peut partir d'un modele d’écoulement
en cisaillement simple (voir la section A.1 de I'annexe A pour la construction du mo-
dele). Pour valider expérimentalement un modele calculé de cette fagon, G. Ovarlez
et al. [83] ont superposé deux écoulements de cisaillement simple dans deux di-
rections différentes (figure 1.26). Leurs travaux suggerent que 1’écoulement 3D des
fluides a seuil a la transition solide/liquide est bien prédit par le modéle.

L’extrapolation de la loi de comportement n’est valide que sous I’hypothese sui-
vante : la description du décoincement et du réarrangement des fluides a seuil en
cisaillement s’applique aussi a 1’élongation. Cependant, il n’est pas clair que cette
hypothese soit valide. Pour des polymeres dont l'orientation et la longueur de la
chaine varie avec I’écoulement par exemple, la viscosité élongationnelle est plusieurs
ordres de grandeur au-dessus de celle en cisaillement, alors que la loi de comporte-
ment basée sur le cisaillement simple prédit un rapport 3 entre les deux [84]. Ainsi il
est nécessaire de réaliser des mesures en élongation pour déterminer expérimenta-
lement la contrainte en élongation tout en controlant la dynamique de I'écoulement
du bulk. Ce résultat est crucial avant d’analyser le comportement du fluide dans la
couche de glissement.

1.4 Expériences précédentes sur 1’élongation

Dans les travaux de P. Coussot et E. Gaulard [80], les auteurs ont filmé I’extrusion
d’une mayonnaise (figure 1.27). Ils ont observé que la mayonnaise extrudée a une
forme cylindrique au départ, puis le diametre du cylindre diminue dans une région
proche de la sortie. Finalement le matériau se sépare en deux parties. Pendant la
séparation du matériau, la région qui se rétrécit proche de la sortie de 1’extrusion
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FIGURE 1.27 — L'extrusion d’une mayonnaise. Le temps 0 correspond
a la séparation précédente d"une goutte [80].

subit une élongation uniaxiale, i.e., le tenseur du taux de déformation pour cette
région a des éléments diagonaux non nuls et des élements non diagonaux qui sont
nuls. Les auteurs ont mesuré la distance de séparation (la longueur de la goutte qui
tombe apres la séparation) pour plusieurs matériaux, et ont montré que seul le gel
a cheveux produit une contrainte seuil en élongation qui est proche de v/37, ce qui
semble confirmer la loi de comportement en 3D; les autres matériaux (mayonnaise,
ketchup et bentonite) présentent un rapport plus grand que /3 entre la contrainte en
élongation et celle en cisaillement. L’accord entre la prédiction et I’expérience pour
le gel a cheveux est plus tard confirmé par les travaux de G. German et V. Bertola [85]
qui ont utilisé une approche expérimentale similaire.

FIGURE 1.28 — Schéma d’une lame sortant d’un bain de fluide a
seuil [86].

Une autre configuration dans laquelle on trouve un écoulement en élongation
est présentée dans les travaux de ]. Boujlel et P. Coussot [86]. Dans ces travaux, les
auteurs approchent doucement une lame a la surface d’un bain de fluide a seuil; une
fois en contact ils levent la lame tout en mesurant la force liée a la montée de la lame
et la distance entre la surface du fluide et la lame (voir la figure 1.28). Dans la région
entre la lame et la surface du fluide, le fluide a seuil subit une élongation uniaxiale.
Avec cette méthode les auteurs ont trouvé un rapport 2.8/3 entre la contrainte en
élongation et celle en cisaillement pour des émulsions et les gels de carbopol. Ce rap-
port n’est pas cohérent avec les résultats de P. Coussot et F. Gaulard sur le ketchup
et gel a cheveux [80] ni avec ceux de G. German et V. Bertola sur le gel a cheveux.
Toutefois on ne sait pas si cette différence provient des incertitudes de mesures ou
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des différentes sur la structure des matériaux.

t(s) LO 20 342 483 575 673

FIGURE 1.29 — Image de 1’élongation d’une solution de polymere

(0.31wt% de polyisobutylene dans du polybutene) pendant une élon-

gation a taux de déformation constant (¢ = 0.76s 1. Les plaques ont
un diametre de 0.303 cm et un hauteur de 0.18 cm) [87].

Une méthode standard utilisée en extensométrie pour imposer un écoulement
d’élongation a un matériau consiste a contenir le matériau entre deux plaques, puis
écarter ces deux plaques a une vitesse donnée (figure 1.29). La portion au milieu de
I’échantillon, i.e., au centre de 1’échantillon loin devant les deux surface, subit alors
une élongation uniaxiale. Simultanément on mesure l'aire de la section perpendicu-
laire & la direction de 1'élongation dans cette portion; avec la mesure de la force on
peut remonter a la contrainte seuil en élongation. G. McKinley et S. Sridhar ont dis-
cuté cette méthode dans un article de revue [88]. Avec cette méthode, M. K. Tiwari et
al. ont trouvé un rapport 1.41/3 entre la contrainte seuil en élongation et la contrainte
seuil en cisaillement pour une suspension de nanotube [89], K. Niedzwiedz et al. ont
trouvé un rapport 2.84£0.4 pour des émulsions [90], N. Louvet et al. ont trouvé un
rapport 1.6 pour un gel de carbopol [91], L. Martinite et al. ont trouvé un rapport
/3 pour une émulsion, un gel de carbopol et une suspension de spheéres dures [92].
En résumé, les auteurs trouvent des résultats différents avec une contrainte en élon-
gation qui varie entre 1.67; et 2.8v/31, pour les différents fluides a seuil. Parfois la
contradiction se trouve pour un seul type de matériaux (e.g., les travaux de Niedz-
wiedz et al. trouve un rapport de 2.84+0.4 entre la contrainte seuil en élongation et
celle en cisaillement pour I"émulsion alors que pour le méme matériau Martinite et
al. trouvent /3).

Le probleme commun entre ces méthodes de mesure est que le volume de la ré-
gion d’élongation uniaxiale ne cesse d’évoluer pendant le test. Pour un fluide a seuil
subissant une élongation sous 'effet de la séparation des plaques, quand le rap-
port d’aspect initial (défini comme hy/Rp) de 1’échantillon est grand, 1’échantillon
casse tres vite en deux parties [80, 93]. Cela est dii a la contrainte seuil du matériau.
Lorsque 1’échantillon subit une élongation, sa région centrale voit son périmetre se
rétrécir plus rapidement qu’ailleurs (voir la figure 1.30A) ; comme la force de traction
est transmise verticalement a travers 1’échantillon, plus la section est petite plus la
contrainte normale est grande. Quand la contrainte dépasse la contrainte seuil dans
la région centrale tout en restant inférieure ailleurs, I’écoulement se concentre dans la
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FIGURE 1.30 — Schéma de l'élongation pour (A) un grand rapport
d’aspect initial kg /Ry ; (B) un petit rapport d’aspect initial.

région centrale alors que dans le reste du matériau 1’écoulement est stoppé. On peut
réduire le rapport d’aspect initial, dans ce cas on commence a observer un écoule-
ment radial qui assemble le matériau vers le centre (voir la figure 1.30B) ; on peut ob-
server le dépot de matériau autour d’un cone sur la figure 1.31B. Quand on continue
a réduire le rapport d’aspect initial, on voit de ’air ambiant pénétrer dans le maté-
riau sous forme de doigts (figures 1.31C et 1.31D). Ce phénomene est l'instabilité de
Saffman-Taylor [93, 94], qui apparait lorsqu’on pousse un liquide (émulsion) avec
un autre moins visqueux (air) ; la compétition entre la tension de surface et la visco-
sité de ’émulsion crée les digitations observées sur les figures 1.31C et 1.31C [93].
En conclusion, avant d’introduire le glissement, il parait nécessaire de proposer une
technique précise pour confirmer les lois de comportement en écoulement d’élonga-
tion, notamment le seuil de glissement en élongation. Cela permettra de valider la
loi de comportement 3D.

1.5 Plan de la these

En passant en revue les travaux réalisé sur le glissement des fluides a seuil, nous
avons remarqué plusieurs caractéristiques. (i) Le glissement, omniprésent pour tous
les types de fluides et largement étudié en particulier chez les fluides a seuil, a suscité
le développement de nombreuses méthodes qui permettent de mesurer quantitati-
vement la vitesse de glissement. Les différents travaux présentés dans ce chapitre
montrent qu’il est nécessaire de mesurer le glissement avec a la fois des méthodes
indirectes et directes pour confirmer les résultats de mesure, notamment confirmer
que le glissement est le seul écoulement localisé qui modifie la loi de comportement
apparente. (ii) La plupart des travaux présentés dans ce chapitre n’ont étudié qu'un
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FIGURE 1.31 — Dépot de I'émulsion apres I'étirement pour des rap-
ports d’aspect initial /1y / Ry décroissants de (A) a (D) [93].

seul type de fluides a seuil, alors que des mesures de glissement qui couvrent une
large gamme de matériaux peuvent permettre de mieux identifier les parametres du
matériau qui ont un impact sur le glissement (e.g., les travaux de Meeker et al. [48]
sur I’émulsion et le microgel). On peut ensuite se focaliser sur ces parametres en
les faisant varier pour quantifier leur impact sur le glissement. (iii) Pour déterminer
la vitesse de glissement avec précision et d’une maniere reproductible, il est néces-
saire de mesurer des courbes d’écoulement en régime permanent. Notamment il est
nécessaire de quantifier la valeur du seuil de glissement 7/ sans ambiguité, car sa
valeur peut modifier la dépendance entre la vitesse de glissement et la contrainte
associée au glissement (e.g., la figure 1.18). (iv) Que ce soit au rhéometre ou aux ca-
pillaires, I’échantillon étudié est bien préservé dans un environnement en condition
confiné, alors que le glissement sur une surface libre n’a pas été beaucoup étudié.
(v) Le glissement des fluides a seuil en élongation n’a pas été beaucoup traité dans
la littérature.

Ce manuscrit a pour but de tenter de confirmer les résultats existants et essayer
d’ouvrir de nouvelles perspectives sur I'étude du glissement des fluides a seuil. Au
chapitre 3 sur les mesures de glissement avec le rhéometre, on commence par présen-
ter la méthode de fluage qui permet de mesurer les courbes d’écoulement en régime
permanent avec et sans glissement. Cette méthode permet non seulement de mesu-
rer la vitesse de glissement mais aussi de déterminer le seuil de glissement 7/ sans
ambiguité. Cette détermination est cruciale pour ensuite identifier la loi de glisse-
ment. On essaie de mesurer le glissement d"une large gamme de fluides a seuil et de
faire varier les types de surface pour connaitre leurs impacts sur la loi de glissement.
L’expérience de glissement sur un plan incliné présentée au chapitre 4 permet de me-
surer le glissement des émulsions avec une condition de surface libre. Au chapitre 5
on présente les résultats de la vélocimétrie par IRM. Avec ces mesures on peut d"une
part confirmer la vitesse de glissement mesurée au rhéometre sous la contrainte seuil
et d’autre part connaitre la dépendance entre la vitesse de glissement et la contrainte
de cisaillement au-dela de la contrainte seuil 7.. Les expériences d’élongation de
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fluides a seuil au chapitre 6 permettent de mesurer la contrainte seuil des matériaux
en élongation, et de quantifier I'épaisseur de la couche de glissement quand le bulk
subit un écoulement d’élongation. A partir de ces résultats on propose une synthése
de caractéristiques de glissement a la conclusion.
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Chapitre 2

Matériaux et méthodes

2.1 Matériaux

2.1.1 Emulsions
Compositions

Dans cette thése on utilise deux types d’émulsions : des émulsions directes, qui
sont des dispersions d’huile dans 1’eau et des émulsions inverses, qui sont des dis-
persions d’eau dans I'huile. Pour préparer I'émulsion directe, on utilise du dodécane
(Acros Organics) ou de 'huile de Silicone (Chimie-Plus Laboratoires) comme phase dis-
persée. La phase continue est de ’eau pure ou de 1’eau mélangée avec du glycérol
(Acros Organics). La mélange a pour effet de modifier la viscosité et I'indice de ré-
fraction de la phase continue [95, 96]. La viscosité pour les fractions massiques de
glycérol utilisées dans les émulsions est indiquée sur la table 2.1. Les tensioactifs uti-
lisés pour stabiliser les émulsions sont soit du SDS (Sodium dodécyl sulfate, Sigma-
Aldrich), du TTAB (Bromure de 1-tetradécyltriméthylammonium, Alfa Aesar), ou du
Tween®20 (Polyoxyéthylene(20)sorbitan monolaurate, Acros Organics). Pour 1'émul-
sion inverse la phase dispersée est de 1’eau pure contenant du CaCl, (Fisher Scientific
UK, 150 g CaCl, par litre d’eau [97]). La présence de sel empéche la coalescence des
gouttelettes et stabilise 1'émulsion. La phase continue est de 1'huile de dodécane,
et le tensioactif est Span®80 (Sorbitan monooleate, Alfa Aesar). Pour les émulsions
directes, comme les tensioactifs ont des parties hydrophiles différentes, les phases
continues ont des ions différents. Le Tween®20 est non-ionique, on aura donc une
émulsion directe avec une basse concentration d’ions dans la phase continue; les
SDS et TTAB sont ioniques, on aura donc une forte concentration de cations de so-
dium pour I'’émulsion avec du SDS, ou une forte concentration d’anions de bromure
pour I'émulsion avec du TTAB.

Mélangeurs

Pour créer I’émulsion on utilise deux types de mélangeur : un mélangeur Silver-
son (modéle L4RT, figures 2.1A et 2.1B) et mélangeur Couette (figure 2.2). Le principe
des mélangeurs est de casser 1'une des phases en petites gouttelettes micrométriques

Fraction massique de 1’'eau 100% 35% 50%
Fraction massique du glycérol 0 65% 50%
Viscosité du mélange 89 x107*Pas 1.2x1072Pas 5x10~3Pas

TABLE 2.1 — Viscosité des mélanges eau/glycérol utilisés comme
phase continue dans les émulsions.
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FIGURE 2.1 — (A) Schéma du mélangeur Silverson L4RT [98]. (B) La
téte de travail du mélangeur [99].

mais les approches sont différentes. Pour le mélangeur Silverson la téte de travail (fi-
gure 2.1B) est composée d"un rotor et d"un stator qui est une grille métallique a trous
carrés. Quand la téte est immergée dans le mélange, le rotor se met a tourner tres vite
et le mélange est aspiré dans la cellule composée du rotor et du stator, fortement dé-
formé puis expulsé. Concernant la vitesse de rotation du rotor on commence par 600
tours par minute (rpm, revolution per minute) puis jusqu’a une vitesse maximale de
6000 rpm par palier de 600 rpm. Cela permet d’homogénéiser I’émulsion a petites
vitesses puis broyer localement le mélange a hautes vitesses. On balaye la téte de
travail dans tout ’échantillon pour bien homogénéiser 1’échantillon. Pour modifier
la taille moyenne des gouttes on diminue la vitesse maximale de rotation. Concer-
nant le mélangeur Couette (figure 2.2) [101], le principe pour fabriquer une émulsion
est d’injecter le mélange (eau, huile et tensioactifs) dans une cellule de Couette (gap
100 pm) avec une seringue a vitesse contrdlée; grace a la rotation du rotor, le mé-
lange injecté subit un fort cisaillement, ce qui permet de produire des gouttes qui
constituent la phase dispersée de I’émulsion. La vitesse maximale de rotation est 600
rpm, ce qui correspond a un gradient de vitesse apparent de 14200s~!. La dimi-
nution de la vitesse de rotation augmente la taille des gouttes des émulsions. Pour
que le mélange injecté soit homogene, il faut que les deux phases aient a peu pres la
méme viscosité; pour cela on prépare un pré-mélange d’émulsion en versant goutte
a goutte la phase dispersée dans la phase continue tout en mélangeant avec une
spatule. En méme temps il faut que la phase continue ait a peu pres la méme visco-
sité que la phase dispersée. Les tables 2.2 et 2.3 récapitulent les compositions et les
méthodes de fabrications des émulsions utilisées dans cette thése.

Distribution de tailles

Afin de comprendre I'impact de la taille des gouttes sur le glissement, il est né-
cessaire d’étudier la distribution de tailles des émulsions. Pour connaitre cette distri-
bution, on enregistre les images des émulsions diluées avec un microscope confocal
(voir la figure 2.3A; les émulsions sont au préalable mélangées avec de la fluores-
céine). En effet, la contraste élevée des images prises sous microscopie confocale
nous permet de calculer plus facilement la granulométrie par rapport aux images
microscopiques conventionnelles. La dillution permet d’isoler les gouttes afin de
faciliter les traitements d’image. Le nombre total d’images est une quinzaine pour
chaque type d’émulsion. On utilise Image] (Image]J 1.50i) pour binariser les images
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FIGURE 2.2 — Extrait de l’article de C. Mabille : schéma du mélangeur
Couette [100]

figure 2.3B) ; on mesure ensuite la taille des gouttes. Un exemple du processus réalisé
avec Image] sur une seule image prise au microscope est présenté sur la figure 2.3.
On répete la méme opération sur une dizaine d’images prises a des endroits diffé-
rents d’un échantillon pour finalement obtenir la distribution de tailles. Le nombre
total de gouttes analysé varie de 257 pour 1'émulsion qui a la plus grande taille en
moyenne a 1184 pour celle qui a la plus petite taille.

La figure 2.4A montre la distribution de tailles de certaines émulsions directes
(A4, E1 a E5 de la table 2.2). On voit que ces émulsions présentent toutes une poly-
dispersité, calculée par 1’écart-type divisé par la taille moyenne. Comme les émul-
sions E1 a E5 ont la méme composition, la figure 2.4A permet d’apprécier 1'influence
de la méthode de préparation sur la distribution de tailles. La méthode qui pro-
duit I'émulsion avec les plus petites gouttes est le mélangeur Silverson avec 6000
rpm de rotation. Pour le mélangeur Couette, plus la vitesse de rotation est petite
plus la taille moyenne des goutte est grande. En plus du mélangeur et la vitesse
de rotation, la distribution de tailles dépend probablement aussi d’autres facteurs
pendant la préparation tels que I’homogénéité du cisaillement, le volume total de
I’échantillon, etc. Cela peut expliquer la différence en taille des émulsions E3a et
E3b, qui ont les mémes compositions produites par le méme mélangeur a la méme
vitesse. La figure 2.4B montre la contrainte seuil 7. en fonction de l'inverse de la taille
moyenne des gouttes (voir la section 3.2 du chapitre 3 pour la détermination de 7.) :
il semble y avoir une relation linéaire qui est en accord avec les prédictions de Prin-
cen et Kiss, basée sur les mesures de 7. avec un rhéometre équipé de la géométrie
Couette avec comme échantillons une série d’émulsions directes a forte concentra-
tion (>74v%) [15].
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Nom | Phase Phase concen- tensioactif | Mélangeur| Vitesse de
dispersée | continue | tration rotation
(v%) max.
(rpm)
Al 92
A2 90
A3 86
A4 82 SDS
A5 . Eau 78
A | Dodécane 76 , 6000
A7 7 Silverson
B 73 Tween®20
C
D 35wt% 72
eau et
65wt% TTAB
glycerol
E1 o
E2 | S0wtse 2400
Huile de | eauet
E3 Silicone 50wt% 82 600
E4 lveerol Couette 300
E5 i 150
TABLE 2.2 — Résumé des compositions et des méthodes de prépara-
tion des émulsions directes. La concentration indique le pourcentage
de la phase dispersée en volume.
nom | Phase Phase concen- tensioactif | Mélangeur| Vitesse de
dispersée | continue | tration rotation
(V%) max.
(rpm)
F1 86
F2 82
F3 eau+CaCly| Dodécane | 78 Span®80 | Silverson | 6000
F4 74
F5 72

TABLE 2.3 — Résumé des compositions et des méthodes de prépara-
tion des émulsions inverses.
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FIGURE 2.3 - Caractérisation de la distribution de tailles pour 1'émul-
sion directe avec dodécane (82v%), I’eau et SDS. L'objectif et 40x avec
immersion dans I’huile. La taille des images et 159.73 pm x 159.73 pm.
(a) L'image observée au microscope confocal; (b) I'image binarisée
avec Image]; (c) formes des gouttes considérées pour le calcul de la
distribution.
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FIGURE 2.4 — (A) Fréquence relative de la taille des gouttes de cer-
taines émulsions directes; les noms indiquent leur composition dans
la table 2.2; la taille moyenne et la polydispersité (voir le texte) sont
indiquées dans la légende; pour les émulsions E3 deux différents
échantillons suites aux deux différentes préparations avec les mémes
compositions sont analysées. (B) Contrainte seuil 7. en fonction de
I'inverse de la taille moyenne de goutte pour ces émulsions.
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2.1.2 D’autres matériaux utilisés
Bentonite

La bentonite est une suspension d’argile smectique. Elle est préparée en mélan-
geant de l'eau avec la bentonite de Impersol poudre (Société francaise des bentonites et
dérivés) sans aucun sel additif; la fraction massique de la bentonite est controlée. Ici
on a utilisée 3 concentrations : 12.5wt%, 9.4wt% et 8.9wt%. La suspension est d"abord
agitée pendant 3 heures pour étre bien homogénéisée, puis laissée au repos pendant
au moins 24 heures pour permettre aux éléments en suspension de s’hydrater et de
se disperser. La présence du sel provenant de 1’eau ainsi que des ions provenant de
l'argile en suspension écrantent les interactions répulsives entre les éléments suspen-
dus, de sorte que la suspension est légerement floculée. Les éléments en suspension
ont un grand rapport d’aspect, et leur taille ne dépasse pas 1 um [102]. Ils forment un
réseau lenticulaire, i.e., les plaquettes suspendues s’agglomerent aléatoirement pour
former finalement un réseau dans lequel des régions diluées et des régions denses
alternent. Ces réseaux présentent des pores dont la taille est celle des éléments sus-
pendus [103, 104]. La bentonite est un fluide a seuil thixotrope.

Carbopol

Le carbopol peut étre vu comme un ensemble de micro-éponges gonflés d’eau
dans un état vitreux, i.e., elles forment un réseau coincé [105] et 'ensemblent se
comportent comme un solide. La taille varie entre 2 um a 20 pm [106]. Pour préparer
le gel [107], on commence par agiter de 1’eau pure avec un agitateur (Heidolpf plastic
agitator) a 1000 rpm; la masse de carbopol (Carbopol U10) est doucement ajoutée
dans de I’eau en agitation. Apreés avoir ajouté du carbopol du hydroxide de sodium
est rapidement ajouté. Pour assurer une bonne homogénisation du gel, environ 24
heures d’agitation dans le mélangeur sont nécessaires.

Ketchup, moutarde et mousse a raser

FIGURE 2.5 — Image d’un échantillon de mousse a raser sous micro-
scope.

On utilise du ketchup (Heinz), de la moutarde (Amora) et de la mousse a raser
(Mennen). Le ketchup contient de la sauce concentrée de tomates mfires, du vinaigre,
du sucre, du sel et des épices. Ces ingrédients forment un réseau complexe dans la
solution. La moutarde est une émulsion qui contient de 1’eau, des graines de mou-
tarde, du vinaigre, du sel, du régulateur d’acidité et de I’agent épaississant. Dans la
bombe d’aérosol d"une mousse a raser on retrouve essentiellement de I’eau avec des
tensioactifs tels que 1’acide stéarique, triethanolamine et d’autres ingrédients cosmé-
tiques. Quand on fait sortir la solution dans la bombe d’aérosol, la solution forme
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une mousse avec de air dont la fraction volumique est de 1’ordre de 92%. Une ob-
servation sous microscope montre que la taille des bulles varie de 30 pm a 400 pm.

2.1.3 Surfaces

Surfaces en acier inoxydable

FIGURE 2.6 — Les surfaces utilisées en géométries de disques paral-

leles du rhéometre. De gauche a droite : surfaces striées (diametre

40 mm), surfaces sablées (diametre 60 mm), surfaces lisses (diametre
60 mm).

Le constructeur du rhéometre Kinexus fournit des géométries dont la surface
est en contact avec le matériau. Elles sont toutes en métal inoxydable. On trouve des
surfaces striées, des surfaces sablées et des surfaces lisses. En géométries des disques
paralléles, les surfaces sont présentées sur la figure 2.6. La surface striée présente
des picots triangulaires avec un angle au sommet de 90°, la hauteur du sommet de
0.6 mm et la distance entre deux sommets adjacents de 1.2 mm; la surface sablée a
une rugosité de (70 £ 10) pm [108]. La rugosité de la surface lisse reste inconnue
mais elle présente une rugosité intermédiaire entre la surface sablée et le wafer de
silicium.

Surfaces de PMMA et papier de verre

Ensuite nous avons fabriqué des surfaces de PMMA. Leur rugosité est inconnue
mais elles ont été polies a l'atelier. Nous avons également collé du papier de verre
(OTG, rugosité environ 0.2 mm [109]) sur les géométries existantes du rhéometre.

Surface lisse de silicium

Les surfaces du wafer de silicium sont parmi celles les plus utilisées dans notre
travail. On a d’abord les wafers de silicium avec une face polie (figure 2.7A, fournis
par Si-Mat ou Addison Engineering Inc.). Ces surfaces ont été polies avec soin : des
mesures au microscope a force atomique montrent qu’elles ont atteint une rugosité
inférieure a 0.3 nm, i.e., la moyenne quadratique de I’ondulation de la surface est in-
férieur a 0.3nm (qu’on définit comme la rugosité de la surface), ce qui est du méme
ordre de grandeur que l'épaisseur d’'une monocouche d’atomes [110]. Nous avons
effectué des mesures d’angles de contact sur les wafers de silicium : il vaut (12 £ 5)°
pour 'eau pure, (17 £5)° pour l'eau+3w% SDS, (36 £ 5)° pour 'eau+3w% TTAB
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(A) (B)

(©)

FIGURE 2.7 — (A) Wafer de silicium lisse. (B) Black Silicon avec 20 min
de gravure. (C) Wafer de silicium revétu de C,F, (épaisseur du revé-
tement 245 nm).

et (40 £5)° pour I'eau+3w% Tween 20®; pour les huiles I'angle de contact est trop
petit pour étre mesuré : typiquement il est inférieur a 10°. A partir des wafers de
silicium nous avons préparé des surfaces de dixoyde de silicium SiO,. En effet, la
surface lisse de silicium, qui devrait étre une surface hydrophobe, s’oxyde naturelle-
ment dans l'air et devient une surface hydrophile, mais on ne contrdle pas le degrée
d’oxydation. Pour la préparation de ces surfaces on introduit des wafers de silicium
dans un four chauffé a 40 °C, puis on injecte du H; et O, dans le four.

Surfaces de silicium revétues de C,F,

Pour faire varier les propriétés de mouillage de la surface, on a aussi déposé
une couche de C,F, sur les wafers de silicium (voir la figure 2.7C; on ne connait
pas la composition chimique exacte du revétement, i.e., la valeur exacte de x et de
y). Pour cela on injecte un plasma de C,F, a la surface des wafers avec une vitesse
d’injection de 200 sccm (standard cubic centimeter per minute), une pression supérieure
a 10Pa et une source radiofréquence de (1800 & 10) W. L'épaisseur finale du dépot
varie selon le temps total d’injection. Comme on n’observe pas de rugosité au mi-
croscope électronique a balayage (MEB), on conclut que leur rugosité est en-dessous
de 10nm. Pour ces surfaces les angles de contacts sont les suivants : (40 £ 5)° pour
I'eau+3w% SDS et I'eau+3w% TTAB; pour les huiles I’angle de contact est toujours
trop petit pour étre visualisé. On note que sur un ruban de polytétrafluoroéthylene
(appelé Teflon) nous avons observé les courbes d’écoulements presques identique a
celle sur du C,F; ; comme en plus ces deux surfaces ont des propriétés de mouillage
semblables on nommera les surfaces de C,F, surfaces de «Teflon».
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FIGURE 2.8 - (A) Image de Black Silicon sous MEB; 'angle d’obser-

vation est de 30°. (B) Dép6t d'une goutte d’eau sur Black Silicon; le

diametre de la goutte est de I'ordre du millimetre. (C) Image de Black

Silicon sous MEB; I'angle d’observation est de 90°. (D) Image recons-
tituée.

Black Silicon

A partir des wafers de silicium polis, nous avons fabriqué des surfaces de Black
Silicon (figure 2.7B). Le Black Silicon est une surface microtexturée; elle posséde des
picots denses qui ont un grand rapport aspect (typiquement 10 [111]). La figure 2.8A
montre une image de Black Silicon prise au MEB. Cette surface est superhydrophobe
pour de I'eau pure : comme l'illustre la figure 2.8B, 'angle de contact de I'eau pure
sur le Black Silicon est supérieur a 120°. La superhydrophobie est connue sous le
nom d’effet Lotus [112]. Pour l'eau contenant du tensioactif, on ne voit plus cet effet
et 'angle de contact devient plus petit. Pour fabriquer le Black Silicon, on utilise
la méthode de gravure dite Cryogenic Reactive lon Etching (cryo-RIE) décrite dans
les travaux de Abi Saab et al. [113], pour laquelle on alterne entre gravure avec du
gaz de SFy et passivation avec du O, a basse température. A la fin du traitement
on dépose une couche de C,F, sur ces surfaces. Le temps total du traitement est de
20 min pour la figure 2.7B et 10 min pour la figure 2.8. Les images de la figure 2.8 ne
fournissent pas d’informations quantitatives sur la topologie de la surface. Pour les
obtenir on enregistre d’abord une image au MEB avec un angle d’observation de 90°
(une vue de dessus, figure 2.8C); ensuite on coupe le Black Silicon pour mesurer le
profil de la micro-texture. Ainsi on établit une correspondance entre les niveaux de
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gris de la figure 2.8C et le niveau de la surface. Cette correspondance sert de base
pour construire la topologie 3D de Black Silicon (figure 2.8D) [114]. Les figures 2.8C
et 2.8D correspondent au Black Silicon avec un temps de traitement de 10 min; pour
le Black Silicon avec des temps de traitement de 20 min et 30 min on n’observe pas de
différence sur la topologie de la surface (pour un échantillon d’image sur un endroit
quelconque de Black Silicon). On observe que la surface présente effectivement des
picots tres pointus de hauteurs environ 6 pm; 1’espace typique entre deux picots
est de 'ordre de quelques pm. Une telle longueur typique est du méme ordre de
grandeur que la taille moyenne des gouttes de I’émulsion.

Surfaces de verre

Pour les profils de vitesse mesurés a 1'IRM, on a utilisé des capillaires en verre au
LEMTA (Laboratoire d"’Energétique et de Mécanique Théorique Appliquée) a 1'Uni-
versité de Lorraine et une cellule de Couette avec cylindre intérieur en PMMA et cy-
lindre extérieur en verre a Bruker Biospin GmbH. La rugosité et les angles de contact
n’ont pas été mesurés mais les résultats montrent qu’il y a présence de glissement
des émulsions sur ces surfaces (la rugosité devrait étre inférieure au micrometre et
I’angle de contact inférieur a 60°). Pour comparer avec les résultats du rhéometre
nous avons aussi mesuré les coubes d’écoulement sur un morceau de verre plat pour
lequel on n’a pas quantifié la rugosité ni les propriétés de mouillage.

Procédure du nettoyage

Afin de rendre les surfaces propres avant de regarder le glissement, il est néces-
saire de nettoyer les surfaces sans les abimer. La procédure de nettoyage varie selon
le type de surfaces. Les géométries en acier fournies par le constructeur du rhéo-
metre sont nettoyées avec du produit vaisselle et une éponge et ensuite rincer avec
de I’eau; il est aussi possible d’utiliser les solvants tels que 1’éthanol, 1'isopropanol
et ’acétone pour enlever les produits difficilement nettoyable comme les émulsions
inverses. Les wafers de silicium peuvent également étre nettoyés avec les mémes
produits liquides, mais on utilise des chiffons microfibre pour les optiques pour es-
suyer ces surfaces afin de ne pas laisser de rayures. Quand les surfaces sont revétues
de C.F, il n’est plus possible d’utiliser de solvants organiques car ceux-ci enlévent le
revétement; dans ce cas on rince les surfaces avec une quantité importante d’eau et
on souffle de l’air sur les surfaces. Il en résulte qu’apres une expérience avec I'émul-
sion inverse sur les surfaces revétues de C,F,, ces surfaces ne sont plus réutilisables
car on ne trouve plus les moyens d’enlever les matériaux sans utiliser des solvants
organiques. Enfin pour les surfaces du PMMA on évite également les solvants orga-
niques et on utilise le produit vaisselle avec la face molle de I'éponge pour nettoyer
cette surface car les solvants organiques attaquent le PMMA et abiment les surfaces.

2.2 Meéthodes de mesures

2.2.1 Rhéométrie en rotation

Dans la partie théométrie nous avons essentiellement travaillé avec les rhéo-
metres Malvern®Kinexus ultra+ et Kinexus pro+. Les rhéometres sont controlés en
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(A)

(B)

FIGURE 2.9 - (A) Schéma d’une géométrie plan-plan avec matériau

chargé. (B) Image du rhéomeétre avec du carbopol entre les disques

parametres; la surface supérieure est une surface striée et la surface

inférieure est un wafer de silicium ; excés du matériau a I’extérieur de
I'entrefer est visible.

contrainte, i.e., ils appliquent un couple dans un intervalle avec une précision (in-
tervalle 0.5nNm a 250nNm et précision 0.05nNm pour Kinexus ultra+ et inter-
valle InN'm a 225nNm et précision 0.1 nNm pour Kinexus pro+), tout en enregis-
trant le déplacement en rotation (précision < 10nrad). Quand on applique une vi-
tesse, les rhéometres utilisent une boucle de rétroaction dans laquelle ils cherchent
la contrainte optimale pour atteindre la vitesse désirée. Les rhéometres sont aussi
capable de controdler la température mais on n’utilise pas cette fonction. Tous nos
tests sont réalisés dans une salle d’expérience avec une température ambiante fixée
a 25°C. On utilise le logiciel rSpace for Kinexus pour envoyer des instructions aux
rhéometres et extraire les données de mesures.

Pour mesurer I'écoulement du matériau et le glissement, on utilise essentielle-
ment les géométries disques paralléles schématisées sur la figure 2.9A. L’écoulement
du matériau dans cette géométrie est analysé en détail dans la section B.2 de 'an-
nexe B. Nous avons réalisé des mesures avec différentes combinaisons de surfaces
supérieures et inférieures, mais on utilise essentiellemnt les surfaces striées ou col-
lées au papier de verre pour le plan supérieur. Dans le cas ou la surface supérieure
est une surface rugueuse (striée ou collée au papier de verre) et celle inférieure est
une surface lisse de silicium, le gradient de vitesse en-dessous de la contrainte seuil
est 0.5 fois du gradient de vitesse obtenu avec deux surfaces lisses de silicium pour
la méme contrainte; de plus, la rugosité des surfaces rugueuses est bien supérieure
a la taille des éléments suspendus des matériaux testés. Ces résultats suggerent que
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(A) (B)

FIGURE 2.10 — (A) Papiers de verre collés sur des surfaces de dif-

férents diametres en PMMA : 1cm, 2cm, 3cm et 9cm de gauche a

droite. (B) Adaptateur qui relie la surface collée au papier de verre au
rhéometre.

la surface striée ainsi que le papier de verre suppriment toutes les deux le glisse-
ment. Pour faire varier le diametre de ’échantillon, nous avons fabriqué des sur-
faces avec différents diametres (figure 2.10A); ces surfaces sont ensuite installées sur
un adaptateur (la figure 2.10B) pour étre connectées au rhéometre. On utilise diffé-
rentes surfaces pour le plan inférieur : des surfaces rugueuses (striée, sablée, papier
de verre) sont utilisées pour regarder 1’écoulement du bulk tandis que des surfaces
lisses (wafer de silicium, wafer revétu de C,F,, etc.) sont utilisées pour étudier le
glissement (voir la figure 2.9B). Avant de cisailler le matériau, on place I'échantillon
sur la surface en bas, puis on approche la surface supérieure jusqu’a atteindre le gap
désiré (1 mm la plupart du temps, la précision étant de 0.1 um). On enléve ensuite
I'excés de matériau pour que la configuration ressemble au mieux a la figure 2.9A,
i.e., I’échantillon remplit exactement l'espace entre les deux surfaces. En pratique
il est difficile d’obtenir exactement une forme cylindrique : les matériaux en exces
peuvent apparaitre a l'extérieur de l’entrefer (voir la figure 2.9B). Tant que la quantité
en exces est négligeable par rapport a la quantité de 1’échantillon contenu dans 1’en-
trefer on peut négliger 1'effet de 1’exces de 1’échantillon. Durant toute 1’expérience
’échantillon est préservé dans un environnement a la pression de vapeur saturante
pour minimiser I'évaporation. Pour cela on a fabriqué une cellule avec une éponge
imbibée d’eau collée a la paroi intérieure; on couvre 1’échantillon par cette cellulle.
Pour connaitre les lois de comportement en régime permanent d’une maniére re-
productible, nous avons développé une séquence de fluage. Dans cette séquence un
précisaillement a 100s~! est d’abord appliqué pendant 2 min. Pour chaque point de
la courbe d’écoulement, on précisaille le matériau a 50 s 1 pendant 20s, ensuite on
impose une contrainte nulle pendant 5s, puis on impose une contrainte fixe T tout
en enregistrant la déformation en fonction du temps. Le gradient de vitesse en pré-
cisaillement (50s~! et 100s~ 1) est choisi de maniere a ne pas étre trop élevé pour
éjecter le matériau de 1’entrefer, ni trop faible comparé au gradient de vitesse atteint
avec les niveaux de contraintes fixes imposés. Le gradient de vitesse 7 associé a T
est obtenu en calculant la pente de la fonction déformation vs. temps quand on est
en régime d’écoulement permanent. Pour atteindre le régime permanent, i.e., obser-
ver une croissance du gradient de vitesse proportionnelle au temps, on attend en
général entre 1 min et 5min. Cette séquence s’applique aussi a d’autres géométries
de rhéometre telles que les cylindres coaxiaux et le cone-plan. Pour une description
détaillée des séquences le lecteur peut consulter la section C.1.1 de I'annexe C.

Avec le rhéometre nous avons utilisé une configuration spéciale pour observer
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Surface de
papier de verre

Wafer de silicium

FIGURE 2.11 — Schéma d’une goutte d’émulsion tournante; la goutte
est écrasée et on la considere sous une forme cylindrique.

le glissement (voir la figure 2.11). Dans cette situation une goutte d’émulsion a vo-
lume connu () est coincée dans une géométrie de plan-plan paralleles; la surface
supérieure est une surface de papier de verre et la surface inférieure est une surface
lisse de silicium. Apres avoir descendu le gap a h on applique un couple M pour
faire glisser la goutte. A la fin de 'expérience on fait remonter la surface supérieure
pour observer qualitativement a 1’ceil nu la trace du déplacement de la goutte. A la
section 3.4 du chapitre 3, nous avons montré I'image de 1'expérience de 1’émulsion
directe sur la figure 3.7 et celle de I'émulsion inverse sur la figure 3.11A.

2.2.2 Plan incliné

Caméra

s Déplacement de la goutte

Axe de rotation
Surface lisse
Platine tournante

Gravité

Papier millimétré

i

(B)

(A)

FIGURE 2.12 - (A) Schéma de I'expérience du plan incliné. (B) Platine

tournante qui sert de support au wafer de silicium, papier millimétré

et niveau a bulles; la surface lisse et la goutte d’émulsion schémati-
sées sur la figure 2.12A ne sont pas présentes sur cette figure.
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11cm

/ 50 2 % 4

FIGURE 2.13 — (A) Images enregistrés pendant une expérience en plan
incliné pour I'’émulsion A4 de la table 2.2 & 1mL et 16.5°; les temps
sont respectivement : 1s,25s,50s et 71 s (la premiére image est consi-
dérée prise a 1s). (B) Images binarisées correspondantes a partir des-
quelles on calcule le déplacement du centre de masse; 'échelle de
la distance indiquée dans la figure est déduite du papier millimétré
illustré sur la figure 2.13A. (C) La position du centre de masse en fonc-
tion du temps déduit des images enregistrées

10"

t t, ts E A~
1 1 - “
I e i
e
® 10 ot
¢ qf
_#
(A) 107 H ]
21 ttz 't; e NI, ©
! '
' (D)
t 0,08
E
(B) 0,064
4 ty t3
1 1 0,04
1 4 '
- ’
0,02
t ) ) A y
0,00
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180
(©) t(s)

(E)

FIGURE 2.14 - (A), (B) et (C) : schémas du déplacement des gouttes
avec différentes formes; les taches bleues représentent les gouttes
d’émulsions (vue de dessus); la fleche dans les cercles indique la di-
rection du déplacement; le temps augmente de gauche a droite sur
chaque figure. (A) Forme arrondie; (B) forme allongée avec la direc-
tion de la longueur paralléle a la direction du déplacement; (C) forme
allongée avec la direction de la longueur perpendiculaire a la direc-
tion du déplacement. (D) et (E) : position de la goutte en fonction du
temps pour différentes formes de la goutte; noirs : forme arrondie;
rouges : forme allongée avec la direction de la longueur parallele a
celle du déplacement; verts : forme allongée avec la direction de la
longueur perpendiculaire a celle du déplacement; le volume est 2 mL
et 'angle d’inclinaison est 10°. (D) Echelle log-log; (E) échelle linéaire.
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Dans cette partie on présente les dispositifs utilisés pour observer le glissement
de I’émulsion sur des surfaces inclinées. La figure 2.12A présente le schéma de 'ex-
périence. Une goutte est injectée sur le plan avec une seringue a volume controlé
(la seringue est graduée a 0.1 mL). On fait varier le volume entre 0.2 mL et 2mL. La
forme de la goutte au repos est déterminée par la distribution de pression hydrosta-
tique au sein de la goutte et sa contrainte seuil [81]. Comme le temps d’évolution de
la forme est petit devant le temps de glissement durant lequel on enregistre I'image,
on ne considére pas d’évolution de la forme. Pendant tout le déplacement, la goutte
garde la méme forme, indiquant qu’elle reste dans son état solide et glisse le long de
la paroi. On controle I’angle d’inclinaison via un support relié a un rotor illustrés sur
la figure 2.12B. La précision de 1’angle est +-0.5°. Avant de commencer 1’expérience,
on utilise le niveau a bulles sur la figure 2.12B pour trouver le niveau horizontal.
Une fois posée sur le plan incliné, la goutte commence alors a se déplacer. L'aspect
théorique du déplacement est discuté a la section B.6 de I’annexe B. On utilise une ca-
méra placée au-dessus du matériau pour enregistrer le déplacement de la goutte. Un
papier millimétré est placé a coté de la goutte pour connaitre la distance de déplace-
ment. La figure 2.13A montre quelques images enregistrées pendant une expérience
en plan incliné. Ces images sont d’abord importées sur Image] ensuite binarisées
comme illustre la figure 2.13B. Enfin on utilise Multitracker plugin pour connaitre la
position du centre de masse de la goutte en fonction du temps. Pour connaitre la sur-
face de contact on modélise le contour de la goutte avec 1'outil Polygon puis mesurer
sa surface (Analyze->Measure).

En plus de la variation de I’angle d’inclinaison, du volume de la goutte et des
surfaces, nous avons fait varier la forme de la goutte pour connaitre son éventuel
impact sur le déplacement. Il se trouve que pour une forme arrondie (figure 2.14A) et
une forme allongée avec la direction de la longueur paralléle a celle du déplacement
(figure 2.14B), la goutte se déplace sans tourner sur elle-méme, alors que quand la
goutte a une forme allongée dont la direction de la longueur est perpendiculaire a
celle de I’écoulement, la goutte tourne sur elle-méme tout en se déplagant jusqu’a ce
que la direction de sa longueur retrouve sa direction paralléle a celle de I’écoulement
(la figure 2.14C). Que ce soit en échelle log-log (figure 2.14D) ou en échelle linéaire
(figure 2.14E), on n’oberve pas d’impact de la forme sur la courbe du déplacement
de la goutte).

2.2.3 Expérience de traction

Pour induire une élongation du matériau, on utilise les rhéomeétres et la ma-
chine de traction électro-mécanique (Instron®modele 3365). Les rhéomeétres sont les
mémes que ceux utilisés en rotation; ils peuvent mesurer un intervalle de force nor-
male 0.001N a 20N avec une précision de 0.5N. La machine de traction est équi-
pée d"une cellule de détection capable de mesurer une force normale qui va jusqu’a
10 N avec une précision relative de 10 x 10~° fois la force maximale (i.e., 1 x 10~®N).
Apres avoir collé les surfaces sur la cellule de détection et le support, on enregistre
la force normale a vide, dont la moyenne est utilisée pour ajuster le niveau zéro de
la force normale mesurée par la suite. Ensuite on injecte le matériau a la surface
inférieure avec une seringue pour contrdler le volume, et on abaisse la surface supé-
rieure jusqu’a atteindre le gap désiré (0.5 mm dans la plupart des cas); le matériau
est alors écrasé. Aprés un bref repos (environ 3s; le temps de repos n’a pas d'in-
fluence sur la contrainte mesurée) on souleve la surface supérieure soit a vitesse de
séparation U constante soit a taux de déformation ¢ constant tout en enregistrant la
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force normale durant l’ascension de la surface. L'évolution de la force normale en
fonction du gap sera discutée au chapitre 6.
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FIGURE 2.15 — Variation du gap (courbe noire) et sa dérivé par rap-

port au temps (courbe bleue) en fonction du temps pour un test a

¢ = 0.02s7! selon la séquence décrite dans le texte. Insert : ¢ effectif
calculé en divisant la dérivée du gap par le temps.

La plupart des tests avec la vitesse d’ascension U constante sont effectués avec
la machine de traction. On a mesuré la force normale au taux de déformation ¢ aux
rhéometres. On a mis en place une technique pour imposer ¢ constant : le rhéometre
détecte le gap actuel h; puis impose une vitesse constante U; de sorte que U;/h; = ¢
pour un temps court, puis répete le calcul en fonction du nouveau gap h;;1 atteint
grace a l'étape de déplacement précédent. Le résultat montre que le taux de défor-
mation ¢ a une erreur qui ne dépasse pas 12% de la valeur de ¢ imposée. Comme
illustré la figure 2.15, quand on impose un taux de déformation ¢ qui vaut 0.02s~ !, ¢
effectif calculé par le rapport entre la dérivée de la vitesse par rapport au temps et le
temps (insert) est tres proche de la valeur imposée.

Une description détaillée de la séquence d’élongation a ¢ constant au rhéometre
se trouve a la section C.1.2 de 'annexe C; une méthode d’élongation a vitesse constante
avec la machine de traction électro-mécanique est décrite a la section C.2 de 1’an-
nexe C .

2.24 Vélocimétrie par IRM

FIGURE 2.16 — Capillaire (gauche, diametre intérieur 0.4 mm) et cy-
lindre intérieur en PMMA utilisés en IRM.
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Ecoulement dans des capillaires

Tuyau en plastique

Piston mobile

Pression
atm

2e capillaire
(identique au ler)

N IRM

1er capillaire

(A)

(B)

FIGURE 2.17 — (A) Schéma des dispositifs de mesure. (B) Photo de
I'espace de travail.

Les mesures de profils de vitesse des émulsions dans des capillaires ont été ef-
fectuées au Laboratoire LEMTA (Laboratoire d’Energétique et de Mécanique Théo-
rique et Appliquée) de I'Université de Lorraine. Les dispositifs sont schématisés sur
la figure 2.17A. Les tuyaux en plastiques ont un diametre intérieur de 0.4 cm. Une
pompe controlée en débit pousse de I'eau dans une seringue métallique; au sein de
la seringue on trouve un piston mobile qui sépare la chambre de 1’eau et la chambre
de I’émulsion. Lorsque la pompe est en marche, le piston pousse I’émulsion pour la
faire écouler dans le circuit. On trouve d’abord un premier capillaire immergé dans
la cellule IRM sur lequel on effectue les mesures de profils de vitesse d’écoulement;
un deuxieme capillaire identique est relié en série sur lequel on mesure la perte de
charge. Comme les deux capillaires sont identiques, on fait I’hypothese que la perte
de charge est associée a chaque mesure de profils de vitesse une fois que 1’écoule-
ment permanent est établi. Les capillaires sont en verre et leur diametre intérieur
varie de 0.4mm a 2mm et la longueur reste a 15cm (voir la figure 2.16 pour un
exemple de capillaire). Le débit imposé est limité par la qualité des joints entre diffé-
rents composants du circuit : un débit imposé trop fort peut faire sauter les joints. Le
spectromeétre fournit un champ statique By = 14.1 T et un gradient de 150 Gem™!. La
fenétre d’acquisition du signal est un carré dont le c6té est de 0.3 cm dans le plan per-
pendiculaire a la direction de 1’écoulement pour les capillaires de diametres 2 mm et
1mm; il est de 0.4 cm pour les diametres de 1.2 mm, 0.8 mm et 0.6 mm. Comme il y a
256 pixels sur chaque direction, on a des résolutions d’environ 12 um ou 16 pm dans
la section du capillaire. Dans la direction d’écoulement nous avons adopté des réso-
lutions adaptées, variant de 0.2 cm & 1.5 cm, pour accumuler un signal suffisant tout
en essayant de ne pas étre perturbés par l’angle entre la direction de 1’écoulement
dans le capillaire et la direction verticale de la fenétre d’acquisition.

La figure 2.18A montre une carte de vitesse dans la section du capillaire per-
pendiculaire a la direction de I’écoulement. On voit qu’a l'intérieur du cercle ot
la vitesse est non nulle, la vitesse d’écoulement est homogene dans la plupart de
la région : on a un écoulement bouchon avec une vitesse d’écoulement proche de
2cms~!; a approche de la paroi du capillaire on a une chute de vitesse. On peut
ensuite trouver le centre du cercle puis tracer la vitesse en chaque point de cette carte
en fonction de sa distance par rapport au centre pour obtenir la figure 2.18B, puisque
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Profil de vitesse et moyennage par section
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FIGURE 2.18 - Capillaire de diametre 2mm débit de I'émulsion

3mL/ min (I’émulsion F5). (A) Carte de vitesse dans la section du

capillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points)
et profil de vitesse moyenné.

la symmétrie de la géométrie impose que la vitesse dépend uniquement de la dis-
tance du point considéré par rapport au centre du capillaire (1’analyse théorique de
I’écoulement dans une conduite se trouve a la section B.5 de ’annexe B). On obtient
la distribution de la vitesse en fonction du rayon r : la région de plug flow s’étend sur
un disque du rayon d’environ 0.5 mm autour de 1’axe central du capillaire; a partir
de cette distance et jusqu’a la paroi (position a 1 mm) la vitesse diminue. On peut
appeler la région ou la vitesse diminue la "zone de cisaillement”. Dans cette zone,
la chute de vitesse est d’autant plus brutale qu’on est proche de la paroi. Une diffé-
rence qui distingue la région de plug flow et la zone de cisaillement se trouve dans
le bruit de mesure : dans la région de plug flow le bruit de mesure ne dépasse pas
0.001 m s~ alors qu’en zone de cisaillement, pour un rayon fixe, le nuage de points
s’étend dans un intervalle dont la largeur atteint 0.002ms™!. Proche de la paroi le
bruit est encore plus important et la vitesse varie de 0.002ms™! a 0.008 ms~!. Le
bruit peut avoir deux origines. Le bruit intrinseque sur la mesure de vitesse a chaque
voxel, qui dépend de 1’électronique du systeme IRM et de la séquence de mesure. On
ne connait pas quantitativement I’amplitude de 'erreur liée a ce bruit mais on pense
que ce bruit peut devenir négligeable par rapport a la deuxiéme source d’erreur : la
vibration du capillaire pendant les mesures estimée a quelques dizaines de microns.
Pour tracer la figure 2.18A nous avons mesuré la zone des vitesses non nulles qui
n’est pas nécessairement circulaire; apres avoir trouvé la position (en unité pixels)
du centre de cette zone, on délimite la zone a I'intérieur du capillaire et on rejette les
données a I'extérieur de cette zone. A cause de la vibration du capillaire, la zone qui
mesure I'écoulement a l'intérieur du capillaire peut s’élargir dans une certaine di-
rection dans le plan perpendiculaire a la direction de I’écoulement. Ce traitement de
données est susceptible de rejeter les données sur la vitesse a I'intérieur du capillaire
et induire des erreurs notamment sur la vitesse proche de la paroi. Une meilleure
méthode consiste a estimer le bord de la section du capillaire a partir de la carte
de vitesse sur I'ensemble de la fenétre d’acquisition, puis interpoler la vitesse a 1'in-
térieur du capillaire (qui n’est pas circulaire a cause de la vibration) en une carte
de vitesse dans une région circulaire bien définie avec les bonnes dimensions. Cela
nécessiterait un code Matlab capable de distinguer le bord du capillaire sans étre
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Profil de vitesse et moyennage par section
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FIGURE 2.19 - Capillaire de diametre 0.4 mm débit de "émulsion

0.1mL/ min (I"émulsion F4). (A) Carte de vitesse dans la section du

capillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points)
et profil de vitesse moyenné.

affecté par les bruits de mesures en dehors du bord. Pour le moment on fait 1’hy-
pothese que la plupart des points proches de la paroi sur la figure 2.18B indiquent
bien la vitesse proche de la paroi, de sorte que le profil de vitesse moyen refléte bien
I'écoulement du fluide le long du rayon. Comme les données sont d’autant plus
bruitées que le diametre du capillaire est petit et le débit imposé est faible (e.g., com-
paraison entre les figures 2.18 2.19), on ne consideére les mesures pertinentes que si
les capillaires ont un diametre supérieur ou égal a 0.6 mm et un débit supérieur ou
égal a 1 mL/ min sauf pour le capillaire de 0.6 mm pour lequel on prend en compte
les débits qui descendent jusqu’a 0.6 mL/ min. Sur la figure 2.18B on a regroupé les
points par l'intervalle de 20 pm en abscisse, puis on calcule la moyenne des vitesses
indiquées par les points contenus dans chaque intervalle pour obtenir un profil de
vitesse moyenné (les cercles noirs sur la figure 2.18B).

Pour estimer la vitesse de glissement V; a partir des profils de vitesses des fi-
gures 2.18B et 2.19B, on calcule l'intersection de la position de la paroi et les profils
de vitesse moyens extrapolés a cette position. Dans ce cas l'incertitude est liée a la
position du mur. En méme temps pour chaque profil, nous avons effectué des me-
sures de perte de charge dans les capillaires. On a utilisé cette mesure pour tracer
les courbes d’écoulement (figure 5.2 a la section 5.1 du chapitre 5 et figures D.31
et D.32 a 'annexe D). On a aussi mesuré la loi de comportement des émulsions au
rhéometre, a partir de laquelle on peut estimer la contrainte T proche de la paroi a
partir du gradient de vitesse (la pente des profils de vitesse) proche de la paroi; en
utilisant la loi de comportement obtenue au rhéometre on obtient la contrainte asso-
ciée a chaque V;. On a utilisé les contraintes estimées par cette fagon pour tracer la
figure 5.3 a la section 5.1 du chapitre 5.

Ecoulement dans une cellule de Couette

Les mesures de profils de vitesse des émulsions dans une cellule de Couette
ont été effectuées chez Bruker Biospin GmbH a Rheinstetten en Allemagne. Les sé-
quences de mesures, appelées Pulsed Gradient Spin Echo Velocity Imaging, sont dé-
crites en détails par P. T. Callaghan [55]. On utilise les dispositifs schématisés sur
la figure 2.20A. Le moteur impose une vitesse de rotation au cylindre intérieur du
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FIGURE 2.20 - (A) L'image standard d'un spectrometre dans 1’article

de Callaghan et al. [115]; le moteur et la sonde sont montrées sur la

figure. (B) Dimensions de la cellule de Couette; le nombre de pixels
utilisés dans chaque direction est indiqué.

cellule via l’arbre d’entrainement. Il peut imposer une vitesse qui varie de 0Hz a
10Hz (0ms~! 4 0.5ms™! en terme de vitesse tangentielle sur la surface du cylindre
intérieur). Les dimensions de la cellule sont précisées sur la figure 2.20B. Une vibra-
tion horizontale de I'ordre de £50 pm peut légérement impacter la qualité du signal :
une telle grandeur est comparable a la taille d"un pixel dans la direction radiale du
cylindre. Le cylindre intérieur est en PMMA (figure 2.16), le cylindre extérieur est
en verre. Les deux surfaces sont polies mais on ne connait pas quantitativement
leur rugosité. Le spectrometre a un champ statique By = 7T et la température est
maintenue a 25 °C. Les dimensions de la fenétre d’acquisition sont précisées sur la
figure 2.20B.

La figure 2.21B montre une carte de vitesse obtenue dans la fenétre d’acquisi-
tion. La forme du gap est bien visible : au sein du gap la vitesse est non nulle avec
une couleur moins foncée que l'extérieur du gap. On observe aussi deux bandes
droites qui ne correspondent pas au signal émis par le matériau en écoulement. Ces
bandes sont des artéfact de mesure. Leur origine physique reste inconnue. Une fois
que le régime permanent est établi, on fait I’hypothese que la vitesse dépend unique-
ment de la position radiale r. Le lecteur peut consulter la section B.4 de I'annexe B
pour l'aspect théorique de I'écoulement dans une cellule de Couette. Au centre de
cette figure on choisit une région de largeur 4 pixels (1.875 mm, carré blanc sur la
figure 2.21B) et on en fait la moyenne pour obtenir le profil de vitesse (figure 2.21B).
On constate que pour 1'émulsion et 1’eau, le profil de vitesse augmente de gauche a
droite, mais pour l'eau le point le plus proche de la paroi (proche de 0) ne suit pas
la tendance de variation de la vitesse dans le profil a 'approche de cette paroi. Une
telle tendance n’est pas physique car la contrainte est maximale pres du mur et doit
induire un cisaillement maximal. L’origine de ce phénomene est probablement qu’a
I'approche du mur le pixel contient a la fois du matériau en écoulement qui produit
du signal et le PMMA qui ne produit pas de signal; le signal total est donc réduit
ce qui produit une vitesse erronée. Pour calculer la vitesse de glissement on extra-
pole les derniers points proches de la paroi jusqu’a la paroi a I’exception du dernier
point; la différence de vitesse entre la vitesse tangentielle imposée par la paroi et
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l'intersection du profil extrapolé avec la paroi donne la vitesse de glissement V;. La
contrainte correspondante ne peut étre mesurée simultanément a ’acquisition du
profil. Pour mesurer la contrainte on mesure la loi de comportement de 1’émulsion
au rhéometre, et on déduit la contrainte subie par le fluide proche de la paroi asso-
ciée a chaque vitesse de glissement a partir la pente des profils de vitesse proche de
la loi. Un exemple de calcul se trouve a la section B.4 de ’annexe B.
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FIGURE 2.21 - (A) Carte de vitesse obtenue dans une émulsion

inverse (émulsion F2) pour une vitesse tangentielle imposée de

20.1mms~!. (B) Profil de vitesse déduit pour '’émulsion F2 (carrés)

et pour l'eau (triangles); la ligne pointillée correspond au profil de
vitesse théorique attendu pour 'eau.
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Chapitre 3

Glissement en cisaillement mesuré
au rhéometre

3.1 Premiéres explorations

—
m : T L | LR | LR | T """I LR |
a1 - descenteeny .
P
]
ry
10°; Fo ';
] - ]
] =§9’ ]
- l? / monté en 'y -
0 | i
1075 5
] ’0 ]
] s = 0.75mm| ]
e 1mm ]
1 3 A 1.25mm
10 E v 1.5mm |7

10°3 1072 10*? 10° 10! 102.

y(s™)

FIGURE 3.1 — Rampe de taux de cisaillement de 1’émulsion C (voir la

table 2.2 du chapitre 2 pour les noms des émulsions) aux différents

gaps (indiqués dans la 1égende) avec des surfaces striées; la durée est
la méme pour la montée et la descente (2 min).

Une maniere simple d’apprécier le comportement du matériau avec le rhéometre
en premiere approche est d’imposer une rampe de contrainte ou de gradients de vi-
tesse. Cette technique a été utilisée dans plusieurs des travaux cités au chapitre 1 [26,
47,75] et ailleurs (par exemple par T. Divoux [116]). Une rampe de gradients de vi-
tesse consiste a imposer une gamme de gradients de vitesse 7 croissants et décrois-
sants et enregistrer la contrainte correspondante 7; la croissance peut étre logarith-
mique, i.e., le rapport entre deux valeurs voisines de contraintes imposées est fixe.
De plus, on peut choisir I'intervalle des gradients de vitesse et la durée totale de la
rampe. La figure 3.1 illustre T en fonction de ¥ quand on applique une rampe de
gradients de vitesse pour différents gaps h dans une géométrie de disques paral-
leles (voir la section B.2 de 'annexe B pour la description de cette géométrie, no-
tamment la conversion entre les grandeurs mesurées, i.e., entre couple M, vitesse
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FIGURE 3.2 — Rampe de taux de cisaillement en montée de I'émulsion

C aux différentes durées totales (indiqués dans la légende avec (A)

des surfaces striées et (B) en surfaces lisses de silicium en haut et en
bas; le gap est fixé a 1 mm.

angulaire w, contrainte T et gradient de vitesse ). Ces courbes nous donnent une
idée sur la loi de comportement du matériau. Le plateau de contrainte situé a envi-
ron 20 Pa indique la contrainte seuil du matériau 7. en dessous duquel I'émulsion se
trouve dans son état solide. On a démarré le test avec des gradients de vitesse crois-
sants : aux petits gradients de vitesse (entre 1 x 1073s7 et 1 x 10725~ !) comme le
matériau se trouve dans son état solide, aucun écoulement ne doit apparaitre et la
courbe d’écoulement observée ne correspond pas a un écoulement stationnaire mais
a un régime transitoire qui provient de la déformation élastique du matériau dans
son régime solide. Les gradients de vitesse apparents 7 dans ce régime transitoire
ne semblent pas dépendre du gap /. Une fois atteint la contrainte seuil 7. on voit
que les courbes d’écoulement présentent une variation brusque et augmentent plus
doucement qu’en régime transitoire. On observe que les courbes de la rampe des-
cendante se superposent avec celles en rampe de montée pour les grandes valeurs
de 7 (>1s71); ensuite elles continuent a décroitre le long du plateau associé a 7. Ici
on ne voit pas d'impact du gap sur les courbes d’écoulement.

Si les courbes en régime transitoire résultent de la déformation élastique du ma-
tériau dans son régime solide, comme les gradients de vitesse sont calculés a partir
de la déformation et de sa durée on doit observer un impact de la durée de la rampe
sur les courbes dans ce régime. Pour cela on a fait varier la durée totale de la rampe.
La figure 3.2A montre que la courbe en régime transitoire dépend effectivement de
la durée : plus la durée est grande, plus la courbe se décale vers les petites valeurs
de ¥, avec un décalage qui est proportionnel a la durée. De plus, le niveau de pla-
teau semble dépendre de la durée : plus la durée totale est grande, plus le niveau
de plateau est élevé. Pour une tres longue durée de rampe (10 min) on semble s’ap-
procher d'un niveau de plateau asymptotique. Ce résultat suggere que la courbe
d’écoulement apparente dépend de la durée de la rampe. Les travaux de Divoux et
al. [61] ont montré que quand on applique un gradient de vitesse ¥ ou, d’'une ma-
niere équivalente, une contrainte correspondante 7, le fluide a seuil passe de son état
solide & un état liquide via un régime intermédiaire dans lequel le matériau connait
des bandes de cisaillement, i.e., I'écoulement n’est pas homogene dans le gap; la
durée du régime intermédiaire est d’autant plus courte que -y est grand. Cette varia-
tion est problématique pour I'étude du matériau. En effet, la loi de comportement
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est une propriété intrinséque du matériau et ne doit pas dépendre de I'outil de me-
sure. Comme 1"émulsion n’est a priori pas un matériau thixotrope, le fait d’avoir un
plateau associé a T qui dépend de la durée de rampe ne reflete pas la propriété mé-
canique du matériau. Le régime transitoire en-dessous du plateau ajoute également
des difficultés a I'interprétation des résultats, surtout en présence des surfaces lisses.
La figure 3.2B illustre les courbes suite aux rampes de gradients de vitesse avec des
surfaces lisses de silicium pour différentes durées de rampe. On constate que quelle
que soit la durée, la courbe connait d’abord une croissance rapide (région III sur
la figure 3.2B) qui ressemble a la croissance des courbes d’écoulement du régime
transitoire dans le cas des surfaces striées. Ensuite la croissance ralentit dans la ré-
gion II. On note que dans les régions III et II les courbes ne se superposent pas et la
contrainte T pour une valeur de 7 donnée est d’autant plus grande que la durée de
la rampe est grande. Enfin pour les valeurs de 7 élevées les courbes se superposent.
Si la portion de la courbe d’écoulement en-dessous du plateau avec des surfaces
striées sur la figure 3.2A correspond a un régime transitoire, il sera difficile de dis-
tinguer le régime transitoire et permanent pour les courbes d’écoulement avec des
surfaces lisses de silicium sur la figure 3.2B puisque nous avons maintenant un com-
portement complexe avec plusieurs régimes de variation, et il est difficile de dire
si une portion de la courbe résulte d"un régime transitoire ou d'un comportement
qui dépend de la durée de la rampe. En conclusion, il parait nécessaire de mesu-
rer 'écoulement des fluides a seuil en regime permanent pour obtenir des courbes
d’écoulement dans le régime liquide.

3.2 Séquence de fluage appliquée a un échantillon d’émul-
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FIGURE 3.3 — Résultat du fluage en échelle log-log de "émulsion

E3 mesuré au rhéometre en géométrie plan-plan avec comme sur-

face supérieure une surface striée et un gap de 1 mm; les niveaux de

contraintes sont indiqués en Pa sur les figures. (A) Surface inférieure
est striée. (B) Surface inférieure est un wafer de silicium lisse.

Pour connaitre la loi de comportement de ’échantillon au rhéometre en régime
permanent et obtenir des données reproductibles, nous avons développé la séquence
de fluage décrite a la section 2.2.1 du chapitre 2 et la section C.1.1 de I’annexe C. Cette
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FIGURE 3.4 — Courbes d’écoulement déduites de la figure 3.3. Carrés
pleins : sans glissement; carrés vides : avec glissement; lignhe rouge :
T="1+ky"avect =25,k =11.34 et n = 0.42.

séquence consiste principalement a imposer différents niveaux de contraintes fixes
pendant un temps suffisamment long pour atteindre soit un arrét de la déformation
soit un écoulement en régime permanent. On applique cette séquence a 1’émulsion
directe E3 (voir la table 2.2 du chapitre 2 pour le nom des émulsions) avec une géo-
métrie plan-plan striée, pour laquelle aucun glissement n’est attendu. Les courbes
de déformation en fonction du temps sont illustrées sur la figure 3.3A. On observe
que pour de petites contraintes (en-dessous de 24 Pa), le matériau subit d’abord une
déformation initiale due a 1’élasticité du matériau ; ensuite la déformation atteint un
plateau, ce qui indique qu’il n’y a plus de déformation. Ces niveaux de contraintes
avec un régime plateau sont colorés en rouge, et correspondent au régime élastique
ou régime solide du matériau. Quand on dépasse un niveau de contrainte critique,
situé entre 24 Pa et 26 Pa, apres la déformation initiale, la déformation continue a
croitre en fonction du temps avec une pente 1 en échelle log-log (pour le niveau a
26Pa il y a un plateau entre la déformation initiale et la croissance). Cela se traduit
par une croissance en puissance 1 en échelle linéaire, et indique un écoulement per-
manent. En effet, une puissance 1 indique que la fonction déformation vs. temps
n’évolue ni vers une déformation accéléréé (puissance > 1), ni vers un arrét (puis-
sance < 1) : le gradient de vitesse y reste constant. On est maintenant en régime
liquide du matériau : il s’écoule comme un liquide. Il est alors possible de calculer
la pente de la croissance en régime linéaire pour connaitre le gradient de vitesse as-
socié a chaque niveau de contrainte. La valeur critique de la contrainte qui sépare
le régime solide et le régime liquide est la contrainte seuil du matériau 7.. Pour
des niveaux de contraintes tres élevés (supérieurs a 140 Pa), le matériau ne remplit
plus la totalité de I'espace entre les deux plans et présente un creusement de plus en
plus visible au bord de I'échantillon, jusqu’a étre éjecté du systéme; a ce moment-la
les courbes de fluage ne sont plus pertinentes. Cette analyse concerne uniquement
le comportement du bulk de I’échantillon, en supposant un écoulement homogene
pour tout le volume.
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Pour observer 1'effet du glissement sur les résultats du fluage, on remplace la
surface inférieure striée par un wafer de silicium lisse, et on réapplique le fluage.
Comme la surface supérieure reste rugueuse le glissement est attendu uniquement
sur la surface inférieure (la preuve que la surface rugueuse supprime le glissement
est discutée a la section 2.2.1 du chapitre 2). Cette fois-ci, la valeur critique de la
contrainte a partir de laquelle I’écoulement apparent devient permanent se situe
dans l'intervalle entre 0.6Pa et 0.8Pa. Ce niveau s’appelle le seuil de glissement
7/. D’'une maniere similaire, on calcule les gradients de vitesse apparents associés
aux écoulements permanents, et on trace la contrainte en fonction du gradient de
vitesse avec et sans glissement. On obtient alors les courbes d’écoulement avec et
sans glissement illustrées sur la figure 3.4

On peut maintenant analyser les courbes d’écoulement. Sans glissement on ob-
serve que le premier point correspond a une contrainte de 26 Pa, qui est juste au-
dessus de la contrainte seuil 7. et en-dessous duquel aucune contrainte ne produit un
gradient de vitesse en régime permanent. Idéalement il est possible de mettre plus
de niveaux entre 24 Pa et 26 Pa pour déterminer 7, avec plus de précision, mais les
imperfections de l'installation de 1’échantillon telles que la forme exacte de 1’échan-
tillon ou I'inhomogéneité de I'écoulement font que la résolution de la détermination
de 7. ne peut étre infiniment petite. Pour les petites valeurs de contraintes on ob-
serve une légere augmentation de T en fonction de j; cette augmentation devient
plus importante pour les grandes valeurs de T (au-dela de 40 Pa).

En présence du glissement, on observe que la contrainte démarre avec un pre-
mier point qui correspond a T = 0.8 Pa. Apres les deux premiers points, on voit une
croissance presque linéaire de la contrainte en fonction du gradient de vitesse jus-
qu’a rejoindre la courbe d’écoulement sans glissement. La superposition des deux
courbes au-dela de 7. suggere que le glissement devient négligeable vis-a-vis de
I’écoulement du bulk. On appelle la portion de la courbe d’écoulement en-dessous
de 7. le régime de glissement et celle au-dessus le régime de cisaillement.

Comme le bulk ne s’écoule pas pour des niveaux de contraintes en-dessous de
7., on déduit que I"écoulement permanent observé entre 7, et 7, est di au glissement
entre le matériau et la surface lisse. Pour visualiser le glissement, nous avons placé
une marque verticale a la périphérie de ’échantillon. Pour une contrainte imposée
comprise entre T/ et 7., on voit que cette marque verticale garde sa forme et se dé-
place avec le reste du matériau comme un bloc rigide. Ce déplacement en bloc est
similaire a I'observation sur un plan incliné (voir la figure 3 de l'introduction), ot
un bloc d’émulsion se déplace sous l'effet de la gravité sans déformation du bulk.
On a aussi regardé les courbes d’écoulement en présence du glissement avec deux
gaps différents, dont les résultats sont illustrés sur la figure 3.5. Dans le régime de
glissement, on voit qu’avec un gap de 1 mm le gradient de vitesse apparent est plus
élevé qu'un gap de 2mm; cette différence se traduit par un écart presque constant
entre les deux courbes en échelle log-log, i.e., pour la méme contrainte le rapport de
7 pour les deux gaps est presque constant, et vaut a peu pres a 2, qui est l'inverse
du rapport des deux gaps. Cet écart se réduit a zéro quand on multiplie le gradient
de vitesse ¥ par le gap (voir l'insert de la figure 3.5). Comme nous savons que le
rhéometre calcule 7 en divisant la vitesse de rotation par le gap (voir la section B.2
de I'annexe B), ce résultat suggere que la vitesse liée au glissement ne dépend pas
du gap. On définit la vitesse de glissement V; qui est la vitesse relative entre le bulk
et la surface. En régime de glissement, comme le déplacement mesuré par le rhéo-
metre est entierement di au glissement, i.e., on a un écoulement bouchon, la vitesse
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FIGURE 3.5 — Courbes d’écoulement de 1’émulsion directe (concen-

tration est comprise entre celles de A4 et A5) sans glissement (carrés

pleins) et en présence du glissement avec un gap de 1 mm (carrés

vides) et un gap de 2mm (carrés vides avec croix); insert : courbes

d’écoulement en multipliant les coordonnées en abscisse de la figure
principale par le gap.

de glissement se calcule de la maniere suivante :
Vs = hy (3.1)

Cette équation nous permet de calculer la vitesse de glissement pour une large
gamme de matériaux et de surfaces tant que 1’on reste dans le régime de glissement.
Noter que I’équation 3.1 ne permet pas de calculer la vitesse de glissement quand le
fluide est partiellement cisaillé : dans cette situation une méthode d'imagerie directe
est nécessaire pour connaitre la vitesse de glissement.

3.3 Effet de la viscosité du fluide interstitiel

Comme mentionné au début de la section 1.2 du chapitre 1, le glissement résulte
probablement du cisaillement d"une couche de liquide entre le matériau et la surface.
Bien que les forces qui maintiennent cette couche soient inconnues a ce stade, compte
tenu de la structure de I’émulsion on peut naturellement penser que cette couche est
constituée du liquide interstitiel de I’émulsion. Pour vérifier cette hypothéese nous
avons formulé deux émulsions directes (émulsions D et A6) avec comme seule diffé-
rence la viscosité du fluide intersititel avec un rapport de viscosité qui vaut environ
14. Leurs courbes d’écoulement sont illustrées sur la figure 3.6. On observe que sans
glissement I’émulsion A6 a un seuil inférieur a celui de I'émulsion D. Cet effet est
probablement di a la viscosité du fluide interstitiel. Comme pour I'émulsion E3 de
la figure 3.4 et I'émulsion de la figure 3.5, les courbes en présence de glissement
connaissent d’abord une croissance rapide et linéaire en régime de glissement, puis
finissent par se superposer avec les courbes d’écoulement sans glissement. Quand
on compare le régime de glissement des deux émulsions, on observe que le rapport
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FIGURE 3.6 — Courbes d’écoulement des émulsions directes A6 (cyan)
et D (Olive) (voir la table 2.2 de la section 2.1.1 du chapitre 2) sans
glissement (symboles pleins) et en présence de glissement (symboles
vides); deux lignes droites pointillées de pente 1 en échelle log-
log et séparées d'un rapport environ 14 en échelle linéaire sont tra-
cées; insert : courbes d’écoulement en multipliant les coordonnées en
abscisse de la figure principale par la viscosité du fluide interstitiel
(8.9 x 10~*Pas pour I'émulsion A6 et 1.25 x 10~2Pas pour I'émul-
sion D).

des deux gradients de vitesse pour la méme contrainte vaut 1'inverse de leur visco-
sité, et ceci pour tout l'intervalle de contrainte dans le régime de glissement (voir
I'insert de la figure 3.6). Autrement dit lorsque le glissement est lui seul respon-
sable du mouvement, la vitesse de glissement est bien proportionnelle a I'inverse de
la viscosité du fluide interstitiel. Ce comportement confirme que la couche de glis-
sement est une couche liquide dont la matrice est consitituée du fluide interstitiel,
mais les éléments de la suspension peut éventuellement exister dans cette couche;
le glissement de I’émulsion sur des surfaces lisses est dii au cisaillement d"une fine
couche de liquide pres de la paroi dont la viscosité dépend de celle du fluide in-
terstitiel. Cependant les résultats de la figure 3.6 ne permettent pas de conclure sur
la structure de la couche de liquide; cette derniere peut étre une couche de liquide
uniforme, d’épaisseur variable, voire une structure poreuse compte tenu du réseau
coincé formé par le bulk. Malgré l'incertitude sur la structure exacte de la couche
de glissement, on peut estimer une épaisseur de couche de glissement équivalente
si on avait une couche de liquide uniforme. Pour cela on a besoin de connaitre la
contrainte de cisaillement associée a la vitesse de glissement.

En redimensionnant le gradient de vitesse -y par la viscosité du fluide interstitiel
u, on note que les courbes d’écoulement ne se superposent pas sur un intervalle au-
dessus de la contrainte seuil (entre environ 10 x 1073 Pa et 10 x 10~! Pa sur l'insert
de la figure 3.6). En comparent la différence sur la composition des deux émulsions
(émulsions A6 et D de la table 2.2 de la section 2.1.1 du chapitre 2), on observe que
la seule différence se situe a la viscosité du fluide interstitiel, i.e., si la fraction volu-
mique et la taille des gouttes de la phase dispersée restent les mémes, les deux émul-
sions devraient avoir le méme comportement du bulk. Nous n’avons néanmoins pas
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évalué quantitativement la granulométrie des deux émulsions, mais on peut suppo-
ser que la taille des gouttelettes produites par la téte de travail du mélangeur Silver-
son est influencée par la viscosité du mélange, ce qui fait que les émulsions A6 et D
n’ont pas tout a fait la méme distribution sur la taille des gouttelettes.

3.4 Effet de bord

La valeur du seuil de glissement 7/ est déterminée précisément par la séquence
de fluage. En-dessous de cette valeur critique 1’écoulement permanent n’est jamais
atteint et au-dessus de laquelle les écoulements sont permanents. Les méthodes de
mesure de T/ ne sont pas bien précisées dans la littérature. Concernant I’origine phy-
sique de 7/, des interactions entre le matériau est la surface telles que celles de Van
der Waals [27, 78] ou de friction de Coulomb [26] sont proposées. Dans cette section
on présente notre exploration sur la compréhension de /.

3.4.1 FEmulsions directes

Lignes de dépot

FIGURE 3.7 — Image d’une goutte de I'émulsion A4 entrainée par le
rhéometre sur un wafer de silicium lisse.

En observant la figure 3A de l'introduction, on remarque que deux lignes de
dépdt sont laissées derriére 1'émulsion directe. Cela suggére que I'émulsion est ci-
saillée sur une petite région a la périphérie de I'échantillon. Ces lignes de dépot
sont aussi visibles quand on déplace une goutte d’émulsion avec le rhéometre. Cette
expérience est décrite par la figure 2.11 et le texte explicatif a la section 2.2.1 du cha-
pitre 2. La figure 3.7 illustre 1’état de la surface apres une expérience typique : deux
lignes de dépdts a la périphérie de la goutte sont clairement visibles. Ces résultats
suggerent que méme si ’émulsion présente un glissement sur une surface lisse, une
petite région prés de la ligne de contact sous la goutte adhére a la surface et étre
cisaillée pendant le glissement. Cette adhérence peut avoir un impact sur la courbe
d’écoulement.
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Inspiré par les lignes de dépdts observées pour une goutte d’émulsion en glisse-
ment, on a pensé qu'un cisaillement au bord du matériau pourrait expliquer 1’ori-
gine de 7/. En géométrie disques paralleles, si ce cisaillement da & I'adhérence agit
sur une région de largeur fixe autour de I"échantillon, sa contribution au couple to-
tal mesuré par le rhéometre variera selon le diametre de ’échantillon. Pour cela on a
réalisé une série de fluages avec différents diametres de la surface supérieure entre
2cm et 9 cm (les surfaces supérieures sont collées au papier de verre comme illustrée
la figure 2.10A a la section 2.2.1 du chapitre 2) tout en gardant la méme surface du
wafer de silicium lisse en bas; cela permet de faire varier le diametre de I’échantillon
en présence du glissement. Les courbes d’écoulement déduites des fluages sont pré-
sentées sur la figure 3.8A. Pour chaque diametre nous avons répété les mesures pour
vérifier la reproductibilité et mettre en évidence d’éventuelles incertitudes. On ob-
serve qu'au dessus de T, les niveaux de contraintes augmentent avec le diametre
de l'échantillon pour le méme gradient de vitesse . Cela est probablement da a la
différence entre la région cisaillée supposée par notre calcul de conversion couple -
contrainte (décrit a la section B.2 de I'annexe B) et la région effectivement cisaillée.
En effet, le bord de I’échantillon n’est pas tout a fait de forme circulaire comme
illustrée la figure 2.9A a la section 2.2.1 du chapitre 2 et peut présenter des irré-
gularités, qui impactent sérieusement la contrainte calculée. Supposons que le dia-
metre de ’échantillon en cisaillement est R + € au lieu de R, la contrainte apparente
Tapp = 3M/27R? serait plus large que la contrainte effective o = 3M /27 (R + €)’
par un facteur d’environ 1 + 3¢/ R. Supposons que le défaut a la périphérie reste le
méme quel que soit le diameétre, i.e., € est constant, la contrainte apparente dans le
régime de cisaillement diminue quand le diametre augmente. Le calcul montre que
pour ¢ ~ 2mm la contrainte apparente augmente de 42% quand le diametre passe de
2cm a 9 cm, ce qui explique la tendance observée sur la figure 3.8A. e dépend pro-
bablement du gap qui reste constant quel que soit le diametre. Maintenant on fait
I'hypothese que cet effet de bord reste constant pour tout l'intervalle de contrainte
ou se situent les courbes d’écoulement, et on peut corriger cet effet en divisant les
contraintes par le facteur 1 4 3¢/ R. En pratique, on choisit les courbes d’écoulement
avec le diametre de 9 cm comme référence, et on redimensionne les contraintes des
courbes d’écoulement avec d’autres diamétres par un facteur de telle fagon a ce que
les régimes de cisaillement des différents diametres se superposent. En faisant cela
on obtient £ qui varie autour de 2 mm avec une variation en-dessous de 20%.

La figure 3.8B montre les courbes d’écoulement apres avoir multiplié les contraintes
des courbes d’écoulement de la figure 3.8A par un facteur pour qu’elles se super-
posent a la transition du régime de glissement vers le régime de cisaillement. Les
courbes au-dela de 7. tombent alors sur une courbe maitresse, qui se superpose éga-
lement avec la courbe d’écoulement sans glissement. Dans le régime de cisaillement
néanmoins, il y a toujours une différence qui suggeére un effet de bord supplémen-
taire. Comme cet effet de bord induit un écoulement du bulk a la périphérie de
I’échantillon, la contrainte associée est de 1’ordre de la contrainte seuil du matériau
7. On fait I'hypothése que cette contrainte agit sur une région en anneau de largeur
e autour de l’échantillon avec e qui ne varie pas avec le diamétre de 1’échantillon
(voir figure 3.9A). Sa contribution au couple total mesuré est 271R?et.. Dans ce cas le
couple total s’écrit :

M = 27R37, /3 4 271R?%er, (3.2)
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ol T est la contrainte associée uniquement au glissement. La contrainte apparente
déduite du couple total mesuré s’écrit alors :

Tapp = Ts +3eT:/R (3.3)

L'équation 3.3 prédit une décroissance de T,pp quand le rayon augmente. Méme si
cette description reste approximative et ne tient pas compte de différents aspect tels
que la vraie forme de 1’échantillon pres de la périphérie et sa variation possible avec
la vitesse de cisaillement, la décroissance de Tapp proche de T/ avec R est confirmée
par l'insert en haut sur la figure 3.8B. A partir de I’équation 3.3 on peut penser a
augmenter indéfiniment R et diminuer T en-dega de 7/ pour confirmer s'il existe
vraiment un seuil de glissement lié aux interactions entre le matériau et la paroi qui
agissent sur toute la surface de contact, mais la précision de nos mesures ne per-
mettent pas d’établir une relation quantitative entre la contrainte et le diameétre pour
de trop petites contraintes. Néanmoins le rapport ¢/ R permet d’établir un lien entre
la largeur des lignes de dépot et /. En effet, comme 1’origine de 7; vient de "écou-
lement du liquide dans la couche de glissement en régime de glissement, 7; tend a
priori vers zéro aux faibles vitesses; a 'approche du seuil de glissement, T,pp vaut
donc a peu pres 3et./R. Pour un échantillon dont le rayon est de 6 cm (figure 3.8B),
7, (ou Tpp a 'approche du seuil de glissement) est de 1’ordre de 1Pa, ce qui veut
dire que, d’apres notre analyse, e doit étre de I'ordre de 250 pm. Une telle grandeur
est en accord avec I'obervation des lignes de dépo6t sur la figure 3.7.

A partir des containtes seuil de glissement T/ déterminées précisément grace
aux fluages, nous avons retiré cette valeur a I'ensemble des courbes d’écoulement
pour obtenir celles présentées sur la figure 3.8C. On voit que cette fois-ci les courbes
d’écoulement dans le régime de glissement tombent sur une courbe maitresse, indi-
quant que la courbe d’écoulement ne dépend plus du diametre et est uniquement
associée au glissement a la paroi. On observe que la courbe maitresse dans le régime
de glissement suit une croissance de pente 1 en échelle log-log.

Concernant 'origine physique de 7/ dans le cas de 1’émulsion directe, on peut
penser qu’a l'approche de la ligne de contact, certaines gouttelettes de 1’émulsion
sont attachées a la surface a cause de I'évaporation du fluide interstitiel (figure 3.9A) L
cela crée une contrainte supplémentaire qui explique le seuil de glissement. Cette
contrainte supplémentaire est de I'ordre de la contrainte seuil du matériau 7. puis-
qu’on doit cisailler le matériau a la périphérie pour mettre en mouvement I'échan-
tillon. On pourrait penser que la tension de surface a la périphérie de I'échantillon
peut contribuer au couple total mesuré par le rhéomeétre, mais le volume d’échan-
tillon est trop grand pour que la tension de surface puisse étre prise en compte. Une
discussion sur la compétition entre la contrainte liée a la tension de surface et celle
liée a la contrainte seuil est détaillée a la section 6.9 du chapitre 6. Méme si nous
avons pris le soin de garder 1’échantillon dans une cellule a la pression de vapeur sa-
turante pendant I’expérience, quand on charge I’échantillon au rhéometre I’émulsion
reste nécessairement pendant un temps non négligeable exposé a l'air, ce qui crée
toujours un effet de bord. Il est aussi possible de couvrir la périphérie de I'échan-
tillon avec une couche d’huile pour empécher 1'évaporation du fluide interstitiel de
I’émulsion directe, mais a cause de 1'évaporation pendant le chargement de I'échan-
tillon on mesure toujours un 7/ non nul. Pour confirmer l'effet de I"évaporation au
seuil de glissement, nous avons congu l'expérience suivante : apres avoir chargé

1. Un effet analogue a Coffee Ring Effect [117] : quand une goutte de suspension de particules (e.g.,
le café) s’évapore sur la surface d'un solide, les particules sont déposées a la périphérie de la goutte
pour former un motif qui ressemble a un anneau.
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I’échantillon dans la géométrie, on impose un temps de repos, ensuite on mesure 7/;
puis on décharge 1’échantillon, et on répete 1’expérience avec un temps de repos dif-
férent. On ne couvre plus I"échantillon dans la cellule a pression de vapeur saturante.
Pour mesurer T/, on impose un petit gradient de vitesse a 1’échantillon en présence
de glissement : 7 = 0.01s71, et on enregistre la contrainte au cours de la déforma-
tion : cette contrainte indique le seuil de glissement 7. La raison est la suivante :
les courbes d’écoulement en présence du glissement, e.g., celle sur la figure 3.4, dé-
marrent tous avec un gradient de vitesse apparent 7 compris entre 1 x 1072571 et
1 x 107257 ! et la contrainte associée est proche de 7/. Inversement, si on impose un
gradient de vitesse 7 compris entre 1 x 107 3s7! et 1 x 10725}, on doit obtenir di-
rectement une contrainte proche de .. Les résultats sont affichés sur la figure 3.9B.
On constate que quel que soit le temps de repos, la contrainte augmente d’abord en
fonction de la déformation, puis atteint un plateau (sauf pour 50 s b, qui voit tou-
jours une croissance de contrainte apres la croissance initiale). Entre la croissance
initiale et le plateau on observe des oscillations. Cette oscillation est probablement
dd au fait que le théometre, contrdlé en contrainte, cherche la valeur optimale de la
contrainte pour atteindre le gradient de vitesse imposé (0.01 s~ 1) via une boucle de
rétroaction. Quand on regarde les niveaux de plateau, on remarque que générale-
ment le niveau du plateau est d’autant plus élevé que le temps de repos est long. Il y
a cependant une exception : la courbe de 100 s b, dont le niveau du plateau est supé-
rieur a celui des 200 s a et b. Une deuxiéme observation est que méme si T augmente
avec la déformation pour un temps de repos donné, I’augmentation de la contrainte
le long d"un plateau est plus petite que celle pendant le repos. Prenons I'exemple de
la courbe 100 s a : au début du plateau la valeur de la contrainte est compris entre
0.8Pa et 1.2Pa; au bout de 160s elle atteint presque 1.2 Pa; mais la courbe de 200
s b atteint tout de suite au début du plateau une valeur de contrainte supérieure a
1.2 Pa. Cela suggere que le seuil de glissement 17/ évolue essentiellement pendant le
repos de I’échantillon; tant que 1'échantillon est en mouvement (glissement ou ci-
saillement), I’évolution de 7/ devient limitée. Néanmoins, on n’a pas d’arguments
pour expliquer pourquoi pour certaines expériences (e.g., 50 s b et 100 s a sur la fi-
gure 3.9B) on a une croissance linéaire de la contrainte en fonction du temps alors
que pour d’autres la contrainte reste fixe au cours du temps. Grace a cette expérience,
on peut retirer 7/ d’'une maniére uniforme sur toute la courbe d’écoulement. En ef-
fet, pendant le fluage en présence de glissement et quand on impose une contrainte
supérieure a la valeur critique 7/, I’échantillon se met alors a glisser, ce qui induit un
écoulement; grace a I’écoulement, la contrainte liée a 1’effet de bord n’évolue plus, et
on peut retirer 7/ sur toute la courbe d’écoulement pour obtenir 'insert en bas de la
figure 3.8B. De plus, comme nos échantillons sont préservés dans un environnement
a la pression de vapeur saturante pendant le fluage, le séchage qui induit 'effet de
bord est considérablement limité.

En conclusion, suite a la soustraction de T/ associé a 'effet de bord, on obtient la
contrainte de cisaillement associée au glissement le long de la surface du solide.
Cette contrainte est appelée excés de contrainte notée 7;. Elle est définie comme
T; = T — T.. La relation entre la vitesse de glissement V; en fonction de 'exces de
contrainte T; peut étre considérée comme la loi de glissement. A partir des données
de fluage sur I'’émulsion E3 illustrées sur les figures 3.3 et 3.4, on peut obtenir la loi
de glissement montrée sur la figure 3.10. On note que cette loi suit une dépendance
linéaire en échelle log-log. Dans la suite de ce manuscrit nous allons étendre cette
procédure aux autres matériaux.
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FIGURE 3.8 — (A) Courbes d’écoulement en présence du glissement
sur le wafer de silicium de I'émulsion A4 pour différents diameétres
de l’échantillon; le chiffre entre parenthése est la valeur de € en cm
utilisée pour redimensionner les courbes (voir texte); elle vaut 0 si
aucune valeur n’est indiquée; les symboles en diamants indiquent
la courbe d’écoulement avec deux surfaces rugueuses (elle n’a pas
été redimensionnée). (B) Courbes d’écoulement apres la correction en
contrainte. Insert : 7/ en Pa en fonction du rayon en cm. (C) Courbes
d’écoulement en présence de glissement aprés avoir enlevé le seuil de
glissement 7/ a la contrainte totale; la ligne droite pointillée de pente
1 en échelle log-log est tracée pour guider le regard.
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FIGURE 3.9 — (A) Schéma de I'échantillon d’émulsion a ’approche de
la ligne de contact; les gouttelettes d’émulsions sont représentées par
des disques gris; celles qui restent attachées a la surface sont en gris
foncé. (B) Contrainte de cisaillement en fonction de la déformation
pour le gradient de vitesse imposé 7 = 0.01s~! pour un échantillon
d’émulsion A4;la légende indique le temps de repos avant d'imposer
v ; chaque expérience est répétée pour vérifier la reproductibilité des
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FIGURE 3.10 — Vitesse de glissement V; en fonction de I'exces de
contrainte 7; pour 1’émulsion E3; la ligne pointillée de pente 1 en
échelle log-log est tracée pour guider le regard.
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3.4.2 Emulsions inverses
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FIGURE 3.11 - Effet de bord pour I'émulsion inverse (I'émulsion F2

de la table 2.3 a la section 2.1.1 du chapitre 2). (A) Image d"une goutte

de I'émulsion inverse entrainée par le rhéometre sur un wafer de si-

licium lisse. (B) Contrainte de cisaillement en fonction de la défor-

mation pour le gradient de vitesse imposé ¥ = 0.01s7!; la légende
indique le temps de repos avant d'imposer .

Si l'origine du seuil de glissement T, est attribuée a un effet de bord da a I'éva-
poration pres de la ligne de contact dans le cas des émulsions directes, il parait dou-
teux de parvenir a la méme conclusion pour les émulsions inverses. En effet, les
émulsions sont composées de gouttelettes d’eau entourées de 1'huile, et la couche
d’huile s’évapore tres lentement. L'expérience avec une goutte d’émulsion inverse
entrainée par le rhéometre sur la figure 3.11A montre qu’effectivement les lignes de
dépots latérales sont plus minces qu’avec une émulsion directe; les régions sombres
sur la photo proches aux bords de la trajectoire sont de 1'huile, dont I'épaisseur est
du méme ordre de grandeur que 'huile qui est restée derriere la goutte. En plus,
contrairement a I'émulsion directe, la figure 3.11B montre que I'impact du temps de
repos n’est pas significatif sur la valeur de 7/ pour ’émulsion inverse. Ces résultats
suggerent que 1'origine du seuil de glissement 7/ pour une émulsion inverse n’est
pas un effet de bord.

Pour confirmer I'indépendance du seuil de glissement vis-a-vis de I’effet de bord,
on a fait des mesures des courbes d’écoulement de 1’émulsion inverse en présence
du glissement sur le wafer de silicium pour différents diametres de 1’échantillon.
La figure 3.12A montre d’abord que pour un diamétre donné (e.g., 9 cm), la valeur
de T/ est plus élevée que celle des émulsions directes, avec une grande fluctuation
d’un test a un autre. Ces fluctuations seraient dues a la procédure de nettoyage de la
surface avant de charger le matériau, mais de tels parametres sont difficiles a contrd-
ler 2. Ensuite, il est difficile d’obtenir une tendance particuliere de la variation de T/
en fonction du diametre de 1’échantillon : la fluctuation des courbes d’écoulement
pour un seul diametre dans le régime de glissement est du méme ordre de grandeur
que la différence des courbes pour différents diametres. Ce résultat suggere que le
seuil de glissement pour I’émulsion inverse ne résulte pas d"un effet de bord; il est

2. Il est possible qu’en nettoyant les wafer de silicium avec un chiffon sec en microfibre, la charge
électrostatique des surfaces change; cela peut avoir un impact sur le seuil de glissement, mais nous
n’avons pas exploré ce sujet.
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FIGURE 3.12 — (A) Courbes d’écoulement en présence du glissement

sur le wafer de silicium de I'émulsion F2 pour différents diametres de

I’échantillon apres la correction en contrainte; le chiffre entre paren-

these est la valeur de € en cm utilisée pour redimensionner les courbes

(voir texte); elle vaut 0 si aucune valeur n’est indiquée. (B) Courbes

d’écoulement en présence du glissement apres avoir enlevé le seuil
de glissement 7/ a la contrainte totale.

probablement di aux interactions entre les éléments de la suspension et la surface
du solide sur toute 1'aire de contact, qui peuvent étre plus ou moins importantes
vis-a-vis de l'effet de bord suivant la combinaison de fluide/surface (e.g., pour une
émulsion directe sur un wafer de silicium, 1’effet de surface est négligeable devant
I'effet de bord). Le niveau de T/ serait sensible a la procédure de nettoyage de la sur-
face. Pour obtenir les contraintes supplémentaires associées au cisaillement du fluide
dans la couche de glissement, on peut retirer 7/ de la contrainte totale, et représenter
T — 7/ en fonction de . La figure 3.12B montre que, de facon similaire & ’émulsion
directe, les courbes d’écoulement tombent a nouveau sur une courbe maitresse, avec
une croissance linéaire dans le régime de glissement. Ce résultat suggere que pour
I’émulsion inverse, la loi de glissement serait la somme d’un terme de friction qui
est sensible a diverses conditions, et d"un terme associé au glissement.

3.4.3 Conclusion sur ’effet de bord

Les observations pour les deux types d’émulsions montrent deux différentes ori-

gines du seuil de glissement :

Effet de bord Les matériaux sont attachés prés de la ligne de contact ce qui in-
duit un frottement supplémentaire a la périphérie; cet effet crée une contrainte
apparente aux faibles gradients de vitesse. Les observations qui nous conduisent
a cette conclusion sont : (i) les lignes de dépot latérales quand on entraine
une goutte d’émulsion sur une surface lisse, (ii) I’augmentation de 7/ avec le
temps de repos, et (iii) I’augmentation de 7/ avec la diminution du diameétre
del’échantillon. Quantitativement, 'ordre de grandeur de l’effet de bord peut
étre évalué de la maniere suivante : la région cisaillée proche de la ligne de
contact a une largeur d’environ 250 um (pour un repos en moins de 50s), ce
qui introduit un rapport /T qui vaut 3e/R ~ 0.6/R (avec R en mm).
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Effet de surface les éléments de la suspension adherent a la surface du solide,
et une contrainte seuil est nécessaire pour casser ces liens et mettre en glis-
sement le matériau. Les preuves de cette hypothese sont : (i) pas de larges
lignes de dépot laissées derrere la goutte entrainée par le théometre, (ii) pas
d’effet du temps de repos sur la valeur de 7/ (au moins a notre échelle de
temps de repos), et (iii) pas d’effet du diametre de 1’échantillon sur /. Pour
les émulsions inverses il semble que 7/ fluctue beaucoup.

En pratique il est difficile de déterminer si on est dans un cas ou dans un autre
sans faire de tests complets (imposer 7 = 0.01s~! avec différents temps d’évapora-
tion, courbes d’écoulement avec plusieurs diamétres de 1’échantillon). La conclusion
peut étre immédiate si on observe un rapport 7//T qui dépasse largement 0.6/R,
dans ce cas un effet de bord serait incapable d’introduire un seuil de glissement de
telle amplitude, car I'évaporation n’est significative que sur une faible épaisseur a
la périphérie; elle est ralentie sur une plus grande épaisseur a cause de la diffusion
du fluide interstitiel a travers 1’émulsion. Quand ce n’est pas le cas, e.g., les deux
rapports sont du méme ordre de grandeur, une analyse complete incluant les tests
décrits dans cette section est nécessaire pour déterminer l'origine de 7/. Enfin il est
possible que les deux effets contribuent a la fois au seuil de glissement, dans ce cas
la détermination de 1’origine physique de 7/ devient complexe.

3.5 Glissement avec d’autres matériaux

3.5.1 Suspensions d’argile
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FIGURE 3.13 - Résultat du fluage en échelle log-log pour la suspen-

sion d’argile a 9.4wt% mesuré au rhéometre en géométrie plan-plan

avec une surface supérieure striée; les niveaux de contraintes sont

indiqués en Pa sur les figures. (A) Surface inférieure est striée. (B)
Surface inférieure est un wafer de silicium lisse.

On étend maintenant notre séquence de fluage a des suspensions d’argile. Comme
les éléments en suspension présentent des interactions attractives entre eux, et le
temps de restructuration est assez long, les bentonites sont thixotropes (voir la sec-
tion 2.1.2 du chapitre 2 pour la discussion sur la structure des bentonites). La fi-
gure 3.13A montre les résultats du fluage avec des surfaces rugueuses. On observe
que la valeur de 7, est comprise entre 26 Pa et 27 Pa. En-dessous de cet intervalle
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FIGURE 3.14 — (A) Courbes d’écoulement déduites de la figure 3.13.
Disques pleins : sans glissement avec des surfaces striées; Disques
vides : avec glissement avec le wafer de silicium lisse comme sur-
face inférieure. Les points montrés en bleu pale correspondent au
saut de 7 entre 24 Pa et 27.5Pa. (B) Courbes d’écoulement déduites
des fluages pour des bentonites a différentes concentrations (jaune
foncé pour 12.5wt%, bleu 9.4wt% et magenta pour 8.9wt%). Symboles
pleins : sans glissement; symboles vides : avec glissement.

le matériau subit d’abord une tres grande déformation qui s’arréte finalement; au-
dessus de cet intervalle le matériau continue a s’écouler au temps long (7 > 7.). Ce
comportement autour de 7. est une bifurcation de viscosité qui a été observée pour
des bentonites et d’autres matériaux thixotropes [118]. La courbe d’écoulement dé-
duite du fluage en surfaces rugueuses (figure 3.14A) est similaire a celle de 1’émul-
sion E3 (figure 3.4).

En présence de glissement, on observe des écoulements permanents en-dessous
de 7. (figure 3.13B) comme pour I'émulsion E3 (figure 3.3B). Quand on regarde pré-
cisément les courbes de fluage, on voit que 1"écoulement permanent commence a
apparaitre a partir de 3.8 Pa. A partir de 24 Pa et quand on s’approche de 7., on ob-
serve que les courbes de fluage voient leur pente (-y) décroitre et rejoindre une pente
inférieure (e.g., les courbes de 25Pa, 26 Pa et 26.5Pa), puis une fois franchir 7. ou
un gradient de vitesse critique . le matériau retrouve son écoulement permanent
habituel. En terme de courbe d’écoulement illustrée par la figure 3.14A, ce phéno-
mene est bien visible a la transition de I’écoulement autour de 7 : il semble y avoir
un intervalle de gradient de vitesse compris entre j et . pour lequel aucun écou-
lement permanent n’est établi. Ce saut de  peut étre expliqué par les propriétés du
matériau déja observées en surfaces rugueuses : pour T = T.(1 —¢) (avec ¢ < 1),
comme on est en dessous de 7, le matériau qui est déja en écoulement évolue vers
une solidification, et I’écoulement permanent ne pourrait étre que donné par le glis-
sement; pour T = T.(1 + ¢), le bulk s’écoule et le glissement devient négligeable
devant I’écoulement du bulk.

Nous avons réalisé des fluages sur des bentonites a différentes concentrations;
les courbes d’écoulement déduites sont illustrées sur la figure 3.14B. Pour les courbes
d’écoulement sans glissement, on observe une augmentation de 7. avec la concen-
tration. Les courbes d’écoulement avec glissement présentent toutes une forme si-
milaire : une croissance rapide de T en fonction de  dans le régime de glissement
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puis une superposition avec la courbe d’écoulement sans glissement correspondant.

Concernant l'origine physique du seuil de glissement pour la suspension d’ar-
gile, les figures 3.13 nous informent que le rapport /7. ~ 0.15, ce qui dépasse
largement 0.6/R (avec R = 25mm). D’aprés 'analyse de la section 3.4, I'origine
physique du seuil de glissement ici est probablement un effet de surface.

3.5.2 Mousse
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FIGURE 3.15 — Résultat du fluage en échelle log-log pour la mousse.
(A) Géométrie Couette surfaces rugueuses. (B) Surface supérieure
striée et surface inférieure wafer de silicium lisse.
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FIGURE 3.16 — Courbes d’écoulement déduites des fluages. Carrés
pleins : sans glissement; symboles vides : avec glissement. Avec glis-
sement on a répété 3 fois les mesures.

La mousse est une dispersion concentrée de bulles de gaz dans une solution. Elle
a une structure métastable : au cours du temps la mousse vieillit du fait du drainage
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(le liquide s’accumule vers le bas a cause de la gravité), le murissement (une bulle de
petite taille se vide et transfére son gaz dans une bulle de grande taille) et la coales-
cence (rupture du film de liquide entre les deux bulles). C’est pourquoi les fluages
sur la mousse sont assez délicats car 1’évolution de la structure de la mousse a un
impact sur la détermination des courbes d’écoulement. Le cisaillement de la mousse
dans une géométrie plan-plan avec des surfaces rugueuses peut provoquer des creu-
sements a la périphérie de 1’échantillon. Pour mesurer les lois de comportements
on impose la séquence de fluages a un échantillon de mousse a raser commerciale
dans une géométrie de Couette pour mesurer son comportement sans glissement et
on supprime les pré-cisaillements avant et entre les niveaux de contraintes imposés
pour diminuer le temps total de mesure et aussi pour ne pas trop abimer la structure
du matériau, et on rejette les données pour lesquelles 1’échantillon a un creusement
a la périphérie. Les courbes de déformation présentées sur la figure 3.15A sont simi-
laires aux courbes de I"émulsion E3 (figure 3.3A).

Concernant les fluages en présence de glissement on utilise toujours une géomé-
trie plan-plan avec une surface striée en haut et un wafer de silicium lisse en bas.
Une série typique de courbes de déformation suite au fluage est présentée sur la
figure 3.15B. En comparant avec les niveaux de contraintes sur la figure 3.15A et
en observant les évolutions, on peut toujours distinguer le régime de cisaillement
(lignes noires) et le régime de glissement (lignes bleues). En regardant les courbes
de déformation dans le régime solide (lignes rouges de la figure 3.15A) et les petits
niveaux de contraintes sur la figure 3.15B (< 11 Pa), le matériau semble étre en dé-
formation continue méme a temps long; la pente finale atteint un intervalle entre 0.5
et 0.65 en échelle log-log. Cette pente inférieure a 1 implique que 1’écoulement n’est
pas permanent et finit par s’arréter. Une cause possible de cette déformation est une
évolution au sein du matériau (drainage, mtrissement ou coalescence). Pour situer
le seuil de glissement 7/, on choisit les courbes pour lesquelles la croissance atteint
bien une pente 1 en échelle log-log sur nos temps d’observation (50s). A partir des
courbes de fluage des figures 3.15A et 3.15B, on obtient les courbes d’écoulement
illustrées sur la figure 3.16.

Concernant l’origine physique du seuil de glissement, le rapport 7/ /1. ~ 0.4, ce
qui est trés supérieur a 0.6/R (avec R = 25mm). Cela suggere que le seuil de glis-
sement pour la mousse est dii & un effet de surface. A la section 1.2.1 du chapitre 1,
nous avons mentionné 'effet de la friction entre la surface des bulles et la surface
du solide d'une part et celle entre les bords de Plateau et la surface du solide d’autre
part. Ces frictions proviennent de la force visqueuse créée par 1'écoulement du li-
quide interstitiel sur le film des bulles et a travers les bords de Plateau en contact
avec la paroi. Elles déterminent la vitesse de glissement de la mousse sur une sur-
face de solide. Au démarrage du glissement, ces frictions ne devraient pas jouer son
role puisque 1’écoulement est absent. Nous n’avons pas exploré plus loin 'origine
physique de 7/ pour une mousse.

3.5.3 Carbopol, ketchup et moutarde

Dans cette section on présente les courbes d’écoulements avec et sans glisse-
ment des carbopols de différentes concentrations, du ketchup et de la moutarde. Les
courbes d’écoulement des carbopol sans glissement en présence des surfaces striées
sur la figure 3.17A montrent des courbes d’écoulement typiques des fluides a seuil :
pour des gradients de vitesse croissants les courbes varient le long d’un plateau as-
socié au seuil de glissement T, et en dessous de 7. aucun écoulement associé a  en
régime permanent n’est établi. Pour les deux concentrations de carbopol la valeur de
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la contrainte seuil 7, est d’autant plus élevée que le carbopol est concentré : 7. du car-
bopol a 0.33wt% vaut environ 34 Pa et celui a 0.42wt% vaut environ 52 Pa. Quand on
remplace la surface inférieure striée de la géométrie par un wafer de silicium lisse, on
observe un régime de glissement en dessous de 7. pour les deux concentrations, et
le seuil de glissement T/ est en dessous de 2 Pa pour les deux concentrations. Le rap-
port T/ /7. ~ 0.05, qui est un peu plus grand que 0.6/R = 0.024 (avec R = 25mm).
On n’est donc pas stir de 1'origine physique du seuil de glissement.

Avec les surfaces striées, le ketchup présente aussi un comportement typique
d’un fluide a seuil (voir la figure 3.17B), avec un plateau qui indique une valeur de
la contrainte seuil 7. = 42 Pa. Sur un wafer de silicium lisse, le ketchup possede un
régime de glissement pour les contraintes inférieures a 7, et le seuil de glissement
T/ est compris entre 6 Pa et 6.5Pa. Le rapport 7/ /7. = 0.14, ce qui est plus grand que
0.6/R = 0.012. Cela suggere un seuil de glissement plutot dii a un effet de surface.
Pour confirmer cette hypothése on a mesuré les courbes d’écoulement en présence
de glissement avec 3 diametres d’échantillon différents (voir la figure 3.17D) : quand
le diametre de 1’échantillon passe de 9cm a 3cm on n’a observé aucune tendance
particuliére de 7/. Les résultats de la figure 3.17D confirment que 7/ n’est pas dt a
un effet de bord pour le glissement du ketchup sur le wafer de silicium.

La figure 3.17C montre qu’avec les surfaces striées, la courbe d’écoulement de la
moutarde démarre avec T = 52 Pa. Contrairement aux autres matériaux, la courbe
d’écoulement de la moutarde sur des surfaces striées présente une augmentation
trés importante de la contrainte en fonction du gradient de vitesse. Ce comporte-
ment a probablement pour origine physique la structure du matériau : les éléments
en suspension au sein de la moutarde forment un réseau coincé dans lequel les inter-
actions attractives ne sont pas aussi fortes que les autres fluides a seuil étudiés jus-
qu’a présent (émulsions, ketchup, etc.). Quand le réseau se décoince et le matériau
s’écoule, les éléments suspendus n’ont pas le temps de se restructurer avant d’étre
séparés encore par la contrainte. Autrement dit, 1'écoulement hydrodynamique du
fluide interstitiel a probablement un impact plus grand sur la loi de comportement
chez la moutarde que chez les autres matériaux. Une étude approfondie sur 1'écou-
lement de la moutarde n’a pas été menée dans nos travaux. Sur la figure 3.17C, on
observe que I’écoulement permanent pour des valeurs de -y inférieur a 1s~! n’est pas
observé. Ce résultat n’est pas observé chez les émulsions, la mousse et le ketchup,
pour lesquels la courbe d’écoulement en régime permanent présente des points jus-
qua 7 = 1 x 1073s~1. Mais ce résultat est similaire aux suspensions d’argile (voir
la figure 3.14A). En présence de wafer de silicium la moutarde présente un régime
de glissement en dessous de 7., avec un seuil de glissement 7/ ~ 11Pa. Le rapport
T//7. ~ 0.2, ce qui est presque 10 fois plus grand que 0.6/R = 0.024. Cela suggere
que le seuil de glissement de la moutarde sur un wafer de silicium a pour origine
physique un effet de surface.

Le ketchup et la moutarde ont une structure interne dont les éléments forment
un réseau complexe. Pour notre analyse on fait '’hypothéese que ces matériaux ont
tous comme fluide interstitiel de 1’eau; en vue des résultats de la section 3.3 et de la
figure 3.6, on fait '’hypothese également que I'eau forme la couche de glissement de
ces matériaux.



3.5. Glissement avec d’autres matériaux

83

10°
g
e O
- "
] o}
2 sl »
1024 a ° o®
LR s =
©
® o
o &
10t 0o
o o
oo
O
10° +rreer . : : : :
102 10t 10° 10 102. 1103
y(s™)
(A)
R Py
e .ED
=
[ o]
10?4 lE
l(fﬁqj. "
O
OJ
0
O
DD
O
10" 4 ch
10° 102 10 10° 10' 10® 10° )
y(s™)
©)

<
e o
[ ]
2 = O
102 m
4 n
m N Ed“’
m
O
O
O
O
1
104 o
DD
10 10t 10° 10t 102 10°
¢ (el
y(s™)
(B)
<
o e
10°] ~ i
EOA
mnfg‘
NS
o
10" -%j
&
ALRD
]
a
a
T T T T
10° 10 10 10°
(D)

FIGURE 3.17 — Courbes d’écoulement sur des surfaces striées (sym-
boles pleins) et avec une surface striée en haut et un wafer de sili-
cium lisse en bas (symboles vides) des (A) carbopols (concentration
0.33wt% pour les cercles et 0.42wt% pour les carrés), (B) du ketchup,
et (C) de la moutarde. (D) Courbes d’écoulement en présence du glis-
sement sur le wafer de silicium du ketchup pour différents diametres
de l’échantillon apres la correction en contrainte présentée dans la
section 3.4.
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3.5.4 Conclusion sur le glissement des différents matériaux
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FIGURE 3.18 — Vitesse de glissement en fonction de l'exces de

contrainte; la ligne droite pointillée ayant une pente 1 en échelle

log-log correspond au cisaillement d"un fluide newtonien d’épaisseur
30nm.

A partir des courbes d’écoulement en présence de glissement, la figure 3.18 montre
les lois de glissement de tous les matériaux coincés étudiés jusqu’a présent. Ici nous
avons redimensionné la vitesse de glissement V; avec la viscosité du fluide inter-
stitiel. Pour le ketchup, la moutarde, la mousse a raser et les carbopols, on n’est
pas certain de la composition du fluide interstitiel; on fait I’hypothese que la vis-
cosité de celui-ci vaut a peu preés celle de l'eau a la température ambiante (i.e.,
0.89 x 10~*Pas). On constate que V; suit essentiellement une ligne droite de pente 1
en échelle log-log, ce qui implique que Vs dépend linéairement de la contrainte. Il est
important de préciser que notre méthode de fluage, qui détermine 7/ avec précision,
permet de connaitre cette pente (qui vaut 1) sans ambiguité, alors que l'utilisation
d’une valeur 7/ arbitraire peut parfois produire une loi de dépendance V; o T/ avec
p plus grand que 1, notamment quand T/ n’est pas trop petit par rapport a 7.. Nous
avons redimensionné V; et ’excés de contrainte 7; par la contrainte seuil de chaque
matériau T, pour ramener au mieux tous les régimes de glissement au méme inter-
valle. On observe qu’a I'approche de la contrainte seuil 7, la relation entre la vitesse
de glissement et 1’exceés de contrainte tend vers une loi de puissance dont 1’expo-
sant devient plus grand que 1. Il faut néanmoins des mesures des lois de glissement
au-dela de 7. pour confirmer cette tendance.

Les émulsions A6 et D, qui ont la méme structure sauf la viscosité du fluide
interstitiel, ont presque la méme loi de glissement, qui se superpose également avec
celle de I’émulsion E3. Le carbopol a 0.42wt% et la moutarde ont aussi une similitude
sur leur loi de glissement, mais leur niveau de vitesse pour la méme contrainte est
inférieur a celui des émulsions avec un rapport d’environ 3. Entre ces deux groupes
de matériaux on trouve le ketchup et la mousse. Le carbopol de 0.33wt% présente
une vitesse de glissement supérieure a celle de 0.42wt% mais inférieure a celle des
émulsions pour la méme contrainte. Avec 'existence d’une couche de glissement
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que nous avons proposé a la section 3.3 et au vu des résultats des lois de glissement
pour I'ensemble des matériaux, une loi de glissement générale :

(3.4)

représente bien les données pour deux décades de 75/ 7. (quand ce rapport est infé-
rieur a 1 car on se restreint ici au régime de glissement). u et § sont deux parametres
dans ce modeéle de glissement. Les différents matériaux semblent tous posséder une
couche de glissement formée d’un fluide newtonien d’épaisseur J; ces épaisseurs
semblent situer autour de 30nm avec une variation d’environ +15nm pour diffé-
rents matériaux (émulsions avec des gouttelettes coincées, suspensions d’argile floc-
culées, mousse, et matériaux commerciaux avec des structures internes complexes).
On note que pour la mousse, le ketchup, la moutarde et les carbopols, on connait
mal la composition chimique de leur liquide interstitiel, et la structure du ketchup et
carbopols est également mal inconnue. Les bentonites et les émulsions ont des lois
de glissement tres proches, avec des épaisseurs de la couche de glissement § com-
prises entre 30 nm et 45 nm. Néanmoins, pour analyser le glissement, il est difficile
d’évaluer I'impact d"un parameétre : entre la suspension d’argile et les émulsions, on
peut suggérer a la fois une différence sur la taille des éléments suspendus, puisque la
suspension d’argile est composée des éléments de grands rapports d’aspect dont la
taille est inférieure a 1 pm (voir la section 2.1.2 du chapitre 2) alors que les émulsions
ont pour éléments suspendus les gouttelettes de taille micrométrique, et une diffé-
rence sur les ions dans la phase continue, puisque les émulsions ont leurs tensioactifs
qui relachent des ions (anions bromure pour du TTAB ou cations sodiums pour du
SDS) tandis que dans une suspension d’argile plusieurs types d’ions peuvent étre
présents (Na™, Ca?t, SO?[, etc. [119]). Ces ions peuvent créer des interactions élec-
trostatiques entre les fluides a seuil et la paroi, et éventuellement avoir un impact sur
I'épaisseur de la couche de glissement. On ne sait quel parametre est responsable du
comportement du matériau en présence de glissement. Ainsi, avant d’analyser les
parametres qui peuvent avoir un impact sur la loi de glissement, il parait nécessaire
de choisir un matériau modele pour lequel on contrdle la structure.

3.6 Glissement d’un matériau modele : ’émulsion

Dans cette section on choisit les émulsions comme matériaux modeles pour me-
surer plus systématiquement I'impact des différents parametres sur la loi de glisse-
ment. L'émulsion est simple a préparer. Elle a une structure bien définie : un réseau
de gouttelettes en état coincé et du fluide interstitiel qui remplit I'espace entre les
gouttelettes. On peut faire varier des parametres tels que la viscosité du fluide inter-
stitiel (déja discutée a la section 3.3), les tensioactifs, le type d’émulsion (directe ou
inverse), la concentration de la phase dispersée, la taille moyenne des gouttes (qu'on
peut déterminer au microscope comme discuté a la section 2.1.1 du chapitre 2.

3.6.1 L'impact des tensioactifs et du type de liquide dans les émulsions

On fait d’abord varier la nature des tensioactifs pour voir leur impact sur le
glissement. La figure 3.19A montre les courbes d’écoulement des émulsions avec
la méme concentration en phase dispersée; les courbes noires et les courbes rouges
correspondent aux émulsions avec des parametres presque identiques sauf les ten-
sioactifs : a priori I'’émulsion avec du SDS a des cations de sodium dans la phase
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FIGURE 3.19 — (A) Courbes d’écoulement des différents types d’émul-
sions sans glissement (symboles pleins) et avec glissement (symboles
vides) sur le wafer de silicium; sur les tables 2.2 et 2.3 de la sec-
tion 2.1.1 du chapitre 2 elles correspondent respectivement & I'émul-
sion A4 (noir), C (rouge) et F2 (vert). (B) Lois de glissement déduites
de la figure 3.19A; la ligne pointillée de pente 1 en régime log-log
correspond au cisaillement d"un fluide newtonien d’épaisseur 30 nm.

continue, tandis que celle avec du TTAB a des anions de bromure dans la phase
continue. En observant les courbes d’écoulement sans glissement (avec des surfaces
striées), on n’observe pas de différence majeure entre les deux émulsions; les deux
matériaux ont des 7. comprises entre 30 Pa et 40 Pa, et une variation de T en fonc-
tion de 7 qui suit un plateau proche de 7. aux petits y puis s’éloigne du plateau
vers les grandes valeurs de T quand 7 devient grand (quand > 1 x 10!° Pa). Si le
glissement sur le wafer de silicium est influencé par les types d’ions présents dans
le fluide interstitiel, qui remplit la couche de glissement, on devrait voir un impact
des tensioactifs (qui reldchent des ions) sur la courbe d’écoulement en présence de
glissement. La figure 3.19A montre que les courbes d’écoulement de I"émulsion A5
(avec du SDS) et C (avec du TTAB) en présence de glissement sur le wafer de silicium
ont des régimes de glissement qui se superposent, autrement dit les tensioactifs, au
moins a la concentration utilisée (3wt% de la phase continue), ne semblent pas jouer
de role sur le glissement.

Pour connaitre I'impact du type de liquide interstitiel sur la loi de comporte-
ment et le glissement des émulsions, nous avons préparé une émulsion inverse et
avons mesuré sa courbe d’écoulement sans et avec glissement. Comme son nom 1'in-
dique, I'’émulsion inverse a pour phase continue de 'huile et pour phase dispersée
des gouttelettes d’eau; elle «inverse» les phases des émulsions directes. Les courbes
d’écoulement sont présentées sur la figure 3.19A. Quand on regarde la courbe d’écou-
lement sans glissement (avec des surfaces striées), on constate qu’elle a a peu pres
la méme 7. que les deux autres émulsions directes (A5 et C) et leur variation de
contrainte T est aussi similaire. Concernant les courbes d’écoulement en présence
de glissement, on voit que le régime de glissement de 1’émulsion inverse (I"émul-
sion F3) a un gradient de vitesse j inférieur aux émulsions directes pour la méme
contrainte 7. Cette tendance est bien celle a laquelle on s’attend puisque sa couche
de glissement est probablement composée d’huile de dodécane dont la viscosité
(1.34 x 1073 Pas) est supérieure a celle du fluide interstitiel des émulsions directes
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(8.9 x 10~*Pas). Cela confirme une nouvelle fois que le fluide interstitiel des émul-
sions constitue la matrice de la couche de glissement. Pour comparer les lois de glis-
sement des trois émulsions, nous avons tracé les vitesses de glissement (redimen-
sionnées par la viscosité du fluide intersititiel y et la contrainte seuil 7.) en fonction
de 1’exces de contrainte 7, = T — 7/ (redimensionné par la contrainte seuil ;) sur
la figure 3.19B. On constate qu’elles suivent tous une droite de pente 1 en échelle
log-log et peuvent étre modélisées par la loi générale proposée par I'équation 3.4.
Les émulsions directes ont une épaisseur de couche de glissement é proche de 30 nm
tandis que I'’émulsion inverse a un ¢ plutdt proche de 20 nm.

3.6.2 Impact de la concentration de la phase dispersée
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FIGURE 3.20 — Courbes d’écoulement sans glissement (symboles
pleins) et avec glissement (symboles vides) des émulsions directes (A)
et émulsions inverse (B).

Dans cette section on fait varier la concentration des émulsions pour voir son
influence sur le glissement. Il est possible que la variation de concentration induise
une variation de la pression osmotique du liquide interstitiel, qui affecte a son tour la
couche de glissement. De plus, si le réseau coincé formé par les gouttelettes présente
une structure poreuse remplie du fluide interstitiel, il est possible de changer la poro-
sité de la structure en changeant la concentration de la phase dispersée ®. Les courbes
d’écoulement déduites des fluages pour les émulsions directes a différentes concen-
trations sont illustrées sur la figure 3.20A. Les courbes d’écoulement sans glissement
montrent que la contrainte seuil augmente avec la concentration. Cette tendance est
en accord avec les résultat de Princen [14]. Concernant les courbes d’écoulement
avec glissement, on constate que les régimes de glissement semblent se superposer et
suivent une courbe maitresse. L'augmentation de 7. avec la concentration semble se
reproduire avec les émulsions inverses (figure 3.20B), mais les régimes de glissement
sont plus dispersés que les émulsions directes. En observant les seuils de glissement
7, des émulsions inverses, on observe que 7, semble augmenter avec la concentra-
tion : quand la concentration augmente de 72v% a 86v%, 7. augmente de 0.6 Pa a
6 Pa. Mais a la section 3.4.2, nous avons montré que le seuil de glissement de I'émul-
sion inverse pour un méme diameétre d’échantillon peut varier : sur la figure 3.12A,

3. on peut définir la porosité comme la fraction volumique de la phase dispersée, ce qui vaut 1
moins la concentration de 1’émulsion)
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FIGURE 3.21 - (A) Lois de glissement des émulsions directes a diffé-
rentes concentrations; la ligne pointillée de pente 1 en échelle log-
log correspond au cisaillement d'un fluide newtonien d’épaisseur
0 = 30nm; (B) Lois de glissement des émulsions inverses a diffé-
rentes concentrations; la ligne pointillée de pente 1 en échelle log-
log correspond au cisaillement d'un fluide newtonien d’épaisseur

= 20nm; les points noirs correspondent & une droite de pente 1.6.

on voit que la variation de 1/ est d’environ 3 Pa quand le diametre de 1’échantillon est
de 9 cm; cette variation peut atteindre 10 Pa pour le diametre d’échantillon de 6 cm.
En tenant compte de ces variations il devient difficile de conclure sur une variation
de 7/ en fonction de la concentration.

La figure 3.21A montre que les lois de glissement des émulsions directes pour dif-
férentes concentrations tombent sur une courbe maitresse. L'épaisseur de la couche
de glissement est tres proche de 30nm. Cela suggere que si les concentrations ont
un effet sur le glissement, il est plus petit que les incertitudes de mesures. La loi
de glissement de I’émulsion directe a 72v% ne semble pas se superposer avec celle
des autres concentrations, avec une épaisseur de glissement qui semble donc étre
plus grande. A cette concentration, comme la phase continue (le liquide interstitiel)
est largement présente entre les gouttelettes suspendues (la phase dispersée), il est
possible que les gouttelettes ne soient plus aplaties les unes contre les autres [120] et
que le réseau coincé formé par les gouttelettes en suspension puissent étre facilement
déstructuré quand on lui applique une contrainte dans le régime de glissement. Les
lois de glissement des émulsions inverses sont illustrées sur la figure 3.21B). On voit
que les lois de glissement sont plus dispersées que celles des émulsions directes et
les épaisseurs varient plutdt autour de 20nm. La loi de glissement de 1’émulsion in-
verse a 72v% posséde aussi une J qui est au-dessus des autres concentrations. On a
augmenté au maximum la pente de la droite qui modélise I'ensemble des données,
et on observe que la valeur de cette pente peut atteindre 1.6 (voir les points noirs
sur la figure 3.21B). Il est possible que la relation entre I'excés de contrainte 7; et la
vitesse de glissement V; ne suit pas rigoureusement une relation linéaire chez les
émulsions inverses, ou que la dispersions des données entre les différentes concen-
trations ne permettent pas de tracer une relation commune entre 7; et V;. Quelle que
soit la situation, on est loin de la relation quadratique observée par Cloitre et al. [48,
49, 78].
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3.6.3 Taille des gouttes
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FIGURE 3.22 — (A) Courbes d’écoulement des émulsions directes de
méme composition avec différentes tailles de gouttes; les noms sur la
table 2.3 a la section 2.1.1 du chapitre 2, taille des gouttes moyenne
et polydispersité sont indiquées dans la légende. (B) Lois de glisse-
ment; la ligne pointillée de pente 1 en échelle log-log correspond au
cisaillement d"un fluide newtonien d’épaisseur 6 = 35nm.

Les matériaux discutés a la section 3.5 ont des tailles différentes mais il est dif-
ficile de quantifier leur impact sur la loi de glissement sur la figure 3.18 car leur
taille n’est pas bien caractérisée. Afin de bien apprécier I'impact de la taille des élé-
ments en suspension sur la loi de glissement, nous avons préparé des échantillons
avec différentes tailles de gouttes, et avons caractérisé la distribution des tailles pour
chaque échantillon. Les résultats sont présentés a la section 2.1.1 du chapitre 2. Nous
avons ensuite mesuré les courbes d’écoulement présentées sur la figure 3.22A. On
observe que la contrainte 7, augmente en fonction de 1/R : cet aspect est déja discuté
a la section 2.1.1 du chapitre 2. En présence de glissement, on pouvait s’attendre a
une courbe unique du régime de glissement comme pour les émulsions directes de
différentes concentrations sur la figure 3.20A, mais il semble y avoir une légére aug-
mentation du gradient de vitesse  en fonction de la taille des gouttes pour la méme
contrainte. Cette tendance est confirmée par les lois de glissement sur la figure 3.22B.
Ces lois sont toujours linéaires et les épaisseurs de la couche de glissement varient
autour de 35nm. La dispersion des lois est plus large que le bruit qu’on observe ha-
bituellement : la vitesse de glissement augmente d’un facteur entre 2 et 3 quand la
taille des gouttes passe de 1.1 ym a 11 pm.

3.7 Impact des surfaces

Afin de prendre en compte la variation du type de surface sur le glissement,
nous avons mesuré les courbes d’écoulement des émulsions sur des surfaces lisses
traitées. On commence par analyser le comportement d'un seul type d’émulsion
(I"émulsion C) sur les différentes surfaces, ensuite on a fait varier les types d’émul-
sions sur les différentes surfaces.
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FIGURE 3.23 — (A) Courbes d’écoulement de I’émulsion C sur divers
types de surface indiqués dans la légende. (B) Courbes d’écoulement
de I’émulsion C sur une surface revétue de CF, de deux épaisseurs
différentes; pour chaque épaisseur 3 courbes d’écoulement sont me-
surées dans 'ordre J, O puis ©. La surface rugueuse dans les figures
(A) et (B) correspond a une surface striée présentée a la section 2.1.3
du chapitre 2. (C) Lois de glissement déduites de la figure 3.23A; la
ligne pointillée de pente 1 en échelle log-log correspond au cisaille-
ment d"un fluide newtonien d’épaisseur = 30 nm.
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3.7.1 Emulsion directe avec du SDS sur des surfaces de SiO»

La surface de SiO, est fabriquée a partir d’un wafer de silicium. Le wafer de
silicium qu’on utilise dans nos travaux n’est pas constitué de silicium pur car le sili-
cium s’oxyde naturellement quand il est exposé a l'air avec un taux d’oxyation qui
dépend de plusieurs parametres [121]. Pour comparer entre un wafer de silicium,
dont le degrée d’oxydation est inconnu, et une surface de SiO, pour laquelle on est
certain d’avoir une couche de SiO; uniforme a la surface, on a mesuré la courbe
d’écoulement de I'émulsion directe avec du SDS (I’émulsion C) sur la surface de
Si0O;. Celle ci est présentée sur la figure 3.23A). On observe que la courbe d’écoule-
ment sur SiO; présente un régime de glissement qui se superpose avec celui de la
courbe d’écoulement sur un wafer de silicium, autrement dit le glissement de cette
émulsion est le méme sur les deux surfaces. Deux possibilités peuvent expliquer ce
résultat : I’'oxydation n’a pas d’effet sur le glissement, ou le wafer de silicium sans
traitement d’oxydation est déja suffisamment oxydé naturellement. Compte tenu de
la différence de la mouillabilité des deux surfaces, la premiere possibilité semble plus
plausible. En effet, la mesure de 'angle de contact sur le wafer de silicium indique
que l'eau pure présente un angle de contact d’environ 12°, et pour 1'eau avec dif-
férents tensioactifs les angles de contacts semblent aussi étre supérieurs a 10° (voir
la section 2.1.3 du chapitre 2). Dans la littérature [122] I’angle de contact de 'eau
pure sur le silicium est mesuré a 44°. La différence entre 1’angle de contact trouvé
dans la littérature et celui mesuré sur un wafer de silicium sans traitement peut étre
expliquée par 1’oxydation naturelle du wafer de silicium dans 1'air. En effet, comme
I'angle de contact de 1’eau sur la surface de SiO; est inférieur a 10° [123], la surface
du wafer de silicium n’est pas encore complétement oxydée.

3.7.2 Emulsion directe avec du SDS sur des surfaces de C:Fy

Dans cette section on présente les courbes d’écoulement de I'émulsion directe
avec du SDS (I’émulsion A4) sur les surfaces revétues de C,F, (appelées aussi sur-
faces de teflon). Ce revétement change notamment la mouillabilité : 1’angle de contact
de l'eau avec du SDS s’éléve a environ 40° sur ces surfaces. Sur la figure 3.23A la
courbe d’écoulement sur la surface de teflon est présentée sur la méme figure que la
méme émulsion sur les surfaces striée (sans glissement), wafer de silicium et SiO;.
L’existence d'un régime de glissement indique que le glissement de I'émulsion ap-
parait sur la surface de C,F,, mais le seuil de glissement est augmenté a environ
8Pa, au lieu d’environ 1Pa pour le wafer de silicium et SiO,. Pour confirmer cette
augmentation du seuil de glissement sur la surface de C,F,, nous avons répété les
mesures; de plus, nous avons mesuré des courbes d’écoulement sur les surfaces avec
des épaisseurs de revétement de C.F, différentes. Les résultats sont illustrés sur la
figure 3.23B. On voit que malgré la présence permanente du glissement, les résultats
sont assez dispersés, avec T, compris entre 4 Pa et 10 Pa, ce qui donne des rapports
7./ 7. entre 0.1 et 0.25, alors qu’on a toujours 0.6/ R = 0.024. Le fait d’avoir 7//7. 5 a
10 fois supérieur a 0.6/R = 0.024 suggere que le seuil de glissement de I"émulsion
directe avec du SDS sur la surface de teflon est dii a un effet de surface. Bien que
l'intervalle de 7/ pour les surfaces de C,F, soit toujours au-dessus de 7. obtenue sur
le wafer de silicium et la surface de SiO,, on ne voit pas d'impact éventuel de I'épais-
seur de C,F, a cause du bruit de mesure, i.e., la variation des courbes d’écoulement
sur un seul type de surface.

On peut maintenant analyser les lois de glissement de I'émulsion directe avec du
SDS (I’émulsion C) sur différentes surfaces déduites a partir de la figure 3.23A. Ces
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lois de glissement sont tracées sur la figure 3.23C. Des lois linéaires presque iden-
tiques avec 6 proche de 30 nm sont obtenues pour le wafer de silicium et la surface de
SiO;. Cela indique que I"émulsion C glisse de la méme fagon sur des surfaces lisses
de silicium, SiO», et C,Fy, i.e., le mouillage et I'oxydation de la surface n’ont proba-
blement pas d’impact sur le glissement. Noter que quand on augmente la pente de
la droite sur la figure 3.23C au maximum tout en tenant compte de I’ensemble des
données, on peut atteindre une pente de 1.38, autrement dit la relation entre I'exces
de contrainte et la vitesse de glissement peut avoir une relation en loi de puissance
avec un exposant qui atteint 1.38 au maximum.

3.7.3 D’autres types d’émulsions sur les surfaces de C,F,
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FIGURE 3.24 — Courbes d’écoulement des différentes émulsions sur

la surface rugueuse (symboles pleins) et les surfaces revétues de C,F,

(symboles vides); leur nom sur les tables 2.2 et 2.3 de la section 2.1.1

du chapitre 2 est indiquée dans les légendes. (A) Courbes d’écoule-

ment des émulsions directes avec différents tensioactifs. (B) Courbes

d’écoulement des émulsions inverses avec deux concentrations diffé-
rentes.

Jusqu’a présent on observe que le type de surface n’a pas d’impact sur le glisse-
ment de I’émulsion directe avec du SDS, il est néanmoins possible que les émulsions
avec d’autres types de tensioactifs glissent différemment sur ces surfaces traitées.
Supposons que les interactions électrostatiques jouent un role dans le glissement des
émulsions sur la surface de C,F,, il est possible que les émulsions avec des tensioac-
tifs de charges différentes développent des interactions électrostatiques différentes
avec la surface pour créer des comportements différents en glissement. Au cas ol
les interactions électrostatiques ne joueraient pas de role, comme la couche de C,F,
est oléophile, on peut s’attendre a un comportement de glissement différent entre
I"émulsion inverse et I'émulsion directe.

Nous avons d’abord mesuré les courbes d’écoulement des émulsions directes
avec différents tensioactifs (voir la section 2.1.1 du chapitre 2 sur la discussion des
tensioactifs) sur des surfaces de C,F,. La figure 3.24A montre que le glissement est
toujours présent, avec des courbes d’écoulement composées d'un régime de glis-
sement suivi d’un régime de cisaillement. Les niveaux des contraintes seuil sont
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FIGURE 3.25 - Lois de glissement des émulsions sur les surfaces revé-
tues de C,F,; la ligne pointillée de pente 1 en échelle log-log corres-
pond au cisaillement d"un fluide newtonien d’épaisseur § = 30 nm.

respectivement 44 Pa, 35Pa et 22 Pa et les niveaux du seuil de glissement sont res-
pectivement 7 Pa, 3 Pa et 1 Pa pour les émulsions avec du Tween 20, SDS et TTAB. Si
le rapport 7//7. de I'émulsion directe avec du Tween 20 est beaucoup plus grand
que 0.6/R = 0.024 pour indiquer un effet de surface sur l'origine de 7/, le rap-
port pour les deux autres émulsions se situe dans le méme ordre de grandeur que
0.6/R = 0.024 et on ne peut pas conclure sur l'origine physique de leur 7.

Nous avons ensuite mesuré les courbes d’écoulement des émulsions inverses
sur la surface de C,F,. Sur la figure 3.24B, on constate que pour I’émulsion inverse
a 74v% avec la contrainte seuil 7. = 15Pa, la courbe d’écoulement sur la surface
de C,F, est presque identique a celle sur des surfaces striées. La légere différence
est probablement due soit a l'incertitude sur le gap, soit a I'impact de C;F, sur la
structure de I’émulsion. Pour cette derniére nous n’avons pas caractérisé la diffé-
rence des émulsions sur la structure avant et apres les mesures au rhéometre. La
quasi-superposition des courbes d’écoulement suggere que le glissement disparait
pour I'émulsion inverse a 74v% sur cette surface. Par contre pour une émulsion plus
concentrée (86v%) avec une contrainte seuil plus élevée (108 Pa), on constate de nou-
veau un régime de glissement présent sur la surface de C,F,, avec un seuil de glis-
sement 7, = 37 Pa. Le rapport 7//7, ~ 0.34 > 0.6/R suggere que 1’origine physique
de 7/ est lié a un effet de surface, i.e., des interactions entre les éléments suspen-
dus des émulsions et la surface de CF,. On peut associer cet effet de surface a une
contrainte. Quand cette contrainte est plus grande que la contrainte seuil de I'émul-
sion, on n’observe pas de glissement; quand elle est plus petite que la contrainte
seuil de I’émulsion on observe le glissement. Notons que dans le cadre de la théorie
élastohydrodynamique [78], la combinaison émulsion inverse+surface de C,F, cor-
respond au régime de glissement hydrodynamique, avec la surface de C,F, couverte
de I'huile qui est la phase continue de I'émulsion inverse, puisque la surface de CF,
est oléophile; cette situation est favorable au glissement. Cependant nous avons ob-
servé un glissement qui est supprimé pour des émulsions inverses peu concentrées.
Nos résultats sont donc en contradiction avec les résultats de Seth et al. Sur la fi-
gure 3.24B, on observe aussi que sur la surface de C,F,, le seuil de glissement de
I"émulsion inverse a 86v% est plus élevé que celui de I'émulsion inverse a 74v%.
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Cette augmentation de 7/ avec 'augmentation de concentration pour les émulsions
inverse semble se produire non seulement sur des wafers de silicium (figure 3.20B)
mais aussi sur des surfaces revétues de C,F,.

Les lois de glissement déduites des courbes d’écoulements pour les différentes
émulsions sur les surfaces de C,F (figures 3.24) sont tracées sur la figure 3.25. On
observe que pour toutes les émulsions sur la surface de C,F,, les lois de glissement
sont tres proches et suivent une droite linéaire de pente 1 en échelle log-log, ce qui
confirme que leur loi de glissement peut étre décrite par 1'équation 3.4. L’épaisseur
de la couche de glissement 6 est proche de 30 nm. En conclusion, malgré l'effet de
’adhésion qui impacte la valeur de 7/, 1a loi de glissement décrite par 1'équation 3.4
avec 6 = 30nm semble étre indépendante du revétement en C,F, et des tensioactifs
des émulsions directes. Pour I'émulsion inverse sur la surface de CxFy, T/ est tres
élevé et peut supprimer le glissement si sa contrainte seuil 7/ est supérieure au seuil
de glissement. Pour les émulsions inverses avec 7. suffisamment important, on ob-
serve un glissement sur la surface de C,F, et la loi de glissement suit aussi la loi de
glissement de 1’équation 3.4 avec une J qui est de I’ordre de 30nm. On note que la
méme émulsion inverse sur un wafer de silicium a un J plutot proche de 20 nm (voir
la figure 3.21B). Concernant la variation de la pente, elle est comprise entre 0.8 et 1.6.

3.7.4 Surfaces de verre et PMMA
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FIGURE 3.26 — (A) Courbes d’écoulement des émulsions directe (A4)

et inverse (F2) sur du verre . (B) Lois de glissement; la ligne pointillée

de pente 1 en échelle log-log correspond au cisaillement d’un fluide
newtonien d’épaisseur J = 30 nm.

Les matériaux comme le verre et le PMMA constituent des surfaces couramment
utilisées sur lesquels on fait s’écouler les fluides. En complément de la vélocimétrie
par IRM qui quantifie le glissement a haute vitesse d’écoulement (voir le chapitre 5),
une caractérisation au rhéometre donnera la vitesse de glissement sur ces surfaces
en régime de glissement total (i.e., le bulk reste dans son état solide et se déplace
comme un bloc rigide).

Les courbes d’écoulement des émulsions directe et inverse sur du verre sont
illustrées sur la figure 3.26A. On voit que quelle que soit 'émulsion les courbes
d’écoulement sont composées d'un régime de glissement et d"un régime de cisaille-
ment. Traduit en lois de glissement, les deux émulsions obéissent toutes les deux au
modele de glissement de 1’équation 3.4. L’épaisseur de la couche de glissement de
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FIGURE 3.27 — (A) Courbes d’écoulement des émulsions directe (A4)

et inverse (F2) sur du PMMA. (B) Lois de glissement; la ligne poin-

tillée de pente 1 en échelle log-log correspond au cisaillement d'un
fluide newtonien d’épaisseur § = 30 nm.

I'émulsion directe est plus élevée que 1’émulsion inverse, mais elles restent toutes
les deux proches de 30 nm. Cette différence sur les épaisseurs est cohérente avec les
émulsions sur le wafer de silicium : on avait § proche de 30 nm pour les émulsions
directes et 20nm pour les émulsions inverses quelle que soit la concentration (voir
la section 3.6.2). L'émulsion directe a pour 7. = 43 Pa et 7/ = 4 Pa, tandis que ’émul-
sion inverse a pour 7. = 82Pa et 7/ = 7Pa, le rapport 7./ 7. vaut respectivement
0.085 et 0.093 pour I'émulsion directe et I'’émulsion inverse. La comparaison avec
0.6/R = 0.024 ne nous permet pas de conclure sur l'origine physique du seuil de
glissement car le rapport 7./ 7. et 0.6/R = 0.024 sont du méme ordre de grandeur,
mais on peut supposer un effet de surface sur le seuil de glissement, car ces surfaces
ne sont pas aussi polies que le wafer de silicium, et la rugosité peut empécher le
glissement a petite contrainte. La figure 3.26B montre les lois de glissement déduites
des courbes d’écoulement de la figure 3.26A : on observe toujours une loi linéaire
de I’équation 3.4, avec § pour I"émulsion directe qui vaut environ 30 nm et celui de
I’émulsion inverse qui vaut environ 20 nm.

Ensuite, on a mesuré les courbes d’écoulement des mémes émulsions sur du
PMMA. La figure 3.27A montre que le glissement est présent sur cette surface pour
les deux émulsions, avec des courbes d’écoulements composées d"un régime de glis-
sement et d'un régime de cisaillement. Le seuil de glissement 7/ = 3 Pa pour l'émul-
sion directe et T/ = 1Pa pour I"émulsion inverse. Pour 1’émulsion directe comme
T/ /7 = 0.07 qui est au méme ordre de grandeur que 0.6/R = 0.024, on ne sais pas
si T/ est lié a un effet de bord ou a un effet de surface. On aboutira a la méme conclu-
sion pour I’émulsion inverse sur du PMMA : le rapport t//7. ~ 0.01, ce qui est du
méme ordre de grandeur que 0.6/R. Les lois de glissement déduites des courbes
d’écoulement de la figure 3.27A sont montrées sur la figure 3.27B. On obtient encore
une fois la loi de glissement 3.4, avec 6 de I'’émulsion directe légerement supérieur a
30 nm, et celui des émulsions inverses inférieur a 30 nm.
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FIGURE 3.28 — (A) Courbes de fluages de I'émulsion directe avec du

SDS (A4) sur une surface de Black Silicon traitée pendant 20 min de

gravure; les niveaux de contrainte imposés en Pa sont indiqués dans

la figure. (B) Courbe d’écoulement déduite de la figure 3.28A ainsi

que celles sur une surface rugueuse et une surface lisse du wafer de
silicium avec la méme émulsion.

3.7.5 Surface de Black Silicon

Le Black Silicon est une surface micro-texturée, avec une rugosité qui est du
méme ordre de grandeur que la taille moyenne des gouttes d’émulsion (voir la sec-
tion 2.1.3 du chapitre 2 sur la caractérisation du Black Silicon). Une telle surface
nous permet d’apprécier I'impact des micro-rugosités sur le glissement. On constate
que les courbes d’écoulement de I"émulsion A4 sur le Black Silicon ont des caracté-
ristiques particulieres. En termes de fluage la transition entre le régime solide et le
régime liquide (e.g., la transition du niveau 10 Pa a 10.5Pa sur la figure 3.28A) est
trés marquée, ce qui exclut des écoulements avec un gradient de vitesse -y inférieur a
10 x 10~ s71. De plus, le seuil de glissement T/ est plus grand que celui observé sur
le wafer de silicium lisse, le rapport 7/ /7. ~ 0.23 et il est presque 10 fois que le rap-
port 0.6/R = 0.024. Cela suggere que le seuil de glissement 7/ ici est probablement
di a un effet de surface. Pour vérifier cela nous avons mesuré les courbes d’écoule-
ment de I'émulsion A4 avec différents diametres de I’échantillon sur la méme surface
de Black Silicon (figure 3.29A). On voit que 7/ varie entre 10 Pa et 20 Pa, mais aucune
corrélation ne tend a confirmer une relation entre 7/ et le diametre de ’échantillon.
Cela suggere que l'origine physique de 7/ est différente de celle sur un wafer de si-
licium lisse et elle est probablement liée a un effet de surface. La micro-rugosité du
Black Silicon peut bloquer provisoirement les gouttes de ’émulsion; une contrainte
minimale est requise pour sortir ces gouttes de leur puits de potentiel et mettre les
gouttes en mouvement stationnaire. Une partie de 7/ peut encore étre liée a l'effet de
bord mais vu le niveau de la valeur de 7/ par rapport a celui observé sur le wafer
de silicium lisse elle serait négligeable par rapport a 7/. Elle peut étre néanmoins
grande pour de petits diamétres de I'échantillon, ce qui pourrait expliquer la valeur
élevée de T/ pour l’échantillon de 3 cm sur la figure 3.29A. Enfin, on a calculé la vi-
tesse de glissement de I"émulsion A4 sur le Black Silicon. La vitesse est présentée a
coté de la vitesse de glissement de la méme émulsion sur un wafer de silicium (voir
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FIGURE 3.29 - (A) Courbes d’écoulement de 1’émulsion directe avec
du SDS (A4) sur le Black Silicon (20 min de gravure) avec différents
diametres de 1’échantillon (indiqués dans la légende) apres la correc-
tion en contrainte utilisée dans la section 3.4. A titre de comparaison
les courbes d’écoulement avec la méme émulsion sur une surface ru-
gueuse et sur une surface lisse de silicium sont illustrées sur chaque
figure. (B) Courbes d’écoulement de Emulsion A4 sur des Black Si-
licon a différent temps de traitement (indiqué dans la légende); les
mesures sur chaque surface sont répétées plusieurs fois.

la figure 3.30). Comme la méme émulsion est utilisée on choisit de représenter V; en
fonction de 7;. On constate que pour la méme contrainte, la vitesse de glissement
sur Black Silicon est plus grande que celle sur un wafer de silicium (par un facteur 2
environ), mais la fonction Vs vs. T, suit toujours une relation presque linéaire.

Pour connaitre 1'effet du temps de traitement du Black Silicon sur le glissement,
on a mesuré les courbes d’écoulement de I’émulsion A4 sur des Black Silicon avec 3
temps de gravures différents. La figure 3.29B montre que I'incertitude sur les courbes
d’écoulement pour une surface est du méme ordre de grandeur que la différence
entre des surfaces différentes. L'impact du temps de gravure de Black Silicon sur le
glissement n’est donc pas significatif. Ce résultat n’est pas surprenant car il a déja
été montré que ce temps de gravure (entre 10 min et 30 min) n’a pas impact sur la
topologie de la surface (voir la section 2.1.3 du chapitre 2).

3.8 Impact de la force normale

La force normale qui pousse les fluides a seuil contre la paroi constitue égale-
ment un parametre susceptible d’avoir un impact sur le glissement. En effet, si la
couche de glissement est maintenue par 1’équilibre des différentes interactions entre
les éléments en suspension et la paroi, une force extérieure supplémentaire peut dé-
truire cet équilibre et induire un comportement de glissement différent. Lorsque le
matériau est en glissement sous l'effet de la contrainte tangentielle, nous avons im-
posé simultanément une contrainte normale (qui est suffisamment petite pour ne
pas faire écouler le matériau dans la direction verticale et faire sortir 1’échantillon
de I’entrefer) et on enregistre la déformation 7 en fonction du temps; ensuite on ré-
pete la mesure avec la méme contrainte tangentielle mais une contrainte normale
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FIGURE 3.30 — Vitesse de glissement de I’émulsion A4 sur le Black Si-

licon et le wafer de silicium lisse en fonction de 1’excés de contrainte;

une ligne droite pointillée de pente 1 en échelle log-log est tracée pour
guider notre analyse.

différente. La figure 3.31A montre la déformation apparente de 1'émulsion dans le
régime de glissement (la contrainte tangentielle est T = 10 Pa) en fonction du temps
sous différentes contraintes normales qui varient de —204 Pa a 407 Pa. On observe
que quelle que soit la contrainte normale, la courbe de déformation reste la méme. A
partir de ces courbes de déformation on calcule les gradients de vitesse apparents, et
on répete la procédure pour deux autres séries de tests pour connaitre la reproducti-
bilité de 'expérience. La figure 3.31B montre les gradients de vitesse apparents y en
fonction de la contrainte normale Ty imposée. On observe que pour la méme série
de tests, 7 ne varie presque pas en fonction de 7y; il y a néanmoins une différence
de ¥ entre différentes séries de mesures mais elle est probablement due a la forme
de I’échantillon au bord qui présente des défauts. Le résultat ici suggere que la force
normale Ty n'a pas d’impact significatif sur le glissement.
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Chapitre 4

Glissement sur plan incliné

4.1 Résultats préliminaires
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FIGURE 4.1 — (A) Position des gouttes de I'’émulsion A4 en fonction
du temps sur un plan incliné de wafer de silicium; chaque courbe
correspond a un volume différent mais ’angle d’inclinaison reste a
6°. (B) Position des gouttes de I’émulsion A4 en fonction du temps
sur un plan incliné de wafer de silicium; chaque courbe correspond
a un angle d’inclinaison différent mais le volume de la goutte reste a
1mL. Sur chaque figure une ligne droite de pente 1 en échelle log-log
est tracée pour guider notre analyse.

Le glissement observé au rhéometre est dans une géométrie confinée, c’est-a-dire
que le matériau est coincé entre deux plans. Cette condition peut étre favorable au
glissement, e.g., la couche de glissement, déposée aux tous premiers instants, est
bien préservée entre le bulk et la surface. Dans ce cas les surfaces de contact entre
le matériau et les parois sont constantes. Sans cette condition de confinement, e.g.,
dans le cas d'une goutte d’émulsion qui glisse sur une surface libre comme illus-
tré par la figure 3 de l'introduction, un dépot du fluide interstitiel peut étre laissé
derriere la goutte. De plus, comme le glissement résulte de 1’écoulement du liquide
interstitiel entre deux plans (le bulk et la surface du solide), dans la condition de
surface libre ce liquide ne cesse d’explorer de nouvelles surfaces quand la goutte
se déplace, autrement dit on change constamment 1'un des plans qui contient le li-
quide, ce qui pourrait induire des effets transitoires, e.g., un gradient de vitesse ¥
non constant au cours du déplacement. L'expérience en plan incliné nous permettra
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FIGURE 4.2 — Position des gouttes de I'émulsion A4 en fonction du

temps sur un plan incliné de wafer de silicium pour différents angles

d’inclinaison; la contrainte de cisaillement calculée en fonction de

I'angle et de la surface de contact est indiquée dans la légende (I'équa-

tion B.56 a la section B.6 de 1'annexe B). (A) Goutte de 0.2mL. (B)
Goutte de 0.4 mL.

également d’évaluer si le glissement décrit par I'équation 3.4 qui prédit une dépen-
dance linéaire entre la contrainte de cisaillement et la vitesse de glissement est tou-
jours valide. Toutes ces questions nous ont amené a nous intéresser au glissement en
géométrie non confinée.

Dans cette section on quantifie donc le glissement d’une goutte d’émulsion de
volume controlé sur un plan incliné a angle d’inclinaison controlé. La méthode est
décrite a la section 2.2.2 du chapitre 2 et la section B.6 de I'annexe B. Pour la plu-
part des expériences on utilise I'émulsion A4. Pendant le déplacement de la goutte
le long de la paroi, on observe qu’un film extrémement mince de liquide transpa-
rent reste derriére la goutte et disparait trés rapidement sans laisser de trace. S’il
s’agissait des dépots des émulsions, la trace devrait étre non transparente (comme
I’émulsion, qui contient des gouttelettes d’huiles) et avoir une épaisseur finie qui, au
minimum, supérieure a une taille de gouttes. On en déduit que cette trace de liquide
correspond au fluide interstitiel (eau+SDS); la disparition rapide du liquide apres
s’étre déposé sur la surface correspond probablement & I'évaporation du fluide in-
terstitiel. En revanche, comme déja mentionné a la section 3.4 du chapitre 3, la goutte
laisse également des dépodts adjacents le long des lignes de contact. Ceux-ci sont non
transparents suggérant que cette fois-ci I'émulsion s’est bien déposée.

Les courbes typiques de déplacement de la goutte sur un wafer de silicium sont
tracées sur la figure 4.1. Généralement, on observe que le déplacement est d’autant
plus rapide que le volume de la goutte est grand (figure 4.1A) ou I’angle d’inclinai-
son est grand (figure 4.1B). Comme l’équation B.56 de la section B.6 de 1’annexe B
prédit que la contrainte de cisaillement est d’autant plus grande que 1’angle d’incli-
naison et le volume de la goutte sont grands, on déduit que la vitesse de déplacement
des gouttes est d’autant plus grande que la contrainte de cisaillement est grande.

La figure 4.1 montre que pour les volumes de 0.4mL et 1mL et les angles de
3°, 6° et 9°, les courbes de déplacement en fonction du temps ont une pente 1 en
échelle log-log, ce qui veut dire que la relation position r et temps ¢ est linéaire en
échelle linéaire. Une telle relation montre que le déplacement n’évolue pas vers un
arrét ou une accélération; elle correspond a un écoulement permanent. Comme la
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FIGURE 4.3 — Position d"une goutte de 'émulsion A4 de 1 mL en fonc-
tion du temps sur un plan incliné de wafer de silicium pour différents
angles d’inclinaison.

goutte garde sa forme (état solide) et ne laisse pas de dépot significatif derriére en
se déplacant, on considere que la goutte glisse sur la paroi inclinée. Pour les pe-
tits volumes (figure 4.1A) ou petits angles d’inclinaison (figure 4.1B) la pente de la
courbe décroit au cours du temps et finalement la goutte s’arréte au bout d'un cer-
tain temps. Cette situation ressemble aux courbes de fluage des suspensions d’argile
(figure 3.13B a la section 3.5.1 du chapitre 3) dans lesquelles pour des niveaux de
contraintes inférieures a 7/ la déformation atteint un plateau (e.g., vers 40's pour le
niveau de contrainte de 3 Pa). Ici le matériau n’est a priori pas thixotrope. Comme
le glissement de 1’émulsion directe sur un wafer de silicium lisse présente un seuil
de glissement lié & un effet de bord, on pense que cet arrét est lié a 1’évolution de
l'effet de bord. En effet, pour I'expérience du plan incliné, la goutte d’émulsion reste
exposée a 1'air, ce qui ressemble a la condition de la figure 3.9B de la section 3.4 du
chapitre 3, pour laquelle on mesure 7/ apreés différents temps de séchage au rhéo-
metre. Sur la figure 3.9B a la section 3.4 du chapitre 3, I’évolution de 7/ peut aug-
menter de 0.4 Pa quand on impose un gradient de vitesse ¥ = 0.01s! (la courbe
50 s b) : une telle augmentation peut faire descendre la contrainte liée au glissement
T, = T — 7, a 0 si la contrainte imposée T est proche du seuil de glissement /. En
revanche, le glissement sur un plan incliné est différent que le glissement entre deux
disques paralleles, et 1’effet de bord ne se quantifie probablement pas de la méme
fagon. La contrainte critique liée a I'effet de bord qui quantifie le seuil de glissement
en plan incliné est donc plus difficile a déterminer qu’au rhéometre. En effet, la fric-
tion créée par l'effet de bord durant le déplacement de la goutte agit a la périphérie
de la goutte et sur une surface qui peut varier d"une expérience a l’autre; de plus
la déformation initiale de la goutte au début du déplacement (voir les discussions
a la section 2.2.2 du chapitre 2 et la section B.6 de I'annexe B) peut également avoir
une influence sur l'effet de bord. Par exemple quand la goutte présente une forme
allongée dont la direction de la longueur est paralléle a la direction du déplacement,
il est possible que le seuil de glissement T, soit ce cas est différent de de celui quand
les deux directions sont perpendiculaires. Pour connaitre 1'effet de la forme de la
goutte sur le seuil de glissement en plan incliné, nous avons modulé la forme de la
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FIGURE 4.4 - Position d'une goutte d’émulsion A4 de 2mL en fonc-

tion du temps sur un plan incliné de wafer de silicium pour diffé-

rents angles d’inclinaison; 'expérience est répétée 5 fois pour chaque
angle.

goutte (voir la section 2.2.2 du chapitre 2). Pour une goutte de 2mL avec un angle
d’inclinaison de 10°, aucune influence sur les courbes de déplacement n’est obser-
vée. Pour mieux connaitre l'effet de 7/ il faut néanmoins faire diminuer le volume
et ’angle d’inclinaison pour que la contrainte de cisaillement 7 soit du méme ordre
de grandeur que 7/, mais comme la précision sur le volume, I’angle d’inclinaison et
la forme de la goutte n’est pas suffisante (pour le volume et I'angle on estime que la
précision est de 1’ordre de 10% et pour la forme on n’a pas cherché a quantifier son
incertitude), on a abandonné cette idée.

On a enregistré les déplacements a différents angles d’inclinaison pour 4 vo-
lumes de goutte différents (les figure 4.2, 4.3 et 4.4). A partir des données du dépla-
cement on calcule la vitesse de glissement en écoulement permanent, qui est la pente
moyenne en échelle linéaire pour chaque courbe, et on la représente en fonction de
la contrainte de cisaillement sur la figure 4.5. Sur cette figure on représente simple-
ment la vitesse de glissement en fonction de la contrainte de cisaillement totale sans
chercher a extraire le seuil de glissement qu’on n’a pas déterminé. Les données ob-
tenues sur plan incliné suivent toujours une droite de pente 1 en échelle log-log, et
sont similaires aux résultats obtenus avec le rhéometre. Ce résultat suggere qu’on
a le méme processus physique de glissement en condition confinée qu’en condition
non-confinée.

L’expérience de glissement sur un plan incliné montre que, contrairement au
rhéometre, quand une goutte glisse sur un plan incliné, la goutte entre en contact
avec de nouvelles surfaces en permanence; si le glissement était simplement le ci-
saillement homogene d’une couche de liquide avec une épaisseur donnée, I’échan-
tillon aurait laissé une demi-épaisseur de cette couche derriere lui apres avoir dé-
placé d'une distance égale a sa taille. Ce raisonnement semble étre cohérent avec
notre observation sur le mince film de liquide laissé derriere la goutte qui s’éva-
pore trés vite. Il implique que la couche de glissement est probablement alimentée
en permanence en liquide durant le déplacement de la goutte. Pour une expérience
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FIGURE 4.5 — Vitesse de glissement de 1’émulsion A4 en écoulement
permanent sur un wafer de silicium incliné pour différents volumes
de goutte : 0.2 mL (rouge), 0.4 mL (vert), 1 mL (bleu), 2mL (cyan); les
symboles en carrés noirs représentent la vitesse de glissement V; en
fonction de 7; mesurée au rhéometre; une ligne droite pointillée de
pente 1 en échelle log-log est tracée pour guider notre analyse (son
niveau dans le graphe ne fournit aucune information).

typique, la goutte dont la taille est de 1'ordre de 1cm se déplace d'une dizaine de
cm, autrement dit la goutte devrait étre capable de fournir 10 fois du volume du
liquide initialement présent dans la couche de glissement. Supposons que 1’épais-
seur initial de la couche § = 10nm, on trouve que le liquide fourni est de 1’ordre de
0.05% en volume du liquide interstitiel total de I'émulsion. Malgré la petite quantité
de ce liquide, a ce stade il n’est pas clair comment un tel processus peut avoir lieu,
notamment quelle force est responsable du transport de liquide interstitiel vers la
couche de glissement. Finalement on observe que certaines courbes de déplacement
décroient au cours du temps (e.g., figures 4.1 et 4.2), ce qui semble étre en accord
avec une légere diminution de I'épaisseur de la couche de glissement, mais cette dé-
croissance est trop petite par rapport a la quantité qu’on attend pour un cisaillement
simple de la couche.

4.2 Impact du revétement C,F,

Ici on mesure le glissement d"une goutte d’émulsion directe sur un plan incliné
revetu de C,Fy. La figure 4.6A montre la position de la goutte pour différents angles
d’inclinaison. Pour un angle de 1.5° la goutte ne se déplace pas a la paroi, sans doute
parce que la contrainte de cisaillement est en-dessous du seuil de glissement. En
effet comme illustré par la figure 3.23B a la section 3.7 du chapitre 3, le seuil de glis-
sement de I’émulsion directe sur une surface de C,F, est plus élevé que sur un wafer
de silicium. Un glissement permanent apparait a partir de 3°; a partir de cet angle
toutes les courbes de déplacement ont une pente 1 en échelle log-log. Les courbes de
déplacement sur une surface de C,F, inclinée sont similaires a celles sur un wafer
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FIGURE 4.6 — (A) Position d'une goutte d’émulsion A4 (1 mL) en fonc-
tion du temps sur un plan incliné de wafer de silicium revétu de C,Fy
(épaisseur 20 nm) pour différents angles d’inclinaison. (B) Comparai-
son de la vitesse de glissement de I’émulsion sur un wafer de silicium
incliné (figure 4.5) avec la vitesse de glissement de I’émulsion sur la
surface de C4Fg déduite de Figure 4.6A (cercles magentas).

de silicium. Cette similitude est confirmée par la figure 4.6B, sur laquelle la vitesse
de glissement en régime permanent sur C,F, est montrée sur la méme figure que la
vitesse sur un wafer de silicium. On voit que les données de C,F, sont confondues
avec celles du wafer de silicium pour la plupart des niveaux de contraintes. Une 1é-
gere différence apparait pour les petits niveaux de contrainte (en dessous de 4 Pa).
Cette différence est probablement due au seuil de glissement que nous n’avons pas
soustrait a la contrainte.

4.3 Impact de la couche d’huile

Pour mieux comprendre le processus de glissement sur plan incliné, nous avons
répété ces mesures en couvrant au préalable la surface du wafer d"une couche d’huile
avant de poser la goutte d’émulsion. Nous avons utilisé I'huile de dodécane (vis-
cosité 1.34 mPas) et I'huile de Silicone (viscosité 0.35Pas) qui sont toutes les deux
plus visqueuses que le fluide interstitiel de 1'émulsion directe (i.e., de ’eau avec une
viscosité de 8.9 x 10~* Pas). Les positions de la goutte en fonction du temps sont
représentées sur la figure 4.7A pour I'huile de dodécane et la figure 4.7B pour 'huile
de Silicone. Dans les deux cas 'épaisseur de la couche d’huile ne peut étre controlée
et ne cesse d’évoluer pendant 1'expérience car I'huile coule vers le bas a cause de la
gravité. Cependant, cela n’affecte pas notre observation qualitative : quand la goutte
d’émulsion se déplace vers le bas elle semble racler la surface, i.e., il y a une forte dé-
plétion d’huile derriere la goutte (voir la figure 4.7D). Il est possible que 'huile ait été
completement raclée par le déplacement de la goutte d’émulsion, ou qu’il reste une
épaisseur fine d’huile apres le passage de 1'émulsion et que cette quantité d’huile
s’évapore. On observe aussi que la vitesse de glissement de la goutte est légerement
impactée par la présence de la couche d’huile : la figure 4.7C montre que la présence
d’huile fait diminuer V; d’un rapport d’environ 2, et cette diminution est indépen-
dante du type d’huile. On attendrait que la couche d’huile s’intercale entre la couche
de glissement de la goutte d’émulsion et la surface du wafer, puisque cette couche
d’huile a été posée en premier sur le wafer. Supposons que sans la couche d’huile,
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I’épaisseur de la couche de glissement occupée par le fluide interstitiel de 1’émul-
sion (eau) soit de 6. Comme les huiles sont plus visqueuses que 1'eau, I'épaisseur
du fluide interstitiel dans la couche de glissement ne peut que se réduire en pré-
sence d’huile sinon la vitesse de glissement aurait augmentée. Pour notre analyse on
fait I'hypothese qu’en présence d’huile, la couche d’huile occupe une épaisseur de
01 mais 1’épaisseur totale de la couche de glissement reste toujours 4. La vitesse de
glissement sans huile est V; et elle devient V;/2 en présence d’huile d’apres notre
observation sur la figure 4.7C. Cela nous permet d’écrire :

L 5=V, (4.1)
Heau
T T Vs
X 61 + X(0—061) == 4.2
Heau ! Hhuile ( 1) 2 ( )

et on obtient finalement :

-5 z,ueau + Hhuile

o
! 2 (,ueau + ,uhuile)

(4.3)

Avec 1'huile de Silicone on a é; = 0.50 et avec 1'huile de dodécane on a 6; = 0.76.
Ces résultats prédisent que 'huile devrait occuper au moins la moitié de 1'épaisseur
dans la couche de glissement. Une telle épaisseur de la couche d’huile (une dizaine
de nm) peut s’évaporer rapidement quand elle est exposée a lair. Il est donc possible
que 'huile s’intercale entre 1’émulsion et la surface. Au cas out I'émulsion raclerait
la totalité de la couche d’huile sur son passage, la diminution de la vitesse pourrait
alors étre expliquée soit par la présence de la couche d’huile devant la goutte comme
un obstacle qui empéche le déplacement de I’émulsion, soit une diminution de la
couche de glissement par un effet qu'on ne connait pas. Quel que soit le scénario
les résultats de la figure 4.7C suggerent que 'épaisseur de la couche d’huile a été
considérablement réduite apres le passage de la goutte d’émulsion (d'une épaisseur
bien visible avant le passage, sans doute quelque dizaines de um, a quelque dizaines
de nm voire 0 apres le passage), et qu’il y a une certaine attraction entre les éléments
de la suspension de I’émulsion et la surface pour maintenir la couche de glissement.
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FIGURE 4.7 — (A) Position d'une goutte de I'émulsion A4 (0.4mL) en
fonction du temps sur un plan incliné de wafer de silicium couvert de
I'huile de dodécane pour différents angles d'inclinaison ; la contrainte
de cisaillement calculée en fonction de 'angle et de la surface de
contact est indiquée dans la légende (1’équation B.56 a la section B.6
de I'annexe B). (B) Position d'une goutte de ’émulsion A4 (0.4 mL) en
fonction du temps sur un plan incliné de wafer de silicium couver de
I'huile de Silicone pour différents angles d’inclinaison. (C) Comparai-
son de la vitesse de glissement de I’émulsion sur un wafer de silicium
incliné (figure 4.5) avec la vitesse de glissement de 1’émulsion A4 sur
un plan incliné couvert d’huiles déduite des figures 4.7A et 4.7B. (D)
Image de déplacement d’une goutte d’émulsion (E3) sur un wafer de
silicium incliné couvert de 1'huile de dodécane; la couche d’huile et
la zone de la déplétion d’huile sont indiquées.
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4.4 Impact de la force normale
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FIGURE 4.8 - Vitesse de glissement stationnaire en fonction de la
contrainte normale Ty dans le plan incliné; chaque couleur regroupe
les expériences avec la méme contrainte de cisaillement mais des Ty
différentes; les symboles noirs, rouges, verts et bleus représentent les
expériences sur un wafer de silicium incliné tandis que les symboles
magentas représentent les expériences sur Black Silicon incliné.

Dans les expériences de la section 4.1 nous avons mesuré la vitesse de glissement
Vs en faisant varier I’angle d’inclinaison et le volume ; chaque expérience correspond
a une contrainte de cisaillement 7 (d’apres I'équation B.56 de la section B.6 de l'an-
nexe B) et une contrainte normale (I’équation B.57). Pour visualiser I'impact de Ty
sur la vitesse de glissement V; tout en gardant la méme valeur de 7, nous avons sé-
lectionné les données pour lesquelles T est presque identique (a 0.4 Pa pres) mais Ty
est différent, et on représente les résultats sur la figure 4.8. Quand on compare les
données sur le wafer de silicium incliné et Black Silicon incliné respectivement, on
constate que Vi augmente avec 7. Ce résultat est en accord avec nos obvervations au
rhéometre et en plan incliné concernant la dépendance de V; et 7. Pour la méme cou-
leur, la différence en T ne dépasse pas 0.4 Pa et on exclut ainsi I’effet de la contrainte
tangentielle, mais la différence en Ty atteintjusqu’a 27 Pa (quand T = 5.4 Pa). Malgré
la variation significative de Ty, la variation de Vs ne dépasse pas 10% pour la méme
contrainte. On en conclut que pour les expériences du plan incliné, I'impact de Ty
sur le glissement est négligeable.






Chapitre 5

Glissement au-dela du seuil

111

Dans cette partie on caractérise le glissement par la méthode de vélocimétrie en
IRM. Avec cette méthode on est capable de mesurer la vitesse de glissement quand
le bulk s’écoule. La technique est décrite a la section 2.2.4 du chapitre 2 . Deux géo-
métries d’écoulement sont utilisées : les capillaires et la cellule de Couette. Les ma-
tériaux en écoulement sont des émulsions inverses. Les émulsions directes donnent
des résultats tres bruités, probablement a cause de la diffusion de 'huile dans la
phase continue; cette diffusion crée un écoulement qui perturbe le signal d’acquisi-
tion. De plus on observe une déstabilisation de 1’émulsion directe quand on la fait
s’écouler a travers des capillaires : apres le passage des capillaires, I'émulsion directe
se sépare en deux phases. Cette déstabilisation est susceptible d’avoir un impact sur

le glissement et donne des résultats non reproductible.

51 FEcoulement dans des capillaires
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FIGURE 5.1 — Profils de vitesse moyens pour un capillaire de dia-
metre 1mm) avec des débits imposés de 3mL/ min, 2mL/ min et
1mL/ min (cercles en couleur) et leur modélisation par le modele
d’Herschel Bulkley (lignes continues) avec les parametres suivants :
V. = 0.011ms™ !, 7, = 18.1Pa, k = 2.03 et n = 0.56 pour 3mL/ min
(ligne bleue), Vs = 0.0085ms 1, 7, = 182Pa, k = 2.10 et n = 0.56
pour 2mL/ min (ligne rouge), Vs = 0.0057ms™ 1, 7, = 17.5Pa, k = 2.2
et n = 0.56 pour 1 mL/ min (ligne verte).

La figure 5.1 montre les profils de vitesse typiques obtenus dans un capillaire.
On observe d’abord que plus le débit imposé est grand, plus le profil de vitesse pré-
sente des vitesses élevées. On observe aussi que quel que soit le débit, le profil est
horizontal pres du centre du capillaire; quand on s’approche de la paroi le matériau
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FIGURE 5.2 — Courbes d’écoulement déduites des profils de vitesse de
I"émulsion F5 dans des capillaires de diametres 2mm, 1 mm et 0.6 mm
(croix, étoiles et points) et celle mesurée au rhéometre (carrés noirs) :
la ligne pointillée correspond a la modélisation de la courbe d’écou-
lement du rhéometre avec le modele d’'Herschel-Bulkley.

est de plus en plus cisaillé. Cette variation est en accord avec l'augmentation de la
contrainte pres de la paroi, alors que proche du centre la contrainte est inférieure a 7,
d’oti une région non cisaillée du matériau. A partir du modéle d’Herschel-Bulkley,
on calcule le profil de vitesse théorique dans la section du capillaire (le calcul est dé-
taillé a la section B.5 de I'annexe B), et on ajuste le profil théorique au profil moyen
expérimental en faisant varier les parametres du modele (voir la figure 5.1). Cette
procédure, déja utilisée dans un capillaire de section rectangulaire [124] et dans une
cellule Couette de large gap [125], permet d’obtenir la loi de comportement du maté-
riau a partir des profils de vitesse expérimentaux. Sur la figure 5.1 les parametres du
modele d"Herschel Bulkley sont affichés dans le texte sous la figure. On ajuste les pa-
rametres du modele tels que V;, 7., k et n pour que les profils théoriques modélisent
au mieux les profils expérimentaux. Les valeurs finales des parameétres déterminent
la loi de comportement du matériau. On observe que quand le profil de vitesse varie
en fonction du débit, 7, et k fluctuent mais la variation ne dépasse pas plus de 10%;
n reste fixe quel que soit le débit. Le fait d’avoir des parametres qui ne varient pas
d’un débit a un autre est normal puisque dans la gamme de débit considéré les para-
metres du modele qui décrit le comportement du matériau ne doivent pas dépendre
de I’écoulement du matériau, seuls les variables du modéle telles que le gradient de
vitesse ¥ et la contrainte T varient.

Il existe une deuxieme méthode qui permet d’obtenir les parameétres de la loi
de comportement a partir des profils de vitesse. Les pentes locales des profils de
vitesse nous renseignent sur les gradients de vitesse locaux ; en méme temps on
mesure la perte de charge dans le capillaire associées a chaque profil pour connaitre
la contrainte locale liée a chaque gradient de vitesse local (I'équation B.44 a la sec-
tion B.5 de I'annexe B). On peut maintenant reconstituer la courbe d’écoulement
(contrainte vs. gradient de vitesse) et la comparer a celle mesurée au rhéometre (voir
la figure 5.2). L'ensemble des données obtenues dans différents capillaires et leur
modélisation sont illustrées a la section D.1 de 1’annexe D. Sur la figure 5.2 on voit
que la plupart des données proviennent des analyses des profils de vitesse en IRM
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FIGURE 5.3 - Vitesse de glissement déduite des profils de vitesse en

capillaires (symboles noirs) et celle déduite du rhéometre (symboles

bleus) en fonction de la contrainte; lignes droites pointillées de pente

1 et 2 en échelle log-log sont tracées pour guider notre analyse; les

émulsions inverses utilisée avec leur appelation sur la table 2.2 a la

section 2.1.1 du chapitre 2 ainsi que leur contrainte seuil 7. approxi-
mative sont indiquées dans la légende.

se superposent avec la courbe d’écoulement du rhéometre. Cela confirme la perti-
nence des profils de vitesse mesurés dans les capillaires en IRM. Quand on modélise
la courbe d’écoulement mesurée au rhéometre (ou le nuage de points calculés a par-
tir des profils de vitesse, puisque les deux séries de données se superposent) avec le
modele d"Herschel-Bulkley, on trouve que quand 7. = 16Pa, k = 324 et n = 0.49,
le modéle représente bien I’ensemble des points expérimentaux. Sur la figure 5.2 on
observe que certains points de I'IRM sont loins de la courbe d’écoulement, surtout
pour les petits gradients de vitesse quand ¢ < 1s~!. Comme les valeurs de 7 dans
cet intervalle sont calculées a partir des profils de vitesse et dans la région de la zone
cisaillée au petit rayon, i.e., proche de la zone de plug flow, la pente du profil de
vitesse est petite et trés sensible aux bruits de mesures. Au contraire, dans la zone de
cisaillement proche de la paroi ot1 la pente des profils est grande (ce qui correspond
aux grandes valeurs du gradient de vitesse), le bruit des mesures n’affectent plus
beaucoup la valeur de la pente et le nuage de points aux grandes valeurs de - est
moins bruité qu’aux petites valeurs.

Pour conclure sur la détermination de la loi de comportement, nous disposons de
deux méthodes : (i) a partir du modeéle d’"Herschel Bulkley qui modélise une relation
entre la contrainte T et le gradient de vitesse -, on calcule son profil de vitesse théo-
rique dans un capillaire puis ajuster les parameétres du modéle pour que les profils
théoriques modélisent au mieux les profils expérimentaux; (ii) tracer la contrainte
locale calculée a partir du rayon des capillaires et la mesure de perte de charge en
fonction des gradients de vitesse calculés a partir des profils de vitesse expérimen-
taux pour obtenir une courbe d’écoulement expérimentale en nuage de points, puis
modéliser le nuage de point avec le modéle d’"Herschel-Bulkley. Comme on se foca-
lise sur le glissement de I’émulsion a la paroi, nous n’avons pas cherché a explorer
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le sujet de la modélisation des profils de vitesse dans le bulk. Pour mesurer la vi-
tesse de glissement V;, nous avons mesuré l'intersection des profils de vitesse avec
la paroi des capillaires; la contrainte associée est calculée avec le modele d’'Herschel
Bulkley dont les parametres sont déterminés a partir de la courbe d’écoulement me-
suré au rhéometre en tenant compte de la valeur de la pente locale des profils de
vitesse proches de la paroi.

Les valeurs de la vitesse de glissement V; et la contrainte T obtenues pour tous
les profils sont illustrées sur la figure 5.3 1. Les données pour différents diametres du
capillaire sont dispersées mais restent cohérentes : V; augmente avec 7. Pour les don-
nées du rhéometre et a I'approche de 1, la relation entre V; et T semble tendre vers
une dépendance en loi de puissance dont I'exposant sur la contrainte est supérieur
a 1; grace aux données fournies par I'IRM ici, on constate que cette dépendance
semble étre prolongée au-dela de 7.. Les barres d’erreurs présentés ici sont liés a
I'estimation de la vitesse de glissement V; a la paroi : comme la position de la paroi
varie a un pixel preés proche du mur, on pourrait avoir une incertitude sur V;. Nous
n’avons pas pris en compte la dispersion des points proches de la paroi illustrée sur
les figures 2.18B et 2.19B qui donne des barres d’erreurs beaucoup plus large que
les barres d’erreurs illustrés sur la figure 5.3. Compte tenu de diverses sources d’er-
reurs de I'IRM pour I'écoulement en capillaire, il parait nécessaire de valider cette
observation avec une autre géométrie d’écoulement.

5.2 Ecoulement dans une cellule de Couette

On a mesuré les profils de vitesse dans une cellule Couette. Dans cette configu-
ration on utilise un cylindre en PMMA avec une surface lisse en rotation dans une
cellule en verre qui constitue la surface extérieure de la cellule Couette. Une descrip-
tion détaillée sur la géométrie et la procédure de 1’obtention des profils sont décrites
a la section 2.2.4 du chapitre 2. Sur la figure 5.4, on observe que pour des vitesses
de rotation suffisamment lentes (< 0.3cms™!), on n’observe aucun cisaillement le
long du profil : les vitesses d’écoulement le long des deux parois sont presque iden-
tiques. La variation des profils de vitesse pour les petites vitesses imposées est pro-
bablement liée aux bruits de mesures RMN. Quand on augmente la vitesse imposée,
I’évolution des profils de vitesse en fonction du gap devient différente : il y a une
région cisaillée proche de la paroi intérieure (voir par exemple les profils de vitesse
de 4mms~! & 7mms1); la taille de cette région augmente quand on continue a
augmenter la vitesse imposée, et la région non cisaillée disparait petit a petit. Il y a
toujours un glissement présent a la paroi extérieur dont la valeur est indiquée par
l'intersection des profils a la paroi. La vitesse de glissement a la paroi intérieure est
calculée en soustrayant l'intersection des profils (en calant une droite sur au moins
3 points proches de la paroi) a la paroi intérieure (r = (975 + 25) pm) de la valeur de
la vitesse imposée.

Maintenant on peut comparer la vitesse de glissement observée dans la cellule
de Couette en fonction de la contrainte de cisaillement grace aux mesures en IRM et
celle déduite du rhéometre dans le régime de glissement. Pour obtenir la contrainte
de cisaillement associée a la vitesse de glissement mesurée en IRM, on mesure d’abord
la courbe d’écoulement de 1’émulsion au rhéomeétre pour obtenir sa loi de compor-
tement. La contrainte associée a la vitesse de glissement sur la paroi intérieure en

1. On n’a considéré ici que les données de I'émulsion F4 sur les capillaires de 1.2mm, 0.8 mm et
0.6 mm et celles de I"émulsion F5 sur les capillaires de 2mm et 1 mm car les autres données sont trop
bruitées; I'ensemble des profils de vitesse se trouvent a la section D.1 de ’annexe D.
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FIGURE 5.4 - Profils de vitesse d'une émulsion inverse a 82v%

(I'émulsion F2,7. =~ 82Pa) dans une cellule Couette; la surface du

cylindre en PMMA qui est celle du cylindre intérieur en rotation se

trouve a la position » = (975 + 25) pm et la paroi extérieure en verre

se trouve a r = Opm; l'abscisse représente la distance a la paroi du

cylindre extérieur; la vitesse imposée par le cylindre intérieur est in-
diquée dans la légende.

PMMA est calculée a partir de la pente des profils proche de la paroi (qui donne le
gradient de vitesse); la contrainte est ensuite obtenue en appliquant la loi de com-
portement. Connaissant la relation entre la contrainte de cisaillement sur la paroi
intérieure et celle sur la paroi extérieure pour une cellule Couette (section B.4 de
I’annexe B), la contrainte de cisaillement associée a la vitesse de glissement sur la
paroi extérieure en verre est obtenue a partir de celle sur la paroi intérieure. On
constate d’abord que, que ce soit les données du rhéometre ou les données mesu-
rées par IRM, il n'y a pas de différence majeure sur la loi de glissement entre une
surface du PMMA et une surface du verre mesurée au rhéometre. De plus, les vi-
tesses de glissement mesurées par les deux techniques dans le régime de glissement
(7 entre environ 15 Pa et 70 Pa) sont presque superposées. Dans ce régime la dépen-
dance entre V; et T est toujours linéaire. A I'approche de 7. (~ 82Pa), Vs commence
a augmenter rapidement et finalement semble dépendre de T avec une loi de puis-
sance dont I'exposant est supérieur a 1 (voire supérieur a 2). Cela confirme le chan-
gement de régime, i.e., loi linéaire vers une loi de puissance avec un exposant sur la
contrainte proche de 2, entre V; et T observée a la fin du régime de glissement et les
résultats observés dans des capillaires, et suggere un changement de processus de
glissement quand le bulk du matériau est cisaillé.
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FIGURE 5.5 — Vitesse de glissement déduite des profils de vitesse sur

la figure 5.4 (symboles ouvert) sur le cylindre du PMMA (cercles) et la

paroi en verre (carrés) et Vs déduite des mesures au rhéometre (sym-

boles pleins, 7. ~ 82Pa) sur une surface de PMMA (carrés) et verre

(disques); lignes droites pointillées de pente 1 et 2 en échelle log-log
sont tracées pour guider notre analyse.
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FIGURE 6.1 — (A) Schéma du test de traction; les fleches indiquent la
direction des mouvements de la plaque et celle de I’écoulement du
matériau. (B) Force vs. gap pour des tests de traction de 1’émulsion
directe (82v%, 3mL) avec des surfaces rugueuses et différents rap-
ports d’aspect initiaux (qui ne correspondent pas forcément a ceux
des figures 1.31); la vitesse de traction est maintenue a 0.0l mms~1;
la ligne pointillée est la courbe théorique (équations E.3 et E.4 de I’an-

nexe E).
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6.1 Résultats de base

Imm S T
tsmm

2 mm

3 mm

4 mm

6 mm

8 mm

r

FIGURE 6.2 — Images successives a différents gaps de 1’émulsion di-

recte (émulsion A4, 3mL) avec des wafer de silicium pendant un test

de traction; dans ces images on ne montre qu’un c6té (par rapport a

l'axe central vertical tracé en bleu) de 1’échantillon; la région entre

I’échantillon dans la figure (apparait en jaune) et I'axe est remplie

d’échantillon; le rayon de 1’échantillon est représenté en lignes bleues
horizontales.

A la section 1.3, nous avons proposé de mesurer le glissement pendant 1'élon-
gation du bulk. Pour induire un écoulement d’élongation, on peut commencer par
appliquer la méthode de G. McKinley et S. Sridhar [88] décrite par la figure 1.29 a
la section 1.3 du chapitre 1 a un échantillon d’émulsion. L'échantillon est contenu
entre deux plaques paralleles, ensuite on souleve doucement la plaque supérieure
pour éloigner les deux plaques a une vitesse constante tout en mesurant la force
normale ressentie par la surface supérieure. La figure 6.1B illustre la variation des
forces mesurée sur la plaque supérieure pour différents rapports d’aspect initiaux
ho/Rp. Partant du petit gap, on observe d’abord une augmentation de la force, indi-
quant la déformation élastique de I’émulsion. En effet quand on allonge 1’émulsion
dans son régime solide (ou élastique) le matériau développe une force de rappel pro-
portionnelle a la déformation pour résister a la déformation. Ensuite la force se met
a décroitre. Cette diminution résulte de 1’écoulement radial de 1’émulsion entre les
deux surfaces. Comme le matériau s’allonge dans la direction verticale en augmen-
tant sa hauteur, le fluide se rassemble vers le centre de ’échantillon pour conserver
son volume (voir la figure 6.1A); cet écoulement crée un gradient de pression Ap,
dont l'intégration sur I'ensemble de I'interface émulsion-plaque donne la force nor-
male mesurée. Puisque la surface totale d’intégration ne cesse de diminuer et que
cette diminution n’est pas compensée par une augmentation de Ap, on enregistre
une force normale qui diminue. Une analyse quantitative se trouve a la section E.1
de l'annexe E. Cette analyse prédit une variation de force en h~>° (équations E.3
et E.4 de I’annexe E). Sur la figure 6.1B, on observe que plus le rapport d’aspect
initial est grand, plus on s’approche de la courbe théorique qui prédit la variation
en h~25. Dans tous les cas, ’émulsion adhere aux surfaces et on n’observe aucun
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Force (N)
104

100 4

10-1 4

107

10° h (mm)10* 10° 10" h(mm)

(A) (B)

FIGURE 6.3 — Expérience de traction de l'’émulsion A4, 3mL)

avec des wafer de silicium et différents rapports d’aspect initiaux

(ho/Rg = 0.003, 0.008 et 0.023); la vitesse d’élongation est maintenue

4 0.0l mms~ . (A) Force vs. gap; la ligne pointillée est la force théo-

rique (I'équations 6.12 a la section 6.2. (B) Contrainte normale vs. gap;
la ligne pointillée est la contrainte théorique.

glissement.

Pour supprimer ou au moins réduire considérablement le cisaillement, on peut
utiliser deux plaques de wafers de silicium. Dans le chapitre 3, nous avons montré
que ’émulsion glisse sur les wafers de silicium, et on peut faire déplacer le matériau
comme un bloc rigide avec une contrainte en cisaillement inférieure a la contrainte
seuil 7.. D"une maniere similaire a I'expérience décrite par la figure 6.1A, le matériau
est initialement contenu entre ces deux surfaces, ensuite on augmente la distance
entre les deux surfaces pour créer 1'écoulement (voir la figure 6.2). La figure 6.2
montre que le matériau garde a peu pres une forme cylindrique tout au long du
processus. La courbure de sa surface latérale évolue légerement. L'évolution de la
courbure s’accompagne d'un changement sur la pression de Laplace a 'interface de
I'échantillon et de 'air, mais comme 1’échantillon n’est pas un fluide simple mais
un fluide a seuil, dont la pression liée a I'écoulement du bulk peut I'emporter sur
la pression de Laplace, une analyse quantitative est nécessaire pour connaitre 1'im-
pact de la courbure sur la mesure de la force normale par la plaque supérieure. Cette
analyse se trouve a la section 6.9. Aux grand gaps, le cylindre évolue vers une forme
conique tronquée, avec le rayon en haut plus petit que le rayon en bas. La forme
de I’échantillon suggere que la gravité joue un role quand on souleve la plaque su-
périeure. En effet, une partie de la force normale mesurée par la plaque supérieure
consiste a augmenter le centre de la gravité de 1’échantillon; a partir d"une hauteur
donnée cette partie liée au poids de 'échantillon peut devenir significatif vis-a-vis
de la force normale totale mesurée (on a fait une analyse détaillée sur I'impact de
la gravité a la section 6.9). Pour un volume d’échantillon de 3 mL, la gravité devient
significatif partir d’environ 8 mm. On ne considere donc pas la partie des variations
de force pour des gaps au-dela de 8 mm.

La figure 6.3A montre la variation de force requise pour imposer un tel écou-
lement. Au début de la variation de force, la force augmente d’abord a cause de
la déformation élastique du matériau a petites déformations, puis elle décroit avec
l'augmentation du gap h. La décroissance est d’abord tres rapide , puis petit a pe-
tit tendre a décroitre en k! (vers h = 1 mm). Aux larges gaps (# > 8 mm) la force
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diminue trés rapidement. En méme temps, sur la figure 6.2, on observe qu’a partir
de 8 mm le matériau ne garde plus sa forme cylindrique mais évolue vers une forme
conique. Enfin, contrairement aux courbes avec des surfaces rugueuses (figure 6.1B),
la variation de la force ne dépend pas du gap initial & et se trouve toujours au méme
niveau apres la remontée due au régime élastique du matériau. Cela suggere que la
déformation du matériau est la méme quel que soit le point de départ. On en déduit
que quel que soit ’endroit et le volume considérés au sein du matériau, la déforma-
tion reste aussi toujours la méme.

Maintenant on peut analyser I’écoulement imposé par cette expérience. Négli-
geant les effets de la courbure au bord et la gravité, la vitesse a deux composants
non nulles : la direction radiale selon et la direction verticale selon z, i.e.,

vy
v=10 (6.1)
02

Comme le matériau se déplace suivant la direction radiale comme un bloc rigide, on
a:

du,

- =0 6.2

3 (6.2)
De plus, comme la déformation du matériau est la méme quel que soit 1’endroit
considéré au sein de 1’échantillon, on a en particulier la vitesse verticale v, constante
quel que soit 7, i.e.,

00,

— =0 6.3

5 (6.3)
En coordonnées cylindriques, le tenseur du taux de déformation D s’exprime alors
(voir la section A.1 de I'annexe A sur le tenseur de gradient de vitesse) :

Ju,/ar 0 0
D = 0 v/ 0 (6.4)
0 0 Jvu,/0oz

On constate que seules les composantes diagonales sont non nulless ; toutes les com-
posantes non diagonales liées au cisaillement du fluide sont nulles. Une telle situa-
tion correspond a un écoulement d’élongation uniaxiale.

A partir des variations de force illustrées sur la figure 6.3A, en supposant une
forme cylindrique parfaite tout au long du processus on peut calculer la contrainte
normale en fonction du gap. Les résultats sont montrés sur la figure 6.3B. On ob-
serve que les variations de contraintes subissent d’abord une augmentation aux pe-
tits gaps, ce qui correspond a la réponse élastique du matériau pour de petites défor-
mations (similaire a la variation des forces sur la figure 6.3A aux petits gaps). Ensuite
les contraintes décroissent pour devenir constantes entre des gaps d’environ 1.5 mm
et 8mm. A partir de 8 mm les contraintes diminuent tres rapidement en fonction du
gap. En méme temps, pour le gap h > 8 mm, compte tenu de la forme de I'échan-
tillon illustré sur la figure 6.2 notre hypothese sur la forme cylindrique du matériau
n’est plus valide.

Sur les figures 6.3 on a tracé les variations de force et de contrainte en fonction
du gap théoriques a partir du modeéle d’"Herschel Bulkley. Le calcul sera discuté a la
section 6.3.
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FIGURE 6.4 - Force en fonction du gap avec des wafers de silicium
pendant 1'élongation de 3mL de I'émulsion A4 aux différentes vi-
tesses de séparations imposées (indiquées dans la 1égende). (A) Force
vs. gap; la ligne pointillée est la force théorique (équation 6.12). (B)
Contrainte normale vs. gap; la ligne pointillée est la contrainte théo-
rique.
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FIGURE 6.5 - Force en fonction du gap avec des wafers de silicium
pendant 1’élongation de 3mL de I'émulsion A4 aux différents taux
de déformations imposés (indiquées dans la légende). (A) Force vs.
gap; la ligne pointillée est la force théorique (l’équations 6.12 a la
section 6.3). (B) Contrainte normale vs. gap; la ligne pointillée est la

contrainte théorique.

h(mm)

On peut maintenant mesurer 'impact de la vitesse de séparation des surfaces U
sur les variations de la force normale en fonction du gap. La figure 6.4A montre les
variations de force pour 6 vitesses différentes. Au petit gap (# ~ 1 mm, on observe
toujours une déviation de la force par rapport a la décroissance en h=1 et cette dé-
croissance est d’autant plus grande que la vitesse de la séparation est grande. Mais
quelle que soit la vitesse, la courbe de force finit par se superposer et rejoindre la
décroissance en i1 a partir de h &~ 2mm. A partir de ces variations de force on a
calculé les variations de contraintes normales en fonction du gap. Sur la figure 6.4B
on constate que les courbes présentent une décroissance en fonction du gap; d'une
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maniere similaire aux variations de force, la décroissance est d’autant plus grande
que la vitesse de la séparation est grande. Vers h ~ 1 mm les courbes atteingnent un
plateau. On commence a nouveau observer une décroissance rapide des contraintes
pour des gaps supérieurs a § mm.

On a également mesuré la force de traction en imposant des taux de déforma-
tion apparents ¢ = U/h constants. La méthode est décrite a la section 2.2.3 du cha-
pitre 2 et a la section C.1.2 de I’annexe C. Dans cette situation la vitesse de séparation
U est proportionnelle au gap h, ce qui a pour avantage d'imposer une dynamique
constante a 1’échantillon quel que soit son rapport d’aspect. Sur la figure 6.5A on
observe que la déviation par rapport a la décroissance en 1! est considérablement
réduite aux petits gaps h ~ 1mm; la courbe pour ¢ = 0.01s! atteint méme la dé-
croissance en h~! pour i < 1 mm. Ensuite, quel que soit ¢, les courbes rejoignent la
méme courbe commune en 1! que celle pour les vitesses de séparation constantes.
Notamment pour ¢ = 0.01s™}, la courbe suit la décroissance en h~! sur plus d"une
décade de h (i.e., dans l'intervalle 1 = 0.7 mm & 7 mm). Quand on trace la contrainte
normale en fonction du gap (figure 6.5B), on observe qu’apres une croissance au
début des courbes due a la déformation élastique de 1’échantillon, les contraintes
normales présentent toujours une décroissance pour de petits gaps (h ~ 1 mm), qui
est d’autant plus grande que ¢ est grand. Mais les courbes rejoignent tres vite un
plateau de contrainte. Que ce soit en vitesse imposée (figure 6.4B) ou en taux de
déformation imposé (figure 6.5B), les niveaux du plateau sont toujours autour de
™~ = 104Pa. On note que la variation de F en fonction du gap et la variation de
Ty en fonction du gap sont deux représentations alternatives. Le fait d’avoir F qui
décroit linéairement en fonction du gap est cohérent avec un plateau de T puisque
™ = F/S = Fh/Q) (ou S est la surface de contact entre le matériau et les plaques, et
Q) est le volume de I’échantillon); si F ~ 1/h, Fh est constant donc Ty est constant.

6.3 Analyse théorique

On peut maintenant comparer les données expérimentales avec un modele d’écou-
lement 3D. Le modele d"Herschel-Bulkley en 3D s’écrit :

Vin<t<e D=0 (65)

1-n

VTi>T=E=—pl+ TC\/;DH 1 2"k/ (\/—DH) (Du)D  (6.6)
ou D est le tenseur du taux de déformation, X est le tenseur de contrainte, I est la
matrice d’identité, T est le déviateur du tenseur de contrainte, Ty et Dy sont res-
pectivement le second invariant du tenseur de contrainte et du tenseur du taux de
déformation. Une discussion sur les tenseurs et le modele d"Herschel-Bulkey en 3D
se trouve a l'annexe A. Quand on impose un taux de déformation ¢ constant, on
impose un champ de vitesse qui peut étre exprimé par un tenseur du taux de défor-
mation :

—ré/2 0 0

D=| 0 —réi/2 0 (6.7)
0 0 ¢
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ce qui donne un second invariant :

3¢
Dp=—— 6.8
11 n (6.8)
La contrainte théorique prédite par le modele a partir du champ de vitesse s’écrit

alors :

. (-2 0 0 : -3 0 0

(o —lol+——— (0 -1o (6.9)
2 1- 2 :

v=bi\o o 1) (V/=Dn) "\o 0 1

Comme on impose des vitesses et des taux de déformations tres petits, le troisieme
terme a droite de I'équation 6.9 est négligeable devant le deuxieme terme (une ana-
lyse quantitative se trouve a la section E.1 de I’annexe E). Le tenseur de contrainte se
simplifie maintenant en :

r=—-pl+

-1 0 O
Tc

T~ —pl+-—<[0 -1 0 (6.10)
V3lo o 2

En méme temps, le plateau supérieur impose une force verticale F = Fe,, ce qui
conduit au tenseur des contraintes :

r -1 0 O
rtp=-pl+ — (I+| 0 -10 (6.11)
3R 0 0 2

En égalisant 6.11 et 6.10 on obtient ’expression de la force mesurée par le plateau
supérieur :

F=3nR1, = \@;C“ (6.12)

ou () est le volume de I’échantillon. Pour trouver la relation 6.12, on peut aussi
égaliser la pression appliquée par la plaque supérieure et la premiere différence de
contrainte normale (définie par I'équation A.11 al’annexe A) du tenseur de contrainte 6.10,
ie.,

—=—2—(-1)] (6.13)
=31, (6.14)

ou S est la surface de contact entre le matériau et la plaque supérieure. Cette ex-
pression nous dit que pour un écoulement d’élongation uniaxial, la pression mini-
male théorique (selon le modéle de la loi de comportement 6.6) pour faire écouler
les fluides a seuil est v/37.. Dans un cas d’élongation uniaxiale avec une vitesse
de séparation U constante (au lieu d’imposer ¢ constant), une analyse théorique
aboutit toujours au résultat des équation 6.12 et 6.14 mais il faut décomposer le
processus d’élongation en intervalles de gaps infinitésimaux; l'intervalle est suffi-
samment petit pour qu’'on puisse supposer un ¢ constant. On peut écrire ainsi le
tenseur du taux de déformation 6.7 a chaque intervalle de gap pour obtenir fina-
lement les équations 6.12 et 6.14. Il est toutefois possible que le troisieme terme a
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droite de I'équation 6.9 ne soit plus négligeable devant le deuxieme terme aux pe-
tits gaps pour des valeurs de vitesse élevées. Néanmoins comme les variations de
contraintes pour des valeurs de vitesse élevées (e.g., les courbes qui correspondent a
U = 0.07mms ! et Imms~! sur la figure 6.4B) atteignent le méme plateau que les
courbes qui correspondent a des vitesses faibles, on peut suggérer que cette augmen-
tation de vitesse est suffisamment faible pour ne pas changer la valeur de la pression
requise pour faire écouler le fluide. Dans notre gamme de vitesse U, la simplification
faite dans 1’équation 6.10 est donc toujours valable quand on impose U constante.

Sur les figures 6.3A, 6.4A et 6.5A, on a tracé la force théorique prédite par I'équa-
tion 6.12. La contrainte minimale pour faire écouler les fluides a seuil en élonga-
tion (i.e., v/37.) est tracée par une ligne horizondale sur les figures 6.4B et 6.5B. On
constate que les courbes expérimentales ne se superposent pas avec les courbes théo-
riques. Dans la zone ot les courbes expérimentales sont paralleles a la courbe théo-
rique (i.e., quand la force décroit en 1/h ou la contrainte suit un plateau), le rapport
entre les courbes expérimentales et la courbe théorique est proche de 1.5, quel(le) que
soit la vitesse de séparation et le taux de déformation imposé(e). Comme la pression
normale obtenue expérimentalement dans la zone de plateau est la contrainte nor-
male minimale nécessaire pour imposer un écoulement d’élongation uniaxiale, cette
pression correspond a la contrainte seuil d’élongation. Nos résultats montrent que
pour I’émulsion directe A4, la valeur expérimentale est 1.5 fois celle prédite par le
modele d'Herschel-Bulkley en 3D.

6.4 Couche de glissement

Couche de glissement

FIGURE 6.6 — Schéma de la couche de glissement en élongation.

La déviation par rapport a la décroissance en h~! observée sur les figure 6.3A
et 6.4A peut étre due a la prédominance du terme hydrodynamique dans la loi de
comportement (i.e., le troisieme terme a droite de ’équation 6.9) quand le taux de
déformation ¢ devient grand. Car le taux de déformation est défini par ¢ = U/h.
Pour U constant, ¢ est d’autant plus grand que le gap h est petit. Cependant, cette
déviation s’observe également sur la figure 6.5A ot ¢ reste constant quel que soit le
gap. Cette déviation peut provenir d'un écoulement complexe : par exemple, dans
la région o1 'écoulement radial du matériau par rapport aux surfaces du solide est
important, i.e., a la périphérie de 1’échantillon, le cisaillement peut exister, méme si
dans la plupart du volume le matériau subit toujours une élongation uniaxiale. Cette
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FIGURE 6.7 — Force résiduelle AF redimensionnée en fonction du gap

h pour pour 3mL de I'émulsion A4 (toutes les courbes sauf la courbe

en cyan sur la figure 6.7B) et de I’émulsion D. (A) A vitesse de trac-

tion U constante (déduites des courbes de la figure 6.4A; une ligne

pointillée de pente -3 est tracée pour guidée notre analyse. (B) A taux

de déformation ¢ constant; une ligne pointillée de pente -2 est tracée
pour guidée notre analyse.

hypothése nous conduit & analyser en détail le processus de glissement dans le cas
d’élongation.

Dans I'étude du glissement en cisaillment simple, nous avons mesuré les courbes
d’écoulement apparentes de ’émulsion avec le rhéometre en régime de glissement
i.e., le régime ou le bulk se déplace par rapport au wafer de silicium comme un bloc
rigide. Dans ce régime le gradient de vitesse apparent 7 correspond a la vitesse de
glissement Vs divisée par le gap. Pour les tests de traction avec les wafers de silicium,
I’échantillon se rassemble vers le centre, et il y a un déplacement de 1’échantillon
dans la direction radiale selon r, ce qui crée un gradient de vitesse apparent 7 dans
cette direction. Pour un volume d’échantillon de 3mL et une vitesse de traction de
0.0lmms~!, quand le gap varie de 0.5mm & 10 mm, le gradient de vitesse apparent
varie de 0.87s71 4 4.88 x 10~*s~1. Un tel intervalle de  se situe bien dans le régime
de glissement quand on mesure la courbe d’écoulement au rhéometre en géométrie
de disques paralléles avec un wafer de silicium comme surface inférieure (voir la fi-
gure 3.20A a la section 3.6.2 du chapitre 3 pour la courbe d’écoulement de I'émulsion
directe A4). Cela suggere qu’il peut y avoir une couche de glissement d’épaisseur &
remplie de fluide interstitiel de viscosité u (voir la figure 6.6) pendant 1’écoulement
d’élongation du matériau; cette couche se situe entre le bulk et la surface du so-
lide. Grace aux couches de glissement, ’adhérence du matériau sur les parois est
considérablement réduite; malgré la perte d’adhérence les couches de glissement
permettent toujours de transmettre la force normale qui induit I'écoulement d’élon-
gation au bulk. Comme § < R, un écoulement de lubrification se produit dans ces
couches suite au mouvement relatif des bords, i.e., la paroi du solide sur un coté et
I'interface avec le bulk qui subit I’élongation de 1’autre. Un tel écoulement produit
un gradient de pression et la force normale résultante s’écrit (voir la section E.2 de
I’annexe E pour le calcul détaillé) :

RO M 0%

Pt e

(6.15)

ou pr est la pression de Laplace a la périphérie de la couche de glissement et (2

-2
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le volume total de I’échantillon. On remarque que la force créée par I'écoulement
de lubrification dans la couche de glissement exprimée par 1'équation 6.15 dépend
de la vitesse de séparation entre les deux plaques U. Cependant, la superposition
des variations de force aux grands gaps (h > 3 mm) sur les figures 6.3A, 6.4A et 6.5A
suggere que ’écoulement de lubrification dans la couche de glissement peut devenir
négligeable. A partir des données sur les figure 6.4A et 6.5A, on peut alors enlever,
pour chaque variation de force, un terme qui varie en 1! et qui se superpose avec la
force aux grands gaps (i.e., 1 vers 3mm a 4 mm). La force résiduelle, exprimée par :

2
AF=F4 PRO _ 1L O

W Axis (6.16)

varie effectivement en 1/h% sur la figure 6.7A. On note que pour calculer I'écoule-
ment de lubrification dans la couche de glissement, on a fait '’hypothese que 'épais-
seur de la couche de glissement reste constante au cours de I'élongation. Cette hy-
pothese semble étre valide puisque la variation théorique de la force normale créée
dans la couche de glissement suit la variation de la force expérimentale. Cela sug-
gere que le volume de liquide dans les couches de glissement ne cesse de s’ajuster
pendant 1’élongation pour garder une épaisseur toujours constante; cet ajustement
peut étre assuré par l'absorption du liquide dans la couche de glissement par le
bulk quand ce dernier subit son élongation. Néanmoins, cette absorption, qui peut
influencer sur 1’écoulement de lubrification et I'expression de la force normale, n’a
apparemment pas d’impact sur la force mesurée.

On peut exprimer la force normale créée par I'écoulement dans la couche de
glissement en fonction du taux de déformation ¢ = U/h :

u e0?

AP = e

(6.17)

dans ce cas les variations de force illustrées sur la figure 6.7B valident I’expression :

Al _ 1 (6.18)
u?2¢  h24?

déduite de I'équation 6.17. Pour connaitre la variation de la force résiduelle en fonc-
tion de la viscosité du fluide interstitiel , nous avons tracé la force résiduelle de
I"émulsion D, dont le fluide interstitiel est 14 fois plus visqueux que celle des autres
émulsions. Sur la figure 6.7B, on observe que la force résiduelle de I'émulsion D
reste proche de celle des autres émulsions, mais elle présente une décroissance un
peu plus grande qu’en 1/h?. Cette décroissance rapide a deux origines possibles : (i)
le glissement de I"émulsion D sur les wafers de silicium présente une adhésion sur
les wafers de silicium et elle est plus forte que celle entre les wafers de silicium et les
autres émulsions; a cause de I'adhésion 1’émulsion est cisaillée en bulk et on ne peut
plus décrire I'écoulement du bulk par une élongation uniaxiale; (ii) 'épaisseur de
la couche de glissement varie au cours de 1'élongation; dans ce cas I'équation 6.15
basée sur une couche de glissement d’épaisseur 6 constante n’est plus valide.

Cette analyse confirme 1’existence d’une couche de glissement pour un écoule-
ment en élongation uniaxiale. De plus, on est maintenant capable de déduire I'épais-
seur de la couche de glissement J. On trouve que pour I'ensemble des courbes (sauf
celle de I'’émulsion D), on a § = (9 & 3) pm. Une telle épaisseur est plusieurs ordres
de grandeur au-dessus de celle trouvée dans un cisaillement simple pour les mémes
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émulsions, i.e., (30 & 15) nm. Pour le moment on pense que le processus du glisse-
ment en élongation est différent que celui en cisaillement simple : au-dela du seuil
en élongation, il est possible que les éléments de la suspension se détachent irré-
versiblement de la paroi pour créer une couche de glissement beaucoup plus large
qu’en cisaillement.

6.5 Impact du volume de I’échantillon
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FIGURE 6.8 — L'élongation de I'émulsion A4 a 7 = 0.01s~! avec diffé-

rents volumes (indiqués dans la 1légende). (A) Force vs. gap; la ligne

pointillée est la force théorique (1’équations 6.12 a la section 6.3) redi-

mensionnée par la contrainte seuil de cisaillement 7. et le volume de

I’échantillon (). (B) Contrainte normale vs. gap; la ligne pointillée est
la contrainte théorique.

Dans cette section nous avons imposé des écoulement d’élongation uniaxiale aux
différents volumes de l’échantillon. Sur la figure 6.8A on montre la variation de force
redimensionnée par la contrainte seuil de I’échantillon en cisaillement simple 7. et le
volume de I’échantillon. On constate que la variation de la force pour I'ensemble des
courbes suit toujours la méme tendance observée sur la figure 6.5A : une croissance
rapide aux petits gaps due a la déformation élastique du matériau a la petite défor-
mation, puis une décroissance en 1/h. On observe aussi que la plupart des courbes
sont superposées. Quand on trace la contrainte normale en fonction du gap en sup-
posant un cylindre parfait tout au long de I’élongation (figure 6.8B), on observe que
les courbes sont trés proches. Les contraintes de 2mL et 3mL présentent un plateau
qui dure presque un décade de gaps : de 0.7 mm a 7 mm, et se sont presque superpo-
sées sur cet intervalle de gaps. La contrainte de 1 mL se superpose aussi avec celles
des 2mL et 3mL, mais au large gap (vers 6 mm) elle commence & diminuer. Quand
I’échantillon chargé avant 1’élongation présente une forme dissymétrique (au lieu
d’étre parfaitement cylindrique), le résultat semble étre d’autant moins reproduc-
tible que le volume de 1’échantillon est petit. Pour la contrainte de 4 mL, quand les
gaps sont compris entre 0.7 mm et 3 mm la contrainte est supérieure a celle des autres
courbes; a partir de 3 mm sa contrainte rejoint le plateau des autres courbes. En effet
la contrainte normale créée par la couche de glissement varie en ~ O? (voir I'équa-
tion 6.17), alors que la contrainte normale expérimentale correspond a la contrainte
seuil en élongation, qui ne doit pas dépendre du volume. C’est pourquoi quand le
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volume () augmente, on voit une augmentation de la contrainte normale due a I'aug-
mentation du volume de liquide cisaillé dans la couche de glissement. En conclusion,
le volume de I’échantillon ne semble pas avoir un impact sur la contrainte normale
mesurée en élongation uniaxiale; les effets perturbateurs proviennent probablement

de l'irrégularité de la forme d’échantillon et la couche de glissement.

6.6 Impact de la concentration des émulsions
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FIGURE 6.9 - Force redimensionnée par le volume de I'échantillon
Q) et la contrainte seuil des matériaux 7, a4 ¢ = 0.01s~! en fonc-

tion du gap avec des wafers de silicium pendant I'élongation (A) des
émulsions directes des différentes concentrations et (B) des différents
matériaux. La ligne noire pointillée est la courbe théorique (I'équa-
tions 6.12 a la section 6.3) redimensionnée ; I'insert dans chaque figure
représente les courbes d’écoulement des matériaux mesurées au rhéo-
metre avec des géométries rugueuses; les lignes droites pointillées
servent a apprécier le rapport de force entre les courbes expérientales
et les courbes théoriques.

Nous avons mesuré la variation de force pour les émulsions de différentes concen-
trations a ¢ imposé. La figure 6.9A montre que quelle que soit la concentration, la va-
riation de force suit toujours une décroissance en 1/h (apres la déformation élastique
de I’échantillon aux petits gap). Sur la méme figure on observe que dans la région ot
la variation des forces expérimentales décroit en 1/#, le rapport entre les courbes ex-
périmentales et la courbe théorique est d’environ 1.5, autrement dit le rapport entre
la contrainte seuil expérimentale en élongation est 1.5 fois de celle prédite par le mo-
deéle d’Herschel-Bulkley en 3D (v/37.). Ce rapport semble étre légerement plus grand
pour I'émulsion a 76v% (A6). Pour cette émulsion la contrainte seuil en cisaillement
est faible (entre 10 Pa et 30 Pa) et il est possible que I’effet de la tension de surface de-
vient important devant la contrainte seuil. En effet, pour 3 mL d’eau pure en forme
cylindrique contenue entre deux plaques paralleles, la pression exercée par I'eau sur
la plaque supérieure peut étre estimée par :

27tR

— (6.19)

N R 0 X
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Pouro =72 x 107N m~! et R = 31 mm (le rayon de I’échantillon quand le gap & =
1mm), on a Ty = 4.6 Pa. Ce qui représente plus de 10% de 1.5v/37, pour l’émulsion
directe a 76v%, pour laquelle 7. = 15 Pa (voir la section 6.9 pour la discussion sur la
contrainte seuil et la tension de surface).

6.7 FElongation de la moutarde, du carbopol et du ketchup

Les mesures de force en élongation avec la moutarde, le carbopol et du ketchup
sont montrées sur la figure 6.9B. Nous avons présenté les données a coté de la courbe
de variation de force de I'émulsion directe (I'émulsion A4). On observe que le car-
bopol présente un comportement assez similaire par rapport a 'émulsion : la force
normale croit d’abord en fonction du gap aux petit gaps a cause de la déformation
élastique du matériau a petite déformation, ensuite la force décroit et suit une dé-
croissance en 1/h. En redimensionnant la variation de force par la contrainte seuil
du matériau on observe que la variation de force du carbopol en élongation uni-
axiale se superpose presque avec celle de I’émulsion directe. Pour la moutarde et le
ketchup on observe aussi une croissance de force a petite déformation, ensuite les
forces normales des deux matériaux diminuent avec le gap pour rejoindre une dé-
croissance en 1/h. On observe que ces diminutions sont beaucoup plus brusques que
les émulsions et le carbopol : e.g., pour la moutarde la force est divisée par environ
3 quand le gap passe de 0.8 mm a 1 mm. La diminution de force entre la force maxi-
male et le début de la décroissance en 1/ pour le ketchup ne se fait pas aux mémes
gaps que celle pour la moutarde. Cette variation de force aux petits gaps suggere
que (i) on a probablement un comportement de la couche de glissement plus com-
plexe chez la moutarde et le ketchup que chez les émulsions directes et le carbopol;
(ii) I'élasticité de la moutarde et du ketchup a petite déformation est trés différente
que celle des émulsions et du carbopol : il est possible que le module élastique de la
moutarde et le ketchup en traction est tres petit.

A partir d’environ 1 = 1 mm la force normale du ketchup et de la moutarde suit
une décroissance en 1/h et se superpose presque. Leur courbe présente un rapport
d’environ 2.5 par rapport a la variation de force théorique, ce qui suggere que la
contrainte seuil en élongation du ketchup et de la moutarde est 2.5v/37..

6.8 Elongation des émulsions inverses

Au chapitre 3 nous avons mesuré les courbes d’écoulement des émulsions in-
verses sur un wafer de silicium lisse. Les expériences montrent que I'épaisseur de
la couche de glissement de I"émulsion inverse est légerement inférieure a celle des
émulsions directes (voir les figures 3.21B a la section 3.6.2 du chapitre 3). Quand
on réalise une expérience d’élongation avec les wafers de silicium sur I’émulsion
inverse, on peut s’attendre a ce que I'écoulement de lubrification dans la couche
de glissement peut avoir un effet prolongé sur la variation de force normale méme
quand le gap devient grand. La figure 6.10A montre la variation de force normale
de I’émulsion inverse en élongation avec un taux de déformation imposé a 0.01s™ 1.
Similaire aux émulsions directes, on observe d’abord une augmentation de force nor-
male aux petits gaps due a 1’élasticité du matériau. La variation de force subit ensuite
une décroissance en fonction du gap. Contrairement aux émulsions directes, on ob-
serve que la décroissance semble étre plus grande qu'une décroissance en 1/#h, alors
que pour une émulsion directe (e.g., la figure 6.5A), les variations de force atteignent
trés vite une décroissance en 1/h. Nous avons répété les expériences sous les mémes



130 Chapitre 6. Elongation

- ~
Z
é B ——o0,01s*a I — 0015t
w ~ foe ——0,02s"
/ 1
- - - - force therique| 0,04s
10° i 10°9 / fffff force theorique
N
1
10™ 4
10™ 4
1024 .
0 1 0 1
10 107 K (mm) 10 10 h (mm)
(A) (B)

4raF/ieQ” (M)
o

10"+

1015 4

2x10° 4x10°  6x10°
h (mm)

(©)

FIGURE 6.10 — Force normale en élongation en fonction du gap de
I’émulsion inverse (F2) aux taux de déformations ¢ imposés. (A) Elon-
gation de I’émulsion inverse a ¢ = 0.01s~! pour trois expériences
identiques; la ligne bleue foncée pointillée est la courbe théorique
(I’équations 6.12 a la section 6.3). (B) Elongation de I"émulsion inverse
aux ¢ différents (indiqués sur la légende); la ligne cyan pointillée est
la courbe théorique. (C) Force résiduelle AF redimensionnée en fonc-
tion du gap; deux lignes pointillées de pentes —2 et —3 en échelle
log-log sont tracées pour guider notre analyse.

conditions. Sur la figure 6.10A on observe qu’aux petits gaps (vers 1 mm) il exisite
une différence de force pour le méme gap, de I'ordre de 50%; a partir de h ~ 2mm
les courbes se sont superposées. Une différence entre les variations de force qui ne
se produit qu'aux petits gaps plutdt que tout le long de la variation de force nor-
male suggere que la dissipation visqueuse dans la couche de glissement présente un
grand impact sur la variation de la force normale mesurée, et il est possible que cette
dissipation visqueuse est a 1'origine de la décroissance en h* avec « < —1 (au lieu
de « = —1 pour les émulsions directes). En effet, si la dissipation visqueuse dans le
bulk était responsable de la décroissance en h* avec @« < —1, on aurait vu une dif-
férence entre les différentes variations de force tout au long du gap. Quelle que soit
l'origine physique de la décroissance, il est devenu difficile de connaitre le rapport
entre la contrainte seuil en élongation uniaxiale expérimentale et celle prédite par
la théorie, puisqu’on ne parvient plus a identifier un intervalle de gaps dans lequel
la variation de force est en 1/h pour la comparer au niveau de la variation de force
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théorique en 1/h. D'une maniere équivalente, il est devenu difficile de comparer les
plateaux de la contrainte normale expérimental et théoriqu, puisqu’expérimentale-
ment la contrainte normale n’a plus de plateau.

On peut néanmoins supposer que la contrainte normale expérimentale est 1.51/31,
puisque I’émulsion inverse présente une structure similaire a I’émulsion directe. De
plus, on fait I'hypothese que le bulk présente effectivement un écoulement d’élonga-
tion uniaxiale. A partir des variations de force a différents ¢ imposés (figure 6.10B),
on extrait la force normale liée a I'élongation uniaxiale du bulk qui décroit en 1/h
pour obtenir la contrainte normale liée a la dissipation visqueuse, appelée aussi par
la force résiduelle AF a la section 6.4. Les forces résiduelles AF redimensionnées
par u, 47, € et () comme exprimées par 1'équation 6.17 a la section 6.4 en fonction
du gap sont présentées sur la figure 6.10C. On observe que, que ce soit aux petits
gaps ou au grands gaps, il est difficile de dire que les courbes se superposent. De
plus, quand les forces résiduelles décroitent entre 1 mm et 3mm, il est difficile de
juger si la décroissance est plutot proche de h=2 ou de h—3; la force résiduelle pour
¢ = 0.04s~! suit méme une décroissance en h~3. Supposons que 'expérience de
I'élongation est toujours constituée de I'élongation du bulk plus d"un écoulement
de lubrification dans une couche de glissement comme schématisé par la figure 6.6,
les résultats de I'émulsion inverse suggerent qu’en plus de la dissipation visqueuse
dans la couche de glissement, il y a probablement une dissipation visqueuse au bulk
qui est suffisamment faible pour qu’on ne voie pas de différence entre différentes
variations de force tout le long du gap sur la figure 6.10A. Autrement dit, quand on
impose un écoulement d’élongation a I’émulsion inverse, on n’est peut-étre pas stric-
tement dans un cas d’élongation uniaxiale, et le tenseur du taux de déformation qui
décrit I’écoulement du bulk possede probablement des composants non diagonaux
qui sont non nuls.

6.9 Discussion surl’effet de la tension de surface et de la gra-
vité
Tension de surface

La tension de surface a l'interface de 1’échantillon et 1’air peut créer une force
capillaire qui s’ajoute a la force totale mesurée par la plaque supérieure. Pour es-
timer 'effet de la tension de surface on fait ’hypothese que la tension de surface
de I'émulsion vaut celle de I'interface eau/air 7, (i.e., environ 70mN m~1). En éti-
rant le matériau on crée de nouvelles surfaces. La tension de surface crée un travail
supplémentaire pour augmenter 'air de la surface d'un facteur di. On suppose que
I"échantillon garde toujours une parfaite forme cylindrique, le changement infinité-
simal de l'aire de l'interface s’écrit en premiere approximation :

d (27Rh7y,) = Ry dh (6.20)

Cette expression nous renseigne sur la contribution de la tension de surface sur la
force normale totale qui vaut Fereation delasurface = TRy, quiestdel’ordre de 6 x 103N
qui est petit par rapport a la force mesurée (voir par exemple la figure 6.3A). On peut
donc négliger l'effet de la tension de surface si la forme cylindrique est bien préser-
vée.

Cependant sur la figure 6.2, on observe que 1’échantillon n’est pas parfaitement
cylindrique et l'interface échantillon/air présente une courbure C; cette courbure
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s’accompagne d"une pression de Lapace qui exerce une force a la plaque supérieure :
F = yunR*C (6.21)

Pour les images de 1mm a 4mm sur la figure 6.2, on constate que la courbure ne
dépasse pas 1 mm~!. En supposant que le diametre de 1’échantillon est de I'ordre de
cm, la force liée a la pression de Lapace vaut environ 0.02N, ce qui est bien négli-
geable par rapport a la force totale mesurée. On peut négliger la pression de Laplace.

On note que dans notre expérience, on travaille avec un volume d’échantillon
assez important (1 mL a 4mL). De plus la plupart de nos matériaux présentent une
contrainte seuil élevée (> 30 Pa). Cela permet d’avoir une force suffisamment impor-
tante mesurée par la plaque supérieure. Pour savoir si on peut négliger la tension de
surface, Jorgensen et al. [126] proposent de calculer le rapport entre la contrainte
seuil du matériau et la courbure de 1’échantillon a l'interface échantillon/air 7./C.
Dans notre expérience on observe que la courbure C est d’autant plus grande que le
volume de I’échantillon est petit. Quand la contrainte seuil et le volume de I'échan-
tillon sont tous les deux suffisamment grands, le rapport 7./C > 1 et on peut négli-
ger l'effet de la tension de surface.

Effet de la gravité

A la fin d"une expérience en élongation, le matériau se sépare en deux parties,
avec chacune des parties restant collée a sa surface. Il est donc légitime de considérer
l'effet de la gravité qui commence a jouer son role a partir d'un certain gap et qui
conduit finalement a la séparation du matériau. Pendant un processus d’élongation,
la force liée a la gravité f correspond a la force nécessaire pour soulever une partie
de l'échantillon d'une certaine hauteur. Elle effectue donc un travail pour déplacer
le centre de la gravité de sa hauteur initiale (petite devant sa hauteur finale) a la
hauteur finale /1/2 et ce travail vaut mgdh /2. On en déduit que f = mg/2. En méme
temps la contrainte seuil en élongation 1.5v/37, crée une force Fyqp, :

_ 157.0)

Faon = 1.5V37, x § = 2 (6.22)

ou S est la surface de contact entre le matériau et le plateau supérieur. Pour que la
force liée a la gravité f dépasse 10% de la force liée a la contrainte seuil en élon-
gation Fg oy, il faut que h dépasse environ 4mm (pour 7. = 60Pa et Pgchantiion ~
745kgm~3). Expérimentalement on observe que la force décroit vers 0 (voir par
exemple la figure 6.3A) et non a mg/2 lorsque le matériau se sépare en deux par-
ties identiques. Autrement dit quand & augmente, la force mesurée par la plaque
supérieure est de moins en moins influencée par la force qui souléve le centre de la
gravité du matériau. En effet, ce raisonnement suggere que la gravité joue un role
qui devient de plus en plus important vis-a-vis de la contrainte seuil en élongation
quand le gap augmente, alors qu’en pratique, la gravité agit a tout moment durant
I"élongation, méme si I’échantillon reste au repos ou le gap est petit. Sous 'effet de
la gravité 1’échantillon n’est plus parfaitement cylindrique mais s’effondre au fur et
a mesure que la hauteur du centre de gravité augmente. Ce qui induit finalement
une séparation dissymétrique du matériau : la quantité de matériau qui reste collée
a la plaque supérieur est plus petite que celle collée a la plaque inférieure. Ce phé-
nomere est similaire a 1’effondrement d"un fluide a seuil pour un volume donnée et
qui s’étale sur la surface [81] : les couches de matériau proches du bas subissent une
contrainte normale plus élevée que celles des couches supérieures.
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6.10 Reproductibilité

2 T T
LL
10?4
£ 101 1
LL
102
101 ]
10° 10 h (mm)
(A) (B)
= z
L £
LL
100_
) 1074 1
104
1024 1
107 .0 — i i
10 10° h (mm) 10° 10! h (mm)
©) (D)

FIGURE 6.11 — Force normale F en fonction du gap h pour 3 tests
avec différents matériaux; les lignes continues avec différentes cou-
leurs représentent les différents tests et la ligne pointillée correspond
a la variation de force théorique (I’équations 6.12 a la section 6.3). (A)
Emulsion A4; (voir la table 2.2 a la section 2.1.1 du chapitre 2 pour le
nom des émulsions) Q = 1mL, ¢ = 0.01s~ 1. (B) Ketchup; Q = 1mL,
¢ = 0.01s71. (C) Bentonite; O = 3mL, ¢ = 0.01s L. (D) Mousse a
raser; Q) =3mlL, ¢ = 0.01s~ L.



134 Chapitre 6. Elongation

10°+ "
10° E
z
L
-1 4
10 104 4
1024 | 107 ]
J 0 J 1 T T
10 10" h (mm) 10° 10! h (mm)
(A) (B)

FIGURE 6.12 — Force normale F en fonction du gap h pour plusieurs
tests avec la moutarde; les lignes continues avec différentes couleurs
représentent les forces mesurées répétées et la ligne pointillée cor-
respond a la variation de force théorique (l"équations 6.12 a la sec-
tion 6.3). (A) Q =1mL, ¢ =0.01s"1. (B)Q =3mL, ¢ =0.01s"L.

Comme les mesures de force normales sont sensibles a la forme initiale de I'échan-
tillon, la reproductibilité des test peut ne pas étre tres bonne. Deux causes peuvent
expliquer ce phénomene : pour de petits rapports d’aspect, la dissipation visqueuse
dans les couches de glissement pres des parois joue un role important sur les me-
sures de force; pour de grands rapports d’aspect (i.e., quand la hauteur de I'échan-
tillon est grande), la gravité joue un réle important. Quand on charge I"échantillon
entre deux plaques, on ne contrdle pas la forme initiale de 1’échantillon avec pré-
cision. Lorsque l"échantillon chargé n’est pas bien cylindrique, e.g., présence des
bulles d’air proche de l'interface du matériau et de lair, cette dissymétrie se déve-
loppe au cours du changement de hauteur et perturbe les mesures de forces. Un
exemple est présenté sur la figure 6.11A : deux courbes avec le méme échantillon
sous les mémes conditions donnent la méme variation de force vs. gap, mais une
autre courbe avec les mémes conditions (la ligne rouge) est tres différente. La dif-
férence majeure de cette derniere est que la force normale commence a descendre
d’une maniére significative avant que / n’atteigne 2mm, alors que pour les deux
autres tests cette descente due a la gravité commence autour de &/ = 7mm. Cette
différence serait due au déséquilibre développé suite a une forme initiale dissy-
métrique. Parfois on observe également une forte dissipation visqueuse dans les
couches de glissement qui conduit soit & une séparation des matériaux prématu-
rée (e.g., la figure 6.11B, soit une incapacité de suivre une décroissance en 1/h (e.g.,
la bentonite sur la figure 6.11C et la mousse sur la figure 6.11D). Dans ce dernier
cas on ne peut plus déterminer précisément le seuil de contrainte en élongation. Les
effets possibles des perturbatiosn mentionnées ici semblent se produire plus sou-
vent quand le volume de I'échantillon est petit, c’est pourquoi pour 1 mL il est sou-
vent difficile d’obtenir des résultats reproductibles (e.g., la comparaison entre les
figures 6.12A et 6.12B).
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6.11 Conclusion

Pour décrire I’écoulement tridimensionnel des fluides a seuil, nous avons consi-
déré la loi de comportement 3D déduite a partir du critere de Von Mises et le mo-
dele d’Herschel Bulkley en cisaillement simple. Le modéle prédit que le tenseur de
contrainte est proportionnel au tenseur du taux de déformation mais le rapport de
proportionnalité vaut 7. /+/— Dy pour un écoulement lent, et une contrainte seuil en
élongation qui vaut v/37.. La vérification expérimentale du modele nécessite une
élongation uniaxiale du matériau, qui se réveéle difficile pour des fluides a seuil.
En utilisant des wafers de silicium, nous avons réussi a imposer une élongation
uniaxiale a vitesse ou a taux de déformation controlés pour un grand intervalle
de rapports d’aspect avec divers fluides a seuil, tout en mesurant simultanément
la contrainte normale. Aprés avoir analysé les différents effets perturbateurs, tels
que la tension de surface, la gravité et la reproductibilité, nous avons trouvé que la
contrainte seuil en élongation calculée par le modeéle d’"Herschel-Bulkley en 3D, qui
prédit un rapport entre le seuil de contrainte en élongation et le seuil de contrainte
en cisaillement /3 et qui dépend uniquement du second invariant du tenseur de
taux de déformation, n’est pas valide. la contrainte seuil en élongation est de 1.5 \@TC
pour les émulsions et le carbopol, et environ 2.5v/31. pour le ketchup et la moutarde,
ce qui suggere que I'hypothese du rapport de proportionnalité entre le tenseur de
contrainte et le tenseur de déformation D qui dépend uniquement du second inva-
riant de D ne serait pas valide. Une possibilité alternative est que les parametres du
modele d’écoulement incluent également le troisieme invariant de D [92], e.g., avec
le déviateur du tenseur des contraintes qui s’écrit, pour un écoulement lent,

D
T=t—— (6.23)
V=D +aDyy
Pour les émulsions et le carbopol, « = —0.46 permet de bien représenter les données

expérimentales. Une autre possibilité est d’utiliser d’autres criteres de plasticité. En
conclusion, notre travail suggere que la description standard de I’écoulement qui
repose sur des écoulements homogenes dans les trois dimensions ne serait pas va-
lide, et le modele d’écoulement tri-dimensionnel serait plus complexe que ce que
suggere les travaux précédents. Un modele adéquat devrait considérer la structure
spécifique des fluides a seuil, notamment le mécanisme du décoincement, y compris
la mécanique des éléments en état coincé et les interactions entre ces éléments.

Les tests de traction avec les wafers de silicium ont permis de mesurer la force
normale créée par la couche de glissement quand le bulk subit un écoulement d’élon-
gation. En effet, I'existence de la couche de glissement est essentielle pour supprimer
l'adhérence du matériau aux parois. Grace a cela les éléments non diagonaux du
tenseur du taux de déformation deviennent nuls. L'écoulement du fluide interstitiel
dans la couche de glissement en élongation est néanmoins différent qu’en cisaille-
ment simple, notamment sur 1'épaisseur de la couche de glissement, qui est plu-
sieurs ordres de grandeur plus grande que celle observée en cisaillement simple.
Pour cela on a suggéré qu’en élongation, les éléments en suspension des fluides a
seuil se détachent de la paroi pour créer une couche de glissement beaucoup plus
épaisse que le glissement en cisaillement simple.
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Conclusion

Résumé des travaux effectués

Pour essayer de comprendre le mécanisme du glissement des fluides a seuil,
nous avons commencé par une caractérisation a I'aide de séquence de fluage dans
un rhéometre. A partir d’observations directes, de la comparaison de deux expé-
riences avec le méme échantillon mais différents gaps et puis de deux émulsions
directes avec des fluides interstitiels de différentes viscosités, nous avons explicité
la dépendance du glissement avec la contrainte de cisaillement et mis en évidence
I'existence d'une couche de glissement composé du fluide intersititiel du matériau.
Le seuil de glissement 7/ aurait deux origines physiques : un effet de bord qui est
d’autant plus important que le fluide interstitiel s’évapore pres de la ligne de contact
a la périphérie de l'échantillon, ou un effet de surface, conséquence de I'adhésion
des éléments macroscopiques du systeme coincé sur la surface du solide. En géné-
ral 'effet de bord crée un 7/ qui vaut de 'ordre de 1Pa et qui augmente avec le
temps si I'échantillon n’est pas maintenu dans une environnement a la pression de
vapeur saturante du solvant de la phase continue. Cet effet a été mis en évidence
uniquement pour des émulsions directes dont la phase continue est aqueuse. Pour
les émulsions inverses, T/ serait di & un effet de surface, associé a I’adhésion. Ce pa-
rametre est difficile a controler, étant par exemple sensible a la maniere de nettoyer
la surface avant de charger I’échantillon. Quelle que soit 1'origine de 7/, quand on
le retire de la contrainte totale on obtient toujours une relation linéaire entre I'exces
de contrainte 7, = T — T/ et la vitesse de glissement V;. Cette relation semble étre
valide pour une large gamme de matériaux aux structures, éléments suspendus et
concentrations différents. En particulier, la taille des éléments suspendus (variée sur
pres d’une décade) et la concentration des émulsions (variée de 72v% a 92v%, ce
qui augmente la porosité au sein du bulk d’un facteur 4) ne semblent pas modifier
significativement la loi de glissement. L'ensemble des matériaux semblent partager
une épaisseur de glissement comprise entre 30 nm et 45nm; pour les émulsions in-
verses, I’épaisseur ¢ se situe a (20 £ 10) nm alors que pour les émulsions directes, J
vaut plutot (35 £ 10) nm. Les caractéristiques du glissement sont modifiées sur des
surfaces de Black Silicon, ot1 la microrugosité est de ’ordre de la taille des éléments
suspendus de I’émulsion. Dans ce cas, 7/ est suffisamment élevé pour exclure un ef-
fet de bord. Par ailleurs, pour avoir la méme vitesse de glissement, il faut appliquer
un exces de contrainte T — 7/ moins élevé a une émulsion déposée sur une surface
de Black Silicon que sur un wafer de silicium lisse.

Cette loi de glissement établie pour les écoulements confinés, i.e., a l'intérieur
d’une géométrie du rhéometre, reste valide pour des écoulements en cellule de Couette
ou surface libre. Le formalise nécessaire pour caractériser le glissement a partir des
tests au rhéometre a été généralisé a d’autres types d’écoulement dans différentes
situations. Ce cadre reste valide tant que les parois sont assez lisses pour induire un
glissement. Grace au rhéometre et au plan incliné, nous avons montré que le glis-
sement est indépendant de la contrainte normale tant que celle-ci reste inférieure a
sa contrainte seuil en élongation. Cependant, quand 1’écoulement d’élongation est
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introduit, le glissement apparait toujours mais I'épaisseur de la couche de glisse-
ment est supérieure a celle en cisaillement simple de plusieurs ordres de grandeur.
Une autre observation importante dans l'expérience du plan incliné est que quand
le plan est initialement couvert de 'huile, 'émulsion semble maintenir la couche de
glissement, alors que le bulk semble étre attiré par la surface du solide.

Mécanisme possible du glissement

(B)

FIGURE 6.13 - Différents schéma des éléments suspendus d'un fluide

a seuil (disques rouges) a I’approche d’une surface du solide (bleu).

(A) Une couche de glissement uniforme. (B) Eléments du fluide a
seuil développant des distances variées avec la surface du solide.

Un schéma simple pour interpréter la relation linéaire entre la vitesse V; et 1’ex-
ces de contrainte 7; d"une part, et la proportionnalité de 7; avec la viscosité du fluide
interstitiel d’autre part, est de considérer une couche de liquide uniforme entre le
bulk et la paroi (figure 6.13A). Cependant on ne trouve pas d’arguments pour exli-
quer l'existance d'une telle couche pour une large gamme de matériaux ayant des
structures, tailles des éléments et concentrations si différents. Un modéle plus vrai-
semblable serait de considérer que la distance des éléments suspendus a la paroi est
hétérogene : certains éléments sont proches de la surface alors que d’autres sont plus
loins (figure 6.13B). En effet, les fluides a seuil sont des matériaux qui forment un ré-
seau coincé qui est une structure rugueuse; cette structure développe probablement
des distances variées avec la surface du solide quand elle s’approche de la surface.
Il en résulte que I'épaisseur de la couche de glissement § représente une épaisseur
moyenne de cette couche a épaisseurs locales variables. La contrainte moyenne Timoy
s’exprime alors comme la moyenne de toutes les forces locales sur toute la surface :

Vs
r L V;dsi
. J— 1

et I'épaisseur moyenne ou 1'épaisseur apparente devient :

S
5m0y = ,uVs/Tmoy = f (625)
Y Edsi

Dans ce cas les endroits ot §; atteint sa valeur minimale joue un role majeur. Cette
approche a été identifiée par H. M. Princen [47]. Dans ses travaux il ne considere
que l'écoulement dans le film mince entre les éléments suspendus de I'’émulsion
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et la surface, qui produit une contrainte visqueuse beaucoup plus importante que
I"écoulement du fluide entre les éléments de la suspension. Son analyse donne une
épaisseur du film qui est du méme ordre de grandeur que 1'épaisseur é qu’on trouve
pour nos matériaux, i.e., quelques dizaines de nanomeétres. L'analyse de Princen est
en accord avec le non-impact de la taille des éléments suspendus des émulsions mais
son calcul montre une dépendance de ¢ avec la concentration des émulsions; entre
une émulsion de 72v% et une émulsion de 92v% on devrait trouver une différence
d’épaisseur d"un facteur 13. Cette prédiction n’est pas en accord avec nos données,
qui donnent la méme épaisseur de glissement quelle que soit la fraction volumique
de la phase dispersée. L'épaisseur de la couche de glissement serait donc déterminée
par d’autres facteurs, indépendants de la fraction volumique de 1’émulsion.

Le non-impact de la force normale sur le glissement suggeére que 1’épaisseur n’est
pas fixée par 1’équilibre entre les interactions attractives entre les éléments suspen-
dus du matériau et la paroi (e.g., pression osmotique du bulk) et interactions répul-
sives créées par I'écoulement de lubrification dans la couche. L'épaisseur est pro-
bablement maintenue par d’autres interactions plusieurs ordres de grandeur plus
élevées que la contrainte pour laquelle on observe le glissement. Au chapitre 6 du
manuscrit, nous avons montré que pour les contraintes normales plus grandes que la
contrainte seuil en élongation (le matériau subit alors un écoulement d’élongation),
I'épaisseur de la couche de glissement devient plusieurs ordres de grandeurs supé-
rieure a celle observée pour un cisaillement simple en régime de glissement. Cela
suggere qu’en élongation les éléments se détachent irréversiblement de la surface
du solide, et on en déduit que ces éléments sont peut-étre attachés a la surface en ci-
saillement simple en régime de glissement. Ce schéma est soutenu par 1’'expérience
du plan incliné avec une couche d’huile, ott on observe que la goutte d’émulsion
racle la surface comme si elle est attirée par la surface tout au long du processus de
glissement.

A ce stade on peut suggérer qu’il existe une interaction attractive de Van der
Waals entre les éléments de la suspension du fluide a seuil et la paroi; cette in-
teraction maintient les éléments proches de la paroi autour des points de contact
avec une distance équivalente a la taille de quelques molécules. Méme si on ne dis-
pose pas d’arguments quantitatifs pour expliquer 1’origine physique de cet effet, une
telle image nous permet d’expliquer la plupart des observations. En effet, la dissipa-
tion visqueuse peut avoir lieu essentiellement autour de ces points de contact ou le
fluide interstitiel est cisaillé avec une épaisseur de quelques nanometres, en méme
temps ces régions de contact ont une surface totale limitée comparée a la surface to-
tale. L'épaisseur de la couche de glissement moyenne doit dépendre du nombre des
points de contact, mais non de la concentration. Le nombre des points de contact
peut dépendre de la taille des gouttes en 1/R3. On a en effet observé une augmen-
tation de J avec la taille des gouttes, mais I'impact de la taille des gouttes n’est pas
aussi fort que ce que prédit le modéle. Toutefois avec un petit nombre de contact,
les éléments s’éloignent plus facilement de la paroi quand la contrainte de cisaille-
ment atteint une valeur critique, et on peut expliquer I'écart entre V; de 1’émulsion
E5 (celle avec les plus grosses gouttelettes) par rapport aux autres émulsions sur la
figure 3.22B a la section 3.6.3 du chapitre 3.

A partir de I'hypothése sur les éléments en contact avec la surface, il est possible
de changer la loi de dépendance entre la vitesse de glissement et I’exces de contrainte
avec une contrainte appliquée suffisamment large. Dans ce cas les éléments suspen-
dus sont tellement éloignés de la surface que l'interaction attractive ne peut plus
étre développée, et on fait ainsi croitre 1’épaisseur de la couche de glissement. Cette
prédiction est cohérente avec 'augmentation rapide de la vitesse de glissement a
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I'approche du seuil de glissement (voir les figures 5.3 et 5.5 du chapitre 5). Cet effet
continue a jouer son role quand on passe en régime de cisaillement, ot de plus en
plus d’éléments suspendus sont détachés de la surface. Quand ce régime est suffi-
samment développé on peut considérer que les distances entre les éléments détachés
et la surface sont gouvernées par la pression osmotique et la pression de lubrifica-
tion comme suggéré par Meeker et al. [48, 49], ou la relation entre V; et 75 devient
quadratique. Pour quantifier a quel gradient de vitesse les éléments en suspension
commencent a se détacher de la paroi, il serait utile de compléter le schéma de glis-
sement au-dela de la contrainte seuil, en mesurant la diffusion des particules dans la
direction perpendiculaire a celle de cisaillement. De plus, pour proposer un modele
de glissement précis, il parait nécessaire de connaitre les constantes de Hamaker
entre les différents fluides a seuil d'une part et les différentes surfaces d’autre part.
Cela pourra notamment permettre d’expliquer les écarts entre les épaisseurs de glis-
sement des émulsions directes et les émulsions inverses sur le wafer de silicium.

Avec la surface de Black Silicon dont la rugosité est de 1’ordre de la taille des élé-
ments suspendus de ’émulsion, les éléments peuvent étre coincés entre les micro-
piliers sur la surface. Quand une contrainte critique est appliquée, ces éléments
sortent de leurs puits et se mettent en mouvement. Ce schéma permet d’expliquer
l'existence du seuil de glissement dans ce cas. A cause de la topologie de la sur-
face, les points de contact entre les éléments et la surface sont peu nombreux, ce qui
explique les valeurs élevées de V; par rapport au wafer de silicium pour la méme
contrainte (voir la figure 3.30 a la section 3.7.5 du chapitre 3). Enfin, sur Black Silicon
il est possible d’avoir le méme glissement que sur un wafer de silicium mais deux ef-
fets s’opposent : un seuil de glissement pour initier le mouvement, et une épaisseur
apparente élevée de la couche de glissement lorsque 1'émulsion glisse. On pourra
faire 1’analogie avec 1'effet d’aquaplanning : a cause de la microtexture de la sur-
face, il est difficile pour la structure rugueuse du réseau coincé d’évacuer le liquide
coincé entre elle et la surface et on voit la couche de glissement s’enrichir en liquide.
La microstructure présente a la surface du Black Silicon est tres aléatoire : la hauteur
et la largeur des picots ne sont pas bien controlées et ne peuvent qu’étre détermi-
nées a postériori. Une perspective évidente de cette these serait donc de controler la
microstructure, e.g., controler la forme des picots et la distance entre deux picots voi-
sins, etc., pour déterminer a partir de quelle rugosité le seuil de glissement devient
du méme ordre de grandeur que la contrainte seuil. On pourra finalement savoir
quelle est la valeur critique de la rugosité de la surface qui supprime totalement le
glissement. L'impact de la rugosité sur le glissement au-dela de la contrainte seuil
a l’échelle de la taille de quelques éléments suspendus a été étudié par plusieurs
auteurs [127-129]. Dans ces cadres la rugosité ou I’hydrophobicité de la surface ont
un impact significatif sur le glissement. A partir des mesures directes des profils
de vitesse, les auteurs ont montré qu’a cause des interactions entre la surface et le
fluide, les profils de vitesse ne correspondent plus aux ceux prédit par la loi de com-
portement macroscopique du fluide a seuil (e.g., le modele Herschel-Bulkley). Cet
effet a été interprété par le modéle de fluidité. Dans nos travaux sur le Black Sili-
con, la longueur caractéristique de 1’écoulement (i.e., le gap) est tres grande devant
la taille d"un élément suspendu de 1’émulsion. L'effet du confinement devrait étre
négligeable. De plus, contrairement aux travaux cités ici, on mesure uniquement les
vitesses de glissement sur Black Silicon en-dessous de la contrainte seuil.
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Perspectives

Dans notre étude du glissement, il y a plusieurs aspects qui peuvent étre amé-
liorés. (i) Grace au fluage nous avons déterminé précisément le seuil de glissement
des différents matériaux sur différents types de surfaces. Dans le cas ot le seuil de
glissement est di a un effet de surface, nous n’avons pas pu expliquer quantita-
tivement 'origine physique des interactions entre la surface et les fluides a seuil.
Supposons que des interactions attractives de Van der Waals sont responsables de
l'effet de surfaces, on pourra notamment déterminer si la prédiction de Seth et al.
sur 'expression de 7, est valide (équation 1.17 & la section 1.2.4 du chapitre 1). Pour
cela il est nécessaire de connaitre les parameétres tels que les constantes de Hamaker
entre différents composantes des fluides a seuil d"une part (eau, huile, tensioactifs)
et différents types de surface d’autre part. Les constantes de Hamaker peuvent étre
mesurées ou trouvées dans la littérature, mais les valeurs peuvent ne pas étre suffi-
samment précises pour prédire la valeur de /. En effet, avec des constantes de Ha-
maker prédites par la littérature, Seth et al. ont trouvé un mauvais accord entre la vi-
tesse de glissement du microgel expérimentale sur des surfaces de PMMA /silicium
et la vitesse de glissement théorique sur ces surfaces [78]. Ce n’est qu’en utilisant
des constantes de Hamaker qui sont bien plus petites que celles trouvées dans la
littérature que les auteurs finissent par trouver un bon accord (figure 1.25 a la sec-
tion 1.2.4 du chapitre 1). Cet exemple suggere que dans 1'étude du glissement, il
est difficile de quantifier les interactions de Van der Waals avec précision. (ii) Les
lois de glissements des émulsions montrent que 1’épaisseur de glissement des émul-
sions inverses est presque toujours inférieure a celle des émulsions directes. On peut
supposer que les émulsions inverses développent plus de points de contact avec la
paroi que les émulsions directes. En effet, comme les dissipations visqueuses s’ef-
fectuent essentiellement autour des points de contact et que, d'une maniere équi-
valente, un écoulement de lubrification entre deux plans présente une dissipation
visqueuse d’autant plus importante que 1’épaisseur est faible, un nombre élevé de
points de contact est équivalent a une épaisseur de glissement apparente faible. Que
ce soit une différence de 1'épaisseur de la couche de glissement entre les deux types
d’émulsions, ou une différence entre le nombre de points de contact développés a
la paroi, notre modéle ne fournit pas d’éléments pour expliquer cette différence.
(iif) Dans nos travaux sur le glissement nous avons fait varier la taille des goutte-
lettes des émulsions, mais la polydispersité de taille des gouttes est aussi changgée.
Une émulsion tres polydisperse posséde des gouttelettes de tailles variables. Cela
pourrait affecter le nombre de points de contact entre les gouttelettes en suspension
et la paroi. En effet, les gouttelettes de petites tailles peuvent développer plus de
points de contact a la paroi par unité de surface que les grandes goutelettes. Pour
des émulsions monodisperses, un échantillon avec une grande taille moyenne des
gouttelettes développe moins de points de contact a la paroi qu'un échantillon avec
une petite taille moyenne. Comme la polydispersité n’est pas bien controlée, il est
possible que l'effet de la taille moyenne des gouttelettes est en partie contrebalancée
par l'effet de la polydispersité. Il faut trouver une procédure de préparation qui per-
met de produire des émulsions bien monodisperses, surtout pour les grandes tailles
des gouttelettes (pour lesquelles la polydispersité devient grande). (iv) Le glissement
sur du Black Silicon montre que la microrugosité est parmi les facteurs qui affectent
la vitesse de glissement. Nos compétences sur les traitements de surfaces rendent
possible de modifier quantitativement les micro-piliers présents a la surface des wa-
fers de silicium. On pourra modifier la taille des picots, la distance entre les picots,
etc., pour savoir comment la microrugosité impacte quantitativement le glissement.
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L’étude du glissement des fluides a seuil nous conduit a analyser les mécanismes
d’écoulement de ces matériaux a I'échelle mésoscopique, notamment a l'interface
avec la paroi. A cette échelle, la taille des éléments suspendus, le nombre de contact
entre les éléments et la paroi, les interactions entre les éléments et la paroi, la mi-
crorugosité de la surface sont parmi des facteurs qui peuvent jouer un role impor-
tant. Dans cette these nous avons tenté d’identifier des mécanismes suffisamment
génériques. Si on parvient a contrdler quantitativement la vitesse de glissement, on
pourra concevoir des surfaces avec une vitesse de glissement controlée, choisir des
matériaux adéquats pour les géométries du rhéometre, le tuyau qui transporte des
bétons, etc., pour lesquels le glissement joue un réle important.
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Annexe A

Loi de comportement

Dans cette section on introduit quelques notions de base qui sont utilisées dans
la description de la loi de comportement. Pour un calcul détaillé les lecteurs peuvent
consulter les références [58] [130].

A.1 Tenseur de contrainte et tenseur de déformation

Prenons une base e, ey, e, et un tube dont les arétes sont paralléles aux axes du
repere. On peut exercer une forcer sur la face du tube perpendiculaire a e, :

FXX
F.= | Fy (A1)
FJCZ

Si les arétes ont toutes une longueur identique 4, le vecteur contrainte ¢ sur cette
surface s’écrit :

Fy./ a? Oxx
ty= | Fyy/a* | = | oy (A.2)
F./ a? Oxz

On peut définir le tenseur des contraintes X :

Oxx UOxy Oxz
L=|opw oy Oy (A.3)
Ozx  Ozy Oz

et pour connaitre le vecteur contrainte t exercé sur une surface de normale n orientée
quelconque, on peut appliquer la formule suivant :

t=X-n (A4)

Le tenseur de contrainte X est symétrique en statique, c’est-a-dire que 0;; = 0j;. On
peut décomposer le tenseur de la maniere suivante :

L=—pI+T (A.5)

ou p est la pression isostatique, qui peut étre vue comme la pression hydrostatique
au sein du fluide. Il s’écrit

TrX
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T est le déviateur du tenseur des contraintes qui vérifie Tr'T" = 0. Le tenseur des
contraintes a trois invariants :

¥ = TrZ = 3p (A7)
&pz%“ﬁZf—TdZﬂ} (A.8)
X = det (Z) (A.9)

Comme le tenseur de contrainte X et symmeétrique et que sa trace peut étre détermi-
née par une mesure de pression isostatique, il ne reste plus que 5 variables indépen-
dantes a déterminer pour ce tenseur : 3 contrainte de cisaillement, i.e., les éléments
de la matrice non diagonaux, et deux différences de contraintes normales :

Ny = 0yy — 02, (A.11)

Le matériau se déforme sous 1'effet des contraintes. En rhéologie on utilise le gra-
dient de vitesse pour quantifier la variation spatiale de la vitesse locale. Pour un
élément de volume se déplagant avec une vitesse v = ue, + vey + we;, le tenseur
du gradient de vitesse s’écrit :

ou/ox du/dy oJu/oz
L=Vv=|0dv/dx dv/dy dv/oz (A.12)
ow/dx dJw/dy Jw/dz

Les termes qui se situent a la diagonale sont associés a 1’élongation du matériau, et
d’autres expriment le cisaillement du matériau. Le tenseur du gradient de vitesse
peut s’écrire par un tenseur antisymmeétrique (2 = % (L — L") qui décrit la rotation
du matériau autour d’un point et qu’on ne considére pas ici, et un tenseur symmé-
trique :

D:%@+LU (A.13)
Ce tenseur s’appelle le tenseur du taux de déformation; il décrit les mouvements
relatifs entre les éléments du matériau. Pour un fluide incompressible, sa trace est
nulle. Dans un repere cylindrique défini par une base cylindrique e, ey, e, lors-
qu'un élément de matériau se déplace a une vitesse v = v,e, + vgeg + v, €, le ten-
seur du taux de déformation est :

00, 1(dvg vy Ov,/00 1/9dv, OJv,
or A I 2\ T
1(/0 0v, /00 dvy/d0 v, 1(0v,/00 0
p— | L% _ v 9/ 09/09 | or 1 (90:/96 99
2\ or r r r r 2 r 0z
Ly 1(19v:/96 9 %0
2\ oz or 2 r 0z 0z
(A.14)

Les invariants de T" et D se calculent de la méme maniére que ceux de X.
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A.2 Loide comportement d'un fluide a seuil

La loi de comportement est la relation entre le tenseur des contraintes et le ten-
seur de déformation. A I'introduction nous avons proposé la loi de comportement
d’Herschel Bulkley. Il existe aussi d"autres lois de comportement pour décrire I'écou-
lement du fluide a seuil. A cause de la spécificité du matériau, on ne retient que les
lois qui tiennent en compte a la fois de la transition solide-liquide et 1’écoulement
sous des contraintes élevées du fluide a seuil. En cisaillement simple ces lois peuvent
étre décrites sous la forme :

T>T=5=0 (A.15)
T>T=>T="1T+f(7) (A.16)

Le modele de Bingham correspond a f () = ugf (), dans lequel up est un pa-
rametre du matériau; le modele Herschel Bulkley correspond a f () = k", dans
lequel k et n sont deux parametres du matériau; le modéle de Casson correspond a
f (7) = kv +2\/kty

Pour décrire la loi de comportement en 3D des fluides a seuil, il est nécessaire
d’utiliser un critére de "seuil" ou critere de plasticité qui prend en compte la champ
de contrainte tri-dimensionnel. Il existe plusieurs criteres de plasticité, e.g., critere de
Tresca, critere de Von Mises, etc. Ici on utilise le critere de Von Mises, qui est utilisé
pour la description des fluides a seuil. Il s’écrit :

vIn<te D=0 (A.17)

Avec le critére de Von Mises, les modeles d’écoulement en cisaillement simple extra-
polé en forme tensorielle s’écrivent :

vin<t < D=0 (A18)
VTu > = L= —pI + %= +F (Dn) D (A.19)
— LI

ou F est une fonction positive du second invariant de D. Nous avons
F=2up (A.20)

pour le modele de Bingham, avec ug la viscosité plastique, et

F (D) = 2"k/ (M—D@M (A21)

pour le modéle d’'Herschel Bulkley, ot 11 et k sont deux parametres du matériau.
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Annexe B

Ecoulement dans différentes
géométries et impact du glissement

Pour connaitre la loi de comportement d’un fluide, il faut a priori connaitre le
champ de vitesse et le champ de contrainte en tout point du matériau. Expérimen-
talement nous essayons de se placer dans des situations ou les tenseurs sont les
plus simples possible, de telle sorte que les relations entre les composants de X et
ceux de D sont réduites. Pour connaitre la valeur des composants de D, on me-
sure les valeurs macroscopiques telles que la vitesse d’écoulement moyenne dans
une conduite ou la vitesse de rotation dans une cellule, tandis que pour les com-
posants de X on mesure la différence de pression dans une conduite, le couple sur
un axe ou la force totale exercée sur une surface. Néanmoins, Cela pose un pro-
bleme lorsque le glissement apparait. En effet, le glissement est un phénomene qui
intervient tres localement dans 1’espace, et ce changement local modifie la loi de
comportement déterminé a partir des mesures macroscopiques. Dans cette seciton,
on présente quelques exemples d’écoulement des fluides dans des géométries bien
définies. Ces géométries permettent de connaitre la loi de comportement a travers
des mesures de contrainte et de gradient de vitesse. Quand le glissement intervient,
la simplicité de ces géométries permet également d’évaluer quantitativement son
impact et d’obtenir une relation entre la contrainte et le glissement. Cette relation
constitue une référence de base pour proposer éventuellement un modele qui ex-
plique le mécanisme du glissement.

B.1 Cisaillement simple

€z 4 -

€x

(A) (B)

FIGURE B.1 - Cisaillement simple d'un fluide entre deux plans sans
glissement (A) et en présence du glissement sur la paroi inférieure

(B).
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Une situation simple pour faire écouler le fluide est celle d'une fluide contenu
entre deux plans paralléles infinis en mouvement de translation relatif V suivant la
direction e,. Plagons-nous dans le repére dont la base est e, e, e ; supposons que
les deux plans sont tous les deux perpendiculaires a e, et que le profil de vitesse est
linéaire (figure B.1A). Dans ce cas le tenseur du taux de déformation se simplifie en :

. (010
D= % 100 (B.1)
000
ou 7 est le gradient de vitesse défini par
¥=0V(z)/oz (B.2)

Le tenseur des contraintes correspondant est :

Oxx Oxy O
Y=oy oy O (B.3)
0 0 0y

Une situation favorable serait d’avoir un profil de vitesse linéaire, dans ce cas il est
facile de connaitre 7y a partir de la vitesse de translation :

¥=V/h (B.4)
La contrainte tangentielle définie par :
T = Oy (B.5)

est calculé a partir de la force et la surface appliquée. Dans ce cas particulier, pour
connaitre la loi de comportement, il suffit de connaitre la relation entre j et 7. C’est
pourquoi on utilise les rhéometres, qui permettent de connaitre la loi de compor-
tement qui est une relation tensorielle a partir des relations scalaires. Il faut néan-
mois (i) ne pas faire varier le gap h pour que les premiéres et secondes dfférences
de contraintes normales (définies par 1’équation A.11 de I'annexe A) ne soient pas
intervenues et (ii) 'écoulement est suffisamment simple pour que 1'équation B.4 et
le calcul de contrainte soient valide.

Maintenant, supposons qu’il y a un glissement entre le matériau et la plaque
inférieure (le fluide reste bien adhéré au plan supérieur). La présence du glissement
a pour effet de créer une fine couche de fluide fortement cisaillé entre le matériau
en écoulement et la paroi (figure B.1B) [25] [48]. On se place toujours dans le cas ot
le profil de vitesse du bulk (i.e., hors de la couche de glissement) est linéaire. Si on
connait exactement le profil de vitesse, on pourra écrire le gradient de vitesse effectif

du bulk :

) VI — V.
Yeft = TS (B.6)

ou Vs est la vitesse de glissement entre le fluide et la paroi inférieure. Par contre,
sans les moyens de visualiser le profil de vitesse, on est incapables de déterminer
Veff, mais plutét un gradient de vitesse apparent :

, 14
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Zn

Dans cette expression 1'hétérogéneité de I’écoulement est "moyenné" par un profil
droit. Pour connaitre V;, nous pouvons déterminer les lois de comportement avec
et sans glissement; en comparant les deux résultats, nous pouvons extraire la rela-
tion entre V; et T [43]. Dans la pratique, lorsque le matériau est en cisaillement, il est
difficile de calculer précisement V; de cette maniéere du fait qu’elle est petite par rap-
port a la vitesse d’écoulement du bulk. Il existe néanmoins plusieurs méthodes de

visualisation pour observer directement les profils de vitesse pendant 1’écoulement
du bulk.

e,

Vs e,
(A) (B)

FIGURE B.2 - Cisaillement simple d"un fluide a seuil en état solide
(Te < T¢) entre deux plans sans glissement (A) et en présence du glis-
sement sur la paroi inférieure (B).

Pour un fluide a seuil décrit par le modele d"Herschel Bulkley, la loi de compor-
tement en cisaillement simple s’écrit :

T<T=7=0 (B.8)
T>T.=7="1+ki" (B.9)

avec n compris entre 0.4 et 0.6. Le modele nous dit que quand la contrainte de ci-
saillement est inférieure a la contrainte seuil 7, il ny a pas d’écoulement, et dans le
cas d'un cisaillement simple entre deux plans (figure B.2A), le profil de vitesse vaut
0; lorsque la contrainte dépasse 1. le fluide est rhéoépaississant.

En présence de glissement sur la paroi inférieure, une région fortement cisaillée
est créée entre le fluide a seuil et la paroi (figure B.2B). Dans cette couche le gradient
de vitesse 7g)iss est non nul. Quand 7. < T/, i.e., le fluide a seuil se trouve dans son
état solide, le fluide a seuil se déplace comme un bloc rigide avec un gradient de
vitesse nul. Les deux plaques ont vitesse de translation relative V qui est égale a la
vitesse de glissement V;. Ainsi nous pouvons calculer V; en fonction du gradient de
vitesse apparent :

Vs =h (B.10)

I1 est possible de déterminer une relation entre la vitesse de glissement V; et la
contrainte de cisaillement T pour un intervalle de 7 tant que la contrainte est suf-
fisamment grande pour entrainer un mouvement de translation et suffisamment pe-
tite pour ne pas cisailler le bulk. Si on connait en plus la viscosité du fluide dans la
couche de glissement i, en supposant par exemple qu’elle vaut celle du fluide inter-
stitiel du matériau, on peut déterminer I'épaisseur de la couche de glissement ¢ via
la relation :

T=uVs/d (B.11)
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Le cisaillement simple parfait est difficile d’exister dans la pratique. On utilise
le rhéometre pour créer des situations qui sont proches d'un cisaillement simple, et
on mesure la force ou le couple pour obtenir les contraintes d’une part et la vitesse
d’écoulement pour obtenir le gradient de vitesse d’autre part.

B.2 FEcoulement entre deux disques paralléles

FIGURE B.3 - Ecoulement d"un fluide entre deux plans paralleles

Une méthode couramment utilisée pour s’approcher de la situation d"un cisaille-
ment simple au rhéometre et de créer un écoulement entre deux disques circulaires
paralléles (figure B.3). Le disque supérieur est en rotation avec une vitesse angulaire
w. On connait également le couple M appliqué sur 'axe du plan supérieur. La dis-
tance entre deux disques est 1. On suppose que le fluide remplit tout I'espace entre
les deux disques, et que 1’écoulement est suffisamment régulier, de sorte que seul le
composant de la vitesse qui tourne autour de 1’axe vy est non nul.

A l'interface entre le disque supérieur est le fluide, a une distance r par rapport
a l'axe central, la vitesse tangentielle est wr. Si on trace une droite perpendiculaire
aux deux plans (ligne rouge sur la figure B.3), tout le fluide le long de cette droite
tournera autour de 1’axe central. Le fluide le long de cette droite subit un cisaillement
simple et a pour gradient de vitesse :

() =50 (B.12)

On voit que le gradient de vitesse 7 n’est pas homogene et dépend de r, il en est de
méme pour la contrainte de cisaillement T associé a chaque gradient de vitesse. Pour
relier T au couple appliqué a I’axe central M qu’on peut mesurer, il faut intégrer T
sur tout le rayon R :

R
M:/ 2T (r)dr (B.13)
0

ensuite faire le changement de variable r — = wr/H pour obtenir :

M= (w2/7.;z)3 /O ™ 42 () dr (B.14)
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et enfin dériver cette équation par rapport a yg = mR/H pour obtenir la contrainte
a la périphérie du plan supérieur :

... M woM\ M dln M
w=T(7R) = 577 <3+ MBw) = 27R3 <3+ alnw> (B.15)

Pour connaitre la valeur de M /dw il faut tracer la courbe de mesures M = f (w).
Le gradient de vitesse associé est :

YR = wR/h (B.16)

Ainsi, en mesurant M d’une part et yr d’autre part, on obtient la loi de comporte-
ment g = f (r)-

Cette méthode nécessite cependant de tracer la courbe de mesures M = f (w).
Une approximation couramment utilisée est de calculer une contrainte "moyenne"
qui s’écrit :

3M

A noter qu’on obtiendrai la méme expression de Tmoy si on remplace T (7) par Tmoy
dans I’équation B.13, i.e., en supposant une contrainte homogeéne sur toute l'interface
du plateau supérieur et le matériau. Le gradient de vitesse "moyen" correspondant
se situe a 0.75R de l’axe central :

. 3wR
Ymoy = W (B-18)
7 (Pa)
1 = Full analysis [ ]
O Apparent flow curve O
| |
107+ O
]
O
]
O
"
1_ EF EF
5x10" - - e
1o 7 (s7)
10™ 10° 10" 10° 10°

FIGURE B.4 — Courbes d’écoulement déterminée par la méthode

exacte (équations B.15 et B.16) et méthode approximative (équa-

tions B.17 et B.18). L'émulsion utilisée est une émulsion directe avec
82v% d’huile de dodécane.

Maintenant on revient a I’équation B.15. Si on avait un fluide newtonien, pour le-
quel le couple M augmente linéairement avec la vitesse angulaire w, onauradIn M/dInw =
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1 et la contrainte a la position 0.75R sera proche de 0.75tx = 3M/ 27tR3, ce qui cor-
respond bien a Tmoy. Notre approximation est alors valable pour un fluide newto-
nien. Pour un fluide a seuil en écoulement décrit par I'équation B.9, comme 7 varie
entre 0.4 et 0.6, le deuxieme terme a droite entre parenthéese de I'équation B.15 ne
représente qu’environ 10% du premier terme a droite. En négligeant ce deuxiéme
terme, on obtient T ~ 3M/27R3, qui est égale a Tmoy; le gradient de vitesse as-
socié est Y = wR/h, ce qui est différent du gradient de vitesse pris a la distance
0.75R. Néanmoins, dans la gamme que nous explorons, comme la pente de la courbe
d’écoulement d’un fluide Herschel-Bulkley est petite, ce factor 0.75 tombe dans 1'in-
certitude des mesures. Pour vérifier expérimentalement la validité de I’approxima-
tion, nous avons comparé la courbe d’écoulement qui représente la loi de comporte-
ment déterminée par I'approche exacte et celle par la méthode approximative (voir
la figure B.4), et on voit que les deux courbes sont trés proches. Une explication de
choisir la distance 3/4R pour notre analyse de la loi de comportement est que le
couple est majoritairement contribué par les contraintes proches a la périphérie de
I’échantillon.

Pour un fluide d'Herschel-Bulkley qui présente un glissement avec le disque in-
térieur, si le fluide se trouve dans son état solide partout entre les disques, il se dé-
place comme un bloc rigide et nous avons la relation suivante entre la vitesse de
glissment V; et le gradient de vitesse 7 :

Vs = hy (B.19)

Cette situation est alors équivalente a un fluide newtonien d’épaisseur ¢ fortement
cisaillé entre le matériau et la surface inférieure. En plus on suppose qu’il y a un
couple additionnel M, lié au démarrage du glissement mais indépendant de la vi-
tesse de la rotation. Connaissant sa viscosité y et le rayon du disque, le couple total
s’écrit :

TuR*

- (B.20)

R w
M= M+ [ 2t ldr = Mo+
Jo
Nous pouvons traduire cette relation en celle reliant la contrainte et le gradient de
vitesse "moyens" grace aux équations B.17 et B.18 :

HVe

5 (B.21)

I
T=1 1+

c
27tR> . Y .
seulement mesurer la vitesse de glissement mais aussi l’associer a la contrainte de
cisaillement purement lié au glissement T — /.

avec Vs = hyett, = En conclusion, avec cette géométrie nous pouvons non

B.3 Ecoulement dans une géométrie cone-plan

Une autre géométrie souvent utilisée au rhéometre est la géométrie cone-plan.
Cette géométrie ressemble a celle des disques paralléles, mais cette fois-ci le plan
supérieur est remplacé par un cone circulaire droit; ’axe du rhéometre se superpose
avec une droite fictive qui passe par le centre du cone, son sommet, et le centre du
plan inférieur (voir la figure B.5). Lorsque le fluide, coincé entre le cone et le plan
inférieur, est entrainé par le cone en rotation par rapport a 1’axe, seul le composant
de la vitesse vy est non nul. De plus la vitesse est supposée petite pour ne pas avoir
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FIGURE B.5 — Ecoulement d’un fluide dans une géométrie cone-plan

de turbulence. Le sommet du cone tombe exactement sur la surface inférieure. Le
cOne est légerement tronqué au sommet pour ne pas avoir du frottement avec la
surface inférieure. L’angle 6y entre le cone et la surface inférieure est suffisamment
petit pour que le rapport entre 1'épaisseur de 1’échantillon d"un point donné et sa
distance par rapport a I’axe soit petit devant 1. L'épaisseur de l'échantillon s’écrit :

h =~ 10y (B.22)
et le gradient de vitesse :
oYW
=2 6~ (B.23)

Contrairement a la géométrie disques paralléles, le gradient de vitesse ¥ ne dépend
plus du rayon r, ainsi que sa contrainte de cisaillement associée, qui s’exprime exac-
tement comme 1’équation B.17. Cet avantage est néanmoins rejeté en présence de
glissement. Dans le cas du glissement sur la surface inférieure, le gradient de vitesse
apparent y, la vitesse de glissement V; et la vitesse de rotation w sont reliées par :

rw (r) = Vs + Jefr0 (B.24)

ol .t est le gradient de vitesse effectif dans le bulk, qui n’est mesurable que par
des méthodes de visualisation directe. Pour des mesures macroscopiques avec la
seule connaissance de w et couple M, I'équation B.24 a deux inconnus V; et ..
Il est donc difficile de les déterminer avec une seule équation. En revanche, dans
la situation du glissement ot le bulk reste dans son état solide, nous obtenons des
résultats similaires que les disques paralleles.

B.4 FEcoulement entre deux cylindres coaxiaux

Cette géométrie s’appelle aussi la géométrie Couette. Dans cette situation, le
fluide s’écoule dans un gap formé par un cylindre inférieur de rayon R; et une cuve
extérieure cylindrique de rayon R;; le cylindre intérieur a une hauteur & qui est bien
grande devant le gap entre le fond de la cuve extérieure et le bas du cylindre inté-
rieur. Le cylindre intérieur se voit appliqué un couple M et tourne avec une vitesse
angulaire w. En I'absence du glissement, il entraine le fluide s’écouler autour de I’axe
central. Nous avons donc seulement le composant vg qui est non nul pour la vitesse.
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R,

FIGURE B.6 — Ecoulement d’un fluide entre deux cylindres coaxiaux

La contrainte dans le fluide s’écrit :

M

(=53 (B.25)

ol r varie de R; a Rp. Pour calculer le gradient de vitesse y associé a la contrainte 7,
on commence par écrire la vitesse tangentielle :

vg = 1w () (B.26)

ott w (r) est la vitesse angulaire locale pour un point du fluide situé a une distance r
par rapport a I’axe central. Comme la vitesse tangentielle relative entre deux couches
adjacentes d’épaisseur dr est donnée par w’'dr, ot w’ (r) est la dérivé de la vitesse
angulaire par rapport au rayon r. Le gradient de vitesse local est donné par cette
vitesse relative :

¥ =rw' (r) (B.27)

Pour un fluide newtonien incompressible stationnaire qui ne présente pas de
glissement aux parois, I’équation de Navier-Stokes dans la direction ey s’écrit :

dvg dvg dvg | vgdvy | U\ _ Op _ U 200
p<at “’Zaz +vrar+r89+ r ) 86+y a r2 L

En négligeant la force extérieure fy et avec la symmeétrie du probléme on réécrit
I’équation sous la forme :

0 avg (o]
- ) = B.2
or ( or + r) 0 (8.29)
En intégrant on obtient :

A B
vy (r) = 57 + - (B.30)
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Avec les conditions de non glissement aux parois :

() (Rl) = wR1 (B31)
Op (RQ) =0 (B32)
on trouve : )
A 2Rjw
R? —R3
LI (B.33)
B— 2R{R5w
- 2(R-R})
Compte tenu des équations B.26 et B.27, le gradient de vitesse s’écrit :
1 2R3R3w
V(r) = —5——= B.34

Il faut donc se placer a un endroit r donné pour connaitre la loi de comportement.
L’équation B.34 est utilisé par nos rhéometres Kinexus au laboratoire pour calculer
approximativement le gradient de vitesse apparent y a partir de la vitesse de rotation
w.

Pour un fluide a seuil il est aussi possible de calculer précisément le gradient de
vitesse. Le calcul est présenté par P. Coussot [58] [130] . D’apres 1’équation B.27 nous
pouvons écrire la vitesse angulaire comme suit :

R2 /)/
w = / Y ar (B.35)
Jry T
que nous transformons sous 1’expression suivante avec le changement de variable
r—T(r):

_ 1 eq(r)
w=—5 | d (B.36)

En dérivant cette équation par rapport a M, on obtient :

)
ZMﬁ = (1) — () (B.37)

Nous faisons une série d’expériences a des M décroissants étape par étape par un
facteur p = (Ry/ R;)? et nous sommons la série de relation du type B.37 pour obte-
nir :

ad w
g (n) = <2M) (B.38)
! Eo M ) gy,

Lorsque le cylindre extérieur est tres grand (R, — o0), ona j (72 = 0) = 0 et 'équa-
tion B.38 se simplifie en :

7 (1) = 2M <;\“/’I> (B.39)

Au contraire quand le gap est petit de sorte que R;/Ry ~ 1, on peut estimer que
la contrainte T et le gradient de vitesse ¥ sont tous les deux homogene dans le gap.
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Dans ce cas I'expression de -y est simplement :

wR

"= %o’ (B.40)

En présence du glissement et quand le fluide a seuil se trouve dans son état so-
lide, on se retrouve encore dans la situation ot le gradient de vitesse apparent est
entierement donné par le glissement a la paroi V; :

Vs

= B.41
TR (B41)

L’équation B.41 correspond a un glissement V; sur une seule interface. Quand le
glissement est a la fois présent sur les deux surfaces (e.g., Vs sur l'interface cylindre-
matériau et V/ sur l'interface matériau-cuve), 'équation B.41 devient :

!
. VitV
§="s (B.42)
Ry — Rq
40 ] ' ' "] . . . ; :
=| Intercept = 38,61314, Slope = -0,04984 50 |
35 X Intercept = 774,78043 E = Intercept = 48,09742, Slope = -0,06554
X Intercept = 733,91311
30 g 40 i
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L
ol .. ] .
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FIGURE B.7 — (A) profil de vitesse acquis par la technique de véloci-

métrie en IRM pour une émulsion inverse a 82v% d’eau cisaillée dans

une cellule de cylindres coaxiaux avec un gap de 0.9 mm; la vitesse

tangentielle a la paroi du cylindre intérieur est de 400 mms~'. (B) La
vitesse angulaire w correspondante.

Le glissement en régime de cisaillement du bulk est toujours difficile & détermi-
ner avec précision. Néanmoins, il est possible d’obtenir les profils de vitesses du
matériau dans une cellule de cylindres coaxiaux, avec par exemple la technique
de Vélocimétrie en IRM. Comme illusté par la figure B.7A, a I'approche de la pa-
roi intérieure (r = 0) on modélise le profil de vitesse par une droite pour obtenir
la vitesse du matériau (38.61 cms~!). Comme nous savons que la vitesse tangen-
tielle sur la surface du cylindre intérieur est de 40cms~!, la vitesse de glissement
est V, = 40 — 38.61 = 1.39cms L. Pour retrouver la contrainte de cisaillement ap-
pliqué il existe deux solutions : mesurer directement le couple sur ’axe du cylindre
intérieur, ou en déduire a partir le gradient de vitesse local avec la loi de compor-
tement obtenue au rhéometre. Pour le gradient de vitesse local on trace d’abord le
profil de vitesse angulaire w a chaque point du profil en divisant ce dernier par r
(figure B.7B), ensuite on modélise le profil de vitesse angulaire a 1’approche de la
paroi intérieure pour connaitre w’. Grace a 1’équation B.27 on obtient le gradient de
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vitesse local . Avec la connaissance de la loi de comportement on peut calculer la
contrainte associé a -y et V; a la paroi.

B.5 Ecoulement dans une conduite

FIGURE B.8 — Ecoulement d’un fluide dans une conduite

Ici on considere que I'écoulement dans la conduite est stationnaire et uniforme,
i.e., le champ de vitesse ne dépend pas de z. Mais la pression du fluide p est une
fonction de z. La symmétrie autour de I’axe central indique que la vitesse ne dépend
pas non plus de 6. Au sein du fluide en écoulement, la contrainte de cisaillement T
dépend de sa position radiale sur r. Prenons un cylindre de rayon r et de longueur
L : le bilan de force sur ce cylindre est :

[p (0) — p (L)] ir* + 27trLT (r) = 0 (B.43)
on en déduit que :
_ _Apr
T=-7" (B.44)

avec Ap = p(0) — p(L). Cette expression montre que la contrainte varie le long
de la direction radiale. Il en est de méme pour le gradient de vitesse. Il est possible
d’obtenir directement les profils de vitesse v (r) par la Vélocimétrie par IRM, et le
gradient de vitesse local s’obtient en dérivant v (r) par rapport a r.

Pour un fluide a seuil, le matériau qui se trouve pres du centre du capillaire (ot
la contrainte est relativement petite) se déplace comme un bloc rigide tandis que
seul le matériau proche de la paroi est cisaillée. Compte tenu de la loi d’"Herschel
Bulkley B.8, le rayon critique en dessous duquel le matériau reste dans son état solide
est:

27,

e = 3o/l (B.45)
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Appliquons l'expression de la contrainte dans une conduite B.44 a la loi d’"Herschel
Bulkley B.9, on obtient I'expression des profils de vitesse théorique :

n 1 Ap\» 141
< = = —_— — n .
r<re=o(r) n+1<2kL> (R=re) (B4
1 Ap\"
n i 1 1
r>re=>0(r) = — <2kLp> [(R —r) T — (r — rc)H"} (B.47)

ol R estla rayon de la conduite. En présence du glissement, les profils de vitesse sont
décalés de la vitesse de glissement V;, i.e., nous ajoutons un terme Vs aux membres
de droite des équations B.46 et B.47. La contrainte de cisaillement associée est celle
qui se trouve a la paroij, i.e.,

T (R) = -2E2 (B.48)

FIGURE B.9 — Ecoulement d’un fluide sur un plan incliné

Une géométrie facile de mettre en place est celle d’un plan incliné. Dans un pre-
mier temps on considere qu’une napppe infinie de fluide s’écoule sur ce plan et que
I’écoulement est stationnaire. La symmétrie du probléme nous impose que seul le
composant vy (i) le long de 1’axe x (voir la figure E.1) de la vitesse est non nul. La
vitesse ne dépend pas non plus du coordoonée x. Nous avons ici des couches de
fluides qui glisse 1'une sur I'autre. Cette situation ressemble beaucoup au cisaille-
ment simple décrit dans Section B.1. Il est donc facile de connaitre le gradient de
vitesse local :

. 00Uy

(B.49)

L'expression de la contrainte de cisaillement dans le fluide est donné par la gravité :

Oy = T (y) = pg (h — y) sini (B.50)

Cette équation nous dit que la contrainte de cisaillement est d’autant plus grande
que le point considéré est profond (i.e., y est petit). Elle atteint sa valeur maximale
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poury =0:
T, = 7(0) = pghsini (B.51)
Le long de la direction ey, la distribution de pression est :
oy =p = po+pg (h—y)cosi (B.52)

En pratique, il est possible de mesurer les grandeurs macroscopiques comme le débit
q et la vitesse d’écoulement a la surface U = v (h). Ces grandeurs sont reliés aux
parametres locaux :

ody = [T d
_ L B.53
fpean =2 [ rr(@ar (B.53)
b h %
u— / ydy = - / i (1) dt (B.54)
0 Tp 0

Pour connaitre la loi de comportement, on peut réaliser un jeu de mesures en faisant
varier le débit, la vitesse d’écoulement, et le profondeur de la nappe.

Pour un fluide a seuil, I'équation B.56 montre que pour une zone pres de la sur-
face, la contrainte est insuffisante pour que le matériau transite dans son état liquide.
Le hauteur critique s’écrit :

Te

(4

Le matériau qui se trouve entre k. et h se trouve donc dans son état solide. Pour
un dépot de fluide dont le hauteur est inférieur a ., une maniere de faire déplacer
le matériau est d’introduire le glissement a l'interface entre le matériau et la paroi.
Pour cela on dépose une goutte de fluide a seuil sur un plan lisse incliné. La goutte
a une surface de contact S avec la paroi. On choisi un volume w suffisamment petit
et un matériau avec un seuil assez grand pour que la goutte ne s’écoule pas sous
son propre poids durant son déplacement sur le plan incliné. Le déplacement de la
goutte est enregistré une caméra; sa vitesse de déplacement est la vitesse de glisse-
ment V;. La contrainte de cisaillement associée est donnée par le poids et la surface
de contact :

T= % (B.56)
et la contrainte normale s’écrit :
o — P8wcost (B.57)

S
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Annexe C

Méthodes de mesures aux
rhéometres Kinexus et machine de
traction Instron

C.1 Meéthodes de mesures aux rhéometres

Les rhéometres Kinexus sont pilotés par le logiciel rSpace for Kinexus (figure C.1A).
La liste d’instructions (ou Action) pour faire écouler le matériau ou enregistrer les
données s’appelle une "séquence”. On trouve d’abord des séquences implémentées
par l'éditeur du logiciel, par exemple la séquence Zero gap qui s’exécute automa-
tiquement quand on installe les géométries, ou la séquence Load Sample, qui nous
guide pas-a-pas pour charger le matériau dans la géométrie installée. La séquence
Viscometry est utile quand on veut imposer une contrainte ou un gradient de vitesse
fixe tout en visualisant en directe la viscosité, le gradient de vitesse, la contrainte,
etc. Ces séquences peuvent étre appliquées en cliquant sur le bouton qui se trouve
en dessous de la barre d’outil. Pour créer ses propres séquences, on clique sur le but-
ton Create a new sequence dans la fenétre de bienvenu ou faire File->New->Sequence,
puis glisser les instructions qui se trouvent sur palette a gauche dans la fenétre princi-
pale onglet Start sequence (voir la figure C.1B). Pour visualiser en directe les courbes
pendant I'application des instructions, on va sur l'onglet Live Display, clique sur le
bouton Chart qui se trouve dans Palette a gauche, clique sur le bouton avec un croix
vert a droite; une graphe vide apparait alors, et on clique droit sur un endroit quel-
conque du graphe, choisit Chart Properties ; afin de spécifier les instructions pour les-
quelles on veut visualiser les données, on va sur 1'onglet Data et on choisit les axes
du graphe sur les onglets X Axes et Y Axes en cliquant sur le bouton qui se trouve
dans la case No variables.
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FIGURE C.1 - (A) Fenétre de rSpace for Kinexus apres le démarrage.
(B) Création d'une séquence.
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C.1.1 Séquence de fluage
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FIGURE C.2 - Séquence de fluage entourée en rouge et visualisée dans
rSpace for Kinexus dans laquelle on voit une répétition des trois ins-
tructions entourées en bleu.

La séquence de fluage consiste a une premiére instruction appelée Précisaillement
fort, suivi de Précisaillement, repos et enfin une contrainte imposée (par exemple 0.05
Pa, voir la figure C.2) ; ensuite on répete ces 3 dernieres instructions avec des niveaux
de contraintes différentes. Le chiffre entre parentheses aprés le nom d’instruction a
pour but d’éviter une répétition de nom et n’a aucune signification physique. En
réalité méme le nom de l'instruction n’a pas d’impact sur les mesures; en revanche
il sera utile plus tard si on veut retrouver rapidement les données correspondantes
a une contrainte spécifique. Les parametres des instructions sont modifiables sur la
fenétre a gauche onglet Properties (figure C.2) : le Précisaillement fort est contrdlé en
gradient de vitesse a 100 s~1, avec un temps de test de 2min; le Précisaillement est
contrdlé en gradient de vitesse a 505!, avec un temps de test de 20's; enfin le T Pa
est contrdlé en contrainte a une certaine valeur, avec 500 échantillonnage espacés de
0.1s, ce qui fait un temps total de 50 s. On peut faire varier ces parametres pour impo-
ser une contrainte fixe pour plus ou moins longtemps. Le détail de 1’échantillonnage
n’a aucune importance pour les instructions Précisaillement fort et Précisaillement.

Pour exporter les données on clique sur la petite fleche a co6té du bouton Table
puis choisit Blank table; on clique droit & un endroit quelconque dans le tableau vide
puis choisit Properties; on spécifie les instructions pour lesquelles on veut exporter
les données dans l'onglet Data puis les grandeurs physiques qu’on veut exporter
dans 1’onglet General bouton a droite de la case No columns.

C.1.2 Séquence d’élongation

Pour la séquence d’élongation avec un taux de déformation ¢ constant nous
avons construit notre séquence a partir de celle créée par Quentin Barral dans sa
thése [82]. Dans cette these on a une séquence principale (figure C.3A), dans laquelle
il suffit de cocher et décocher les cases dans la colonne Enabled pour faire executer
ou non les sous séquences. Pour faciliter la variation ¢ on a créé des sous séquences
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avec différents ¢. Pour créer une sous séquence on clique, dans la barre de menu,
Sequence->Add blank subsequence.

La sous séquence Data contient les instructions qui nous permettent d’entrer les
parameétres suivants (figure C.3B) :

Ecrasement de départ entrer le gap de départ pour I'écrasement; la valeur par
défaut est 3mm

Ecrasement final et étirement de départ Entrer le gap final pour I'écrasement et
le gap de départ pour I'étirement; la valeur par défaut est 0.5 mm

Etirement final entrer le gap final pour l’étirement; la valeur par défaut est 10 mm

I est important d’aller a 1’onglet Properties puis 1’onglet Variables a gauche pour ces
instructions dans lequel on spécifie les instructions auxquelles on souhaite envoyer
ces parametres :

Ecrasement de départ fenétre Output, cocher Sequence->Set gap->Defined Gap et
tous les Etir_XX->Initialisation du gap->Defined gap

Ecrasement final et étirement de départ tous les Ecra_XX->Ecrasement XX (boucle)
(sqpur)->Defined gap
Etirement final tous les Etir_XX->Etirement XX (boucle) (sqpur)->Defined gap

Ces valeurs sont alors envoyées aux instructions qui modifient le gap.
La sous séquence Mise en place permet de détecter la contrainte normale a vide et
a charger le matériau (figure C.3C). Elle contient les éléments suivants :

Descente rapide descendre le gap a 110 mm, une valeur suffisamment grande
pour charger le matériau sans contrainte

mesure de force normale (couple nul) une instruction modifiée de Viscometry single
value avec une contrainte imposée a 0 et 10 échantillonnages espacés de 1s
pour enregistrer la force normale mesurée par le plateau supérieur lorsqu’il
est a vide; cette valeur est utilisée pour "offset" les forces enregistrées en écra-
sement et étirement

Blocage une séquence de 1s a contrainte nulle

Prompt une fenétre apparait et la séquence est bloquée; I'utilisateur a alors le
temps de charger le matériau puis cliquer sur Ok pour poursuivre

Set gap descendre au gap spécifié par la sous séquence Data
Blocage (1) une séquence de 1s a contrainte nulle

Prompt (1) la séquence est bloquée; 1'utilisateur doit cliquer sur Ok pour com-
mencer I'écrasement et 1’étirement

La sous séquence Ecra_(0.02 permet d’écraser le matériau a ¢ = 0.02s™! (figure C.4A).
Apres une séquence de 5s a contrainte nulle on entre dans une boucle a condi-
tion pour laquelle il faut spécifier la condition de la fin de I’écrasement. Pour cela
on trouve 1’onglet Properties, puis dans la fenétre Target Property choisir Instrument-
>Normal Force->Gap (mm), enfin dans la fenétre Repeat Until Condition Met choisir
Less Than or Equal to pour Parameter Condition et 0.5 pour Comparison value 1 si
on veut arréter 1'écrasement a 0.5 mm. Noter que cette valeur doit étre modifiée ma-
nuellement et ne peut étre envoyée directement par les instructions dans la sous
séquence Data. Dans cette boucle on trouve les instructions suivantes :

Calcul vitesse écrasement (boucle) (sqpur) calculer la vitesse qu’il faut appli-
quer compte tenu du gap et ¢ imposé; pour entrer 1'équation de calcul on
va dans l'onglet Properties->Result puis entrer 0.02% [Instrument] . [Normal
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Force].[Gap (mm)] ([Instrument].[Normal Force].[Gap (mm)] dans la fe-
nétre qui se trouve dans 1’onglet Values de 1’éditeur de ’équation ; enfin on en-
voie la vitesse calculée a I'instruction Ecrasement 0.02 (boucle)(sqpur) dans I'on-
glet Output puis Sequence->Ecra_0.02->Ecrasement 0.02 (boucle)(sqpur)->Maximum
Speed

Ecrasement 0.02 (boucle)(sqpur) descendre le gap en appliquant la vitesse cal-
culée; il faut passer en mode avancé pour les propriétés de cette instruction;
on choisit les vitesses d’accélération et de décélération maximales (50 mm s 2
en mode linéaire; on applique un Trigger pour sortir de cette séquence afin de
commencer la prochaine étape de la boucle; pour cela on passe en mode On
pour Triggers dans Properties puis on ajoute Skip to next action if t>3,000s
dans Triggers

Enfin la sous séquence Etir_0.02 (figure C.4B) est similaire a Ecra_0.02 avec la
différence sur la condition de la boucle.

C.2 Méthodes de mesures a la machine de traction électro-
mécanique

La plupart des expériences d’élongation avec vitesse constante sont réalisées sur
la machine de traction électro-mécanique Instron. Cette machine est communiquée
par le logiciel Bluehill (version 2.12). La figure C.5B montre son interface. Le déplace-
ment est la charge doivent étre initialisés a chaque fois qu’on allume la machine. On
appelle une "Méthode" I'ensemble des instructions qu’on fait subir & un échantillon.
Pour créer une méthode on clique sur le bouton Methode de la figure C.5B pour obte-
nir la figure C.6A, puis choisir Nouveau... a droite, ensuite choisir Traction - Méthode
TestProfiler dans le menu. Dans la nouvelle fenétre on va dans 1'option Commande
-> Essai puis clique sur le bouton Profil pour spécifier les instructions. La figure C.7
illustre le profil crée pour une méthode de compression suivie de traction. Le bou-
ton Essai sur la figure C.5B permet de lancer un essai a partir d’'une méthode. Pour
cela on commence par une compression qui descend jusqu’a 0.5 mm (figure C.7A) :
ici il est important d’entrer -0.5 dans Point final dont le signe négatif indiquant une
compression. Ensuite on impose un maintien de 10s (figure C.7B). Enfin on étire
I’échantillon jusqu’a 15 mm (figure C.7C). La vitesse est spécifiée sur les figures C.7A
et C.7C.

Pour lancer une méthode, on revient dans la fenétre de bienvenue, puis clique
sur Essai et choisit la méthode.
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FIGURE C.3 - Séquence d’élongation. (A) Sous-séquence principale.
(B) Sous-séquence Data. (C) Sous-séquence Mise en place.
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FIGURE C.5 - (A) Image de la machine Instron. (B) Interface du logi-
ciel Bluehill.
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FIGURE C.6 — Création d’une méthode.
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Instron

EERECEERNp e -

FIGURE C.7 — Méthode de compression suivie de traction a vitesse
constante. (A) Compression. (B) Repos. (C) Traction.
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Données de vélocimétrie par IRM

D.1 Ecoulement dans des capillaires
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On représente ici les profils de vitesse obtenus en IRM pour des capillaires de
différents diametres avec différents débits. Dans les capillaires de 1.2 mm, 0.8 mm,
0.6 mm et 0.4 mm nous avons fait écouler une émulsion inverse de 74v% (émulsion
F4 sur la table 2.2 a la section 2.1.1 du chapitre 2) tandis que dans les capillaires
de 2mm, 1mm et 0.6 mm ! I’émulsion inverse a 72v% (émulsion F5, voir sa courbe
d’écoulement sur la figure 3.20B a la section 3.6.2 du chapitre 3). Le traitement de
données qui permet d’obtenir les profils de vitesse moyens a partir des cartes de
vitesse dans la section du capillaire est discuté a la section 2.2.4 du chapitre 2. Les
profils de vitesse moyens sont ensuite modélisés par le modele d’Herschel Bulkley
appliqué a I"écoulement du capillaire (le calcul est détaillé a la section B.5 de ’an-
nexe B). Inversement, a partir des profils de vitesse et la mesure de perte de charge
dans le capillaire lié a chaque profil, on reconstitue la courbe d’écoulement et la com-
parer a celle mesurée au rhéometre.
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FIGURE D.1 - Capillaire de diametre 2mm débit de l’émulsion
3mL/ min (émulsion F5). (A) Carte de vitesse dans la section du ca-
pillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points) et
profil de vitesse moyen.

1. le capillaire de diametre 0.6 mm est ainsi utilisé deux fois avec différentes émulsions
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y (pixels)

y (pixels)

-
o
o

N
o
o

N
o
o

N
o
o

001 Profil de vitesse et moyennage par section
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position en m x10°

FIGURE D.2 - Capillaire de diameétre 2mm débit de I'émulsion

2mL/ min (émulsion F5). (A) Carte de vitesse dans la section du ca-

pillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points) et
profil de vitesse moyen.
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(A) 0 0.1 02 03 04 05 06 07 08 09 1
position en m x10°

FIGURE D.3 - Capillaire de diameétre 2mm débit de I'émulsion

1mL/ min (émulsion F5). (A) Carte de vitesse dans la section du ca-

pillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points) et
profil de vitesse moyen.
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Profil de vitesse et moyennage par section

Profil de vitesse
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FIGURE D.4 — Capillaire de diametre 1.2mm débit de I"émulsion

4mL/ min (émulsion F4). (A) Carte de vitesse dans la section du ca-

pillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points) et
profil de vitesse moyen.
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(B)

FIGURE D.5 — Capillaire de diametre 1.2mm débit de I"émulsion

2mL/ min (émulsion F4). (A) Carte de vitesse dans la section du ca-

pillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points) et
profil de vitesse moyen.
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0025 Profil de vitesse et moyennage par section
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FIGURE D.6 — Capillaire de diametre 1.2mm débit de I'émulsion
1mL/ min (émulsion F4). (A) Carte de vitesse dans la section du ca-
pillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points) et
profil de vitesse moyen.
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FIGURE D.7 - Capillaire de diametre 1.2mm débit de I'émulsion

0.5mL/ min. (A) Carte de vitesse dans la section du capillaire (émul-

sion F4). (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points)
et profil de vitesse moyen.
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FIGURE D.8 - Capillaire de diametre 1mm débit de I'émulsion

3mL/ min (émulsion F5). (A) Carte de vitesse dans la section du ca-

pillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points) et
profil de vitesse moyen.
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FIGURE D.9 - Capillaire de diametre 1mm débit de I’émulsion

2mL/ min (émulsion F5). (A) Carte de vitesse dans la section du ca-

pillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points) et
profil de vitesse moyen.
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003 Profil de vitesse et moyennage par section
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FIGURE D.10 — Capillaire de diametre 1mm débit de I'’émulsion

1mL/ min (émulsion F5). (A) Carte de vitesse dans la section du ca-

pillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points) et
profil de vitesse moyen.
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FIGURE D.11 - Capillaire de diametre 0.8 mm débit de I'émulsion

2mL/ min (émulsion F4). (A) Carte de vitesse dans la section du ca-

pillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points) et
profil de vitesse moyen.
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Profil de vitesse et moyennage par section
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FIGURE D.12 - Capillaire de 0.8 mm débit de I"émulsion 1 mL/ min

(émulsion F4). (A) Carte de vitesse dans la section du capillaire. (B)

Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points) et profil de
vitesse moyen.
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FIGURE D.13 - Capillaire de 0.8 mm débit de I'émulsion 0.5 mL/ min

(émulsion F4). (A) Carte de vitesse dans la section du capillaire. (B)

Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points) et profil de
vitesse moyen.
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FIGURE D.15 — Capillaire de diametre 0.6 mm débit de I'émulsion
0.8 mL/ min (émulsion F4). (A) Carte de vitesse dans la section du
capillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points)
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FIGURE D.14 — Capillaire de diametre 0.6 mm débit de I'émulsion
1.2mL/ min (émulsion F4). (A) Carte de vitesse dans la section du
capillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points)
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FIGURE D.16 — Capillaire de diametre 0.6 mm débit de I"émulsion
0.4mL/ min (émulsion F4). (A) Carte de vitesse dans la section du
capillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points)
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et profil de vitesse moyen.
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FIGURE D.17 — Capillaire de diameétre 0.6 mm débit de I'émulsion
0.2mL/ min (émulsion F4). (A) Carte de vitesse dans la section du
capillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points)

et profil de vitesse moyen.
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014 Profil de vitesse et moyennage par section
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FIGURE D.18 — Capillaire de diametre 0.6 mm débit de I'émulsion

1.5mL/ min (émulsion F5). (A) Carte de vitesse dans la section du

capillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points)
et profil de vitesse moyen.
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FIGURE D.19 — Capillaire de diametre 0.6 mm débit de I'émulsion

1.2mL/ min (émulsion F5). (A) Carte de vitesse dans la section du

capillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points)
et profil de vitesse moyen.
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FIGURE D.20 — Capillaire de diameétre 0.6 mm débit de I’émulsion

1mL/ min (émulsion F5). (A) Carte de vitesse dans la section du ca-

pillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points) et
profil de vitesse moyen.
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FIGURE D.21 — Capillaire de diamétre 0.6 mm débit de I’émulsion

0.5mL/ min (émulsion F5). (A) Carte de vitesse dans la section du

capillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points)
et profil de vitesse moyen.
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Profil de vitesse 0018 Profil de vitesse et moyennage par section
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FIGURE D.22 — Capillaire de diamétre 0.4 mm débit de I'émulsion
0.1mL/ min (émulsion F4). (A) Carte de vitesse dans la section du
capillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points)
et profil de vitesse moyen.
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FIGURE D.23 — Capillaire de diamétre 0.4 mm débit de I'émulsion

0.06 mL/ min (émulsion F4). (A) Carte de vitesse dans la section du

capillaire. (B) Profil de vitesse en fonction du rayon (nuage de points)
et profil de vitesse moyen.
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2 3 mLimin
Madele H.-B. avec Vs = D.0D27, tauc =175, k=24 etn =056
O 2 mLimin
Madele H.-B. avec Vs = 0.002, tauc =171, k=25etn =056
1 mL/min
Modele H.-B. avec Vs = 0.0012, tauc =15, k=26 etn = 0.56

0.02

0.015

0.01

Vitesse (m/s)

0.005

D 1 1 1 1 1 1 1 1 1
0 01 02 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9

Rayon (m) x 1073

FIGURE D.24 - Profils de vitesse moyens des figures D.1B D.2B
et D.3B (capillaire de diametre 2 mm) et leur modélisation par le mo-
dele d’'Herschel Bulkley
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4 mLimin
Modele H.-B. avec Vs = 0.01253, tauc = 31.44, k=2.462 etn = 0.5599
O 2mb/min
Modele H.-B. avec Vs = 0.006003, tauc = 31 .67, k = 2.65 etn = 0.5506
1 mLimin
Modele H.-B. avec Vs = 0.002958, tauc = 30.72, k = 2635 et n = 0.5509
0,5 mL/min
Madele H.-B. avec Vs = -0.001378, tauc = 24.02, k = 2.67 etn = 0.58

0.1 T T T T T

0.08

0.06

0.04

Vitesse (m/s)

0.02

—DD2 i i i i i

Rayon (m) %104

FIGURE D.25 - Profils de vitesse moyens des figures D.4B D.5B D.6B
et D.7B (capillaire de diametre 1.2mm) et leur modélisation par le
modele d"Herschel Bulkley
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Vitesse (m/s)

2 3 mLimin
Madele H-B. avec Vs = 0.011, taue = 181, k=203 et n =056
O 2 mLimin
Madele H.-B. avec Vs = D.0ODBS, tauc =182 k=21etn =056
1 mL/min
Modele H.-B. avec Vs = 0.0057, tauc =175, k=22 etn=0.56

0.1 T T T T T T T T T

0.08
0.06¢
0.04
0.02
D 1 1 1 1 1 1 1 1 1 O
0o 05 1 15 2 25 3 35 4 45 5
Rayon (m) x 1074

FIGURE D.26 — Profils de vitesse moyens des figures D.8B D.9B
et D.10B (capillaire de diametre 1 mm) et leur modélisation par le mo-
dele d’Herschel Bulkley
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2 2 mbLfmin
Madele H.-B. avec Vs = 0.009001, tauc = 3997 k =2.452 et n = 0 5566
2 1 mbL/min
—— Modele H.-B. avec Vs = 0.004143, tauc = 3687, k= 2432 et n = 05678
0.5 mL/min
Maodele H.-B. avec Vs = 0.00014686, tauc = 3362, k = 2451 et n = 0.5598

0.1

0.08

0.06

0.04

Vitesse (m/fs)

0.02

Rayon (m)

FIGURE D.27 — Profils de vitesse moyens des figures D.11B D.12B
et D.13B (capillaire de diametre 0.8 mm) et leur modélisation par le
modele d’'Herschel Bulkley
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Vitesse (m/s)

2 1.2 mL/min
Modele H.-B. avec Vs = 0.0204, tauc = 2546, k= 2.583 et n = 0.56

2 0,8 mL/min
Modele H.-B. avec Vs = 0.01689, tauc =17.79, k=13.022 etn = 0.5602
0.4 mL/min
Modele H.-B. avec Vs = 0.003576, tauc = 24.94, k = 2.583 et n = 0.5602
0,2 mL/min
Madele H.-B. avec Vs = -8.442e-05, tauc = 2592 k = 2263 et n = 0.5601

0.08

0.06

0.04

0.02

0

0 0.5 1 1.5 2 25 3
Rayon (m) x 1074

FIGURE D.28 - Profils de vitesse moyens des fi-

gures D.14B D.15B D.16B et D.17B (capillaire de diametre 0.6 mm) et
leur modélisation par le modele d’"Herschel Bulkley
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Vitesse (mis)

0.15

0.1

FIGURE

2 1.5 mL/min

Maodele H.-B. avec Vs = -0.00095, tauc = 20.3, k= 1.75et n = 0.56
2 1.2 mL/min

Maodele H.-B. avec Vs = 1.2e-05, tauc =199,k = 1.74 et n = 0.56

1 mL/min

Maodele H.-B. avec Vs = 0.00036, tauc =189, k=171 etn =056
2 0.5 mLimin

Madele H.-B. avec Vs = 00017, taue=18.13, k=17 etn = 0.56

=SS S S

A

0.5 1 15 2 25 3
Rayon (m) x 1074
D.29 - Profils de Vvitesse moyens des fi-

gures D.18B D.19B D.20B et D.21B (capillaire de diametre 0.6 mm) et

leur modélisation par le modele d’"Herschel Bulkley
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Vitesse (m/fs)

= 0.1 mbLimin
Madele H.-B. avec Vs = 0.001415, tauc = 20.36, k = 3.257 et n = 0.56803
= 0.068 mL/'min
Madele H.-B. avec Vs = D.ODB115, tauc = 26.08, k =4 817 et n = 0.5608
x 102
16 AR L
14
12
10 (S ary O o © o
o ! ! l
gl
E -
4 -
2 1 1 1 1 1 1 1 1 1
] 0.2 04 0.6 0.8 1 12 1.4 16 1.8
Rayon (m) %1074
FIGURE D.30 — Profils de vitesse moyens des figures D.22B et D.23B
(capillaire de diametre 0.4mm) et leur modélisation par le modéle
d’Herschel Bulkley
iz mn‘1, 3 mL/min I
2 mm, 2 mL/min o
2 mm, 1 mL/min e
w0 i e ZRN
[~~1 mm, 1 mL/min
® 0.6 mm, 1.5 mL/min
® 0.6 mm, 1.2 mL/min
® 0.6 mm, 1 mL/min
® 0.6 mm, 0.5 mL/min
= DRhéométre
A~ __Modeéle H.-B. avec tauc = 16,
= k=3.24etn=049
EF _ _ﬁg - ;FJF =
T
10k —+ ]
107" 10° 10" 102 10°

(AC!

FIGURE D.31 - Courbes d’écoulement déduites des profils de vitesse
de I'émulsion F5 dans des capillaires de diametres 2mm, 1 mm et
0.6 mm (croix, étoiles et points) et celle mesurée au rhéometre (carrés
noirs) : la ligne pointillée correspond a la modélisation de la courbe
d’écoulement du rhéometre avec le modele d’"Herschel-Bulkley.
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7 (Pa)

10"

itz mm,
1.2 mm,

1.2 mm,
1.2 mm,

.8 mm,
~¥0.8 mm,
0.8 mm,

.6 mm,

® 0.6 mm,
0.6 mm,

® 0.6 mm,
® 0.4 mm,

0.5 mL/min
1 mL/min
2 mL/min
4 mL/min
0.5 mL/min
1 mL/min
2 mL/min
0.2 mL/min
0.4 mL/min
0.8 mL/min -
1.2 mL/min
0.1 mL/min

% DRhéométre

__Modeéle H.-B. avec tauc = 20,
k=3.5etn=048
T

| 1 1 |
107 10° 10" 102 10°
A (s

FIGURE D.32 — Courbes d’écoulement déduites des profils de vitesse

de I’émulsion F4 dans des capillaires de diametres 1.2mm, 0.8 mm,

0.6mm et 0.4 mm (croix, étoiles et points) et celle mesurée au rhéo-

metre (carrés noirs) : la ligne pointillée correspond a la modélisation

de la courbe d’écoulement du rhéometre avec le modele d’Herschel-
Bulkley.
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D.2 Ecoulement dans une cellule de Couette
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FIGURE D.33 - (A) Fluage de 1’émulsion F2 dans une géométrie
Couette avec le cylindre intérieur en PMMA lisse; les niveaux de
contrainte imposés sont indiqués en Pa sur la figure; on distingue le
régime d’arrét (rouge), le régime de glissement (bleu) et le régime de
cisaillement (noir). (B) Courbe d’écoulement déduite du fluage sur la
figure D.33A (bleu) et courbe d’écoulement de I’émulsion F2 sur une
surface de PMMA avec la géométrie plan-plan (cyan foncé). (C) Lois
de glissement déduites de la figure D.33B; la ligne pointillée de pente
1 en échelle log-log correspond au cisaillement d"un fluide newtonien
d’épaisseur 6 = 30 nm.

La figure D.33 montre le fluage, la courbe d’écoulement et la loi de glissement
de I'’émulsion F2 dans une cellule Couette au rthéometre. Ces données permettent
de comparer et compléter les mesures de vitesse en IRM avec la méme géométrie et
méme type de surface. Nous avons ajouté les données avec la méme surface mais
avec une géométrie en plan-plan pour voir un éventuel impact de la géométrie sur
la courbe d’écoulement et le glissement. Sur la figure D.33B on voit la courbure qui
séparent le régime de glissement et le régime de cisaillement est visible sur chaque
courbe d’écoulement, indiquant que le glissement est toujours présent. La valeur de
7/ en Couette est plus élevée qu’en plan-plan, mais comme les deux surfaces n’ont
pas été polies sous la méme condition et leur rugosité n’a pas été bien contrdlée, on
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ne peut pas conclure sur l'effet de la géométrie sur 7/. Dans le régime de cisaille-
ment, on voit que la courbe d’écoulement en plan-plan s’arréte quand le gradient
de vitesse est environ 100s~!. Comme on ne contrdle pas la forme de I’échantillon
a la périphérie pour cette géométrie, quand le matériau commence a se creuser au
bord vers le centre les mesures ne sont plus valables et on arréte 1’expérience. On
observe également que la courbe d’écoulement en Couette (bleu) passe au dessus de
celle en plan-plan (rouge). Cette différence suggere que le creusement apparait sans
doute assez tot au début du régime de cisaillement pour la géométrie plan-plan, ou
on surestime la contrainte pour le méme gradient de vitesse. Ainsi on pense que la
courbe d’écoulement mesurée en Couette reflete mieux la réalité dans ce régime que
la géométrie plan-plan. Les lois de glissement sont montrées sur la figure D.33C. On
obtient encore une fois la loi de glissement 3.4, avec 6 de I'émulsion inverse légere-
ment inférieur a 30 nm. La loi de glissement avec la géométrie Coutte est confondue
avec celle mesurée en plan-plan pour un long intervalle de contrainte; a 'approche
de la contrainte seuil, la vitesse de glissement en Couette connait une croissance ra-
pide. Cela suggere que ce changement de la composition chimique de la surface n’a
pas d’impact sur la loi de glissement.
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Annexe E

Flongation

E.1 Elongation du bulk

K

FIGURE E.1 - Elongation d’un fluide a seuil entre deux plans

Les configurations précédentes regardent la propriété du fluide lors du cisaille-
ment. Autrement dit ces techniques mesurent les composants non diagonaux du dé-
viateur du tenseur de contraintes et du tenseur de déformation. Pour que les com-
posants diagonaux de ces tenseurs soient non nuls, il est nécessaire de faire subir
au matériau un écoulement d’élongation. Pour cela on place le fluide d'un volume
Omega entre deux plans paralleles, et on fait monter le plan supérieur avec une vi-
tesse U = dh/dt suivant la direction z avec h la distance entre deux plans. Le ma-
tériau s’écoule suivant la direction e tout en se rassemblant vers le centre. En pra-
tique, quand le rapport d’aspect initial i/ Ro est grand, le matériau se sépare tres
en deux cones. On se place donc a un petit rapport d’aspect initial. Dans un premier
temps on suppose que le matériau adhere aux surfaces. Pour un élément de volume
du fluide défini par dr, rdf et h, ’équation du bilan de la quantité du mouvement
s’écrit :

9 _ _ T (E.1)

ou1 p est la pression dans le matériau, r la distance de I'élément du fluide par rapport
au centre et T la contrainte de cisaillement appliquée a cet élément. Pour un écou-
lement suffisamment lent on suppose que T = 7. On en déduit I'expression de la
pression :

p=""(R) (E2)
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En l'intégrant sur toute la surface de contact on obtient la force totale exercée sur le
plateau supérieur :

2R3,
F = E.3
3, (E.3)
En utilisant la conservation de la masse on réécrit cette force sous la forme :
2003 T,
F=—+5 (E-4)
3miha

avec le volume de 1’échantillon Q). On voit que la force varie en h—5/2, Néanmoins,
I'interface entre le matériau et 'air a la périphérie est unstable : lorsque le plateau
supérieur monte, 'air pénetre dans le fludie sous forme de doigt, et le matériau
se sépare en deux tres rapidement. Cette technique ne permet pas de mesurer la
contrainte d’élongation sur une large gamme de rapports d’aspect [131].

Pour avoir un écoulement d’élongation durant un long intervalle de rapport
d’aspect, on introduit le glissement aux surfaces en contact avec le matériau. Le glis-
sement réduit ’adhérence du matériaux sur les surfaces. Quand le plateau supérieur
monte, on voit que le matériau se rassemble vers le centre tout en gardant sa forme
cylindrique, ce qui correspond a un écoulement d’élongation uniaxiale. Pour décrire
la dynamique du matériau pendant I'élongation, on définit le taux de déformation :

. u _ dni
= = a@tn (E5)
Le champ de vitesse s’écrit, en coordonnées cylindriques :

—ré/2
v = 0 (E.6)
zé

D’apres 1’'équation A.14 a la section A.1 de I'annexe A, le tenseur du taux de défor-
mation s’écrit :

—&/2 0 0
D=| 0 —¢20 (E.7)
0 0 ¢
et son second invariant :
3¢2
Dy = ——— E.
I 1 (E.8)

Compte tenu de 'expression du second invariant E.8, nous pouvons compa-
rer le deuxieme terme et le troisieme terme du membre de droite du tenseur de
contrainte A.19 a la section A.2 de 'annexe A quand ¢ = 0.01 s71 ie., le terme lié a
la transition des régimes solide-liquide (qu’on peut appeler aussi "terme plastique") :

1

D T € 2 1

7 - 0 -1 o (E.9)
‘V=Dn +-Drn 0 2 1
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Matériaux T k n L avec | —2K . avec
v | (VD)
¢=0.01s ¢ =0.01 S—l

Emulsion A3 72 12.2 0.34 83 3.6

Emulsion A4 43 5.4 0.45 50 1

Emulsion A6 19 4.8 0.43 22 1

Emulsion D 122 14 0.41 141 3.1

Carbopol a 0.42w% | 50 13.7 0.42 58 2.9

Ketchup 24 1.7 0.57 28 0.01

Moutarde 54 11.5 0.44 62 2.2

TABLE E.1 — Parametres des matériaux déterminés a partir des

courbes d’écoulement mesurées au rhéometre avec surfaces ru-

gueuses et termes du tenseur de contrainte (équation A.19 de 'an-
nexe A).

et le terme lié a la résistance hydrodynamique :

2"k -3 00
FO)D=—>=—-—10 -1 0 (E.10)
(v—Dn) 0 0 1

La validité de cette comparaison est sous I’hypothese que le modele décrit par 1’équa-
tion A.19, basé sur le modele d’écoulement en cisaillement simple et le critere de Von
Mises, soit valide. La comparaison est montrée sur la table E.1 pour certains des ma-
tériaux. On constate que le terme plastique prédomine toujours : pour un taux de
déformation 7 = 0.01s~1, le rapport est toujours moins de 5%. Quand on angmente
stique prédomine toujours : pour un taux de déformation  a 0.01s~!, ce qui veut
dire que le rapport sera multiplié par environ 4°4° ~ 1.87, le rapport sera toujours en
dessous de 10%. On peut maintenant négliger le terme hydrodynamique. Le tenseur
de contrainte se simplifie en :

-1 0 O

X lo —10 (E.11)

X~ —pl+
V3 0 0 2

E.2 Couche de glissement

Quand le rapport d’aspect est petit, ’écoulement radial du fluide newtonien
dans les couches de glissement contribue largement aux mesures de force normal.
L’équation du bilan de la quantité de mouvement sur un élément de volume en an-
neau s’écrit :

op T
3= (E.12)
En méme temps nous avons :
Jdv
— 2 E.1
T=p (E.13)

o1 v est la vitesse radiale dans les couches de glissement. Comme I'épaisseur de ces
couches est petite, la pression ne varie pas beaucoup en z. Intégrer I'équation E.12
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entre z = 0 (interface couche de glissement - bulk) et z = J (interface couche de
glissement - paroi) donne :

v(r,z) = thgr (22 —1?) (E.14)

La vitesse radiale v (7, z) est celle du bulk (équation E.6), i.e.,

re ru
v(r,z) = 5 =5 (E.15)
On en déduit :
dp rul
5 = et (E.16)
et finalement
ul
P=PR+ 55 (r* — R?) (E17)

avec la chute de la pression de Laplace a l'interface liquide-air due a la courbure
pr = p (R). En intégrant E.17 sur toute la surface on obtient I'expression de la force
appliquée au plateau supérieur :

RO B 0? U= CpRQ | H ¢0)?

F = — i aihcalall
h 47 h362 h 47 h262

(E.18)

E.3 Ensemble des données
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u z
104 {4 F
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l'l 102 L1 i
10° : ¥ . .'.
0 1 T T
10 10* h (mm) 10° 10th (mm)
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FIGURE E.2 — Force normale mesurée F en fonction du gap h pour

3 tests avec I"émulsion A3 (voir la table 2.2 a la section 2.1.1 du cha-

pitre 2). (A) Q = 1mL, ¢ = 0.01s" 1. (B)Q = 1mL, ¢ = 0.04 s~1.(Q)
O=3mL,¢=001s1(D)Q=3mL,¢=0.04s"1.
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FIGURE E.3 — Force normale mesurée F en fonction du gap / pour

plusieurs tests avec I’émulsion A4. (A) Q = 1mlL, ¢ = 0.01s~ . (B)

Q=2mL,¢=001s"1(C)Q=3mL, ¢ =0.01s"!.(D)Q = 3mL,
¢=004s"L(E)YQ=4mL, ¢ =0.01s"1.
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FIGURE E.4 - Force normale mesurée F en fonction du gap h pour 3
tests avec ’émulsion A6. (A) QO = 1mL, ¢ = 0.01s~ L. (B) Q = 3mlL,
¢=001s"1(C)Q=3mL, ¢ =0.04s"1.
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FIGURE E.5 - Force normale mesurée F en fonction du gap h pour 3
tests avec 'émulsion D. (A) Q = 1mL, ¢ = 0.01s~L. (B) Q = 1mL,
¢=004s"1.(C)Q=3mL, ¢ =0.01s"1.(D)Q=3mL,é=0.04s""1.
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FIGURE E.6 — Force normale mesurée F en fonction du gap h pour 3

tests avec la bentonite (concentration inconnue). (A) Q = 1mlL, é =

001s L. (B)Q =1mL, ¢ = 0.04s"1.(C)Q =3mL, ¢ = 0.01s~ 1. (D)
Q=3mL,¢=004s"1.
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FIGURE E.7 — Force normale mesurée F en fonction du gap h pour
plusieurs tests avec le carbopol (0.42w%). (A) Q = 1mL, ¢ = 0.01s~ ..
B)Q=1mL,¢=0.04s"1.(C)Q=3mL,¢ =0.01s"1.(D)Q =3mL,

¢=0.04s"1.
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FIGURE E.8 — Force normale mesurée F en fonction du gap h pour
3 tests avec le ketchup. (A) Q = 1mL, ¢ = 0.01s™'. (B) Q = 1mL,
¢=004s"L(C)O=3mL,¢=001s"1.(D)Q=3mL,¢=0.04s"".
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FIGURE E.9 - Force normale mesurée F en fonction du gap h pour 3
tests avec la mousse a raser (dont les courbes d’écoulement mesurée
au rhéometre sont illustrée sur la figure 3.16 a la section 3.5.2 du cha-
pitre 3). (A) Q = 1mL, ¢ = 0.01s" 1. (B)Q = 1mL, ¢ = 0.04s7 1. (C)
Q=3mL,¢=001s"1(D)Q=3mL,¢=0.04s""1.
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FIGURE E.10 - Force normale mesurée F en fonction du gap h pour
plusieurs tests avec la moutarde. (A) Q = 1mL, ¢ = 0.01s~!. (B)
QO=1mL,¢=004s"1(C)Q =3mL, ¢ =0.01s"1. (D) Q = 3mL,
¢=0.04s"".
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