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Introduction

Il est maintenant généralement établi que le mouvement des fluides sont décrits par des
équations de type milieu continu pour lesquelles on postule qu’il y a une séparation d’échelles
entre les variables microscopiques (qui conduiraient & un nombre trop important de degrés de
liberté a traiter) et les variables macroscopiques (vitesse, pression, température etc). En effet,
les mouvements fluides auront lieu sur des échelles bien au dela de la distance entre molécules.
Ces équations continues dites de Navier-Stokes expriment alors la conservation de la quantité
de mouvement de particules fluides. Associées & la condition de conservation de la masse et
de I’énergie, celles-ci fournissent alors un cadre formel pour la description de tout écoulement
qu’il soit a priori turbulent ou non.

Plusieurs cas suggerent néanmoins quelques subtilités questionnant ces hypotheses de base.
L’acuité du probléme se pose en effet, pour des phénomeénes de rupture de liquide dont le
détachement d’une goutte se trouve étre un exemple des plus familiers. Ceci constitue le
cadre de phénoménes montrant des singularité en temps fini pour lesquels il y a divergence
de différentes observables physiques au point de rupture qui pourrait éventuellement ruiner la
description usuelle a petites échelles. Cependant, la rupture de fluides demeure un probléme
essentiellement ”hydrodynamique” et I’on peut méme parler d’une certaine facon de continuité
des équations de Navier-Stokes avant et aprés la cassure [49]. L’écoulement proche du point
de rupture sera de nature ”élongationnel” : le champ de vitesse irrotationnel présentera un
cadre idéal a 'excitation de modes de petite longueur d’onde. On comprend dés lors I'intérét
notoire que présente ces systémes montrant un phénoméne de rupture en un temps fini a
I’étude de systémes plus complexes comme les systémes turbulents. En effet, la possibilité que
les équations d’Euler puissent développer des singularités en temps fini demeure un probléme
ouvert. Ces singularités pourraient étre associées par exemple a la dynamique de rupture de
structures cohérentes comme les filaments ou les nappes tourbillonnaires.

La description en terme des équations de Navier-Stokes (usuellement utilisée pour un fluide
de viscosité constante) peut étre généralisée dans certains cas pour certaines classes de fluides
dits "complexes" comme les solutions de polymeéres, de surfactants etc... Ainsi, les propriétés
des liquides sous écoulement se trouvent profondément modifiées dés que 'on y ajoute des
quantités infimes de polyméres flexibles sorte de spaghettis moléculaires géants. Bien que
ces solutions soient correctement décrites a ’équilibre par une compréhension subtile de la
conformation de la chaine, la spécificité de s’écouler que 1'on attribue d’une maniére quasi-
culturelle” aux fluides dévoile des caractéristiques généralement associées uniquement a un
comportement de type élastique propre aux solides. En effet, un fluide usuel que ’on qualifiera
de newtonien s’écoule habituellement sous la moindre contrainte. Un solide quant a lui peut
se déformer de maniére réversible. La description de ’écoulement d’une solution polymérique
suivra en fait une description mixte associant une réponse & la croisée des comportements
liquides et solides : on parle alors de viscoélasticité ou de caractére non newtonien [15].

Lorsqu’il est soumis & un écoulement, un polymere qui présente des échelles de temps ca-
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4 Chapitre 0

ractéristiques suffisamment longues (typiquement compris entre la milliseconde et la seconde)
peut réagir aux forces de friction hydrodynamiques en changeant sa conformation de pelote
statistique a I’équilibre par 'intermédiaire de réorientations et de déformations. Ce sont alors
ces déformations qui sont a l'origine des propriétés non newtoniennes remarquables, caracté-
ristiques des solutions diluées de polymeres flexibles de haut poids moléculaires.

A titre d’exemple, la présence de polyméres en quantités infimes (quelques parties par
millions) peut induire des viscosités extrémement importantes uniquement sous écoulement
élongationnel et réduire significativement la puissance dissipée en régime turbulent. En outre,
I'interaction d’une chaine polymérique avec un écoulement élongationel soudain révele une
physique dont on était loin de se douter quelques années auparavant. La réponse d’un polymeére
dépend de ’état initial de la chaine : un individualisme de la conformation de chaque chaine
en écoulement élongationel prend place [57,113] illustrant par 1a méme, toute la complexité
du sujet.

Compte tenu des échelles caractéristiques de ces molécules et de leur temps de réponse,
une question intéressante peut consister & déterminer la réponse d’une solution de polymeére
aux sollicitations extrémes que présentent a la fois un écoulement élongationnel conduisant a
la rupture et un écoulement turbulent pouvant présenter des gradients de vitesse transitoires
importants. Les temps caractéristiques et les échelles en jeu peuvent étre alors comparables a
ceux de la macromolécule.

L’objet de ce travail se situe dans la perspective d’élucider la nature de l'interaction
polymeére-écoulement par une analyse de deux situations modeles pour lesquelles la confor-
mation de chaines peut étre a priori fortement perturbée :

— un écoulement d’élongation pure développant une singularité en temps fini de rupture

lors du détachement d’une goutte.

— un écoulement aléatoire d’'une turbulence bidimensionnelle générée a ’aide de films de

savon.

Le premier cas, la simple rupture d’une goutte, a 'avantage de présenter un écoulement
purement élongationel pour lequel le polymeére est forcé de s’allonger par frottement visqueux
le long de la direction principale de déformation. Les lois de rupture sont alors essentiellement
bien décrites par des lois auto similaires différant selon 1’équilibre des contraintes visqueuses
capillaires et inertielles en présence et selon la distance au point critique [49]. Nous montrerons
que le détachement d’une goutte de solution polymérique est régi par une dynamique originale,
succession d'un régime auto similaire capillaro-inertiel newtonien et d’un régime exponentiel
non newtonien [1].

Des théories prédisent d’ailleurs qu’une pelote de polymére peut s’étirer lorsqu’elle est
soumise & un écoulement élongationel assez rapide. La transition entre 1’état d’équilibre de
pelote et 1'état étiré est abrupte [55,69]. Le probléme consiste alors & comprendre la contre-
réaction de I’étirement des polymeres sur I’écoulement. La nature de la transition observée dans
notre cas pour une large gamme de concentrations du régime dilué au régime semi-dilué sera
décrite en terme de cette approche. Il y a alors inhibition de la singularité de rupture en temps
fini dés que les taux d’élongation seront de ’ordre de 'inverse du plus long temps de relaxation
du polymére. La dynamique d’amincissement exponentielle nous permet également d’estimer
I’observable liée & la manifestation d’une résistance extréme a l’étirement des chaines : la
viscosité élongationnelle. Cette derniére pourra prendre des valeurs de plus de trois ordres de
grandeur supérieures aux valeurs de viscosité de cisaillement généralement mesurés a 1’aide
d’un rhéométre !

Cette étude sera complétée par des expériences sur I'influence de la flexibilité des chaines.
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Nous utiliserons a cet effet un polymeére rigide de poids moléculaire équivalent au polymeére
flexible. Nous n’observons pas dans ce cas de dynamique d’amincissement exponentielle. Fi-
nalement, un polyélectrolyte a été également utilisé. En faisant varier la concentration en sel,
nous faisons par 1a méme varier la portée des interactions électrostatiques et donc la flexibilité.
L’étude nous a d’ailleurs aidé a conduire une analyse isolant les effets purement élastiques, des
effets rhéofluidifiants.

Le deuxiéme type d’écoulement, cette fois-ci turbulent donc aléatoire, permettra d’étudier
I'interaction polymere-turbulence : un écoulement turbulent quasi-bidimensionnel pour lequel
diverses observables sont accessibles relativement facilement. L’intérét majeur provient du
phénomeéne de réduction de trainée turbulente ou effet Toms [144] : L’ajout de quantités
infimes de polyméres (quelques parties par millions) peut conduire en régime turbulent ! a
une réduction de la puissance dissipée par plus de 80%. Ces effets sont d’autant plus subtils
qu’ils ne se manifestent que dans le régime turbulent. Plusieurs questions se posent sur la
nature des processus physiques sous-jacents :

— les chaines peuvent-elles étre significativement étirées ?

— la viscosité élongationnelle joue t’elle un roéle important 7

— Quelle est I'importance des parois ou des couches limites 7

— Quelle est I'influence de la viscoélasticité des solutions ?

— Que peut on dire sur la dynamique des transferts d’énergie ?

— etc.

Nous possédons aujourd’hui une assez bonne description phénoménologique de la turbu-
lence 2D des fluides newtoniens. Cette turbulence differe a bien des aspects du cas 3D. La
conservation simultanée de ’énergie et de I'enstrophie (carré moyen de la vorticité) introduit
alors des contraintes supplémentaires sur les transferts d’énergie entre les différentes échelles.
En régime forcé, une coexistence de deux cascades d’énergie et d’enstrophie a été conjecturée
respectivement vers les grandes et les petites échelles [84]. Une analyse dimensionnelle permet
de fournir alors une description de la répartition spectrale de I’énergie et de champs scalaires
passifs en fonction de I’échelle [89].

Une situation expérimentale quasi bidimensionnelle dite "en déclin” sera réalisée a ’aide
d’un systéme qui a fait I'objet de nombreuses études validant ’approximation 2D de ces
écoulements : des films de savons verticaux auto-alimentés tombant sous 'effet de la gravité
[80]. Deux avantages immédiats d’une telle situation quasi-bidimensionnelle consiste en :

— une absence de I’étirement des tourbillons qui peut rendre I'interaction entre écoulement

et polymeére plus complexe a caractériser.

— une minimisation des effets de parois, qui induisent des complications notoires, vu que

la turbulence est en déclin.

Une caractérisation des fluctuations de vitesse et d’épaisseur de ces films en écoulement
sera entreprise respectivement par des techniques de mesures par anémométrie Laser Doppler
et par une technique d’interférométrie asservie développée au laboratoire.

Le champ de vitesse est alors en accord avec les prédictions théoriques d’une cascade
directe d’enstrophie. L’effet marquant de la présence des polymeéres est la suppression des
fluctuations a grandes échelles [2]. Ceci est la manifestation directe d’une réduction significative
des transferts inverses d’énergie. De maniére équivalente cela se traduit par une inhibition des

I Citons toutefois que méme la turbulence qui semblait depuis les travaux Reynolds décrite par la prédominance
des non linéarités associées aux effets inertiels peut étre complétement modifiée par ajout de polymeéres. On
peut en effet obtenir des écoulements d’apparence chaotique sans effets inertiels prédominants. Ce sont les non
linéarités élastiques qui font tout le travail de déstabilisation [65].



6 Chapitre 0

forts taux d’élongation présents dans I’écoulement ; situation similaire aux observations faites
lors de la rupture de nos gouttes. Les fluctuations du taux de transfert de 1’énergie sont
également significativement réduites. La dynamique a petites échelles quant a elle, semble peu
affectée par la présence des polymeres ; I'isotropie du champ de vitesse est d’ailleurs conservée.

Ces effets sont corroborés par une étude du champ d’épaisseur qui est supposé suivre la
dynamique d’un scalaire dit ”passif” autrement dit qui ne présente aucune rétroaction sur le
champ de vitesse. Un exemple simple en est donné en 3D par la dispersion de volutes de fumée.
Sans polymeéres, 'effet marquant de la présence de transferts inverses d’énergie coexistant sur
une méme gamme d’échelles avec un flux direct d’enstrophie permet de rendre compte des
statistiques observées pour le champ d’épaisseur qui préfére de maniére surprenante étre régi
par les transferts inverses [64]. L’effet des polymeéres, par une réduction de ces transferts
inverses d’énergie, rétablit le comportement attendu pour un scalaire passif dans une cascade
d’enstrophie : La situation devient ”plus idéale” [2] dans le sens ou la dynamique est plus
conforme aux prédictions phénoménologiques !

Plan du mémoire

Le premier chapitre est consacré a un rappel succinct de la physique des polymeéres du
cas statique au cas dynamique pour finir sur une description de quelques effets non-linéaires
connus sous écoulement.

Dans le deuxiéme chapitre, nous introduisons le lecteur aux problémes de rupture d’écou-
lement a surface libre. Le cas de l'instabilité linéaire de Rayleigh y’est brievement décrit.
L’accent est surtout mis sur la dynamique auto similaire proche et loin de la rupture. Comme
nous le verrons, la viscosité constitue un élément clé. Le cas particulier du détachement de
gouttes pendantes sera présenté.

Dans le troisiéme chapitre, nous présentons les résultats expérimentaux du détachement
de gouttes de fluides polymériques pour divers poids moléculaires, et concentrations. Nous
montrerons également l'influence de la flexibilité des chaine sur la dynamique originale de
rupture observée dans la quatrieme chapitre.

Le Cinquiéme chapitre fait I'objet d’une introduction a la turbulence par le biais d’une
approche dimensionnelle. La spécificité de la turbulence bidimensionnelle est mise en avant.
Nous introduisons également le lecteur aux théories de I'interaction polymére-turbulence. Nous
présentons enfin dans ce chapitre quelques généralités sur I’hydrodynamique des films de savon.
C’est ce systéme que nous avons utilisé pour créer une situation quasi bidimensionnelle.

Dans le sixiéme chapitre, nous présentons les résultats de l’analyse des statistiques du
champ de vitesse alors que dans le septiéme chapitre, nous présentons le résultats des statis-
tiques du champs d’épaisseur.



Chapitre 1

Généralités : Dynamique de polymeéres
en solution

Les polymeéres sont constitués d’un assemblage de briques moléculaires élémentaires iden-
tiques (homopolymeéres) ou non (heteropolymeres, dibloc...) liées de maniére covalente. De
nombreuses entités biologiques telles ’ADN ou les protéines sont qualifiées également de po-
lymeres. Ils peuvent présenter des structures variées allant de la forme linéaire la plus simple,
a des structures plus complexes (branchées, en étoile, en double ou triple hélice...).

L’étude des propriétés statique et dynamique d’une chaine isolée en solution dans un sol-
vant constitue la base de la physique des polymeéres. On s’interesse alors au comportement de
solutions diluées. Eventuellement, on peut s’interesser également & des solutions de concen-
trations plus élevées, & des fondus de polyméres, et a des gels pour lesquels les effets des
interactions entre les différentes chaines deviennent prépondérants. D’autres spécificités fon-
damentales peuvent y étre alors associées comme la possibilité de montrer des effets collectifs
par le biais d’enchevétrements des chaines par exemple [44].

A T’équilibre thermodynamique, I’étude de la conformation de chaines isolées qui se pré-
sentent sous la forme de pelote ainsi que leur propriétés dynamique ont fait 'objet de nom-
breuses études montrant la complémentarité des approches théoriques et de 'utilisation de
techniques expérimentales variées [56, 140]. Les approches théoriques faisant un large usage
des techniques de physique statistique moderne (théories des champs, groupe de renormalisa-
tion... ) ainsi que diverses simulations numériques ont mis en évidence que les concepts de lois
d’échelle semblaient particulierement pertinents. Ainsi, pour une observable A par exemple,
nous avons A ~ M"Y ~ L” ou M et L représentent respectivement la masse moléculaire et la
longueur de la chaine. L’exposant v est indépendant de la structure moléculaire. Seules im-
portent alors la température et la nature des interactions monomere solvant. Cette approche a
été validée par de nombreuses techniques expérimentales parmi lesquelles les techniques rhéo-
logiques et de diffusion de rayonnement (lumiére, rayons X aux petits angles, neutrons) ont
joué un role important.

Une autre spécificité essentielle de ces chaines linéaires est leur nature flexible. Cette flexi-
bilité est a I'origine de nombreuses propriétés uniques qu’elles peuvent présenter hors équilibre,
sous écoulement. Citons parmi celles-ci, la possibilité de s’étirer, de résister a cet étirement,
d’augmenter significativement la viscosité élongationnelle d’une solution, de réduire la puis-
sance dissipée d’un écoulement turbulent...

Il s’agira dans ce présent chapitre de rappeler briévement les différents résultats a I’équilibre
thermodynamique en explicitant les notions de rayons de giration, de régime dilué et semi-
dilué, de flexibilité des chaines pour finalement décrire les propriétés dynamiques proche de
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8 Chapitre 1

I’équilibre puis hors équilibre ot 'interaction polymeéres-écoulement montrera des effets assez
importants [15].

1.1 Proche de I’équilibre thermodynamique

1.1.1 Statique
Conformation d’une chaine isolée

Une des premiéres questions que 1’on peut se poser lorsque ’on parle de polymeéres en solu-
tion concerne la nature de leur conformation. On reconnait aujourd’hui ’apport de la physique
statistique dans le traitement de ce probléme. La difficulté d’une description correcte du grand
nombre de degrés de libertés associés aux différents états accessibles par 1’ensemble des por-
tions de la chaine semble se confronter & une difficulté d’ordre microscopique : tenir compte
de la nature chimique de chaque monomeére, des différentes liaisons covalentes, possibilité de
rotation autour de celle-ci etc.

Un succes a été de montrer que I’'on pouvait modéliser le polymeére indépendamment de ces
”détails” d’ordre atomique en faisant une description ou la plus petite dimension de la chaine
est de 'ordre d’une taille caractéristique Ly, contenant un nombre fini de monomeéres. Pour
des échelles plus petites que cette longueur caractéristique, la chaine sera considérée comme
rigide et la nature flexible sera effective dés que la longueur totale de la chaine sera de plusieurs
ordre de grandeur supérieure & cette dimension. L’ensemble des propriétés statiques de la
chaines va consister alors dans un cadre thermodynamique & traiter correctement ’ensemble
des interactions en présence : interactions monomeére-monomeére et interactions monomeére
solvant. Deux cas majeurs se présentent alors selon que le volume propre ou volume exclu de
la chaine est a considérer ou pas. Il existe également un cas ot la chaine peut s’effondrer sur
elle méme : on parle alors de situation en mauvais solvant.

Pour une certaine température 6 pour laquelle on parle de solvant #, on peut montrer que
la chaine suit les propriétés d’une chaine brownienne (gaussienne ou aléatoire). Ceci est du a
une subtile compensation des effets attractifs monomeére-monomeére et des interactions dues
au solvant. Tout se passe alors comme si ”les monomeéres” ne se voyaient pas. L ’expression
pour le rayon de giration R, (distance entre les deux bouts de la chaine) est alors donnée par
la loi d’échelle suivante :

R, ~ aN"
v = 1/2

N étant le nombre total de monomeéres de taille a 1ié & la masse moléculaire (en poids) M, par
la relation M,, = N.My. M, représente la masse molaire d’un monomere. Cette approximation
est aussi vérifiée de maniére étonnante dans le cas de polymeéres fondu (fraction en polymere
¢ = 1, sans solvant).

Pour une température 7' > 6 , Le role du solvant n’est plus négligeable dans le bilan
énergétique. . La difficulté majeure a alors consisté & décrire correctement les effets de volume
exclu (due a la nature ”longue-portée” des interactions entre monoméres) de la chaine qui
apparait alors comme une pelote gonflée occupant un plus grand volume effectif que la situation
en solvant . Flory a montré par une approche de champ moyen qui consiste & négliger les
fluctuations de concentration & l'intérieur de la chaine que 'on pouvait tenir compte de cet
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effet (avec des erreurs qui se compensent) de maniére a avoir :

R, ~ aN’ (1.3)
v = 3/5 (1.4)

L’idée de base de Flory a consisté a montrer que I’énergie libre d’un polymére en solution
pouvait étre séparée en un terme de gonflement qui tend a diminuer la concentration a l'inté-
rieur de la macromolécule et un terme élastique qui s’oppose a la dilatation de la molécule! [56].
Cet effet élastique a une origine d’ordre entropique. En effet, & chaque conformation que peut
prendre un polymeére en solution correspond une probabilité de réalisation. Ceci permet alors
de définir une entropie de conformation et une énergie libre associée. La chaine aura ainsi a
I’équilibre thermodynamique une conformation qui maximisera son entropie et par la méme le
nombre d’états accessibles (il y a évidemment plus d’états accessibles pour une conformation
en pelote statistique que pour une conformation en batonnet).

L’expression la plus simple de I’énergie libre F' pour une chaine est donné pour des faibles
écarts a la conformation a ’équilibre par :

3T, r
F = cste + 5 (Rg) (1.5)
r correspond a la distance entre les bouts de la chaine [56].

L’ensemble de ces résultats se sont avérés correctement vérifiés expérimentalement par
des techniques de diffusion de rayonnement (lumiére , rayons X, neutrons) validant par 1a
méme ’approche en ”lois d’échelle” pour ’étude de la conformation d’un polymeére. On peut
noter également que des méthodes associées & la mesure de coefficients de transport comme la
viscosité d’une solution en fonction de la concentration conduit & une estimation correcte des
dimensions ainsi que de la masse moléculaire d'un polymeére en solution (cf caractérisations
des solutions).

Régime dilué et semi dilué

La description des différentes conformations qu’une chaine polymérique pouvait prendre en
solution selon les conditions thermodynamiques (qualité du solvant) considérait uniquement le
cas de figure ot la chaine est isolée comme pourrait I’étre des molécules dans ’approximation de
gaz parfait. Ceci consiste explicitement & négliger les interactions polymeére-polymeére qui seront
d’autant plus importantes que la fraction massique ou volumique ¢ en polymére augmente.
On peut atteindre ainsi, une concentration limite ¢ = ¢* a partir de laquelle les pelotes de
polymeéres commencent & se chevaucher. Ceci définit le passage du régime des solutions diluées
au régime des solutions semi-diluées, de facon & les distinguer des solutions concentrées ou
fondus de polymeéres dans lesquelles les densités de chaines sont beaucoup plus élevées. La
fraction volumique s’exprime : ¢ = ﬁcﬁ—i ; ¢ et Ny étant respectivement la concentration
massique en polymeére souvent exprimée en ppm (partie par millions) et le nombre d’Avogadro.
Ceci permet de définir les différents régimes suivant la valeur de c.

La description du régime dilué se trouve donc confrontée a la difficulté de décrire les
enchevétrements. Une fagon de traiter ce probléeme peut nous amener & définir une longueur

de corrélation & qui caractérise la distance moyenne entre 2 unités de monomeres de chaines

1 Soulignons des calculs rigoureux plus récents, montrant la pertinence de ’analogie avec 1’étude des phéno-
meénes critiques et qui donnent & I'aide des techniques du groupe de renormalisation une valeur de v = 0.588
[44,56].
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Fia. 1.1: Du régime dilué au régime semi dilué. Pour les gammes de concentration suivantes : ¢ < ¢*, ¢ ~ c*,

¢ > ¢*. Extrait de [56].

différentes. La encore, on peut déterminer la dépendance de £ en fonction de la concentration
par des arguments de lois d’échelles partant des conditions que pour ¢ ~ ¢* on retrouve les
dimensions d’une chaine isolée et pour ¢ > c¢*, £ soit indépendante de la masse moléculaire
de la chaine car I'on sonde de bien plus petites échelles. Ceci nous permet d’écrire & oc ¢=3/4.
On peut alors, utilisant le fait qu'une chaine dans ce régime peut étre percue comme une
succession Ny de blobs (contenant un nombre réduit de monoméres) pour lesquels le rayon
de giration est donné en bon solvant par I'expression 1.3,1.4 (soit Nyops ~ c*/*) avoir une
estimation directe du rayon de giration :

*

R() = R3(0).(=)"" (L6)

Flexibilité

Pour des polymeéres flexibles comme le polyéthyléneoxyde, la longueur de persistance de
Kuhn est bien plus petite que la longueur de contour totale de la chaine. Toutefois, la structure
de plusieurs polysaccharides qui possedent une structure en double ou triple hélice confére a
certains polymeres une conformation plus proche d’'un batonnet que de la pelote statistique
définie précédemment. On peut alors quantifier la flexibilité d’une macromolécule en comparant
sa longueur de contour L. ou longueur totale (telle que L. = NgupnLgunn = M/M,a = Na)
a son rayon de giration Ry = N[, Lkunn- Ceci permet ainsi de quantifier I'importance de
la rigidité de la chaine définie par la longueur de persistance Ly, en écrivant le rapport de
persistance suivant :

{=Ry/L. (1.7)

Les différents cas limite suivant se présentent alors :

S <Kl 1 <1 ~1
chaine flexible semi-flexible semi-rigide rigide

Une modification de la nature des interactions monomeére-monomeére peut induire une va-
riation sur la flexibilité d’une macromolécule chargée. Une maniére simple consiste alors a
utiliser des polymeéres constitués de monomeéres portant des charges électrostatiques. On parle
alors de polyélectrolytes. Ces polymeres présentent I’énorme avantage d’étre solubles dans
’eau mais sont loin d’étre aussi bien compris que les polymeéres neutres [7].

1.1.2 Dynamique

Dans ce qui précédait, nous avons présenté les résultats relatifs aux dimensions moyennes
que prenait les chaines en solution. Cependant, celles-ci étant continuellement soumises a
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Iagitation thermique, elles se trouvent par l& méme dans un état déformé autour de ’état
d’équilibre vers lesquelles elles relaxent. A ce titre, tout polymeére flexible présentera une
élasticité d’origine entropique qui en fera un élément primordial de toute description d’une
chaine de polymere.

Par ailleurs, sous un champ perturbateur, ce qui se produit lorsque I'on soumet le milieu
a une contrainte, les chaines se déplacent en se déformant par I’action de trainée du solvant.
Une chaine sous écoulement est donc soumise a fois a une trainée visqueuse qui tend a 1’étirer
et & une force de rappel qui s’oppose & la déformation en voulant maximiser le nombre d’états
accessibles.

Ces mécanismes sont responsables des propriétés mécaniques remarquables des polyméres,
telles qu’elles sont étudiées dans les expériences de viscoélasticité par exemple [53,93]. Ces
mécanismes sont & ’origine d’effets encore plus frappants comme nous le montrerons par la
suite dans la limite des fortes déformations.

Une des approches les plus simples pour tenir compte de cette spécificité que présente les
polymeres flexibles a consisté & modéliser la chaine comme une haltére soumise & deux forces
différentes prépondérantes?® :

— Une force de trainée exercée par le fluide (plus précisément par un gradient de vitesse)

par le biais des extrémités qui brise par 14 méme la symétrie sphérique de conformation
a I’équilibre. f représente un facteur de friction globale de la chaine.

Dr
Brainée = th (18)

— Une force de rappel élastique d’origine entropique modélisée par un ressort hookéen
joignant les deux extrémités et proportionnelle & I'allongement r de ce dernier.

Félastique = Hr (19)
K représentant une constante de raideur effective de la forme :
kgT
H=— (1.10)
R

Ceci introduit directement un temps caractéristique par l'intermédiaire de 1’équilibre des
forces :

Dr
Bruinée - Félastique = fﬁt +Hr =0 (1].].)
f
= — 1.12
r= 4 (1.12)

2 des analyses plus fines incluent une dépendance brownienne additionnelle.
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La dynamique de polymeéres en solution est souvent étudiée dans le contexte des modeles
de Rouse [122] et de Zimm [160]. Ces modeles décrivent le polymere comme une série d’hal-
teres de ce type connectées par des ressorts hookéens et peuvent étre résolus en décomposant
le mouvement du polymeére en modes normaux. Cette approche fourni une description du
spectre de temps de relaxation d’une chaine (comme pourraient I’étre les modes propres de
vibration d’une corde de guitare) et permet d’introduire une relation entre friction et élasticité
représentés respectivement par les coefficients f et H.Le modéle de Rouse suppose une friction
additive f = N frionomere N €t fionomere €tant le nombre de monomere et f,,,nomere le facteur
de friction pour un monomere.

Des mesures de viscosité et de diffusion de lumiére ont cependant confirmé que I'image
d’une spheére fournissait une approximation convenable ; les fluctuations de concentration étant
cependant non négligeables & I'intérieur de celle-ci. La friction subie par le polymeére sera alors
restreinte aux monomeres périphériques. Ceci donne donc un facteur de friction de Stokes f =2
Nty et permet de définir un temps de relaxation de Zimm :

(1.13)

Ce temps de relaxation 7.;,, correspond alors en quelque sorte au plus long temps de
relaxation du polymeére et peut s’apparenter alors au mode le plus facilement excitable par
un gradient de vitesse quelconque contribuant par la méme de maniére plus significative aux
divers effets de couplage entre écoulement et conformation (il est de I'ordre de la milliseconde
pour des solutions aqueuses de polymeéres diluées et peut atteindre plusieurs secondes pour
des polymeéres de haut poids moléculaire en solvant trés visqueux).

En ce qui concerne les modes internes a la chaines, les interactions hydrodynamiques sont
essentielles. En effet, chaque monomeére crée, en se déplacant, un champ de vitesse a longue
portée influencant I’ensemble de la chaine. Ces effets pris en compte dans le cadre de la théorie
de Zimm sont généralement sondés par des expériences de viscoélasticité linéaire par des
techniques de diffusion de la lumiére ou plus récemment par des expériences remarquables de
visualisation directe d’ADN unique utilisant des techniques de fluorescence. Ces derniéres ont
alors mis en évidence I'importance primordiale des interactions hydrodynamiques®. Rappelons
que ces théories de réponse linéaire basée sur la notion de modes normaux de relaxation ne
sont sensées décrire que les petites fluctuations proche de 1’équilibre [140].

F1G. 1.8: Relaxation d’une molécule ’ADN complétement étirée. extrait de [112]

Une autre difficulté majeure survient dés qu’il faut tenir compte de la limite des fortes
déformations induites par des forts gradients de vitesse typiquement supérieurs & 1/7;mm-

3 Une approche en loi d ’échelle peut étre utilisé pour décrire les modes internes de la chaines. Ceci permet
d’introduire un spectre continu des temps de relaxation [56].
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Chaque polymeére pouvant en quelque sorte étre débobiné jusqu’a une valeur finie : sa longueur
de contour. Les interactions hydrodynamiques ainsi que 1’élasticité résultant de ces fortes dé-
formations induisent alors des comportements hautement non linéaires dépendant de maniére
cruciale de la nature de ’écoulement considéré.

1.2 Hydrodynamique et polymeéres

1.2.1 Equations du mouvement.

Tout mouvement fluide dans la limite on il est assimilé & un continuum est décrit d’'un
point de vue eulérien par :
— les lois de conservation de la masse

atp+ UjaijZ':O (114)

qui se réduit pour un milieu incompressible pour lequel la densité p est constante (ap-
proximation pour laquelle la vitesse caractéristique de ’écoulement est inférieure a la
vitesse de propagation des ondes de pression) a :

— les conditions aux limites c’est & dire la connaissance de la valeur des variables & la
frontiére du domaine qui limite le fluide.

— les lois de conservation de la quantité de mouvement basée sur la seconde loi de Newton
reliant ’accélération d’une particule fluide matérielle D,V = (0;V + V.V (V)) aux forces
auxquelles elle est soumise qu’elles soient d’origine volumique (comme peut I’étre la force
de gravité) dérivant d’un potentiel ¥ ou d’origine surfacique qui sont généralement de
nature moléculaire. Ces derniéres sont décrites par un tenseur des contraintes II;; qui
se décompose en une partie associée aux forces de pression P et une partie associée aux
contraintes induites par I’écoulement o;; soit : II;; = —Pd;; + 0;;. On a alors :

p(@tw%—vjajvi) = —a@P + ajaij + Fvolumique (116)

Plusieurs classes de fluides se présentent alors selon I’hypothése de fermeture ou relation
constitutive que I'on formulera pour le tenseur des contraintes ou plus précisément selon la
relation que 'on formulera entre contraintes et déformations. On peut généralement a cet
effet décomposer le tenseur des gradients de vitesse G;; = 0;v; en un terme symétrique qui
correspondra a une déformation [63] :

1
Eij = 5(83‘7)@' —+ @-vj) (117)
et un terme antisymétrique correspondant & une rotation pure et lié a la vorticité :
1
Qij = 5(@% - @-vj) (118)

Une limite classique dite "newtonienne” consiste & poser 1’équation constitutive :
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Cette relation caractérise les fluides dits newtoniens et fournit la base des équations de
Navier-Stokes qui sont vérifiées pour un grand nombre de fluides de bas poids moléculaires
(eau, solvant organiques ...). Le coefficient constant de proportionnalité  ou viscosité est en
fait une caractéristique de la matiére, quel qu’en soit I’état physique : gazeux, liquide ou a la
limite du solide et traduit un transport de la quantité de mouvement par un biais diffusif. Elle
traduit alors la résistance qui s’oppose au déplacement relatif d’une couche par rapport a sa
voisine.

1.2.2 Effets Non-newtoniens

Bon nombre de fluides se situent entre deux limites extrémes : la limite élastique et la limite
visqueuse. Ils prennent alors la dénomination générale de ”fluides complexes”. Ces derniers
nous ont alors contraint & élargir nos idées sur les différents comportements de la matiére : les
contraintes ne sont plus en phase avec les taux de déformations pour de nombreux fluides. Des
polymeéres en solution par exemple, sont alors capables d’accumuler de I’énergie élastique. Dés
que les fréquences de sollicitations sont de I'ordre des temps de relaxation interne, un couplage
non trivial entre structure et écoulement est a I'oeuvre.

Les solutions de polymeres flexibles constituent un exemple des plus simples et des plus
étudiés de ces types de fluides. Ceci se traduit, méme si la concentration en chaine est ex-
tréemement faible (quelques parties par million en poids), par des effets importants sur les
propriétés d’écoulement. D’une maniere générale, les relations constitutives reliant contraintes
et déformations deviennent non linéaires, et non stationnaires.

Proche de I’équilibre, les réponses & une perturbation induite par de faibles gradients de
vitesse peuvent étre traités dans le cadre de la viscoélasticité linéaire, cadre particulier de la
théorie de la réponse linéaire et des relations généralement associées comme les relations de
Kramers Kronig ou le théoréme de fluctuation dissipation [140].

Cependant, beaucoup de situations montrent une viscoélasticité non linéaire sondée géné-
ralement par deux types d’écoulements modéles de cisaillement simple et d’élongation pure.
Les effets les plus drastiques sont néanmoins observés pour des écoulements élongationnels
pour lesquels de nombreux effets non linéaires sont prédominants.

y
_—
—>
X

<— .
<« cisaillement
< simple

/
+ %
rotation f\

élongation a 45°

Fi1G. 1.4: décomposition d’un écoulement de cisaillement simple en une composante de rotation et une com-
posante d’élongation
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Ecoulement de cisaillement simple

Certaines de ces spécificités sont généralement accessibles par le biais d’écoulement dits de
cisaillement simple c’est a dire pour lesquels on a :

2 2
Q2 ~ E}, (1.20)

Un exemple d’écoulement en est donné lorsqu’un fluide confiné entre deux plaques est mis
en mouvement par la plaque supérieure. Ainsi, des particules fluides se séparent linéairement
dans le temps alors que la vorticité s’arrange pour qu’un méme élément de fluide s’éloigne
périodiquement de la direction principale d’étirement.

On associe a ce type d’écoulement une viscosité apparente 7 dite de cisaillement qui peut
s’exprimer directement en fonction de taux de cisaillement ¥ = d,v, par :

n= 0/ (1.21)

Cette viscosité est généralement mesurable expérimentalement par différents types de rhéo-
meétres (pour une introduction exhaustive a la rhéométrie voir 'ouvrage de Macosko [93]). C’est
souvent une fonction décroissante de 4 pour diverses classes de fluides complexes comprenant
polymeéres flexibles, polyméres rigides, colloides?, phases auto assemblées de surfactants etc.
On parle alors d’effet de viscosité non-newtonienne ou plus spécialement d’effet rhéofluidifiant.
Pour des solutions de polymeres flexibles, ceci est 1ié a 'orientation des chaines le long de la
direction principale d’élongation et a un processus complexe de déstabilisation par rotation (il
y a éventuellement des effets de désenchevétrement pour des solutions plus concentrées). Les
chaines flexibles alors n’atteignent pas une conformation complétement étirée. Des fluctuations
de la conformation de la chaine ont été observées [88,136]. C’est une manifestation directe de
la double nature élongationnelle et rotationnelle d’un écoulement de cisaillement simple.

F1a. 1.5: molécule d’ADN sous cisaillement simple en fonction du temps (At = 6s). Noter la relaxation suivant
Iétirement dans la direction de I'écoulement. Extrait de [136].

Un autre effet absent pour des fluides newtoniens se traduit par ’apparition de contraintes
normales non nulles soit
N1 = 04y — 0y (1.22)

La deuxiéme différence de contrainte Ny = 0, — 0. est généralement de plusieurs ordre
de grandeur plus faible. N; est généralement une fonction non linéaire de % (souvent qua-
dratique). Contrairement a l'effet rhéofluidifiant qui est présent pour de nombreux fluides

4 Des solutions colloidales peuvent présenter un comportement rhéoépaississant pour des fractions volumiques
importantes.
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Fic. 1.6: A droite : Allure typique de la viscosité de cisaillement d’une solution rhéofluidifiante. Noter le
plateau newtonien dans la limite des bas et des hauts cisaillements ainsi que la petite partie en loi de puissance
pour la région intermédiaire (Solution de Xanthane & 250ppm). A gauche : allure typique de la contrainte
normale exprimée en Pa d'un fluide élastique (PEO M, = 8.10%g/mol & 1000ppm).

complexes et qui est beaucoup plus important pour une solution de polymeéres rigides, la pré-
sence de contraintes normales est essentiellement due au caractére élastique que présentera de
nombreuses solutions de polyméres flexibles de haut poids moléculaire [17].

Une manifestation impressionnante en est donnée par l'effet dit de Weissenberg : un cylindre
en rotation dans un fluide élastique au lieu de creuser la surface libre sous 'effet des pseudo
forces centrifuges montrera une remontée le long de I’axe de rotation comme le ferait une
bande élastique. L’effet d’extrusion ("Die Swell effect") est un effet de méme nature [15].

F1a. 1.7: Effet "Weissenberg" (a droite) et Effet "Die Swell" (& gauche) lorsqu’un jet de liquide présentant
des contraintes normales élastiques sort d’un capillaire. Extraits de [15]

écoulement élongationel pur

Contrairement a un écoulement de cisaillement simple, un écoulement élongationnel pur est
irrotationnel et du coup est beaucoup plus efficace pour débobiner complétement un polymeére
flexible ou aligner des molécules rigides.
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Il y a plusieurs facons de générer un écoulement d’élongation pure. On peut distinguer
les écoulements qui présentent un point de stagnation de ceux dont la nature élongationnelle
résulte principalement d’un écoulement de type vidange. Les écoulements a point de stagnation
peuvent étre crées par exemple par les fameux quatre rouleaux tournants de Taylor, par des
jets opposés pour n’en citer que quelques uns [93].

L(t) = constante
AA 4\

— — h(t)

LY
l

MM

\Z4

Fia. 1.8: Déformation d’'un élément de fluide dans un écoulement d’élongation pure. Les lignes de champ de
vitesse sont hyperboliques.

On peut également d’un autre point de vue s’intéresser au cas d’un élément de fluide
cylindrique initialement de diameétre h, et de longueur [, que 'on étire le long d’un axe z de
telle fagon qu’au cours du temps son diameétre h décroisse uniformément (voir figure 1.8). Pour
un taux d’élongation £(t) = &, constant ce type d’écoulement est alors de type irrotationnel
et nous avons par conservation du volume [(t) = [, exp(é,t) et

h(t) = h, exp(—%éot) (1.23)

L’écoulement est alors stationnaire aussi bien d’un point de vue eulérien que lagrangien. N’im-
porte quel élément subira une élongation a taux constant. Une mesure de 1’élongation subie
est donné par la quantité adimensionnée € ou "Hencky Strain” définie par :

e =t = —2In(h(t)/h) (1.24)

On définit la viscosité élongationnelle ’équivalent de la viscosité de cisaillement par :

Ozz — Opr

Np(éo,t) = ——— (1.25)
€o
Pour un fluide newtonien caractérisé par une viscosité 7 constante, nous avons 7, = 3.
On parle parfois de viscosité de Trouton ou du rapport de Trouton T'r = ny/n = 3.
Une valeur similaire est observée pour des fluides viscoélastiques dans la limite des faibles
taux d’élongation. Pour des taux d’élongation plus élevés, n, peut éventuellement atteindre
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une valeur limite stationnaire 75(&,) = limy_.o(175(£,,t)) correspondant & une situation ou les
chaines de polymeres seraient complétement étirées. Une résistance considérable a I’étirement
peut étre observée et des viscosités élongationnelles extrémement élevées de 1'ordre de 103 5
ont été mesurées [71,143].

La mesure de n, demeure cependant difficile et ce particulierement pour des solutions
trés diluées en solvant peu visqueux. Bien qu’une analyse de la biréfringence puisse donner
une estimation des contraintes élongationelles (o,, — 0,,) seuls des développements récents
ont permis d’observer pour la premiere fois de manieére convaincante le plateau de viscosité
¢élongationnelle stationnaire pour des Hencky strain ¢ > 5 en solvant relativement visqueux
(voir Sridhar et McKinley pour une revue récente sur le sujet [97]).

1.2.3 Equations constitutives

D’un point de vue général, les contraintes supplémentaires présentes dans une solution
viscoélastique dépendent de I’histoire des déformations subies par un élément de fluide. La
diversité des échelles de temps et de longueur que présentent les fluides en fait d’ailleurs toute
la complexité. Le développement de modéles cinétiques se proposent d’inclure les éléments
de structure microscopiques pour tenter de formuler des lois possibles reliant contraintes et
déformations : on parle alors de relations constitutives cinétiques [15]. Les éléments de nature
microscopique que ’on va pouvoir inclure seront par exemple les temps de relaxation, leur
dépendance en fonction de la concentration, de la masse moléculaire, les effets de flexibilité
etc. Notons qu’il faut également prendre en compte les interactions hydrodynamiques. La
question essentielle consiste & determiner quelles sont les contraintes additionnelles a rajouter
au tenseur des contraintes newtonien défini précédemment qu’elles soient d’origine visqueuses
ou élastiques. Ces derniéres peuvent dépendre a la fois de la structure et de I’histoire des
gradients auxquels elle sera soumise.

Le plus simple des modéles substitue au squelette polymérique flexible une sorte ”d’haltére”
la friction étant exercée sur les poids tandis que le rappel élastique d’origine entropique est
modélisé par un simple ressort hookéen qui doit normalement inclure une extensibilité finie
afin d’éviter une divergence non physique de la longueur de contour de la chaine. On parle
selon que cet effet de flexibilité finie est inclus ou non respectivement de modeéle Olroyd-B ou
de modeéele FENE. La friction sur les extrémités peut inclure également un effet d’anisotropie
(modele de Giesekus). Une revue exhaustive des différents modeles d’équations constitutives
est donnée dans différents ouvrages [15,93].

Dans le cadre de ressorts hookéens associés au temps de relaxation 7 et & la densité en
nombre de polymere n, la viscosité sous cisaillement simple est donnée par

n=mn,+nkglT (1.26)

L’effet rhéofluidifiant nécessite I'ajout d’autres ingrédients comme des effets d’interactions
hydrodynamiques, des effets de volumes exclus etc. Le modeéle prédit également N; o< 4% en
accord avec les observations expérimentales.

Sous élongation pure, ce modele permet d’écrire pour 7 :

3nkgT
1+ 78,)(1 —27¢,)

Ne(€0) = 30, + ( (1.27)

Dans le cas non stationnaire la viscosité élongationnelle est donnée par :
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) 2nkgT'T .
NE(€ort) = 3?73+(1+—iéo)[1—exp(—(1—2T€o)t/T)]+

nkBTT

Teylimen(=(+re)/n) (1.23)

On peut remarquer plusieurs choses en fonction du nombre sans dimension dit de Deborah
De définit par :
De = 1¢, (1.29)

Dans la limite des temps trés courts et pour De < 1 nous avons des effets élastiques négli-
geables ce qui se traduit par : ny(&,,t) = 37,.

Par contre au dela de la limite De > 0.5, np peut croitre indéfiniment et atteindre des
valeurs trés importantes. Le ressort Hookéen peut alors étre allongé indéfiniment étant donné
que l'on ne tient pas compte de 'extensibilité finie des chaines.

Cela marque certes la limite du modéle hookéen mais présente I'avantage d’introduire sim-
plement un résultat important décrit pour la premiere fois par de Gennes [55] et Hinch [69] :
I’existence d’une transition de conformation pour un polymere lorsque que la force de friction
outrepasse le retour élastique entropique. La force de friction devient de plus en plus signifi-
cative & mesure que la chaine est étirée ("en forme de cigare"). En effet, plus de monomeres
sont exposés a l'action de friction exercée par le solvant & mesure que le polymeére s’étire. On
passe ainsi d’une conformation peu perturbée de pelote statistique a une conformation plus
étirée pour un nombre de Deborah De critique de 0.5 soit pour un gradient de vitesse ou taux
d’élongation critique &, tel que [87] : .
T 27
Cette transition qualifiée de "Coil-Stretch" dans la littérature a été observée dans plusieurs
expériences. Citons les mesures de biréfringence de Keller et Odell [76] ainsi que les plus
récentes visualisations directes de molécules uniques d’ADN du groupe de Steven Chu [136].
Une revue exhaustive des différents résultats expérimentaux relatifs a cette transition se trouve
dans 'ouvrage de compilation suivant [104]. Nous montrerons qu’une transition de ce type peut
étre identifiée de maniére simple lors de la rupture d’une goutte.

£ (1.30)
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Chapitre 2

Rupture d’écoulement a surface libre.

2.1 Introduction.

Des gouttes pendantes aux jets en passant par les ponts capillaires, de nombreux exemples
d’écoulements a surface libre présentent la propriété commune de se fissionner pour former
des gouttes [49,99]. Contrairement au sens commun, des forces en volume uniformes telle que
la force de gravité ou d’autres forces extérieures ne peuvent engendrer un tel phénomeéne de
rupture. En effet, pour des raisons de conservation de la masse, le taux de décroissance de
la section minimale d’un écoulement axisymétrique est directement proportionnel & la section
elle-méme multipliée par un gradient de vitesse axial. On voit donc que tant que le gradient de
vitesse en présence est constant comme on peut le supposer sous 'action de forces volumiques,
la décroissance de I’épaisseur minimale se fera au plus exponentiellement, conduisant & une
rupture en un temps infini.

Fi1G. 2.1: Rupture d’un jet dans une direction opposée a la gravité aprés impact d’une goutte d’eau sur une
surface d’eau (At = 0.004ms).

Le volume de fluide lors du détachement d’'une goutte subit une transition topologique
caractérisée par le passage d'un domaine unique a deux domaines de gouttes déconnectés voir
plusieurs. Cette tendance générale que présente les écoulements & surface libre a se fissionner,
présente un des exemples hydrodynamiques les plus simples de singularités en temps fini pour
lesquels 'amplitude ou les gradients d’observables physiques telles que la vitesse, la pression
ou la courbure divergent en un temps fini. Des études diverses ont été consacrées aussi bien au
cas bidimensionnel [61,62] en cellule de Hele-Shaw qu’au cas tridimensionnel pour lequel une
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revue récente est disponible [49]. Le lien de ces études avec la turbulence est sous-jacent étant
donné que la possibilité ou non de développement de singularité en temps fini des équations
d’Euler demeure un probléme fondamental [114].

Nous présentons dans ce chapitre une bréve revue des différents résultats récents.

2.2 Hydrodynamique de rupture d’écoulements a sur-
face libre de fluides newtoniens.

2.2.1 Origine de I'Instabilité et analyse de stabilité linéaire

Le mécanisme physique voit son origine dans 'importance primordiale de la tension de
surface ” moteur de I'instabilité ” et des forces capillaires associées. A ’équilibre, la contrainte
de minimisation de I’énergie de surface

E~~S (2.1)

conduit donc & former de toute colonne liquide une sphére. Cependant, un jet favorisera au
plus la formation de modulations de grandes longueurs d’onde afin de satisfaire la condition de
minimisation de la surface (qui doit également s’opposer aux effets inertiels). Il est d’ailleurs
intéressant de noter que cette "tension de surface” a permis de poser les premiers jalons
pour la compréhension de forces d’origine moléculaire [111]. L’étude désormais classique de
I'instabilité capillaire est associée aux noms de Plateau [111] et de Rayleigh [117] qui ont étudié
le probléme hydrodynamique générique de la déstabilisation d’un cylindre fluide inviscide de
rayon R infini (situation réalisable expérimentalement avec un jet de fluide de basse viscosité
tel de ’eau coulant a grande vitesse).

21,
—> <«

Mode de

longueur
d’onde A

F1G. 2.2: Croissance d’une perturbation sur un jet d’eau.

Considérons une perturbation sinusoidale de longueur d’onde A telle que :

r = R(1+exp(ik —wt)) (2.2)
k= 2% (2.3)

Toute perturbation dans une approximation linéaire peut étre décomposée en une super-
position de modes de Fourier indépendants. L’analyse de Rayleigh dans ce cadre conduit a la
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relation de dispersion suivante :

(2 = 28:6(1—:62) (2.4)
7 \1/2
W, = (ﬁ)/ (2.5)

Ou [y et I; représentent respectivement les fonctions de Bessel d’ordre 0 et d’ordrel et p
représente la densité du fluide et x = kR. On voit apparaitre le temps caractéristique donné
par tg = 1/w, soit :

to = (pR*/)"/? (2.6)

C’est en fait ’échelle de temps caractéristique de croissance d’une perturbation conduisant
a la rupture en un temps fini et ce sera par exemple I’échelle de temps de rupture d’une
goutte d’eau (approximation de fluides peu visqueux) ou de sa coalescence avec une surface
identique [142]. La généralisation au cas d'un fluide de viscosité 1 est due & Weber [151] et a
Chandrasekhar [28] et donne dans la limite z < 1 :

3% ya? L N
S 1 2.
“ 2p32+(szs< )+ (G (2.7)

On peut noter que l'instabilité capillaire est une instabilité de grande longueur d’onde
étant donné que toute perturbation de longueur d’onde inférieure & 27 R sera amortie (w < 0).
Cette spécificité de 'instabilité de Rayleigh a motivé par la suite de nombreuses modélisations
unidimensionnelles facilitant le passage au régime non linéaire.

Ces analyses de stabilité linéaire maintes fois veérifiées expérimentalement [45, 59] per-
mettent de comprendre plusieurs observations comme la longueur de jet et la taille moyenne
de gouttes associée a l'instabilité [99]. Cependant, proche de la rupture, comme le montre la
figure 2.3 par le caractére non symétrique des perturbations de la surface d’équilibre du jet
et par la formation de satellites, "approximation linéaire devient insuffisante. Une approche
non linéaire devient nécessaire vu l'importance croissante des effets inertiels et des effets de
couplage entre le champs de vitesse et le profil du jet.

2.3 Du linéaire au non linéaire : Solutions auto simi-
laires

La nécessité de décrire correctement la formation de satellites montre les limites de I’étude
de stabilité linéaire. Une des alternatives a I’étude des propriétés des phénomenes de rupture
réside dans la formulation de solutions auto similaires [75] des équations de Navier-Stokes qui
dans le cas des écoulements a surface libre asymétriques se voient remarquablement approxi-
mées par une forme asymptotique unidimensionnelle (approximation de grandes longueurs
d’onde) aussi bien dans le cas de jets que dans le cas de gouttes [49].

Une telle hypothése d’auto similarité des solutions souvent formulée dans I’étude des phé-
nomeénes critiques est désormais classique lorsqu’un systéme physique perd toute référence a
des échelles caractéristiques de longueur et de temps. Ceci conduit a la prédiction de profils
h(z,t) d’un élément axisymétrique de fluide de viscosité v, de densité p, et tension de surface
approchant la rupture et ce indépendamment des conditions initiales. Dans le cas de singulari-
tés induites par les forces capillaires comme cela a pu étre intuité dans un papier fondateur de
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Fia. 2.3: Diverses réalisations d’un jet d’eau approchant la rupture

Peregrine [110], les seules échelles caractéristiques de temps et de longueur pertinentes et dé-
pendant uniquement des propriétés intrinséques aux fluides sont définies dimensionnellement
par :

l, =V?p/yett, =1v°p/y? (2.8)

L’hypothése d’auto-similarité repose sur le fait que proche de la rupture, seuls les termes les
plus bas d’un développement en série en fonction des coordonnées radiales importent [48].
Ceci conduit alors a réduire le probléme d’origine (équation aux dérivées partielles de Navier-
Stokes) a un systéme d’équations différentielles pour deux fonctions autosimilaires ®(&) et ¥(§)
définies en fonction de la variable réduite &€ = (z — z.)I; 1 |(t. — t)t; | " précisant la distance au
point de rupture (Z,, z.). Le profil h(z,t) est alors donné par : h(z,t) = ;1 |(t. — t)t, 1] ®(£).
Si v(z,t) représente la vitesse caractéristique axiale uniforme le long du profil, la dyna-
mique est alors régie par un équilibre entre gradient axial induit par la pression capillaire,
l’accélération inertielle et la résistance interne visqueuse & l’élongation d’un élément fluide

soit :
70, (h™Y) ~ pdyw ~ prd,.v (2.9)

En définissant ¢’ = t. —t comme la distance au point de rupture (en z = 0 ) nous obtenons
les lois d’échelles suivantes (avec = 1/2) [48] :

z o~ zy(tt—)l/Z (2.10)
Vv
o~ (o) (2.11)
vt
v~ ﬁ(t_) 1/2 (2.12)

Dans ce régime le nombre de Reynolds Re ~ vz /v est de 'ordre de 1'unité et la loi d’amin-
cissement pour le minimum H,,;, du ”cou” sera donnée, dés lors que Hmin < [, par la loi
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universelle d’Eggers [48] :
Hopin = 0.0304(27/n)t’ (2.13)

A titre d’exemple, des valeurs de L, et t, pour plusieurs fluides sont données par le tableau
suivant inspiré de [49] :

mercure eau ethanol une huile silicone glycerol
v [em?.s71 0.0012 0.01 0.0148 1.04 11.8
l,=v*/y[em] 421078 14107% 3.610°° 49.4 1073 2.79
t,=1v°p*/y*[s] 141072 21071 1107° 241073 0.652

On voit donc que les échelles caractéristiques pour les fluides de faible viscosité tels 'eau
les met a ’heure actuelle au deld de toute vérification expérimentale de la loi auto similaire
2.13. La loi a été néanmoins bien vérifiée pour des fluides bien plus visqueux [81,123]. Les
profils déduits des lois auto similaires d’Eggers ont également été vérifies [81,123]. On peut
noter aussi ’étude d’instabilités secondaires conduisant a la formation d’une cascade itératives
de sous structures induites par la présence de bruit thermique [49,132]. Une autre étude s’est
focalisée sur I'influence de la viscosité du fluide externe [37,91]. Ceci peut alors conduire & un
régime final ot les effets inertiels deviennent négligeables indépendamment du fluide considéré
(par des effets de contraintes visqueuses supplémentaires induites par le fluide externe).

Fic. 2.4: Ajustement de profil déterminé & 1’aide de la solution autosimilaire au voisinage du point de rupture
pour un fluide trés visqueux. La fleche indique la position de H,,;,. Extrait de [81].

2.3.1 Cas asymptotiques Re << 1 et Re >> 1

La dynamique de rupture décrite par les solutions auto similaires d’Eggers sont gouvernées
par ’hypothése d'un équilibre des contraintes visqueuses, inertielles et capillaires au point de
rupture. Cependant, il est important de noter que bien qu’a 'approche de la singularité le
nombre de Reynolds Re ~ vz/v tende asymptotiquement vers 1, la dynamique un peu plus
loin de la singularité de rupture reste régie par une dynamique non linéaire. L’hypothése d’auto
similarité a également été utilisée avec succes pour ces cas asymptotiques. Comme le montre le
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tableau suivant, la plupart des situations accessibles en laboratoire (fraction de mm) mettent
souvent en évidence soit un régime visco-capillaire pour Re < 1 soit un régime capillaro
inertiel pour Re > 1. Ces régimes peuvent étre caractérisés par 'amplitude d’un nombre de
Reynolds défini & une échelle intégrale R par Re = (R/1,)Y/? . R pourra représenter le rayon
d’un capillaire ou le rayon d’un jet. La viscosité apparait donc comme un parameétre crucial.

Ainsi la rupture d’un fluide trés visqueux décrit asymptotiquement par I’équation de Stokes
( limite Re << 1) sera régit par une dynamique auto similaire visco-Capillaire. L’équilibre
des contraintes 70, (h™!) ~ prd,.v conduit pour une échelle arbitraire R et t, = prR/y aux
lois d’échelles [107] :

2~ R(f—)ﬂ (2.14)
Y

h ~ R<t_) (2.15)

v~ l(t—,)ﬁ_1 avec = 0.175 (2.16)
pv i,

Plus précisément une analyse compléte due a Papageorgiou [107] conduit a l’expression
analytique suivante H,,;, = 0.0708(2v/n)t’ ainsi que la prédiction de profils symétriques de part
et d’autre de H,,;, contrairement a ’approche auto similaire d’Eggers évoquée précédemment
qui prévoit des profils asymétriques.

F1G. 2.5: Rupture d’une goutte d’une huile silicone de viscosité 500 mPa.s avant (images 1,2,3.4) et aprés
rupture. Noter la transition d’un profil symétrique a un profil asymétrique.

Une autre limite traduisant la rupture d’un fluide dans ’approximation inviscide (ou pour
des fluides de faible viscosité comme 1’eau) au contraire se trouvera correctement décrit par
I’équation d’Euler ( limite Re >> 1 ) et suivra quant a elle une dynamique auto similaire
Capillaro-inertielle. Nous avons alors v0,(h™1) ~ pd;v qui se traduit par les lois d’échelles :

h o~ zw(%y/%@/?’ (2.17)
Y \1/3
v~ (E)/ (2.18)

Ce comportement en loi d’échelle a été présenté la premiére fois dans un article de Keller
et Miksis [75] pour le cas de la rétractation capillaire d’un fluide non visqueux. Leur argument
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est assez général pour s’appliquer & tout écoulement inviscide au voisinage d’un point singulier
comme cela a été remarqué dans l'article de Peregrine [110] et vérifi¢ également par Brenner
et al. ainsi que Chen et al. [23,31].

Une telle limite inviscide est également associée & des profils se présentant sous la forme de
"cones" autosimilaires qui ont été observés récemment numériquement par Day, Lister et Hinch
ainsi que par Chen et al. [31,43]. Un phénomene "d’overturning" est alors souvent évoqué dans
la littérature lorsqu’il s’agit de décrire la rupture de fluides de viscosité négligeable : pour un
z donné, h peut prendre plusieurs valeurs.

-

Fic. 2.6: Nlustration de Poverturning. Noter le creusement de linterface et la formation de cones. extrait
de [31]. Les images sont acquises au taux record de 10® images par secondes.

Les lois d’échelles associées aux diverses limites asymptotiques se trouvent résumées dans
le tableau suivant :

Rek'1 Re~ 0O(1) Re>1
[>1, Hppn=0.0708(2v/n)(tc —t) Hopin o< (te —t)*/3
l<, Hyin = 0.0304(2/n)(tc —t)

La transitions vers le régime d’Eggers a été observée numériquement et expérimentalement
respectivement pour les cas o Re < 1 [123] et Re > 1 [31].

Nous voyons donc que cette phénoménologie des lois de rupture de fluides fournit un
systéme modéle a bien des points de vue pour entreprendre une étude de 'interaction polymere-
écoulement.

2.4 Cadre de I’étude : détachement de gouttes pen-
dantes.

2.4.1 profil et mesure de tensions interfaciales

Dans le cadre des gouttes pendantes, le profil d’équilibre stable est donnée par la résolution
de I’équation non-linéaire de Young-Laplace donnant la minimisation de 'interface liquide-air.
C’est désormais une méthode classique de détermination de la tension de surface qui peut
d’ailleurs également facilement étre utilisée pour la mesure de tensions dynamiques comme
peuvent le présenter diverses solutions de surfactant par des mécanismes d’adsorption diffé-
rant selon la nature physico-chimique des composés en présence (surfactants ioniques ou non
ioniques...). Le profil d'une goutte pendante stable est alors donné par :

p(2) = po = vk = pg(20 — 2) (2.19)
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la courbure x étant donnée par :

1 hzz
"TRAT R T (Lt 2 (220

I’axe z est dirigé dans le sens de g et h représente la position de la surface libre en coor-
données cylindriques alors que p(z) et py représentent la pression en un point quelconque et &
l’origine.

Ces méthodes d’ailleurs reposent sur le fait que chaque goutte minimise continuellement
la surface air-liquide d’une maniére quasistatique. Une autre méthode plus simple consiste a
mesurer le poids P d’une goutte se détachant d’un capillaire de rayon R. Un bilan des forces
associées a la gravité et a la tension de surface conduit a la relation simple suivante (loi de
Tate voir figure 2.7) :

P = 27Ry (2.21)

Ce poids correspond au poids critique qui n’est plus supporté par les forces capillaires aux
points de la ligne de contact triple. Cependant, le volume ainsi déterminé ne correspond pas
directement a ce poids critique : une partie reste attaché au capillaire comme peut le monter
la figure 2.5. Un facteur de correction dit de Harkins and Brown déduit expérimentalement
montre une dépendance complexe en fonction des effets de gravité [99]. On a ainsi :

P
R f(Bo) (2.22)
avec Bo = pgR?/y (2.23)

Ceci permet de définir le nombre caractéristique dit de Bond Bo comme le quotient des ef-
fets gravitationnels et des effets capillaires. Ce nombre de Bond permet généralement d’établir
un critere direct pour l'existence de gouttes pendantes stables.
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FIG. 2.7: a) Tllustration de la loi de Tate. b) Facteur correctif de Harkins et Brown en fonction (Bo/2)'/2. Ro
est le rayon du capillaire et a* correspond a la longueur capillaire , /;’75.

2.4.2 Pourquoi des gouttes pendantes ?

Gouttes ou Jets ?

Parmi I'ensemble des exemples classiques d’écoulement & surface libre, le cas des gouttes
se détachant d’un capillaire présente un cadre idéal & bien des égards pour I'étude de la
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dynamique de rupture. D’ailleurs une bréve description en termes d’analyse dimensionnelle
montrera la pertinence de ce choix pour ’étude des effets polymériques qui seront présentés
par la suite.

Tout d’abord, les divers comportements asymptotiques de rupture décrits précédemment
soulignent clairement une dépendance marquée en fonction de la viscosité du liquide. L’ unique
parameétre quantifiant I'importance de cette grandeur sera un nombre de Reynolds défini par :

R
Re = (l_)1/2 soit Re = (Ry/v?p)'/? (2.24)
Ce nombre ainsi construit, identifie clairement une vitesse capillaire caractéristique indé-
pendante de la viscosité, U = (p—%)l/ 2 rapport du diamétre du jet ou du capillaire et de I’échelle

de temps to = (pR?/v)'/2définie précédemment. Notons qu’en toute rigueur cette vitesse peut
dépendre de la viscosité pour des fluides pour lesquels Re ~ 1 ou < 1. Le nombre de Rey-
nolds défini précédemment s’apparente alors plus & un nombre dit d’Ohnesorge dépendant
uniquement de la géométrie et des propriétés du fluide. Dans un cadre général, on a

Oh = W = W61/2/R6 (225)
ou RU?
We =2 - (2.26)

représente le nombre de Weber quantifiant I'importance des effets inertiels par rapport aux
effets associés aux forces capillaires. (U représente la vitesse moyenne du jet, lié au débit de
fluide @ et a la section du capillaire S par U = @)/.S). Ce nombre de Weber est d’ailleurs le
parameétre pertinent décrivant la transition entre un régime de goutte a goutte (We < 1) a
un régime de jet (We > 1). Plusieurs mesures ont montré que diverses observables associées
aux processus singuliers décrits précédemment ne dépendaient pas de We dans le régime de
goutte a goutte [99,159]. Faire simplement se détacher des gouttes d’un capillaire a trés faible
débit (We < 1) présentera l'avantage de justifier I’analogie entre 1/Oh et Re mais aussi de
limiter les inconvénients associés & des contraintes expérimentales plus complexes limitant le
caractere reproductible des mesures de jets.

Gouttes ou ponts capillaires 7

On forme un pont capillaire si I’on contraint une goutte entre deux disques de rayon R
séparé par une distance R. Un critére d’instabilité donne une limite maximale du rapport
d’aspect pour lequel on observe une configuration stable. Ainsi, au delade A = L/R > 27 , un
pont capillaire sera condamné a une rupture. La gravité semble jouer un réle non négligeable et
une prédiction simple du phénomeéne peut aisément se confronter a la difficulté de tenir compte
des effets de mouillage et d’accélération nécessaire pour atteindre une situation d’équilibre
instable [99]. La encore, un souci de simplicité expérimental montre I’avantage que nous avons
eu a étudier des gouttes pendantes.
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Polymeéres sous forte élongation :
Inhibition de singularités de rupture

3.1 Introduction

L’instabilité capillaire de fluides viscoélastiques differe a bien des aspects du cas newtonien
classique. Plus particulierement, en plus des forces capillaires qui conduisent a la rupture, ce
sont des effets élastiques associés au caracteére flexible des polymeéres qui induisent alors une
dynamique d’amincissement différente. Plusieurs effets marquants ont pu étre mis en évidence
tels que la formation de long filaments stables drainant extrémement lentement [60]. Un tel
comportement est & associé au caractére fortement élongationel d’un écoulement a surface
libre approchant la rupture. Ceci présente I’avantage de débobiner des polymeres flexibles de
la maniere la plus efficace. A titre d’exemple 1’échelle de temps de rupture 7,pure d'un jet de
diametre h est de 'ordre de [151] :

Trupture ~ (8ph>/7)% + 61/vh

Ce qui correspond pour une solution aqueuse de polyoxyéthyléne avec n ~ 1mPa.s & un temps
de 'ordre de 10~%s bien en deca de la valeur observée qui peut étre de 'ordre de 10~ !s.

Une analyse de stabilité linéaire de Rayleigh peut étre conduite pour le cas de fluides vis-
coélastiques [60,156]. Cependant, étant donné que les effets de polymeres ne sont a prendre
en compte que dans la limite ou les élongations deviennent significatives, les relations de
dispersion classiques ne sont que légérement modifiées lors d’une analyse linéaire et cela indé-
pendamment de 1’équation constitutive choisie [60]. Vu le regain de stabilité de ces jets, ceci
conduit au plus a un résultat qui pourrait paraitre paradoxal : le taux d’amplification du mode
le plus instable est légérement augmenté. En fait, & mesure que l'on s’approchera du point
de rupture, des effets élastiques seront d’autant plus important et plus particuliérement au
point de stagnation (au minimum d’amincissement). Ces taux d’élongation élevés conduisent
ainsi a la formation de filaments symétriques que ne montre pas le cas newtonien qui donne
lieu par exemple a la formation de satellites pour des fluides peu visqueux. Ces résultats ne
sont donc pas décrits par les approches auto-similaires présentées au chapitre précédent. Ces
filaments ont d’ailleurs été observés également numériquement aussi bien pour des équations
constitutives prenant en compte (classe de modeles FENE) [29,50] ou pas (classe de modéles
Olroyd-B) I'extensibilté finie des polymeres [19, 29].

Bien que la formation de jets viscoélastiques s’amincissant de maniére exponentielle soit
maintenant établie malgré une littérature extémement vaste, le processus de formation de-
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meure peu étudié. Plus particulierement nous montrerons que ’on peut avoir une transition
critique d'un régime auto similaire capillaro-inertiel a un régime & dynamique exponentielle.
Tout se passe comme si une solution de polymeére flexible pouvait passer d’un régime ot une
multitude de modes sont excités de maniére non-linéaire & un régime & une seule constante
de temps : Il y a inhibition de la singularité de rupture classique. Le polymére interagit donc
de manieére critique avec ’écoulement. Entov et Hinch ont présenté un scénario similaire pour
une transition capillaro-visqueuse/capillaro-élastique similaire sans toutefois mettre en avant
son caractére abrupte [50].

Un critere d’interaction polymeére-écoulement généralement évoqué pour décrire une tran-
sition critique d’une conformation faiblement étirée & une conformation plus étirée rendra
compte des résultats [55,69]. Nous montrerons également que la dynamique particuliére sélec-
tionnée par le filament dans le régime exponentiel permettra d’estimer la résistance extréme a
I’étirement. Ceci se caractérise par des viscosités élongationnelles élevées parameétre clé pour
comprendre les long temps de vie observés.

L’ensemble de I’étude portera sur I’étude de détachement de gouttes, situation expérimen-
tale "modele” pour laquelle I’ensemble des résultats des dynamiques de rupture auto-similaire
ont été observées en 'absence de polymeéres [23,31, 81, 123]. Nous utiliserons un polymere
flexible de haut poids moléculaire présentant des propriétés élastiques remarquables et des
effets rhéofluidifiants négligeables : le polyoxyéthylene.

3.2 Technique expérimentale

3.2.1 Imagerie

Faire des expériences sur la rupture de fluides montre la nécessité d’utiliser des techniques
d’imagerie rapide qui se sont largement popularisées depuis le développement des technologies
de fabrication des CCD (Charged Coupled Device). On peut trouver ainsi plusieurs caméras
rapides permettant d’atteindre des cadences aussi élevées que 60000 images par seconde. La
taille des images constitue un facteur limitant du transfert des données du capteur CCD
de la caméra au systéme de stockage . Il s’agira donc de trouver un compromis entre la
résolution temporelle que permettra notre caméra et la résolution spatiale requise par les
mesures spatiales que I'on effectuera. A cet effet une acquisition a des taux de 1000 images
par seconde sera utilisée le plus souvent (résolution 8bits). Une précision spatiale raisonnable
peut étre atteinte par 'utilisation d’objectifs de grossissement divers (de 1X a 10X).

Une autre considération primordiale concerne la perte d’information par moyennage lorsque
le temps d’exposition sur le CCD est de 'ordre du temps de défilement. L’image pourra alors
apparaitre comme floue. Il conviendra donc d’obturer soit la source lumineuse soit directement
'intensité pergue par le capteur. Nous avons utilisé a cet effet une lampe Xenon a arc (strobo-
scope) pouvant délivrer une puissance nominale de 100W sur des temps aussi cours que 2/s et
a une fréquence maximale de 1kHz. Une deuxiéme caméra acquise plus tardivement permet
quant a elle une obturation électronique directe modulable selon la vitesse d’acquisition.

Nous avons choisi de travailler en transmission en éclairant par ’arriére & travers un écran
de papier calque opaque et diffuseur afin d’obtenir un éclairage homogeéne sur une grande
étendue. L’image de la goutte ainsi formée apparait plus sombre. La goutte telle une ”lentille”
focalise en fait les rayons incidents sur le capteur de la caméra et plus précisément sur un axe
passant par son centre. Dans notre cas, une grande différence d’indice optique entre le fluide et
Pair permet aux gouttes de focaliser les rayons incidents sur de larges angles qui permet ainsi
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clairement de définir les contours de la goutte. On obtient ainsi des images assez nettes qui
sont transférées sur PC soit directement soit par l'intermédiaire d’un magnétoscope SVHS et
d’une carte de numérisation pour étre analysés a ’aide de logiciels comme NIH Image, Matlab
etc.

pousse-seri ngue

capillaire
(di amdtre ml
Do)
: \\O>
camer a //
rapi de encei nte ] | anpe Xenor
cl ose ecran
di f fuseur

connexi on PC
ou
magnét oscope

Fi1G. 3.1: montage expérimental

3.2.2 Un polymeére flexible : le polyoxyethyléne (POE).

Nous avons utilisé du polyoxyethyléene POE de haut poids moléculaires reconnu comme un
des polymeres les plus flexibles (des solutions de POE présentent des effets de réduction de
trainée turbulente parmi les plus prononcés). Sa formule moléculaire est la suivante :

(CHs — (CHy — CHy — O), — CHs)

Plus précisément les masses moléculaires M, utilisées étaient de 1.10°%, 4.10° et 8.10% g/mol.

Le POE est un polymeére soluble dans ’eau qui s’apparente plus ou moins & un bon solvant
a la température ambiante T' = 25°C' pour laquelle ’ensemble des mesures ont été effectuées :
L’exposant de Mark-Houwink-Sakurada associé est de 0.72 ’eau peut étre considérée comme
un bon solvant (cf annexe A caractérisation des solutions).

Préparation des solutions

Lors de la préparation, les solutions étaient agitées légerement par l'intermédiaire d’un
vortex central produit a l'aide d’un agitateur magnétique et ce afin d’éviter une dégradation
mécanique. Les solutions reposaient ensuite pendant au moins 24 heures pour parfaire I’homo-
généisation. Nous préparions généralement des solutions & haute concentration (1000ppm ou
partie par million en poids) les dilutions nécessaires étant effectuées par la suite. Le solvant
utilisé était de I’eau millipore ultrapure. Les polymeéres ont été fournis par Union Carbide et
Sigma-Aldrich et étaient utilisés comme tels sans aucune purification.

Rhéologie

Décrivons briévement les solutions de POE que nous avons utilisées. La présence de poly-
mere se traduit par une augmentation de la viscosité de la solution. Ces solutions ont I’avantage
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Fia. 3.2: A droite : Viscosité de cisaillement en fonction du taux de cisaillement. Les lignes correspondent a un
ajustement par un modele de Carreau [93] du type : n = 1y * (14 (74)%)~™. A gauche, Viscosité a cisaillement
nul 7, et viscosité spécifique en fonction de la concentration. (solutions de POE Mw = 4.10%g/mol).

de montrer un effet rhéofluidifiant négligeable a faible concentration (figure 3.2droite ) . La fi-
gure 3.2gauche montre la valeur de la viscosité a cisaillement nul pour plusieurs concentrations
ainsi que la viscosité spécifique correspondante pour un poids moléculaire de 4.10° g/mol. Ceci
permet d’estimer la concentration d’enchevétrement ¢* & 350ppm (cf annexe A caractérisation
des solutions). A partir de cette mesure, pour les poids moléculaires de 1.106 et 8.10% g/mol,
elle est estimée respectivement & 3600ppm et 90ppm . La valeur de la tension de surface
mesurée par la technique de Wilhelmy est présenté pour un poids moléculaire de 4.10° g/mol.
Elle est pratiquement indépendante de la concentration et vaut approximativement 63mN/m.
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Fia. 3.3: Tension de surface pour des solutions aqueuses de POE (méme conditions que sur la figure 3.2).
(Technique utilisée : Wilhelmy plate)

3.3 Détachement de gouttes de fluides newtoniens dans
la limite de faible viscosité : le cas de ’eau

Nous nous plagons pour I’ensemble de ’étude dans la limite des tres faibles débits. L’idée
consiste a atteindre une succession d’états d’équilibre stable pour lesquels nous aurons des

I En supposant que le POE est en bon solvant en solution aqueuse.
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gouttes stables pendant au bout de capillaires en acier?. Les forces capillaires sont alors suffi-
santes pour maintenir la goutte en équilibre : on peut parler alors d’évolution adiabatique. Les
débits utilisés sont généralement inférieurs & 1ml/minute. Typiquement, nous laissions plus
de 30 secondes a chaque goutte pour se former. Les nombres de Weber sont alors de 'ordre de
107°. A mesure que le volume augmente 'interface devient instable pour un volume critique

!

et la goutte commence & se détacher.

Fia. 8.4: Détachement d’une goutte d’eau d’un capillaire de 4mm. A —28ms, —8ms, —4ms, —3ms, —2ms,
—1ms et +1ms du pont de rupture.

La dynamique de rupture d’une goutte d’eau est présentée sur la figure 3.4 (la résolution
temporelle des mesures est de 1ms). Le nombre de Reynolds Re = (%)1/ 2 pour le capillaire
d’un rayon 2mm utilisé est de ’ordre de 400 justifiant par la méme I’approximation de viscosité
négligeable. Un fluide aussi peu visqueux que 1’éthanol présente un comportement équivalent
mais une valeur plus faible de la tension de surface pour ’éthanol conduit & la formation d’une
goutte plus petite.

Fic. 8.5: détachement d’'une goutte d’eau et d’'une goutte d’éthanol d’un capillaire de 4mm

2 Pour ’ensemble des capillaires utilisés le rayon externe du capillaire était mouillé par la goutte.
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Nous avons montré que ’amincissement du cou H,,;, d'une goutte suivait dans le cas une
dynamique régie par un équilibre entre forces capillaires et forces inertielles conduisait a la
loi d’amincissement suivante :

Hoin o (2)73(t, — 1)/ (3.1)
p
10’ . .
A D=09mm 1
®---D =1.6mm -‘_',_;_r
O---D =2.0mm - i
------- ,,.x""‘« i

dernier point de mesure :< 1ms
du point de rupture

10'1 1 1 1 R | H
10 102 10™
temps (s)

F1a. 8.6: Hp,in(mm) en fonction du temps pour une goutte d’eau se détachant de plusieurs capillaires. Les
lignes correspondent & des ajustements de type Hppin(mm) = A x abs(t. — t)2/ 3,

Nous voyons sur la figure 3.6 le résultat pour ’amincissement du minimum d’épaisseur H,,;,
de la goutte pour divers capillaires. Un ajustement avec la loi auto similaire en 2/3 peut y est
superposé comme le montre une autre représentation (figure 3.7) en fonction de la distance
temporelle au point de rupture. Des résultats similaires ont été obtenus expérimentalement
par Brenner et al. [23] et par le groupe de Basaran [31]. Cela a été confirmé numériquement
par divers travaux numériques [31,43]. On voit de maniére évidente que diminuer le rayon de
capillaire nécessite une plus grande résolution temporelle que la résolution accessible de 1ms
pour résoudre 'approche de la rupture (cf images dynamique de rupture des satellites). Une
maniére de quantifier la distance au point de rupture peut amener & adimensionner les échelles
de longueur par to = (pR3/7v)'/? (les échelles de longueur peuvent 1’étre par rapport au rayon
du capillaire R).

La dynamique complexe des satellites est illustrée sur la figure 3.9. On peut également
noter que le profil au voisinage du point de rupture tend vers un cone et éventuellement en
montre la formation d’'un second par un phénomeéne de creusement de la surface comme le
suggere les figures3.9b et 3.9c . Un tel phénomeéne n’est observé que dans un régime capillaro-
inertiel. Dans le cas ou la viscosité des phases devient importante deux cones sont observé
également mais sans phénomene de creusement [37].

Cette loi de comportement change de maniére drastique par ajout de quantités infimes
(quelques ppm parties par million) de polymere flexible comme le polyoxyéthyléne (POE). Les
solutions ainsi préparées présentent des viscosités de cisaillement similaires a celle de 'eau.
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F1G. 8.7: Cas de 1 ’eau : H,,;;, en fonction de (t. — t) pour les mémes conditions que la figure 3.6.
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F1G. 8.8: Hpyip, en fonction de (t. — t) pour une goutte d’éthanol (pour un diamétre de capillaire de 4mm)
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F1a. 38.9: a) dynamique des satellites aprés rupture (At = 1ms). rupture au niveau du capillaire (b) et au
niveau le la goutte (c¢). Noter le creusement de U'interface.

F1a. 8.10: Détachement d'une goutte d’eau a) et d’un goutte d’une solution de 100ppm de Polyoxyéthyléne
POE d’un poids moléculaire Mw = 4.10%g/mol b). Le rayon du capillaire est de 2mm.
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3.4 Détachement de gouttes de polymeéres flexibles.

La phénoménologie des lois de rupture de polyméres flexibles réveéle une dynamique tout
a fait différente aux temps longs : Il y a formation d’une structure filamentaire & dynamique
lente comme le montre la séquence 3.11. Bien qu’il soit désormais établi que des solutions poly-
mériques pouvaient présenter la formation de filaments cylindriques s’amincissant de maniére
exponentielle contrairement a tout fluide newtonien, deux dynamiques distinctes coexistent
alors dans le probléme générique de rupture fluide. On distingue sur la figure 3.12 un régime
classique vérifiant la loi des 2/3 et un autre montrant une dynamique exponentielle la tran-
sition s’opérant d’une maniére abrupte! Nous analyserons dans ce qui suit ces deux régimes
distincts ainsi que la nature de la transition.

FiG. 8.11: Détachement d’une goutte de 100ppm d'une solution de POE d’un poids moléculaire de 4.10% g/mol.
(At = 1ms. Le diameétre du capillaire est de 4mm)
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F1G. 8.12: Dynamique de rupture : H,,;, en fonction du temps pour quelques solutions de POE (Mw =
4.10%g/mol). Hpin est adimensionné par le rayon du capillaire R = 2mm. Mw = 4.10%g/mol. Avant la
formation du filament, amincissement est approximée par A. |t — t|2/ % avec A et t. comme parameétres libres.
Apres la formation du filament, ’amincissement est exponentiel.

3.4.1 Premier régime capillaro-inertiel

Pour une large gamme de concentrations, la dynamique avant la formation du filament est
trés similaire a celle évoquée précédemment pour le solvant seul (eau). Des résultats similaires
sont également obtenus pour deux poids moléculaires différents de 1.10¢ et 8.10° g/mol.

Le point singulier de rupture est généralement associé & une fission physique de la goutte
en deux domaines déconnectés. Cependant, la nature abrupte de la transition observée ainsi
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que la grande disparité des échelles de temps associées & chaque régime suggerent de considérer
la distance temporelle au point de formation du filament comme un parameétre pertinent. En
effet, nous savons que le temps caractéristique pour que notre goutte d’eau s’écoulant d’un
capillaire de 4mm de diamétre casse est de 'ordre de (pR*/v)'/? soit 10ms alors que le temps
de vie du filament peut étre supérieur & 10~ts. On peut donc traiter la dynamique en essayant
de découpler les deux régimes. Une question intéressante peut consister alors & montrer si le
comportement initial présente ou pas une signature de la présence de polymere.

En s’assurant que le point critique de rupture se trouve avant la formation du filament, on
peut montrer de maniére analogue au cas sans polymeéres que la loi des 2/3 est vérifiee. Des
résultats similaires sont également obtenus pour deux poids moléculaires différents de 1.10°
et 8.10% g/mol. Cette vérification implique donc aux temps courts une faible interaction du
polymere avec ’écoulement.

1
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Fia. 8.13: Régime capillaro-inertiel avec et sans polyméres. H,,;, est adimensionné par le rayon du capillaire
R = 2mm. (POE Mw = 4.10%g/mol)

3.4.2 Critére d’interaction é..; ~ 1/27,

La transition vers régime exponentiel se fait de maniére quasi abrupte comme le suggeére
I’observation d’un régime capillaro-inertiel lors de ’amincissement du cou de gouttes de POE.
Nous pouvons établir un critére d’interaction en estimant le taux d’élongation maximal. En
effet, étant donné qu’il y 'une variation de la vitesse axiale de part et d’autre de H,,;, (le profile
n’est pas cylindrique), seule une valeur limite maximale peut étre déterminée. La condition de
conservation de la masse en coordonnées cylindriques permet d’écrire :

Op(rv. ) +rov, = 0 (3.2)
2athin

=(t) = 2Uz = —
(t) 0,v T
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Fi1G. 8.14: Taux d’élongation critique &.(s~!) & la formation du filament pour deux poids moléculaires de POE.
Dans le régime dilué ¢ < ¢* &, est constant. Dans le régime semidilué, ¢, décroit.

La vitesse radiale v, maximale est en fait directement donnée par v, = 0;H,;n.

La transition entre les deux régimes peut étre caractérisé par un taux d’élongation critique
&.. Les résultats pour deux poids moléculaires sont présentés dans la figure 3.14 en fonction de
la concentration. Les taux d’élongation ainsi estimé & la transition sont de ’ordre de 15005~ % <
€. < 25005 pour les deux poids moléculaires de 4.10° et 8.10° g/mol.

La transition "Coil-Stretch"

Il est désormais établi qu'une chaine de polymeére flexible interagit avec un écoulement &
mesure que les taux d’élongation deviennent importants. Plus précisément, un critére établit
que la déformation d’un polymeére depuis son état de pelote statistique a une conformation
étirée s’opere pour des taux d’élongation critique é. tel que [55,69,87] :

1

g, ~ (3.4)

27—zimm
Timm Teprésente alors le temps dit de Zimm qui correspond en quelque sorte au plus long
temps de relaxation de la chaine de polymeére (de sa conformation complétement étirée par
exemple). Cette transition a lieu lorsque la friction hydrodynamique qui entraine un étirement
des chaines n’est plus compensé par les forces élastiques de nature entropique. Les forces de
frictions deviennent de plus en plus significatives & mesure que la chaine s’étire. Ce temps de
relaxation est donné par

(3.5)

n,, Rg étant respectivement la viscosité du solvant (eau dans notre cas) et le rayon de giration
du polymere. Réduire le poids moléculaire implique des temps de relaxations plus courts et
des taux d’élongation critiques plus importants. Par conséquent la formation du filament se
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fera & une distance temporelle plus proche du point de rupture. Cela nécessitera une résolution
temporelle bien meilleure pour les plus bas poids moléculaires utilisés (voir figure 3.15).

-

Fi1G. 3.15: Exemples d’approche du point de rupture pour une solution & 10ppm de POE d’un poids moléculaire
de 1.10%g/mol.

La figure 3.14 montre que le taux d’élongation £. & la transition est approximativement
constant a faible concentration puis décroit & mesure que la concentration en polymére aug-
mente. Il est utile de rappeler quun temps de relaxation est généralement constant dans le
régime dilué : les chaines n’interagissent que trés peu entre elles (on est dans I’approximation
de gaz parfait). En fait, la valeur constante de ¢, a faible concentration est proche de la valeur
déduite de la mesure du temps relaxation 7., que 'on peut estimer :

— par nos mesures rhéologiques de la viscosité a cisaillement nul (cf caractérisation Annexe

A et mesures de viscosité)

— par des mesures de diffusion dynamique de la lumiére.

La premiére méthode nous donne &. = 2400s~ pour M = 4.10° g/mol. La deuxiéme
technique basée sur une mesure de la fonction d’autocorrélation de la lumiere diffusée permet
d’estimer des rayons hydrodynamiques dans le régime dilué et de déduire ainsi les valeur de
&, correspondantes. Nous obtenons alors pour nos solutions de POE des valeurs de 2300s~!
et 1700s~! respectivement pour les poids moléculaires de 4.10° et 8.10° g/mol en bon accord
avec nos observations expérimentales.

Par ailleurs, on peut noter une décroissance de ¢, au voisinage des concentrations ¢* qui
sont de I'ordre de 300ppm et 90ppm respectivement pour les poids moléculaires de 4.10° et
8.10% g/mol.

Le régime semi-dilué

A mesure que la concentration en polymére augmente les interactions entre chaines de-
viennent de plus en plus importantes. les modes collectifs associés aux enchevétrements in-
duisent des temps de relaxation de plus en plus importants : une chaine isolée & plus de mal &
se désenchevétrer. Les taux d’élongation critique correspondant seront de plus en plus faibles
comme 'illustre la figure 3.14.

Signalons qu’a notre connaissance aucune étude théorique ne s’est focalisée sur la na-
ture précise de la transition de conformation dans le régime semi-dilué [104]. Seule une étude
théorique récente a montré la possibilité d’une ségrégation d’origine osmotique induit par 1’éti-
rement des chaines (Voir la contribution de Rabin dans [104]). Rappelons toutefois rapidement
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la prédiction que donne les lois d’échelles pour I'inverse des temps de relaxation [44, 56] dans
le régime semi-dilué.

Selon la théorie de la reptation, deux processus diffusifs distincts coexistent : une diffusion
coopérative des chaines enchevétrées (cf chapitre 1) et une diffusion propre d’une chaine isolée
le long de son propre contour. Seul le deuxiéme processus prédit des constantes de temps qui
croissent avec la concentration en polymere. En effet, la diffusion coopérative devient plus
rapide lorsque la concentration croit. En d’autres termes, la longueur de corrélation du réseau
d’enchevétrements décroit.

Nous pouvons estimer le temps de relaxation maximal 7,,,, , en supposant que les argu-
ments de la théorie de la reptation qui est censée s’appliquer dans le régime fondu sont valides
également dans le régime semi-dilué [44, 56]. La force de friction est alors proportionnelle au
nombre de monomeres N. Ceci implique 7,4, o< N3. En écrivant 7, = %/;a):“ f(c/c¢*) nous
arrivons a la loi d’échelle suivante 7,,4: ~ ¢3/2 . Nous avons donc &, ~ ¢3/2 si le méme critére
d’interaction polymeére-écoulement évoqué précédemment s’appliquait. Le désaccord est assez
marqué. Des effets de volume exclu et d’interaction hydrodynamique restent encore aujourd’hui
délicats a décrire dans le cadre de la théorie de la reptation de solutions semi-diluées [44].
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FIG. 8.16: Taux d’élongation critique £.(s™1) & la formation du filament dans le régime semi-dilué. Les cercles
noirs correspondent aux taux d’élongation déduits des mesures de viscosités sous cisaillement.

Nous pouvons également estimer un temps de relaxation pour nos solutions de POE dans
le régime semi-dilué a ’aide des mesure de viscosité de cisaillement nul présenté sur la figure
3.2. Le temps de relaxation 7,44, n’est alors plus constant et peut étre donné par [53] :

Trhéo = w (36)
cpRT

La variation correspondante du taux d’élongation critique &. est présenté sur la figure 3.16 dans
le régime semi-dilué. L’accord est assez satisfaisant lorsque le taux d’élongation critique &, ~
5/Trnéo- Une dépendance &, o ¢1/2 a été observée par James et Mc Laren lors d’écoulements

a travers des milieux poreux [70].
Cela suggere de maniére analogue aux résultats de mesures de biréfringence du groupe de
Bristol résumés dans un article récent (voir la contribution de Odell et Carrington dans [104])
que la transition semble dépendre de la viscosité de la solution. Les résultats suggerent que
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dans le régime semi-dilué, la dynamique est similaire au cas dilué. Les autres molécules par
I'intermédiaire des enchevétrements n’agissent que comme une source supplémentaire de dis-
sipation visqueuse. Des expériences récentes de visualisations directes associées a des mesures
rhéologiques arrivent également a la méme conclusion [4].

3.4.3 régime exponentiel : filaments

Le taux d’élongation dans le régime exponentiel est simplement donné par 'inverse du
temps caractéristique de décroissance de H,,;,. D’ailleurs un filament cylindrique s’amincissant
de maniere exponentielle constitue le cadre modéle d'un écoulement élongation régi par un
taux d’élongation constant (cf chapitre 1). On a alors :

£ = —2% = constante (3.7)
Hmin

La dynamique exponentielle observée dans le second régime est désormais générique de
I’amincissement de fluides viscoélastiques. Plusieurs travaux théoriques et numériques lui ont
été consacreés [19,29,50,119]. Ce régime a été observé dans des expériences de jets [133] par
Schummer et Tebel et dans des mesures de ponts capillaires dont I'extrémité inférieure est
libre de tomber sous leffet de la gravité par Matta et Tytus [94]. Cette idée est d’ailleurs a
la base de la technique désormais établie de mesure de viscosité élongationnelle de solutions
polymériques (le Filament Stretching Rheometer). Le taux d’élongation peut étre imposé par
une boucle d’asservissement . La technique est cependant limitée a des solvants assez visqueux
(typiquement 1 Pa.s) [97].

Nous montrons sur la figure 3.17 la décroissance du taux d’élongation &y sélectionné par
le filament pour deux poids moléculaires. Le temps de décroissance correspondant augmente
donc avec la concentration en polymeére et avec le poids moléculaire. Il dépend également du
diameétre du capillaire utilisé. L’ensemble des résultats ont toutefois été effectué majoritaire-
ment avec un capillaire de 4mm pour avoir une meilleure résolution temporelle sur les mesures
dans le premier régime auto similaire.
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Fic. 8.17: Taux d’élongation é; selectionné par le filament pour deux poids moléculaires de POE.

La décroissance est correctement approximée par une loi de puissance &y o< ¢ %8, Ceci est
en accord avec les exposants mesurés pour des ponts capillaires instables. Cette configuration,
instable pour des rapports d’aspects seuils, est atteinte aprés une accélération soudaine (une
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goutte est placée entre deux disques). Le rapport d’aspect critique est alors I’équivalent du
volume critique a atteindre pour que nos gouttes se détachent.

Ce type de dispositif expérimental souvent qualifié de ”liquid filament rheometer” a été
utilisé pour la premiére fois en 1981 par Bazilevski et al comme un "moyen simple" de déter-
miner le plus long temps de relaxation de fluides viscoélastiques indépendamment du caractére
peu visqueux des solvants utilisés (Bazilevski et al. [10,11] , voir également Rozhkov [124]) 3.
L’analyse d’un modele Olroyd-B [11] donne H,,;, ~ exp(—t/30) ou O représente un temps de
relaxation adhoc du modéle.

Des travaux de Renardy [119] et d’Entov et Hinch [50] ont tenté de relier ce temps de
relaxation extrait de ’amincissement exponentiel du filament & un temps de relaxation qui
pourrait étre déduit de mesures rhéologiques. La nécessité d’introduire un spectre de temps
de relaxation évoqué par les auteurs pour rendre compte des caractérisations viscoélastiques
sous cisaillement n’est cependant pas vérifiée par les expériences de Liang et Mackley [90].
En effet, ces derniers [90] ont également observé un amincissement exponentiel du filament.
Les constantes de temps déduites de leur amincissement différent alors de celles déterminées
par leurs mesures rhéologiques. De plus, ses constantes de temps peuvent dépendre de maniére
cruciale des rapports d’aspect choisis comme cela est évoqué par McKinley et Tripathi [96]*.Les
mesures de £q en fonction du diameétre du capillaire que nous présenterons par la suite le suggere
également.

Signalons toutefois que Entov et Hinch [50], dans le cadre d’'un modele FENE, ont eu
le mérite d’identifier une transition similaire & celle que nous reportons. Cependant, I’article
qui mentionne le passage d'un régime visco-capillaire & un régime élasto-capillaire ne s’at-
tarde pas sur une caractérisation précise de la dynamique de formation du filament et plus
particulierement de son caractére abrupte.

La sélection d'un taux d’élongation particulier demeure un probléme ouvert. Elle résulte
d’une subtile interaction entre la dynamique d’étirement et les contraintes élongationnelles a
laquelle elle donne lieu. En d’autres termes, un taux d’élongation constant ne peut étre obtenu
que pour des viscosités élongationnelles croissant de maniére exponentielle et vis versa.

3.4.4 Viscosité élongationnelle

La formation du filament traduit la résistance extrémes des chaines de polymeéres a 1’éti-
rement . A titre d’exemple la viscosité élongationnelle d’un fluide newtonien vaut simplement
3 fois la viscosité de cisaillement. Pour des fluides viscoélastiques, elle peut alors atteindre
des valeurs de plus de 3 ordres de grandeur supérieurs aux valeurs de viscosité mesurées sous
cisaillement comme le montre d’ailleurs également nos mesures.

A la fin du régime capillaro-inertiel, les contraintes élastiques dues a I’étirement des chaines
de polymeéres sont assez importantes pour compenser les fortes pressions capillaires induites
par I'amincissement. Les taux d’élongation ¢, chutent et de maniére surprenante deviennent
constants. Ceci est la manifestation d’une viscosité élongationnelle non stationnaire 1y qui
devient de plus en plus importante.

Nous pouvons l'estimer par une simple mesure de H,,(t) . En effet, en tirant parti du
fait que ¢, est constant, ’équilibre entre contraintes capillaires et contraintes élongationnelles

3 Pour des fluides newtoniens, connaissant la valeur de la tension de surface, la viscosité peut étre déterminée
par application de la théorie de Papageorgiou qui a été vérifiée pour ce dispositif [96]. On a dans ce cas :
Hpnin = 0.0708(27/n) (t. —t) * Mc Kinley et ses collaborateurs ont également reporté une intéressante
instabilité élastique prenant place au niveau des parois du pont capillaire et montrant la formation de fibriles
[137].
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élastiques nous permet d’écrire :

i 2
Op = MNgéo= H;n (3.8)
. 2y
) = —— .

Du fait que les pressions capillaires des gouttes principales de rayon R; données par %Z—
deviennent trés petites devant les pressions capillaires —2 au niveau du filament (Hpin <<

R, ), seules des contraintes macroscopiques conséquentesmgeuvent ralentir le drainage.

1 est représentée en fonction du "Hencky Strain” ¢ = &, qui quantifie la déformation
accumulée par le filament.

Premiérement et comme le montre la figure 3.18, la viscosité élongationnelle augmente a la
fois avec la concentration et le poids moléculaire. A titre de rappel, la viscosité élongationnelle
d’une solution d’eau pure est de 3mPa.s. On observe donc des augmentations de viscosité de

plus de 4 ordre de grandeur pour les solutions les plus concentrées !

nE(Pa.s)

Hencky strain €

F1a. 8.18: Viscosité élongationnelle 7y en fonction du Hencky Strain € pour des solutions de POE d’un poids
moléculaire de 4.10° g/mol (symboles ouverts) et 8.10%g/mol (symboles fermés). Les concentrations présentées
sont de 25ppm (cercles), 100ppm (carrés), 250ppm (losanges).

Deuxiemement, on peut noter sur la figure 3.19 une augmentation exponentielle pour di-
verses concentrations. Il est généralement admis que la viscosité élongationnelle sature aux
temps longs vers une valeur stationnaire. La saturation a été observée pour des solvants assez
visqueux et pour des Hencky Strain e > 5 [71,143] a l'aide du "filament stretching rheo-
meter". Ceci traduirait un étirement complet des chaines®. Nos mesures ne montrent pas ce
phénomeéne de saturation aux temps longs comme nous pouvons le voir sur les figures 3.18 et
3.19gauche. Plusieurs expériences ne I'ont d’ailleurs pas mis en évidence. Comme le montre la
figure 3.19(droite) pour un Hencky Strain € donné, la viscosité élongationnelle 1y (e, ¢) o< 7.
La plupart des modéles rhéologiques [15] prédisent une dépendance linéaire tout au moins
dans le régime stationnaire. La formulation d’équations rhéologiques rendant compte de cette

observation demeure un probléme ouvert [116,129].

5 La situation reste néanmoins controversée. En particulier, la valeur des contraintes & la saturation est infé-
rieure & la valeur attendue pour des chaines complétement étirées [97]. Des effets de conformation sont alors
évoqués.
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F1G. 8.19: Viscosité elongationnelle 75 en fonction du Hencky Strain ¢ (& droite) et de la concentration pour
des valeurs de ¢ donnés (& gauche) (Mw = 8.10%g/mol). Notez la forte augmentation de viscosité par rapport
a la viscosité du solvant.

3.4.5 Deéstabilisation des filaments

La détermination de la loi de décroissance de H,,;, devient difficile & des Hencky Strain ¢ >
4 : Le filament devient instable et conduit & la formation de filaments secondaires encore plus
fins relié par des satellites comme cela a pu étre observé dans les expériences de Goldin [60]
et al et dans les simulations numériques de Bousfield et al. [19].

Il est important de souligner que les lois d’amincissement exponentielle ne peuvent rendre
compte de la rupture d’un jet en temps fini. Ce régime correspond alors & un régime pour lequel
les chaines peuvent s’allonger indéfiniment (cf modeéle Olroyd-B).Une modélisation plus précise
nécessite l'introduction d’une flexibilité finie des chaines (modéle FENE) prise en compte
dans certains travaux. A cet effet, un travail numérique récent de Chang [29] a montré que
la possibilité de développement d’instabilités induisant la formation des filaments d’ordre
supérieur similaires a la cascade itérative induite par le bruit thermique mise en évidence pour
des fluides newtoniens [22]. Nous avons observés ces filaments secondaires aux temps trés longs
(voir figure 3.20) pour les solutions les plus concentrées . Selon cette étude, la formation de
ces filaments d’ordre supérieurs se produirait alors selon un phénomeéne de cascade itérative
induite par des processus de relaxation des chaines.

Satellites et effet du diamétre du capillaire.

A trés faibles concentrations en polymeére et pour les capillaires les plus larges, nous avons
observé la formation d’un satellite sur le filament. Cet effet est d’autant moins prononcé
que le diametre du capillaire D est petit et que le poids moléculaire M, est élevé. A titre
d’exemple, pour un capillaire de 4mm, une solution de POE a 1000ppm d’un poids molécu-
laire de 1.10%g/mol montrait toujours la formation d’un tel satellite. Pour des poids molécu-
laires de 4.108g/mol et 8.10%g/mol, Deffet disparaissait respectivement pour des concentrations
supérieures a 100ppm et 25ppm. Il semble donc que ce satellite ne se forme que lorsque la re-
laxation du polymeére se fait sur des temps plus courts que le temps caractéristique de rupture.
Un diagramme de phase complet dans ’espace D, ¢, M, reste cependant & établir.

6 Concernant la formation de ces satellites, nous avons observé une croissance logarithmique de leur taille
suivie d’une saturation au temps longs.
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F1G. 3.20: Dynamique de détachement d'une goutte de 1000ppm de POE (M,, = 4.10g/mol). Noter le profil
cylindrique du filament et sa déstabilisation en un chapelet de petites gouttelettes.

Taux d’élongation ¢, en fonction du diamétre du capillaire. Le taux d’élongation
sélectionné &, par le filament dépend également du diamétre du capillaire utilisé. Contrairement
a notre premiére intuition &, est d’autant plus important que le diametre du capillaire est petit
comme le montre la figure 3.24. Cette variation permet d’avoir des taux d’élongation différents.
Le mécanisme de sélection reste toutefois assez complexe.

Citons néanmoins quelques éléments possibles pour tenir compte de la variation du taux
d’élongation sélectionné. Nous savons que le poids d’une goutte se détachant d’un capillaire dé-

A

Fia. 3.21: Exemple de filament déstabilisé.
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F1c. 8.22: Détachement d’une goutte de POE a 1000ppm (M,, = 1.10%g/mol). Noter la formation d’un filament
cylindrique et d’un satellite. La viscosité de cisaillement est pratiquement égale a celle de 'eau (< 1mPa.s).

0000000

i 4 9 o o o 9
Fic. 3.23: Rupture d’une goutte de 250ppm de POE (M,, = 4.10%g/mol) d’un capillaire de 9mm de diamétre.
(At = 1ms). La dynamique est nettement plus rapide.

pend du rayon du capillaire. Une forte dépendance des mesures effectuées a ’aide du ”filament
stretching Device” en fonction du rapport d’aspect est également observée [97].

En premiére approximation, ce poids dépend linéairement du rayon du capillaire (cf loi
de Tate). Cependant, plus le capillaire devient large plus les effets gravitationnels deviennent
importants. Ces effets peuvent étre pris en compte par un facteur correctif non linéaire dé-
terminé empiriquement par Harkins et Brown [99]. Dans tous les cas, la contrainte capillaire
a la formation du filament sera d’autant plus importante que le capillaire sera petit. Nous
pouvons alors évoquer que les différences de pression capillaire entre la goutte principale qui
se détache et le cou qui la retient deviennent de plus en plus importantes a la formation du
filament lorsque le diameétre du capillaire diminue (d’une certaine fagon, la dynamique est tres
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Fia. 8.24: Variation du taux d’élongation &, séléctionné par le filament en fonction de la taille du capillaire.

sensible au déformation ou contraintes initiales).

FiG. 3.25: Formation du filament pour une solution & 250ppm de POE (M, = 4.105g/mol) pour différents
diametres de capillaires a) 0.9mm b) 1.6mm et ¢) 4.0mm. Notez que le rapport du diametre de la goutte
principale sur le diamétre du capillaire décroit lorsque ce dernier augmente.



52 Chapitre 3

3.4.6 Conclusion

La dynamique d’amincissement est fortement influencé par la présence de polymeéres flexibles
de haut poids moléculaires. Nous avons pu mettre en évidence :

— Aux temps courts une dynamique de rupture auto-similaire capillaro-inertielle (carac-
téristique d’une dynamique hautement non linéaire) : Le polymére n’interagit pas avec
I’écoulement. La dynamique est identique & celle observée pour un fluide newtonien.

— Inhibition d’une maniére critique de la singularité de rupture autosimilaire capillaro-
inertielle lorsque les taux d’élongation deviennent de l'ordre de 'inverse du temps de
relaxation des chaines flexibles.

— On a alors une transition vers un régime d’amincissement a une constante de temps.

— Le régime exponentiel permet d’estimer des valeurs extrémes de la viscosité élongation-
nelle (plus de 4 ordre de grandeur) ainsi que sa dépendance en fonction du temps et de
la concentration (du régime dilué au régime semi-dilué).

Ces résultats montrent donc que des chaines flexibles soumises & des taux d’élongation
importants peuvent induire des effets importants méme sur des temps assez courts d’interaction
avec ’écoulement. L’intérét de cette observation pour des écoulements turbulents est donc
primordiale.

Des effets similaires ont été observés dans des situations ou les chaines de polymeéres sont
soumises & des écoulements élongationnels soudains. Plus particuliérement, les récentes visua-
lisations du groupe de Steven Chu ont pu montrer que dans de telles conditions, les chaines
de polyméres ne sont plus a 1’équilibre thermodynamique et peuvent se présenter sous di-
verses conformations pouvant montrer des noeuds et des repliements [113] (voir figure 3.26).
Une grande partie des chaines cependant, se trouve sous la forme de dumbells ("haltéres")
s’étirant de maniére non affine par l'intermédiaire de la portion centrale de la chaine. Les
extrémités restant sous la forme de pelotes se débobinant au fur et a mesure.

La réponse a de telles excitations non-adiabatiques peut se traduire & la fois par des coeffi-
cients d’élasticité modifiés et des viscosités élongationnelles élevées méme si les chaines ne sont
pas significativement étirées (voir les expériences de diffusion de lumiére [98] qui ne montrent
qu'un faible étirement des chaines a la transition). Une telle phénoménologie a été présen-
tée pour la premiére fois par Ryskin dans le cadre de son modele "Yo-Yo" [129] pour rendre
compte de 'importance de la conformation des chaines sur les propriétés "visqueuses" lorsque
ces derniéres sont soumises a des écoulements élongationnels importants mais transitoires.

Les techniques de microscopie de fluorescence permettant de visualiser une molécule unique
pourraient étre d’une utilité capitale pour relier 'importance de la conformation des molécules
polymeéres aux contraintes élongationnelles macroscopiques énormes que 'on a pu mettre en
évidence. Une étude des instabilités secondaires pourrait étre également trés prometteuse.

=g Dumbbell

5@# ______ Half dumbbell
) Colled
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Fia. 8.26: Allure schématique des diverses conformations prises par une chaine de polymére soumise & un
écoulement élongationnel soudain. Extrait de Smith et Chu [135].
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Loi de rupture et effets de flexibilité

Les effets élastiques étant généralement associés a la flexibilité des chaines, des expériences
menées avec un polymeres rigide (le xanthane) ne présentant essentiellement que des effets
rhéofluidifiants ne montrera aucune interaction de type élastique avec 1’écoulement élonga-
tionnel de rupture. Dans ce cas que nous n’observons pas la formation d’un filament drai-
nant exponentiellement dans le temps similaire a celui observé pour les solutions de POE.
Une distinction sera présentée entre les deux limites faiblement et fortement rhéofluidifiantes
correspondant respectivement au régime dilué et régime semi-dilué. Enfin, nous montrerons
comment I’on peut utiliser des polyélectrolytes flexibles (polymeéres chargés) pour changer la
flexibilité d’une chaine par simple ajout de sel. Nous étudierons alors la dynamique de rupture
en fonction de la flexibilité.

4.1 Un polymeére rigide : le xanthane

caractérisation

FiG. 4.1: Structure du xanthane

Le xanthane est un polysaccharide naturel produit par la fermentation de bactéries (Xan-
thomonas campestris). Ses principales propriétés ont été données en termes de structure chi-
mique (voir figure 4.1), de transition de conformation, et quelques caractéristiques rhéologiques
en solution aqueuse. Celui utilisé (Aldrich) peut étre assimilé a un polymere rigide d’une masse
moléculaire de 3.10° g/mol. Sa rigidité provient de sa structure en double hélice équivalente
a un batonnet. Sa longueur de persistance est de l'ordre de 120nm [161]. Sa longueur et son
rapport d’aspect estimés & partir des mesures de viscosité que nous avons effectuées sont
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respectivement de 1.22um et 146 (cf annexe A). On lui associe généralement un caractére
polyélectrolyte mais qui est assez faible. La viscosité de cisaillement ne dépend alors que tres
peu du sel ajouté en comparaison a des polyélectrolytes semi-flexibles comme le HPAM (voir
ci dessous) que nous utiliserons par la suite. La contribution des interactions électrostatiques a
sa rigidité est donc moins importante que la contribution provenant de la rigidité des chaines
trisaccharides (cf annexe A et [161]). L’ensemble des solutions que nous avons utilisés sont
préparées de la méme maniére que les solutions de POE.
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Fia. 4.2: A droite : Viscosité de cisaillement en fonction du taux de cisaillement. Les lignes correspondent & un
ajustement par un modele de Carreau [93] du type : n = 1y * (14 (74)%)~™. A gauche, Viscosité a cisaillement
nul 7, et viscosité spécifique en fonction de la concentration. (solutions de Xanthane Mw = 3.108g/mol). Une
plus grande incertitude sur la mesure est observée sur la mesure de la viscosité & cisaillement nul pour les
solutions les moins concentrées.

Une des particularités d’un polymeére comme le xanthane est sa capacité importante a
augmenter significativement la viscosité de solutions aqueuses (les viscosités intrinséques a
cisaillement nul sont trés importantes). Un fort caractére rhéofluidifiant comme le montre
la figure 4.2 y est généralement associé. Les batonnets occupent en effet un volume effectif
beaucoup plus important que des polyméres flexibles de poids moléculaires équivalent comme
les POE utilisés. Hormis pour des concentrations extrémement élevées, des polymeres comme
le xanthane de part leur nature rigide ne montrent pas d’effets élastiques : les contraintes
normales mesurées sont alors tres faibles (pour les solvants de faible viscosité utilisés comme
de l'eau [17]). La concentration d’enchevétrement ¢* estimée & partir de notre mesure de la
viscosité intrinseéque est de 'ordre de 300ppm en accord avec d’autres déterminations [161]. A
dela de cette concentration c¢* les solutions sont significativement rhéofluidifiantes.

4.2 Reésultats

4.2.1 Solutions faiblement rhéofluidifiantes : le régime dilué

Décrivons tout d’abord le comportement & faible concentration ou plus précisemment a des
concentrations inférieures a c*. Le détachement d’une goutte de solution de xanthane a 10ppm
est présentée sur la figure 4.3a. L’approche de la rupture pour des solutions plus concentrées
dans le régime dilué est également présentée sur la figure 4.3b.
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F1a. 4.8: Détachement de gouttes de Xanthane (capillaire de 4mm de diameétre et At = 1ms). a) pour une
solution al0ppm. b) pour des solutions de 10ppm, 20ppm, 50pmm, 100ppm, 300ppm avant et aprés rupture
(de la droite vers la gauche et de haut en bas)

La dynamique est trés similaire au cas de ’eau que nous avons présenté dans le chapitre
précédent. Pour une large gamme de concentrations de 10 & 300ppm, la loi d’amincissement en
2/3 pour le minimum d’épaisseur H,,;, est vérifiée comme le montre les figures 4.4 et 4.5. Ceci
conforte les hypothéses évoquées précédemment. Les effets d’étirement des chaines flexibles
qui sont absents pour des polymeres rigides sont responsables de I'inhibition de la singularité
de rupture que nous avons mis en évidence pour les solutions POE.

Le régime de rupture auto similaire capillaro-inertiel en 2/3 a également été mis en évidence
numériquement par Yildirim et Basaran [157] pour des fluides rhéofluidifiants peu visqueux
ne montrant pas d’effet élastiques. Les propriétés des fluides choisies par ces auteurs sont
donc dans une bonne approximation équivalents d’un point de vue rhéologique a celles de nos
solutions de xanthane.

Par ailleurs, nous pouvons noter que la viscosité a cisaillement nul ne semble pas jouer
de role capital pour décrire les propriétés de rupture de fluides rhéofluidifiants peu visqueux.
Ainsi, méme si la viscosité des solution de xanthane augmente avec la concentration (moins
d’un facteur 10 pour une solution a 100ppm voir figure 4.2), on peut toujours considérer que
I’'on est dans un régime de rupture capillaro-inertiel.

La situation est néanmoins différente pour des solutions plus concentrées qui montrent
des effets visqueux plus importants. Nous pouvons mentionner & ce titre que les longueurs
de détachement,que I'on peut définir comme la longueur séparant le capillaire du point de
rupture, montrent une dépendance marquée en fonction de la concentration (voir figures 4.3b
et 4.7). Cette longueur de détachement est présentée sur la figure 4.6 pour une large gamme de
concentrations du régime dilué au régime semi-dilué. Un comportement analogue est observé
pour des fluides newoniens de viscosité a cisaillement nul similaire [157,159]. C’est un effet
direct de l'augmentation de la viscosité des solutions. A faible concentration la viscosité a
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Fi1G. 4.4: Hpin en fonction du temps et de la distance au point de rupture pour des solutions diluées de
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F1a. 4.5: Rupture d’'une goutte de 300ppm de xanthane. (At = 1ms et diamétre de capillaire de 4mm)
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cisaillement nul augmente tout au plus linéairement. On observe alors une une augmentation
légere de la longueur de détachement. Au dela de 300ppm cependant, les viscosité des solutions
a cisaillement nul commencent & devenir importantes : les contraintes visqueuses ~ 10,0,
peuvent devenir comparables aux contraintes capillaires ~ 2/ H,,;, comme nous allons le voir
dans le régime semi-dilué par le régime de rupture sélectionné.

4.2.2 Solutions fortement rhéofluidifiantes.

Au dela de la concentration ¢*, I'influence de la viscosité des solutions devient primordiale
pour rendre compte de la dynamique d’amincissement comme nous allons voir. La figure
4.7 illustre a ce titre, la dynamique de rupture d’une goutte de 1000ppm. On peut noter la
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FiG. 4.6: Longueur de détachement des solutions de xanthane en fonction de la concentration.
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Fia. 4.7: Détachement d’une goutte de 1000ppm de xanthane & —20ms, —14ms, —7ms, —2ms, —1lms, 1ms,
2ms, 3ms du point de rupture. Noter la stabilité du filament aprés rupture et due aux effets visqueux.

stabilité remarquable du filament aprés la rupture contrairement & la dynamique de rupture
des satellites de fluides peu visqueux.

Une déviation a la loi des 2/3 est observée dans le régime semi-dilué comme le montre la
figure 4.8 illustrant la dynamique d’amincissement d’une goutte de xanthane a 500ppm.. L’évo-
lution de H,,;, est également présentée sur la figure4.9 pour des solutions plus concentrées.
On tend asymptotiquement de maniére linéaire vers le point de rupture. Ce régime devient
cependant de mieux en mieux défini & mesure que la concentration en xanthane augmente et
que la viscosité a cisaillement nul des solutions augmente. La transition entre le régime en 2/3
et le régime linéaire visqueux semble s’opérer de maniére continue comme le suggére la figure
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4.8 montrant un exposant de 0.89. D’éventuels effets de rhéofluidification sous écoulement ne
sont pas observés dans nos expériences (les solutions les plus rhéofluidifiantes sont les plus
concentrées)®.
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F1G. 4.8: H,yp, en fonction de (¢, — t) pour une solution de xanthane a 500ppm.

Pour les plus fortes concentrations et dans la limite de résolution de nos mesures, nous
pouvons noter une transition entre deux régimes linéaires comme le montre la figure 4.9.
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Fic. 4.9: Dynamique d’amincissement de solutions semi-diluées de Xanthane.

Pour des fluides newtoniens une transition entre les deux régimes de Papageorgiou et d’Eg-
gers a été récemment observée par Rothert, Richter et Rehberg [123]. Rappellons que ces deux
régimes de Papageorgiou et d’Eggers sont définis dans le cas ou la dynamique autosimilaire
est régie respectivement par un équilibre de contraintes visco-capillaire [107] et un équilibre
visco-capillaire-inertiel [49]. La transition entre les deux régimes se caractérise par le passage

! Voir la monographie de Yarin [156]. Selon I'auteur, pour des fluides d’Ostwald de Waele de viscosité
n = K4" ! la rhéofluidification (pour n < 1) lors de la rupture de jets conduit aux lois d’amincissement
du type : Hpin ~ (t. — t)™. Etant donné que n décroit avec la concentration, le désaccord est assez net.
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de profils symétriques a des profils asymétriques de part et d’autre de H,,;, et traduit alors
I'importance croissante des effets inertiels & ’approche de la rupture.

Le passage du régime autosimilaire visco-capillaire pour lequel H,,;, = 0.0708(27/n)(tc—t)
au régime autosimilaire d’Eggers donnant H,,;, = 0.0304(2v/n)(tc — t) permet d’estimer une
vitesse caractéristique d’amincissement dH,,;,/dt. Celle ci est alors donnée respectivement
dans les deux régimes par 0.0708(2v/n) et 0.0304(2v/n). Le rapport de ces deux vitesses est
donc constant et vaut 0.0708/0.0304 = 2. 33.
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F1G. 4.10: A droite : viscosité déduite de la loi de Papageorgiou (cercles ouverts) et taux d’élongation a la
transition (cercles pleins) entre le régime de Papageorgiou et le régime d’Eggers. A gauche : Rapport des
vitesses d’amincissement des deux régimes.

La caractérisation de ces deux régimes pour nos solutions de Xanthane semi diluées est pré-
sentée sur la figure 4.10. Le rapport des deux vitesse d’amincissement est également constant
et proche de la valeur attendue de 2.33. Nous pouvons noter par ailleurs que les viscosités
déduites de la loi de Papageorgiou donne des valeurs tout a fait raisonnables (cf mesure rhéo-
logiques de la figure 4.2).

Par ailleurs, le taux d’élongation & ~ ﬁ%n% a la transition entre les deux régimes semble
suivre une dépendance é oc ¢~!. La viscosité étant une fonction croissante de la concentration
¢, les longueurs visqueuses [, = 1?/py définies précédemment deviennent de méme de plus en
plus importantes. Il peut paraitre cohérent d’observer le régime d’Eggers a partir de valeurs de
H,in, plus importantes (les mesures de Kowaleski montrent la méme tendance [81]). Toutefois,
il est important de souligner que cette question reste a étudier en profondeur aussi bien expé-
rimentalement (sans d’eventuels effets non-newtoniens) [81,123] que théoriquement [49,91].

4.2.3 Peut on estimer une viscosité élongationnelle ?

Un modele simple peut a priori étre appliqué a des solutions polymeéres rigides comme
le xanthane : il s’agit d’une variante du modele d’haltére élastique présenté que nous avons
présenté brievement dans le premier chapitre. L’haltére est alors composé de deux masselottes
reliées entre elles par une liaison rigide [15]. La constante de temps \yg associée au modele

2 2 P . , .
est donnée par Agp = % , L et ¢ représentant respectivement la longueur moléculaire et un
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coefficient de friction de Stokes 2. Ce temps de relaxation peut d’ailleurs étre estimé & partir

. s . —n)M M )
de nos mesures de viscosité par la relation Agr = (%czgqs“) = ["]%7; . Il n’est pas étonnant

alors d’observer des constantes de temps assez élevées étant donné que des polymeres rigides
présentent deux types de mouvement brownien I'un de translation I’autre de rotation (voir [44]

pour une discussion détaillée & ce sujet).

Ce modéle prédit des contraintes normales N o ¢(n,7)%/? en contradiction exemplaire avec
la dépendance quadratique des solutions de polymeéres flexibles. Cette prédiction a été vérifiée
expérimentalement par Zirnsak et al. [161] confirmant ainsi le caractere rigide des molécules de
xanthane. La viscosité élongationnelle quant a elle est donnée dans la limite des grandes valeurs
du nombre de Deborah De = Ayr € par n,, = 31, —1—665\7 Agr - La plupart des théories prédisent
une saturation de la viscosité élongationnelle indépendamment du taux d’élongation traduisant
la plus grande facilité d’aligner des batonnets rigides dans un écoulement élongationel que le cas

flexible. Les estimations de Agg et du rapport de Trouton Tr = Z—E sont présentés sur la figure

4.11. Rappelons que pour un fluide newtonien Tr = 3 et que pgur des polymeres élastiques
celui ci peut atteindre des valeurs de 10*. Les solutions aqueuses de xanthane ne présentent
donc dans le cadre du modele évoqué que de faibles effets sur la viscosité élongationnelle
comme le suggere la figure 4.11.

Un modele du a Batchelor pour des suspensions de batonnets rigides qui prédit 7, =

3n S(l + %%) fournit d’ailleurs également des résultats similaires; p et ¢ représentent alors
respectivement le rapport d’aspect de la molécule et la fraction volumique occupée par les
batonnets rigides.

Ceci conforte donc nos résultats sur la nature de la dynamique élastique observée pour les
solutions de polymeéres flexibles de poids moléculaires équivalents. Le modele de Batchelor a
ce titre peut suggérer que les valeurs de viscosités élongationnelles extrémement importantes
observées pour les polymeéres flexibles sont dues aux rapports d’aspect élevés qu’ils peuvent

présenter une fois débobinés.
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Fi1G. 4.11: Modéle d’haltére rigide. constante de temps Ag g et rapport de Trouton T'r = %E- pour les solutions
S

de xanthane estimés a partir des mesures de viscosité.

2 Ce terme est toujours proportionnel & viscosité du solvant mais inclut également un facteur logarithmique
si lon tient compte des interactions hydrodynamiques [44] .
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4.3 Un polymeére a flexibilité variable : le HPAM

Rappels sur les polyélectrolytes

Rappelons briévement quelques propriété des solutions de polyélectrolytes (voir Barrat et
Joanny [7]). Considérons tout d’abord, le cas d’une solution diluée, de telle fagon que ’on puisse
négliger 'interaction polymeére-polymeére. La conformation d’une telle chaine en solution se
présente généralement sous la forme d’une structure nettement plus étirée que sa forme neutre.
Ceci provient de I'interaction répulsive monomeére-monomere séparés d’une distance r définie
par le potentiel électrostatique :

v(r) =kgTlg/r (4.1)

kgT étant I’énergie thermique, et Iz la longueur de Byerrum définie par Ip = €*/4mekpT, e
étant la charge élémentaire, € la constante diélectrique du milieu. A titre d’exemple pour 'eau
a la température ambiante, € vaux 80 fois la valeur de la permittivité du vide, et la longueur
de Byerrum [g est de 7 angstoms. L’aspect intéressant de cette spécificité électrostatique sur
la flexibilité de la chaine se réveéle simplement par I’ajout d’une concentration ¢, en sel et par
I’effet d’écrantage des charges associé comme nous avons pu le voir sur nos mesures de viscosité
et de €. Cet écrantage se fait alors sur une distance caractéristique dite de Debye définie par :

k™1 = (8me,lp)t? (4.2)

on a ainsi a la température ambiante pour de 1’eau en présence d’un sel monovalent, k= =

0.304/(cs)*2. Soit f la densité linéique de charge sur la chaine donnant les limites de confor-
mation suivante : rigide pour f = 1 et flexible pour f = 0. Des arguments en loi d ’échelle
conduisent alors en utilisant la notion de blobs électrostatique & I’expression suivante pour le
rayon de giration en bon solvant de la chaine :

R = Na?3(f%15)'/? (4.3)

Le concept de blob électrostatique définit une échelle en deca de laquelle les interactions dues
aux charges deviennent négligeables. Le passage de la limite polyélectrolyte rigide a la limite
flexible se fait alors pour a? > f2lgly, ly représentant une longueur de persistance intrinséque.

La généralisation au régime semidilué est due a Rubinstein et al [125]. L’hypothése majeure
de ces auteurs étant que les interactions électrostatiques sont négligeables sur des échelles de
longueur plus petites que la dimension d’un blob électrostatique et qu’elles sont écrantées
sur des échelles de longueur plus grande qu’une longueur de corrélation & o< ¢=/2. Ce modéle
récent conduit aux lois d’échelles suivantes pour le temps de relaxation 7 et le rayon de giration
R d’un polyélectrolyte en fonction de la concentration en sel c; :

7 = 7(cs =0)(1+2Kc,/c)™3 (4.4)
Ra(cs) = Rea(es =0)(1+2Kc,/c)™ /8 (4.5)

c et K représente respectivement la concentration en polyélectrolyte et le nombre de mono-
meres entre charges. Lorsque ¢; << ¢/2K Deffet du sel est négligeable.

4.3.1 caractérisation

Le HPAM est un polyacrylamide partiellement hydrolysé. C’est un copolymeére aléatoire
qui présente un caractére polyélectrolyte?. Le polymeére utilisé est le Pusher 700 fabriqué par

3 Pour une revue détaillée des propriétés ”surprenantes” que peuvent présenter des solutions de polyélectrolytes
voir la revue récente de Barrat et Joanny [7].
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Dow Chemical. Sa masse moléculaire moyenne est de 7.10° g/mol. Son degré d’hydrolyse est
défini par le rapport entre le nombre de groupes carboxyle (COO™) substituant les groupes
amides (N Hz) et le nombre total de monomeres. Sa structure est la suivante :

[CHy —C(C=0—-NHy)H)|, - [CH,—C(C=0-0")H),

Lorsque le degré d’hydrolyse est complet ou lorsque ’ensemble des groupes amides ont été
remplacés par les groupes carboxyles le polymére prend la dénomination de polyacrylacide.
L’autre limite pour laquelle le degré d’hydrolyse est nul conduit au polyacrylamide polymeére
reconnu pour son caractére flexible. Ce polymeére peut se présenter sous une forme semi-rigide
en solution d’eau déminéralisée vu qu’il y a une répulsion électrostatique entre les groupes
carboxyles chargés comme nous le verrons par la suite. La raison pour laquelle ce polymeére fut
choisi est qu’il est possible de modifier la flexibilité des chaines par ajout de sel. Ceci diminue
la longueur d’écrantage des interactions électrostatiques de Debye 4.2 £~ = 0.304/(c,)"/? (en
nm) pour un sel monovalent comme le NaCl que nous avons utilisé. Signalons que pour des
solutions de polyélectrolytes, le régime semi-dilué est atteint tres rapidement. Ce sera le cas
de la solution de 300ppm que nous utiliserons.
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Fia. 4.12: A droite : pH et conductivité pour une solution de HPAM a 300ppm en fonction de la concentration
en NaCl. A gauche : Viscosité de ces solutions (M, = 7.10%g/mol).

Les variations en fonction de la concentration en NaC'l de la conductivité et du pH de la de
solution de HPAM de 300ppm que nous avons utilisé est présentée sur la figure 4.12(gauche).

La conductivité d’une solution est proportionnelle a la concentration des porteurs de
charges en présence. Il est donc légitime que celle si dépende linéairement de la quantité
en NaCl ajoutée. En ce qui concerne le pH de la solution, nous pouvons noter une légére
augmentation en fonction de la concentration en sel (a peu pres de 15%). Rappelons qu'un pH
constant est la signature d’une densité de charge f constante [7]. Cette derniére est estimeée
a 25% par le degré d’hydrolyse qui nous a été communiqué par le fournisseur. Le HPAM que
nous utiliserons présente donc un caractére semi-flexible.

La dépendance de la portée des interactions électrostatiques en fonction du sel se traduit
par un effet sur la flexibilité des chaines comme nous le montrerons de maniére plus claire
par la suite. A ce titre, nous observons une forte dépendance de la viscosité de cisaillement
comme cela est suggéré sur la figure 4.12(droite). En effet, seule une diminution de la taille
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caractéristique des polymeéres en solution comme suggéré par l’expression 4.5 peut conduire
a la de chute de la viscosité par ajout de sel observée sur la figure 4.12(droite). Les temps
de relaxation caractéristiques (voir l'expression 4.4) décroissent donc en conséquence comme
nous le montrerons par la suite.

Les solutions sont fortement rhéofluidifiantes comme le suggere la figure 4.12(droite). Ce-
pendant, on peut noter que cette rhéofluidification diminue & mesure que la concentration en
sel augmente. Les solutions les plus concentrées en sel présentent donc une faible rhéofluidifi-
cation comparable & celle observée pour les solutions de POE.

Les solutions de HPAM utilisées qui peuvent présenter des contraintes normales impor-
tantes se situent donc du point de la rhéologie entre le POE qui décline des propriétés élastiques
importantes et le Xanthane qui montre uniquement des effets rhéofluidifiants importants.

4.4 Reésultats
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Fic. 4.13: Dynamique d’amincissement pour une solution de 300ppm de HPAM en fonction de la concentration
en NaCl (pour un diametre de 4mm).

Les résultats de 'amincissement de H,,;, en fonction du temps montrent une dépendance
marquée en fonction de la concentration en sel (voir figure 4.13). Une transition similaire
a celle observée pour le POE met en évidence une transition d’'un régime d’amincissement
capillaro-inertiel & un régime exponentiel. Un effet marquant est que la transition vers le
régime exponentiel a lieu pour les solutions les moins concentrées en NaC'l pour des valeur de
H,.;» plus grandes. D’autre part, on peut noter également que les temps caractéristiques de
décroissance sont d’autant plus courts que la salinité est importante. Nous verrons par la suite
qu’il faudra tenir compte pour comprendre ces observations a la fois des effets de flexibilité et
des effets visqueux.

Nous pouvons analyser de maniére analogue au cas du POE traité le taux d’élongation
critique a la transition ¢.. Le second régime exponentiel nous permettra d’estimer, de maniére
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2/3

ments superposés sont de type A. |t. — ¢ et exponentiels.

analogue aux cas du PEO traité précédemment, le taux d’élongation &y sélectionné par le
filament ainsi que la viscosité élongationnelle des solutions 7.

Comme nous le voyons sur la figure 4.14, et de maniére analogue au cas du POE traité
précédemment, la loi des 2/3 est vérifiée pour les fortes salinités. Les solutions présentent alors
de faibles viscosités de cisaillement et sont faiblement rhéofluififiantes. Pour les solutions les
plus visqueuses a basses salinité, nous ne pouvons qu’estimer le taux d’élongation critique &,
étant donné que la transition s’opére aux temps courts (nous avons alors moins d’une décade
d’amincissement).

Le taux d’élongation & la transition £. ainsi que le taux d’élongation ¢y sélectionné par le
filament sont présentés sur la figure 4.15.

777 71— 10°
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Fi1G. 4.15: Taux d’élongation critique é. & la transition et taux d’élongation &y sélectionné par le filament dans
le régime exponentiel en fonction de la concentration en sel pour une solution de 300ppm de HPAM. Pour &,
les résultats sont approximés par é.(cs) = é.(cs = 0)(1 + Acs)?12 avec A = 18.63.
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On peut noter que . sature aux fortes concentrations en sel. Ceci traduit donc une satu-
ration de I’écrantage des chaines : nous atteignons une limite maximale pour la flexibilité de
la chaine. La dépendance de é. en fonction de la concentration en sel peut étre approximée
par une relation du type é.(cs) = é.(cs = 0)(1 + Ac,)®2. Si nous considérons que . ~ 1/7,
7 étant donné par I'expression 4.4 que donne les prédictions du modéle de Rubinstein, un
désaccord est assez net avec la théorie est observé. L’exposant mesuré de 0.12 montre donc
une dépendance moins marquée que celle prévue (exposant de 0.75).

Le taux d’élongation &y sélectionné dans le régime exponentiel quant & lui semble montrer
une dépendance exponentielle. Rappelons que la dépendance de &y est intimement liée aux
viscosités élongationnelles des solutions comme nous avons pu le montrer précédemment. Les
viscosités élongationnelles 7, peuvent estimer du fait qu’il s’établit un équilibre entre les
contraintes élongationnelles élastiques et les contraintes capillaires en présence.

Nous avons vu que leffet de ’ajout de sel a une solution de 300ppm de HPAM est important
dans nos expériences. Ceci est mis en évidence aussi bien par les mesures de viscosité (voir
figure 4.12) que par des mesure des temps de relaxation caractéristiques déduits de I'interaction
avec ’écoulement élongationnel conduisant & la rupture de nos gouttes. Les effets visqueux
sont donc a prendre en compte pour analyser I'effet d’ajout de sel sur la flexibilité des chaines.

La figure 4.16 montre les viscosités élongationnelles déduites a partir de la dynamique
d’amincissement. Il est difficile de distinguer une tendance claire pouvant dévoiler un effet
de la flexibilité des chaines. Ceci est du essentiellement aux fortes viscosités de cisaillement
observées a faible salinité comme nous avons pu le souligner précédemment.

Nous pouvons néanmoins, tenir compte de la diminution du caractére visqueux des solu-
tions du a l'ajout de sel, en renormalisant 1y par les valeurs des viscosités de cisaillement
mesurées pour ¥ = 100s~! (le plus bas cisaillement de nos mesures présentées sur la figure
4.12). On construit alors I’équivalent d’un nombre de Trouton.

Le résultat est présenté sur la figure 4.17. Les solutions étudiées montrent indéniablement
que les valeurs prises par la viscosité élongationnelle renormalisée? sont d’autant plus im-
portantes que la salinité augmente au détail prés que les résultats pour la solution a 20g/!
s’écartent de la tendance générale. Ceci peut étre du a des effets rhéofluidifiants qui deviennent
de plus en plus négligeables & mesure que la concentration en NaC'l augmente. En toute ri-
gueur, une renormalisation par la viscosité dans la limite des cisaillement nuls aurait été
préférable. Cela conduirait d’ailleurs, a mettre en évidence des rapports de Trouton encore
plus importants en fonction de la salinité. Nous montrons donc que la flexibilité des chaines
est directement relié aux valeurs que peut prendre 7.

4.5 Conclusion

Nous avons pu montrer dans ce chapitre que la flexibilité des chaines est essentielle pour
rendre compte de I'observation de la transition d’un régime capillaro-inertiel vers un régime
exponentiel. A ce titre des polymeéres rigides ne montrent aucune formation de filaments et
conduisent tout au plus & une augmentation de la viscosité de cisaillement de la solution.
Pour les plus fortes concentrations en xanthane, nous avons pu noter a ce titre, que le régime
capillaro-inertiel pouvait étre remplacé par un régime capillaro-visqueux. La rhéofluidification
que l'on observe en fonction du cisaillement associée a de faibles effets élastique induit une
modification mineure de la dynamique de rupture.

4 Des résultats récents montrent exactement la méme dépendance mais cette fois ci en fonction de la viscosité
du solvant pour une concentration en sel donnée [149]
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L’ajout de sel a une solution de polyélectrolytes flexibles & des répercussions drastiques
sur les propriétés de rupture. Cela a pu étre mis en évidence & la fois par une mesure des
taux d’élongation a la transition vers le régime exponentiel et par des mesures de viscosité
¢élongationnelle corroborant par la méme 'importance majeure de la flexibilité des chaines.



Chapitre 5

Dynamique Turbulente
bidimensionnelle

5.1 Généralités

Bien que faisant penser directement aux notions de désordre, de chaos, une définition
précise de la turbulence fluide se confronte directement aux limites sémantiques propres a
son caractére aléatoire (d’un point de vue déterministe). Toutefois, il est désormais établi que
I’écoulement dans une tuyeére par exemple présentera une transition d’un régime laminaire
ou régulier a un régime plus irrégulier que I'on qualifie de turbulent. Cette transition s’opére
d’ailleurs & mesure que les forces inertielles (associées a la quantité de mouvement fluide)
deviennent importantes devant les forces visqueuses.

Imaginons un volume de fluide de taille caractéristique L (L pourra a titre d’exemple
représenter la diameétre de la tuyére) auquel 'on impose une vitesse U. Ceci requiert alors une
énergie par unité de masse de I'ordre de U?. La puissance nécessaire P pour y parvenir en un
temps typique d’advection 7, ~ L/U est donc de l'ordre de :

P~U3L (5.1)

Le temps nécessaire pour dissiper cette énergie par un biais diffusif est 74 ~ L? /v (environ
1 semaine pour L. = 3m dans de l'air). Le temps d’advection 7, d’une structure produite
par le biais d’instabilités dues aux non linéarités des équations de Navier-Stokes peut étre de
plusieurs ordre de grandeur inférieur a 74. Ceci montre 'efficacité du transport advectif par
rapport au transport diffusif et plus précisément ’avantage que représente la turbulence pour
mélanger efficacement.

Nous pouvons définir un nombre de Reynolds comme le rapport de ces temps afin de
quantifier ”la complexité” de ces écoulements turbulents en comparant I'importance des effets
inertiels déstabilisants aux effets visqueux diffusifs qui tendent & lisser les moindres inhomo-
geneités par le biais de la viscosité. On a ainsi :

Ta _ effets inertiels UL

Re — (5.2)

Ta  effets visqueux v
Nous voyons que dans les situations telles que Re > 1 , la viscosité n’influence pas la dy-

namique. [’écoulement sera régi, dans un régime dit inertiel, par les phénomenes non linéaires
de transfert d’énergie successifs jusqu’ a une certaine échelle /,, a partir de laquelle la viscosité
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sera efficace (régime dissipatif). Ceci constitue I'image d’une cascade de ”Richardson” des
grandes vers les petites échelles associée généralement aujourd’hui & 'idée qu’un tourbillon
peut se casser en plusieurs tourbillons.

A trés haut nombre de Reynolds (formellement a Re — o0), des hypothéses d’homogéneité
et d’isotropie locale, associées & une idée de similitude selon laquelle les fluctuations de vitesse
sont distribuées de facon identique, permet d’avoir une image universelle des mécanismes de
transferts d’énergie indépendants de 1’échelle particuliére r considérée tant que r > [,. Les
échelles contenant 'essentiel de ’énergie pour r < L sont découplées des échelles r < [, la
dissipant (L est dite échelle intégrale qui correspond a ’échelle d’injection de 1’énergie) : Ce
sont les éléments clés de la théorie de Kolmogorov [54].

Soit u? 1'énergie typique associée & une échelle 7. Les temps caractéristiques de diffusion
et d’advection seront alors donnés respectivement par 74(r) ~ r%/v et T4(r) ~ r/ u, . La
puissance moyenne € transferée s’écrit :

e~ ud/r (5.3)

Ceci permet de donner une limite au régime inertiel lorsque 74(r) ~ 7,(r) en définissant
une échelle dite de Kolmogorov rqy = (13/€)'/* ~ Re™3/%. Plusieurs caractéristiques d’une
turbulence statistiquement stationnaire homogéne et isotrope peuvent étre déduits a partir
de la relation fondamentale 5.3 et ce uniquement par des arguments dimensionnels. Ainsi, les
moments des incréments de vitesse S, (r) représentant les fluctuations de vitesse a ’échelle r
s’écrivent pour 0v(r) =v(x + 1) —v(z) :

S, (r) =< 6v(r)" >~ (er)r avec ¢, =n/3 (5.4)

Le spectre d’énergie E(k) ([ E(k)dk ~ 5 (v?)) correspondant a la densité d’énergie associée
a un nombre d’onde k dans ’espace de Fourier est donné par :

E(k) ~ /3,53 (5.5)

Citons également que Kolmogorov a pu montrer analytiquement que le troisiéme moment
des incréments de vitesse suivait effectivement la loi d’échelle 5.3. C’est la fameuse loi des 4/5
qui définit explicitement la cascade d’énergie comme une cascade directe des grandes échelles
vers les petites échelles le long de I’écoulement moyen ! :

Sy(r) =< Gu(r)* >= —%er (5.6)

A mesure que le nombre de Reynolds augmente, les lois d’échelles pour Sy(r), S3(r) et E (k)
sont veérifiées expérimentalement [54]. Les moments d’ordre supérieurs montrent cependant
un phénomene d’intermittence. L’argumentation dimensionnelle qui proposait de régler le
probléme fondamentale de fermeture des équations de Navier-Stokes semble insuffisante. Ceci
se traduit par des exposants des fonctions de structure ¢,, < n/3 .

Ce phénomeéne d’intermittence semble encore plus prononcé quand il s’agit de rendre
compte du mélange turbulent d’'un champ scalaire comme peut le présenter la température
ou la concentration en colorant ou en polluant (d’ou de larges applications pour I’environne-
ment). Un parallele direct avec les travaux de Kolmogorov permet d’écrire (suite aux travaux

I Le résultat original de Kolmogorov est valable pour une turbulence en déclin. Pour une dérivation de la
méme relation dans le cas forcé, voir 'ouvrage de Frisch [54].
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d’Obukhov, voir [89]) , dans le régime inertiel-convectif pour lequel le phénomene de diffusivité
du scalaire est négligeable, le spectre des fluctuations de température suivant :

Ey(k) ~ €,e/3k5/3 (5.7)

€, représentant le taux de tansfert du champs scalaire. On a ainsi
0/ noo . (3/2.1/2,7¢8 0 _
Su(r) =< 60" >~ (/% /*r)* avec ¢, =n/3 (5.8)

Un écart conséquent des exposants des fonctions de structure est trouvé aussi bien expéri-
mentalement [150] que théoriquement et ce méme pour des champs de vitesses ne présentant
aucune intermittence (voir la revue récente de Shraiman et Siggia [134]). Une autre difficulté
provient de ’anisotropie a petites échelles : Le champ scalaire présente des fronts.

5.2 Turbulence Bidimensionnelle

La turbulence bidimensionnelle différe & bien des aspects de la turbulence tridimensionnelle
dont quelques unes des propriétés ont été présentées précédemment. Il peut sembler d’ailleurs
assez judicieux de souligner qu’en dépit des intéréts notoires qu’elle présente pour I’étude de
systémes géostrophiques, les motivations théoriques initiales se focalisaient essentiellement sur
des écoulements 3D et plus particulierement sur la maniére de les simuler correctement. C’était
évidemment hors de portée des ordinateurs des années 60 (cela continue d’une certaine fagon
d’étre le cas méme aujourd’hui) mais cela a eu 'avantage de susciter les premiers intéréts pour
des études théoriques et numériques du cas 2D.

Fig. 5.1: Allée de Von Karman au dessus de l'arctique. Noter la similitude avec le sillage observé dans un film
de savon de la figure 5.7.

Un fait majeur qui distingue la dynamique de fluides 2D du cas 3D provient de 1’absence
de leffet drastique d’étirement de filaments de vorticité présent en 3D et qui fournissait
un "ingrédient” pour comprendre la cascade directe d’énergie. La vorticité est dans ce cas
une quantité non conservée. De nombreux travaux tentent de déterminer si des écoulements
turbulents 3D peuvent étre le siége ”"d’explosions” de vorticité signature de singularités en
temps fini des équations d’Euler [114].

Par contraste en 2D, la vorticité w = V X v est une quantité conservée qui est en quelque
sorte transportée par le fluide. Ceci est illustré en écrivant 1’équation régissant son évolution :

Diw=0w+ (v-V)w =(w - V)v+riAw (5.9)

En effet, la contrainte de bidimensionnalité fait de la vorticité une quantité scalaire conser-
vée. Le terme (w - V)v d’étirement de vorticité est alors rigoureusement nul dans ce cas.
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L’équation 5.9 se réduit alors simplement dans la limite non visqueuse & :
Dw/Dt =0 (5.10)

On comprend alors que cela se traduit dans la gamme inertielle et en absence de forgage
par la conservation des moments pairs de la vorticité 0, f w?" = 0. Plus précisément, en plus de
I’énergie £/ = < “—22 > une deuxiéme quantité quadratique est conservée, I’enstrophie définie
par :

Q=<w®> (5.11)

Ceci a conduit Kraichnan a postuler, de part et d’autre d’une échelle caractéristique d’injection
Tinj, 1'existence simultanée d'un flux inverse d’énergie vers les grandes échelles et d’un flux
d’enstrophie vers les petites échelles ou elle est dissipée [82].

k53 3D, forcé
cascade directe d'énergie

»

E(k) |

< k2 2D, en déclin .
cascade d'enstrophie

cascade inverse d'énergie

k%3 2D ,forcé

v

échelle échelle
d'injection de I'énergie dissipative k

F1c. 5.2: Illustration des différentes cascades des théories 2D et 3D.

La cascade inverse d’énergie est régie pour L > r > r;,; par un taux moyen de transfert
d’énergie € et conduit & des statistiques du champs de vitesse qui seront analogues au cas 3D a
la distinction prés que le transfert de I’énergie ont lieu vers les grandes échelles. Des arguments
dus & Kraichnan par analogie avec le phénoméne de condensation de Bose, prédisent méme
dans ce cas une accumulation de I’énergie vers une structure unique a grande échelle de mode
zero [82]. Le spectre d’énergie sera donné par E(k) ~ €/3k7%/3 tandis que les variations de
vitesse a 1’échelle r seront de 1" ordre de dv(r) ~ (er)'/3.

La cascade d’enstrophie pour r < r;,; quant a elle est une cascade directe régie par un
taux moyen de transfert d’enstrophie g = % (de dimension s73) et ce jusqu’a une échelle ry

~ 2378 pour laquelle les effets dissipatifs prédominent.Le spectre de Kraichnan corres-
pondant est donné dimensionnellement par :

E(k) ~ g*3k3 (5.12)

Dans cette gamme d’échelle, I'enstrophie cascade vers les petites échelles ou elle est dissipée
en développant des gradients de vorticité de plus en plus importants. Les variations de vitesse
a I’échelle r sont données dans ce cas dimensionnellement par :

dv(r) ~ g3 (5.13)



5.2 71

Notons toutefois que ’expression 5.12 montre la nécessité de prendre en compte une correc-
tion logarithmique (le spectre d’enstrophie Q(k) ~ k*FE(k) correspondant est en k~'). Ce
raffinement de la théorie se traduit par un second moment de la forme :

dv(r)? ~ 126%3(cste + 1og?>(r/rin;)) (5.14)
L’expression 5.14 est alors associée au spectre d’énergie ”plus régulier” :
B(k) ~ 5k 1og ™ (k/ Kiny) (5.15)

(que 'on peut associer a des spectres plus raides E(k) ~ 3%3k=3+) avec a > 0 ) [83]. Ce
résultat est en fait établi, & partir de considérations sur les moments pairs de la vorticité
(voir kraichnan [83] et la revue récente de Falkovich et al. [52]). En particulier, la fonction de
corrélation de la vorticité est donnée par (w(z)w(z + 7)) = B4 1og? 3 (rin; /7).

Citons également d’autres travaux fournissant dans le régime d’enstrophie des exposants
x = (34 «) valant (voir Lesieur [51,89]) : 11/3 selon Moffat, pour des ditributions de vortex
"spirallants" [101], 4 selon Saffman si des chocs de vorticité sont & prendre en compte [131].
Polyakov a également proposé une infinité de valeurs x > 3 correspondant aux diverses solu-
tions que donnent des théories des champs conformes [115]. Sulem et Frisch [138] ainsi que
Eyink [51] proposent une valeur limite x < 11/3 & partir de calculs du second moment de la
vorticité.

Eyink fournit [51] & ce titre le résultat exact suivant pour le flux d’enstrophie, I’équivalent
de la relation pour S5(r) en 3D :

(ou(r)dw(r)®) = —20r.

Dans le cas d’'une turbulence sans forcage dite ”en déclin”, Batchelor proposa également
I’existence d’une cascade directe d’enstrophie conséquence directe d’une dissipation finie de
d’enstrophie dans le régime inertiel [9]. Rappelons que le déclin de I’énergie pour un systéme
non forcé, que ce soit en 2D ou en 3D, est donnée par [54] :

dE
9 a0
dat v

Nous voyons donc qu’en 2D, dans la limite non visqueuse, ’enstrophie étant une quantité
conservée, I’énergie peut I’étre également sans ambiguités de divergence de la vorticité. L’en-
strophie limitée par sa valeur initiale ne peut que cascader vers les petites échelles. Rien
n’empéche alors la formation de forts gradients de vorticité dans la limite des hauts Reynolds.

Batchelor, en supposant que I’énergie est le seul invariant et que ’enstrophie suit un déclin
autosimilaire donné dimensionnellement par Q o ¢~2, arrive a la conclusion que les spectres
d’énergie sont également dans une situation en déclin en k~3. Une croissance linéaire de ’échelle
intégrale 7, est également prévue :

E(k) ~t 2k~ avec 1y, ~ t

D’ailleurs il semble que seule une cascade d’enstrophie subsiste pour une situation en déclin.
Cela se traduit par une croissance de 1’échelle intégrale associé & un processus de fusion de
tourbillons de signe opposeés [18,20,39,89] introduisant par 1a méme des corrélations de vitesses
a grandes échelles pouvant ruiner ’hypothese d’homogénéité de I’écoulement.
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La présence de structures cohérentes (nous en montrerons sur plusieurs images par la suite)
et d’effets de taille finie est d’ailleurs également évoquée pour rendre compte des déviations
des exposants des moments dans le régime d’enstrophie qui apparaissent moins raides [5,89].
Eventuellement, il a été suggéré que la présence de ces structures de tailles différentes pouvait
conduire & des spectres en k3 (ou plus raides) méme dans un régime de cascade inverse comme
le soulignent les travaux numériques de Borue [18].

De maniere équivalente au cas 3D, pour une turbulence 2D en déclin, nous pouvons écrire
pour le troisiéme moment des incréments de vitesse en fonction de ’échelle r [12]. Dans ce cas,
seul le préfacteur change par des considérations géométriques. Nous avons ainsi :

< ov(r)? >= —ger

Rappelons qu’en 3D [85], la loi des 4/5 définie en 5.6 néglige a la fois un terme visqueux

ds - e . 1
6V% ainsi qu'un terme contenant une dérivée temporelle de la fonction d’autocorrélation

de la vitesse 2 : .
b(r) = (w(x)v(z +7)) =02 — 552(7“) (5.16)

La différence entre situation forcée et en déclin semble beaucoup plus prononcée en 2D : ce
dernier terme ne peut plus étre négligé en 2D comme 1’ont montré Belmonte et ses collabora-
teurs [12]. 11 est important dans ce cas de tenir compte des corrélations de vitesses a grandes
échelles & mesure que la turbulence décline. Une expression complete de base plus rigoureuse
pour le troisiéme est alors & formuler de la maniére suivante [85] :

0,(r3S3) = 6r°0.b + 6v0,(r*(0,5,)) (5.17)

Nous voyons que le terme 0.b correspond a un déclin le long de I’écoulement. 7 = Y/U
représente dans ce cas, un temps caractéristique relié a la position Y en aval du point d’injection
de I’énergie et a la vitesse moyenne U. L’expression 5.16 peut alors étre réécrite de la maniére
suivante :

Uayb(’f’, Y) = —G(Y) — %aySQ(’f’, Y) (518)
avec e(Y) = —Udyv? (Y) (5.19)

Notons que I’énergie totale par unité de masse est donnée, comme le suggere ’expression
5.19, est associée a v dans le cas isotrope.

En intégrant 1’expression 5.17, Belmonte et ses collaborateurs [12] ont observé expérimen-
talement un troisiéme moment non nul et positif dans un film de savon turbulent 2D en déclin.
Le terme 0y S2(r,Y) n’est donc plus négligeable par rapport au terme €(Y') comme cela est
généralement le cas pour une turbulence 3D en déclin [85]. Ceci indique alors une situation
de transfert d’énergie vers les grandes échelles ( ¢(r) < 0)* qui ne se manifeste cependant pas

sur les mesures de spectres d’énergie associés au second moment.

La question d’intermittence du champs de vitesse est controversée en 2D. Elle semble
dépendre, dans la gamme inertielle, de maniére cruciale de la coexistence ou non des flux
d’énergie et d’enstrophie. Les résultats récents du groupe de Rutgers [42,127] dans des films
de savon montrent des corrections d’intermittence uniquement lorsque le systéme est forcé
(par "des parois rugueuse") : les deux cascades sont alors observées [127].

2 ce terme est nul dans le cas forcé [54] & 3D. 3 Un calcul récent de Bernard pour une turbulence forcée

dans la cascade inverse donne [14] : S3(r) = 3¢(r).
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Les expériences du groupe de Tabeling sont faites a l'aide d’écoulements stratifiés forcés
de solutions d’électrolytes*. Dans ce cas, les deux cascades ne peuvent étre présentes que
séparement, de faibles corrections d’intermittence sont alors observées [108,109].

En ce qui concerne la dynamique d’un champ scalaire passif S(z,y,t), Il est utile de noter
qu’en 2D T’équation de convection-diffusion qui régit S(z,y,t) est similaire a I’équation 5.9
pour la vorticité suggérant ainsi de possibles analogies entre la dynamique des deux obser-
vables [52]. Les spectres F(k) peuvent étre déduit de maniére équivalente au cas 3D par des
arguments dimensionnels [89]. Nous pouvons également déterminer une échelle de dissipation
ksq du scalaire a partir de sa diffusivité x en écrivant :

€, représente alors le taux de dissipation du scalaire qui est donné par €, = fooo k?Eg(ky, ky, t)dk =

d(S*(@y.t))
dt o .. . . .
Si le scalaire est injecté dans un champs de vitesse de cascade inverse en —5/3, sa dynamique

sera régie également par une cascade directe en E (k) ~ k=%/3 vers les petites échelles. Les
variations de température & une séparation d’échelle 7 seront de la forme : 6.5(r)" ~ /3.

h
’T‘:‘“‘-.H e E k‘-'
| T T régime inertiel-convectif
- Hx A
T régime
'- ;‘:-\\‘ T~ ﬁ“‘j--:.x_ysqueux—mmrechf
RN N
i 3 N
| k* 2D, en déclin ™ A Y
| cascade d'enstrophie ' Y
; L VE(k) 0 Efk)
vitesse  scalaire vitesse scalaire |
- K 7
échelle " bchelle
dinjection dissipative

F1a. 5.8: Spectres d’energie (injectée & un taux f) et du scalaire (injecté & un taux €;) dans un régime
d’enstrophie. Le régime visqueux-convectif est parfois qualifié de régime de Batchelor.

Dans le régime d’enstrophie, différents régime existent selon que 1’échelle dissipative du
scalaire ky; est en dessous ou au dessus de I’échelle dissipative du champs de vitesse k.
La situation présentée sur la figure 5.3 pour ks > kg illustre le résultats que donnent des
arguments dimensionnels. Nous avons dans ce cas :

Ey(k) ~ e,f73E (5.20)
Une dépendance logarithmique des fonctions de corrélation du scalaire y est associée [52] :

(55%) ~ €373 1n(r/L)

Rappellons que la condition d’existence de ce régime en £~ ne nécessite pas obligatoirement
un champ de vitesse turbulent au sens défini précédemment bien qu’il soit nécessaire que celui-
ci soit chaotique d’un point de vue lagrangien (voir [52]). Un exemple est le régime dit de

4 le forcage est fait par I’intermédiaire des forces de Lorentz.
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F1G. 5.4: Hlustration du phénomeéne de réduction de trainée ("effet Toms"). Les jets des deux pompiers ont
été initialement ajustés pour avoir une méme portée puis 30ppm de POE a été injecté.

Batchelor [8], prévu en turbulence 2D et 3D dans le régime visqueux-convectif kg < kgq. Il est
alors prévu que les densités de probabilités des fluctuations du scalaire et des ses incréments
présentent des queues exponentielles [52]. Dans de telles conditions, le champ de vitesse est
lisse et présente un taux de cisaillement moyen & grande échelle. Cette situation présente donc
des caractérisitiques similaires & celles d'une cascade d’enstrophie® comme le montre la figure
5.3.

5.3 Polymeéres et turbulence

5.3.1 Introduction

La découverte que des polymeéres flexibles peuvent réduire de maniére significative la dis-
sipation d’un écoulement turbulent dans une conduite est usuellement attribuée a Toms [1].
Initialement intéressé par la dégradation mécanique des polymeéres dissous, il découvrit en
1949 la remarquable anomalie dans une solution trés diluée (5 — 10ppm : parties par million en
poids) de polyméthylméthacrylate dans du monochlorobenzéne®. Des taux réduction de I’ordre
de 80% sont atteints aujourd’hui et ’on peut comprendre alors facilement l'intérét industriel
majeur quant a la minimisation des cotuts d’énergie. Le plus souvent d’ailleurs, ce phénoméne
est mis en évidence par la réduction du facteur de friction déduit de la différence de pression
AP mesurée entre I'entrée et la sortie d’une conduite parcourue par un fluide turbulent. On se
référe a ce titre & un phénomeéne de "réduction de trainée turbulente" pour nommer 'effet. En
terme d’applications, ceci peut alors impliquer par exemple une baisse du nombre de stations
de pompage le long d’un pipeline (cf. utilisation de polymeres dans le pipeline "TransAlaska"
depuis 19797 ; voir aussi figure 5.4).

Malgré une littérature abondante (citons a cet effet la bibliographie récente et exhaustive
de Nadolink et Haigh référengant pas moins de 2500 travaux [103]), les mécanismes a l'origine
du phénomeéne sont encore sujet a débat dans la communauté scientifique. A titre indicatif,
nous pouvons d’ailleurs souligner que 'effet & prime abord pourrait paraitre surprenant car les
polymeéres sont connus de longue date comme des agents épaississants, c’est a dire comme des

® le taux d’enstrophie 3 (de dimension s~1) peut également s’apparenter & un taux de déformation moyen.
6 En 1963, Fabula met en évidence le role réducteur important du polyéthyléneoxyde (POE). 7 Les pompiers
de New York ont également adopté le principe, leurs jets d’eau gagnant en portée et en stabilité.
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a)
réservoir a niveau fixe
AP
débit Q
u(y)
" >
U(y) couche limite laminaire

b) profil linéaire profil logarithmique

F1a. 5.5: a) Tllustration d’une expérience type pour laquelle le phénomeéne de réduction de trainée turbulente
est observé. L’ajout de polymeére pour un niveau de réservoir donné se traduit par des débits plus importants.
b) Allure schématique du profil de vitesse au voisinage de la paroi. Trés proche, pour y < § le profil est linéaire
c’est la sous couche visqueuse. Pour y >> §, le profile est logarithmique.

additifs pouvant augmenter la viscosité d’une solution a laquelle la dissipation est directement
reliée : la situation est donc d’autant plus complexe que le phénomeéne ne se manifeste qu’en
régime turbulent.

Nous savons aujourd’hui que 'interaction polymeére-écoulement est intimement liée au fait
qu'une chaine qui se trouve au repos sous la forme d’une pelote peut significativement étre
étirée par des forces de friction exercées par le solvant. Cette hypothése fondamentale est
maintenant clairement établie et 1'on sait d’ailleurs que des écoulements d’élongation pure
sont, de part leur nature irrotationnelle, les plus efficaces. Un exemple frappant en a été
donné précédemment lors de la rupture de nos gouttes [1]. D’ailleurs les polymeres flexibles
sont reconnus comme étant beaucoup plus efficaces que des polymeéres rigides. En effet, a
un Reynolds de 14000, pour induire une réduction de trainée turbulente de l'ordre de 67%,
seulement 10ppm de Polyéthyléneoxyde suffisent alors que 400ppm de polymere rigide (Guar
gum) sont nécessaires®. Cependant, aucune des théories proposées, bien que prenant en compte
la nature flexible des polymeéres, ne s’accommode complétement de I’ensemble des observations
expérimentales.

Nous allons présenter brievement les diverses hypothéses théoriques et mécanismes de base
évoqués dans la littérature. Les polymeéres pourraient affecter la cascade d’énergie a petites
échelles par le biais d’effets dissipatifs liés & une augmentation de la viscosité élongationnelle
ou par le biais de I’élasticité des chaines étirées. La présence de polymeéres pourrait par ailleurs
induire une stabilisation des couches limites en réduisant par 1a méme 'efficacité de la turbu-
lence. Le lecteur trouvera bon nombre de détails dans les différentes revues suivantes [67,92].

8 On continue d’utiliser néanmoins des polymeéres rigides ceux-ci montrant de moindres effets de dégradation
mécanique sous écoulement turbulent.
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5.3.2 Quelques approches

Une question centrale en écoulement turbulent est de déterminer si la présence de chaines
étirées est responsable ou non de l'effet de "réduction de trainée". En d’autres termes, I'in-
fluence d’une rhéologie non newtonienne se traduisant par la possibilité d’avoir de fortes vis-
cosités élongationnelles est-elle prédominante 7

En fait, ces effets pourraient étre significatifs lorsque, selon le critére de temps de Lumley, les
gradients de vitesse locaux a petites échelles sont de 'ordre de 'inverse du temps de relaxation

T imm, = % d’un polymeére et ce indépendamment de la concentration (cf transition Coil
Stretch). En effet, les fluctuations d’un incrément de vitesse dv(r) a une séparation d’échelle r
permettent de définir une fréquence caractéristique ou une échelle r = r;, a partir de laquelle
ces effets deviennent importants. Avec M(r—r)s; = ¢, nous avons : = (e 75, )1/2,

zimm

Ceci pose les bases de 'approche de Lumley impliquant :

— qu’a hauts nombre de Reynolds, vorticité et taux de déformation sont décorrelés. On a
alors une probabilité non négligeable de trouver des régions de faible vorticité présentant
de forts taux d’élongations.

— la possibilité d’avoir en régime turbulent, des transitions de conformations d’un état
faiblement étire a un état significativement étiré de la chaine.

— de fortes viscosités élongationnelles (de 'ordre de 10* fois la viscosité du solvant) .

Lumley explique alors le phénomeéne par des effets de parois de la maniére suivante [92] :
La turbulence en dehors de la sous-couche visqueuse est fortement influencée par une viscosité
effective plus importante par un effet d’étirement des chaines de polymeéres. L’épaisseur de
cette sous couche visqueuse est alors augmentée : le gradient de vitesse a la paroi est réduit
et par la méme I’étendue du domaine turbulent. Notons que proche de la paroi, la viscosité
de la solution n’est que faiblement modifiée étant donné la double nature élongationnelle
et rotationnelle d’'un écoulement de cisaillement simple impliquant un faible étirement des
polymeéres. On a alors au plus un effet rhéofluidifiant : la viscosité de la solution est proche de
la viscosité du solvant.

Le modele qualitatif de Lumley souffre de quelques défauts limitant son caractére prédictif
étant donné qu’il n’y a pas de lien direct établi entre les valeurs de la viscosité élongationnelle
(méme si celle ci était connue) les taux d’élongation fluctuants et la réduction de trainée
proprement dit. De plus, les effets de concentrations observés expérimentalement ne sont pas
pris en compte.

Elle ne devient prédictive que dans le cadre de développement plus récents. Citons parmi
ceux-ci, les travaux de Ryskin qui introduisent alors un modeéle radicalement nouveau pour
la dynamique d’élongation d’un polymére : Le modeéle Yo-Yo [129]. Un polymeére se débo-
bine de maniére non affine a partir de sa portion centrale (la conformation est alors proche
des "dumbells" observés expérimentalement par [113]). Ceci lui permet a la fois de décrire
'augmentation de viscosité et la réduction de trainée turbulente qui en découle [130]°.

Par ailleurs, Chertkov [33] et Balkovsky et al. [6] se sont attelés a décrire la dynamique d’un
polymeére en écoulement complexe et plus précisemment les densités de probabilité d’élonga-
tion. Utilisant les résultats récents de dynamique lagrangienne turbulente, Balkovsky et al.!”
ont pu confirmé ’hypothése de Lumley : Au dela d’un certain nombre de Reynolds critique
Re, les chaines sont significativement étirées et peuvent modifier la structure de I’écoulement

9 Les mesures de Tong, Goldburg et Huang dans des cellules de Couette montrent que certaines hypothéses
formulées par Ryskin ne sont pas vérifiés [145]. 10 Sans tenir compte des effets non-linéaires d’étirement des
polymeéres pris en compte par Chertkov [33].



5.3 7

a petites échelles. L’écoulement est toujours supposé homogene a 1’échelle du polymere. Ils ont
pu montrer que lorsque Re < Re., les chaines sont simplement advectées de maniere passive
par I’écoulement. La transition s’opére lorsque 1’exposant de Lyapounov A (le taux de diver-
gence logarithmique de deux trajectoires lagrangiennes que pourra représenter par exemple un
taux d’enstrophie [ constant ou ses fluctuations par exemple) devient de 1'ordre de I'inverse
du plus long temps de relaxation du polymére [6].

Une autre approche du probléme est due & de Gennes et Tabor. Ces auteurs ont proposé
un mécanisme basé sur ’élasticité des polymeéres sans invoquer ’hypothése d’effets visqueux
importants du a un étirement significatif des chaines de Lumley [141] : aucune transition
Coil-Stretch n’est alors envisagée. Selon ces auteurs, les polymeéres affectent la turbulence
lorsque 1'énergie élastique!! Eg stockée par les chaines faiblement étirées devient comparable
aux énergies turbulentes Er ~ pdu(r)?. Un effet des polyméres est attendu uniquement si
nous avons une troncature de la cascade d’énergie. Ceci se produit alors pour des échelles
rq < r < rp comprises entre ’échelle dissipative de Kolmogorov r4 et 1’échelle r;, que donne le
critére de temps de Lumley évoqué précédemment. Cependant, on peut noter que les échelles
de longueurs des plus petites structures turbulentes (ry &~ 10um) sont bien plus grandes que
les échelles de longueurs typiques d’un polymere (environ 0.1pm) rendant ’hypothése de ces
auteurs difficilement réalisable (pour une approche utilisant la théorie élastique voir I’article
récent de White et Sreenivasan [139]).

De nombreuses expériences ont montré que les polymeéres ne se contentaient pas de diminuer
la dissipation globale d’énergie. Les effets d’anisotropie peuvent étre également importants. Les
taux de fluctuation de la composante de vitesse le long de I’écoulement sont plus importants
alors que les taux de fluctuation dans la direction de la paroi sont généralement moindres [146].

Dans I’espace spectral, les mesures de vitesse montrent une légere redistribution de 1’éner-
gie des basses fréquences vers les hautes fréquences (voir Den Tonder [146let al.) avec une
atténuation des fluctuations a toutes les échelles. Néanmoins, une atténuation plus prononcée
est observée & petites échelles (Tong et al. [145] et van Doorn et al. [47]).

Par ailleurs, plusieurs études expérimentales ont montré des effets de couches limites assez
importants particulierement dans la zone intermédiaire entre la sous couche visqueuse et la
zone logarithmique (Voir les travaux du groupe de Tiedermann [68,118]) montrant par la
méme certaines limites des considérations de Lumley sur la couche limite.

Une autre alternative due a Landhal s’est attelée & décrire les couches limites et leur lien
direct avec la génération de la turbulence [86]. Le mécanisme de réduction de trainée est selon
lui lié & une inhibition de la déstabilisation de la couche limite par 1’éjection de "bouffées
turbulentes". La viscosité élongationnelle ainsi que l’anisotropie causée par 1’élongation des
polymeéres jouent alors un role essentiel.

Récemment, une étude récente de Cadot et al. suggére que la présence d’une couche limite
est indispensable pour I’observation d’un effet de réduction de trainée. L’expérience utilise une
turbulence forcée entre deux disques contrarotatifs (les intensités turbulentes sont alors tres
importantes). Ce dispositif expérimental avait déja été utilisé pour mettre en évidence que le
nombre de filaments de vorticité dans le volume turbulent était réduit par ajout de polymeéres
et ce, qu’il y ait ou mon réduction de trainée turbulente comme cela a pu étre montré par
Bonn et al [16,26].

On peut noter que 'observation [46] de ces événements fortement intermittents de filamen-

1 T ¢énergie élastique est donnée par : Eg ~ GA(r)%/2. L’étirement A(r) est supposé auto-similaire. G = ckT /N
représente le module élastique des chaines, ¢ étant la concentration en polyméres chacun étant formés de N
monomeére.L’exposant 5/2 au lieu de 2 est du aux effets de volume exclus.
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tation de vorticité montrant une cohérence spatio-temporelle ouvrait une voix prometteuse
quant a la compréhension des effets d’intermittence. Les polyméres pourraient de ce point de
vue rendre la turbulence plus "idéale" (proche des prédictions de Kolmogorov).

5.4 Un systéme expérimental 2D : les films de savon

Utiliser des films de savons est un des moyens les plus adéquats pour réaliser une situation
d’écoulement bidimensionnelle. Dans une remarquable série d’articles datant des années 80,
Yves Couder et ses collaborateurs ont pu montrer expérimentalement la pertinence d’une telle
approche [38-40]. Ils ont pu ainsi réaliser diverses expériences les ayant mené aussi bien a
I’étude de l'instabilité de sillage de Benard-Von Karman qu’aux premieres caractérisations
d’une turbulence bidimensionnelle [39]. Il ont pu ainsi montrer que la loi de Batchelor d'une
croissance linéaire de ’échelle intégrale d’injection d’une turbulence 2D en déclin était vérifiée.
Un article général sur I’hydrodynamique physique des films de savon fut publié en 1989 [40].
Dans la méme issue de cette revue fut d’ailleurs publié un travail de Gharib et Derango
qui présentait la premiére réalisation stationnaire de 1’écoulement d’un film de savon avec
également la premiére utilisation d’un anémometre Doppler Laser pour caractériser le champs
de vitesse [58]. Sa technique utilisée alors basée sur des méthodes de gradients de tension de
surface limitait néanmoins la vitesse des films & 30cm/s. Il aura fallu attendre 6 ans pour que
finalement une situation d’écoulement stable pouvant atteindre plusieurs métres par seconde
(et donc des Reynolds bien plus élevés) n’ai pu étre réalisée. L'idée de Kellay et al. consiste
simplement a faire un film vertical alimenté par une solution de savon entre deux fils et a le
laisser accélérer sous le champ de gravité [77]. Le film est alors constamment alimenté et n’est
plus limité par le probléme de drainage. La technique a légérement changé. L’utilité récente
de micropompes alimentant le film en un point permet d’avoir un controle expérimental plus
aisé. C’est le montage que nous utiliserons.

L’étude des propriétés des films de savon remonte & des travaux de deVinci, Newton,
Plateau ,Gibbs et plus récemment Mysels pour n’en citer que quelques uns. Des ouvrages
généraux traitant de ce sujet ont été publiés [102]. Nous nous restreindrons juste & énoncer
quelques une de leurs caractéristiques remarquables.

Un film de Savon est constitué de molécules de surfactants composées d’une partie hydro-
phobe et d’une chaine de carbone plus ou moins longue (typiquement une huile). En solution,
ces molécules peuvent conduire & la formation de phases de membranes auto-organisées pré-
sentant des propriétés topologiques intéressantes comme les phases micellaires (& partir d’une
concentration micellaire critique ou cmc), lamellaires, oignons éponge etc. Ces molécules ont
la particularité d’avoir un effet notoire sur les surfaces. Plus précisément, elles ont tendance a
envahir la surface (cf parties hydrophobes) et par la méme a réduire le tension de surface de la
solution. La quantité de surfactant a l'interface dépend a la fois de la concentration en surfac-
tant, de leur nature électrostatique (chargés ou pas), de la longueur de la chaine hydrophobe
etc.

La stabilité des films de savons est associée & leurs propriétés interfaciales. Ils peuvent
présenter une résistance a l’étirement par le biais d’une élasticité dite de surface liée aux
gradients de tension causés par une perturbation a ’état d’équilibre. Pour une aire donnée A
cette élasticité de surface notée E généralement de l'ordre de grandeur des valeurs de tension
est définie par :
dy

=20
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gradients en concentrations de surface
pouvant induire des gradients de tension de surface
et une élasticté associée

gi\\(f;}) formation de micelle
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YN

téte hydrophile

~ chaine hydrophobe

FiG. 5.6: allure schématique d’une coupe d’un film de savon

Pour des surfactant solubles, selon que les surfactant ont le temps ou non de diffuser du
volume pour repeupler la surface soumise a une perturbation de fréquence donnée, on parlera
respectivement d ’élasticité de Gibbs ou d’élasticité de Marangoni. C’est cette élasticité qui
permet aux films de ne pas casser sous l'effet de perturbations de plusieurs types '2. Une
des perturbations qui nous intéressera particuliérement est celle qui consiste & introduire un
obstacle traversant le film. Cela permet de déstabiliser 1’écoulement et de créer une allée
caractéristique de l'instabilité de Bénard-Von Karman.

Fia. 5.7: Allée de Von Karman dans un film de savon. Noter la ressemblance avec 'image 5.1.

Au dela d’une certaine vitesse d’écoulement on peut noter ’apparition d’ondes de choc
similaires & celle observées lorsque la vitesse du son est dépassée dans un fluide ; cette condition
pose alors la limite d’incompressibilité d’un fluide. Par analogie, dans les films de savons, les
vitesses d’écoulement U doivent étre inférieures a la vitesse de propagation d’ondes v,. dues
a 'élasticité de surface pour qu’une condition d’incompressibilité soit vérifiée. Une condition

12 Nous avons pu montrer que la présence de surfactant affectait de maniére cruciale une autre situation
singuliére : la coalescence d’une goutte avec une surface de la méme solution. Les propriétés élastiques de
surface des monocouches sont alors essentielles (voir notre article joint en annexe Amarouchene, Cristobal et
Kellay [3]).
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F1G. 5.8: Ondes de choc prenant naissance au niveau des obstacles, 4 haute vitesse dans un film de savon.

similaire est également évoquée pour rendre compte du phénomeéne de ressaut hydraulique mais
cette fois ci en considérant la propagation des ondes de surface. Cette vitesse limite élastique
vee (de lordre de quelques métres par seconde) pour un fluide de densité p et d’épaisseur h
est donnée par [35,36,40] :

2F
ph

Voe =

qui permet de définir un nombre de Mach élastique Ma pour le film de savon par Ma = U/v,e.
Les variations d’épaisseur pour des films minces seront faibles (de I'ordre de o(M?)) et le fluide
pourra étre considéré comme bidimensionnel. De plus, des travaux théoriques récents Chomaz
se sont consacrés & montrer les liens que peuvent entretenir les fluctuations d’épaisseur des
film avec les fluctuations de pression ou de vorticité [36].

Plus précisement, ces travaux suggérent qu’un film de savon peut étre utilisé de maniére
légitime pour réaliser des expériences de turbulence 2D. Les limitations au caractére idéal 2D
dues a la présence de I’épaisseur sont dans certaines conditions levées. Mieux encore, I’épaisseur
pourrait se comporter comme un traceur de la vorticité ou agir comme le ferait un scalaire
passif comme le suggére nos divers interférogrammes pris en réflexion et directement liés a
I’épaisseur des films et au champ de vitesse. La caractérisation expérimentale des fluctuations
d’épaisseur apparait donc primordiale a entreprendre dans ces films de savon. Elle fera ’objet
de I’étude présentée au chapitre 7. Nous verrons que 1’analyse de ce champ scalaire révéele bien
des surprises.



Chapitre 6

Fluctuations de vitesse

6.1 Introduction

Il existe plusieurs travaux relatant les propriétés des écoulements turbulents crées dans des

films de savons. Nous allons briévement les décrire !.

Les vitesses moyennes d’écoulement U sont de 1'ordre de 1m.s™!. Les intensités turbulentes
correspondantes et estimées par le rapport v,.,,s/U sont typiquement de 10% (vfms représente
la valeur quadratique moyenne des fluctuations). Les nombres de Reynolds estimés a partir de
la largeur du canal et de la viscosité de la solution peuvent étre de I'ordre de 10*.

La turbulence étudiée dans la majorité des cas est dite "en déclin” : L’énergie y est injectée
a un instant initial au niveau d’une grille unidimensionnelle ("un peigne”). La turbulence ainsi
crée est caractérisée par un champ de vitesse isotrope aux petites échelles (entre 2cm et 0.1cm)
qui présente des spectres de puissance F (k) ~ k= en accord avec les prédictions de Batchelor
pour une turbulence 2D pour lesquelles o = 3. L’exposant mesuré expérimentalement o ~ 3.3
est d’ailleurs confirmé par les résultats d’une simulation numérique récente [25]. La turbulence
est donc régie par une cascade directe d’enstrophie (carré moyen de la vorticité) vers les petites
échelles : un élément de fluide sera étiré dans un écoulement présentant un taux de cisaillement
moyen constant et permettra ainsi I’existence d’un flux de vorticité vers les petites échelles. La
mesure d’un flux d’enstrophie constant confirme d’ailleurs ce scénario [79]. Citons également
que 'influence de la friction de air est négligeable et que la prédiction de Batchelor pour la
croissance de I’échelle intégrale est également vérifiée [95]. Des caractérisations des statistiques
des moments des incréments de vitesse [13] ainsi que des mesures de spectres de vorticité ont
également été reportés [78,120].

L’ensemble de ces résultats fournit donc un cadre idéal?> pour ’étude de l’interaction
polymeére-turbulence. Le caractére quasi-bidimensionnel et en déclin de la turbulence créée
dans ses films de savon permet de s’affranchir a la fois des mécanismes complexes d’étirements
de vorticité propre & une turbulence 3D, des effets de parois ainsi que des effets de dégradation
des chaines induits par le forcage.

1 Comme cela & été présenté précédemment, la dynamique de I’épaisseur de ces films est primordiale. Cette
question sera abordée plus précisément dans le chapitre suivant. 2 Pour une revue récente sur la turbulence
bidimensionnelle voir Goldburg et Kellay [80].
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6.2 Meéthodes expérimentales

6.2.1 Montage et solutions utilisées

Notre montage est similaire a ceux utilisés précédemment. Le lecteur pourra trouver une
description exhaustive des détails expérimentaux de ces films de savon dans un article récent
[128]. Les dimensions du canal utilisé sont de 6¢m pour sa largeur et de 2m pour sa longueur.
Les films de savon turbulent sont formés de la maniere suivante. Des fils de nylon d’un diametre
de 8mm sur lesquels coule une solution savonneuse sont écartés puis maintenus en position
écartée a 1’aide d’hamegons de péche (inoxydables). Un poids est suspendu au niveau inférieur
du film afin de tendre le cadre. Des obstacles (des peignes) sont alors insérés dans le film en
écoulement afin de générer une turbulence de grille (voir figure 6.1).

L’injection de la solution savonneuse se fait au niveau du vertex supérieur du cadre soit
par lintermédiaire d’une micropompe de recirculation (a4 engrenages), soit directement par
un réservoir qui se trouve en amont. Cette derniére technique bien que moins pratique a été
utilisée pour supprimer les effets de dégradation des solutions de polymeéres que nous avons
utilisées par la micropompe. Le débit qui est notre paramétre de controle est alors mesuré a
I’aide d’une balance. Il est controlé a la fois par le niveau du réservoir et par 'ouverture d’une
valve. Les débits accessibles varient de 0.1 & 1ml/s.

Les solutions de savons utilisées sont constituées d’'un mélange d’eau et d’un savon com-
mercial (Dawn) fabriqué par Procter et Gamble composé de divers surfactants ioniques et
non-ioniques. Ce savon ne contient pas de polyméres®. Les solutions étaient préparées typi-
quement & des concentrations de 2% permettant ainsi de produire des films d’une stabilité
remarquable (plusieurs heures). Nous ajoutions la quantité requise d’une solution de POE
(polyoxyéthyléne) aux solutions savonneuses de base. Les solutions de polymeéres étaient pré-
parées selon le méme protocole décrit précédemment. Les poids moléculaires utilisés étaient de
4.10% g.mol! et 8.10° g.mol~!. Nous nous trouvions systématiquement dans le régime dilué.

injection des solutions
de poylmeres
peigne : grille
” unidimensionnelle
s | E
‘—5 N
1%
Y
i — «—6cm
o3
So
L a
(SN
K=
So

micropompe

Fi1G. 6.1: schéma du montage

3 Communication privée :Vance Bergeron.
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Fi1G. 6.2: Principe de ’anémométrie laser Doppler

6.2.2 Anémomeétrie Doppler Laser
principe de la mesure

[’anémométrie laser Doppler permet de mesurer la vitesse locale de particules advectées
par un écoulement. C’est désormais une méthode de mesure ”classique” qui présente I’avantage
d’étre une méthode non intrusive. Un de ses inconvénients majeur provient du fait qu’on ne
peut pas avoir des points de mesure régulierement espacé dans le temps. On peut cependant
s’en affranchir en utilisant des techniques d’échantillonnage (Binning) sur les séries temporelles
que la technique permet d’acquérir. L’acquisition de ces séries temporelles faites en un point de
I’écoulement présentent ’énorme avantage de pouvoir se faire & des cadences élevées assurant
des statistiques suffisantes pour I’ensemble des mesures que nous présenterons.

Le principe de fonctionnement de 'anémomeétre est le suivant. Un faisceau laser cohérent
est séparé optiquement en deux faisceaux paralléles & l'aide d’un séparateur de faisceaux.
Nous faisons par la suite converger ces deux faisceaux a ’aide d’une lentille convergente d’une
longueur focale connue en un point de 1’écoulement pour former des franges d’interférences.
L’interfrange A correspondant est donnée par :

A
A= 2nsin(p/2)

A, n, @ représentant respectivement la longueur d’onde dans le vide du laser utilisé, I'indice
du milieu de propagation des faisceau considéré (n = 1 dans notre cas) et 'angle entre les
faisceaux qui est fixé par la longueur focale de la lentille convergente.

La méthode consiste alors & mesurer les fluctuations d’intensité diffusée par les particules
en suspension qui apparaitront ainsi périodiquement sombres et éclairées. La fréquence f de
ces "bouffées lumineuses” est directement liée & la vitesse du fluide U par la relation :

U
I=%

Ce signal lumineux induit par le passage de particules diffusant dans notre cas vers ’arriére
est alors mesuré a ’aide d’un photomultiplicateur. Signalons, que I'un des faisceaux peut étre
décalé en fréquence a I’aide d’une cellule de Bragg. L.’avantage notoire consiste alors a pouvoir
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mesurer le signe de la vitesse. Le décalage de Bragg est alors équivalent & I’ajout d’une vitesse
de translation constante fictive aux particules.

Parameétres utilisés dans les films de savon

L’anémometre Doppler utilisé est un modeéle commercial de chez "Dantec". Nous nous
sommes servi d'un laser argon (Spectra Physics) de longueur d’onde A = 514nm d’une puis-
sance maximale de 4 et refroidi par circulation d’eau. De fortes puissances sont indispen-
sables étant donné la petitesse des volumes diffusants utilisés. En effet, le volume de mesure
dans les films de savon sont assez petits le facteur limitant étant I’épaisseur du film h qui est
de Pordre de quelques microns (typiquement i x 0.1mm x 0.1mm). Notons également que la
taille de ce volume limite la résolution spatiale de la mesure par 'intermédiaire de la dimension
longitudinale sur laquelle se fait le mélange des faisceaux.

Les particules diffusantes étaient des billes de Latex (Polystyréne beads de chez Sigma
aldrich) d’un diameétre de 0.8um. Les concentrations utilisées étaient inférieures a 10~7%.
Pour I'ensemble des mesures effectuées, 'interfrange A utilisé était de 2.738um, le décalage
de Bragg quant a lui était de 1M Hz. La résolution temporelle des mesures est autour de la
milliseconde.

Il est important de noter que notre systéme ne permet pas l'acquisition simultanée de
séries temporelles pour les des deux composantes de la vitesse V(x,y,t) et V. (x,y,t) définies
respectivement le long et dans une direction transverse a I’écoulement.

6.3 Reésultats

En prélude aux effets de polymeéres que nous mettrons en évidence par la suite, nous
montrons sur la figure des interférogrammes du champ d’épaisseur produit derriére une grille
avec et sans polymeéres. Comme nous allons le montrer plus en détail dans le chapitre suivant,
I’épaisseur peut étre considéré comme un scalaire passif de I’écoulement un peu comme le ferait
un colorant par exemple dans un écoulement quelconque. La présence des polymeéres induit
clairement une réduction des tailles caractéristiques des tourbillons. Comme nous le verrons
dans ce qui suit, les polymeéres inhibent la formation des grandes structures, signature directe
d’une croissance de I’échelle intégrale d’une turbulence 2D en déclin.

F1G. 6.3: Interférogramme du champ d’épaisseur pour une solution savonneuse sans polymeéres a) et avec
25ppm de POE. Le flux est de 0.3ml/s.
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F1a. 6.4: Vitesse moyenne et intensité turbulente en fonction du débit Q(ml/s) & une distance de 15¢m de la
grille (peigne).

6.3.1 Intensité de la turbulence

Nous joignons tout d’abord le résultats obtenus pour l'intensité de la turbulence crée dans
nos films de savon & une distance de 7cm d’un peigne. Ce dernier est composé de 7 dents
d’un diameétre de 3mm et espacés de 6mm. C’est typiquement I’'obstacle que nous utiliserons
pour ’ensemble des mesures qui seront présentées dans ce mémoire. Nous voyons sur la figure
6.4 qu’a mesure que le débit augmente, nous pouvons atteindre des valeurs de 'ordre de 10%
comparables aux valeurs obtenues dans des tunnels & vent 3D. Mentionnons au passage, que
la détermination exacte de la viscosité de ces films de savon est encore sujet & débat dans
la communauté scientifique. En effet, cette derniére peut dépendre & la fois de I’épaisseur du
film et de la nature des surfactants utilisés : il s’agit alors de comprendre plus précisément
les processus dissipatifs reliés & une viscosité dite de surface. Pour les épaisseurs de nos films
en écoulement qui sont de I'ordre du micron, la régle de Trapeznikov [39, 40, 58, 147] permet
d’estimer des valeurs valant entre 2 et 10 fois la valeur de I'eau [39,40,58,147]. Les nombres
de Reynolds* calculés & partir de la taille du canal de 6cm utilisé peuvent étre alors de I’ordre
de 10%.

Le premier effet notoire de la présence des polymeéres dans 1’écoulement d’un film de sa-
von turbulent est conforme au mécanisme de réduction de trainée observé dans divers types
d’écoulement 3D. Les plus représentatifs étant les écoulements produits dans des tuyéres.

Une étude récente pour des écoulements stratifiés quasibidimensionnels bien qu’a des Rey-
nolds nettement plus faibles (de l'ordre de 500) que ceux qui seront utilisés dans ce travail
conduisent & la méme conclusion [106]. Comme le montre la figure 6.5, la présence de 25ppm
de PEO d’un poids moléculaire de 4.10%g/mol se traduit par une diminution des intensités
turbulentes. En effet, les distributions de probabilités des fluctuations de vitesse longitudinales
et transverses sont gaussiennes et de moindre largeur. La réduction de la valeur rms de ces
fluctuations semble d’ailleurs plus prononcée dans la direction longitudinale. On peut noter

4 Certaines études préférent caractériser le nombre de Reynolds & partir d’une micro-échelle dite de Taylor.
Le nombre de Reynolds ainsi estimé Rey ~ Re'/2
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également une augmentation légeére de la vitesse moyenne le long de 1’écoulement induit par
la présence de polymeéres. La réduction de I'intensité de la turbulence est donc manifeste : on
passe d’une intensité turbulente de 12% a une intensité de 5% par simple ajout de 25ppm de
polymére.

10°; , , s
3 —0O—Vy Oppm
~@-\y 25ppm
p v —H-Vx Oppm
10 T -1 Vx 25ppm
-
. 102L _:
5
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F1G. 6.5: Densité de probabilité des vitesses longitudinales et transverses avec et sans polymeéres & une distance
de 7Tem de la grille et pour un flux de 0.4ml/s.

6.3.2 Densité spectrale d’énergie : suppression des fluctuations a
grandes échelles.

Nous présentons dans ce qui suit les résultats obtenus par une analyse spectrale des mesures
de fluctuations de vitesse longitudinales V, (z,y,t) et transverses V,(z,y,t) faites en un point
de I’écoulement en aval de la grille. Ce séries temporelles permettent alors de calculer des
spectres de vitesses longitudinaux (V?(f)) et transverses (V2(f)) les crochets représentant
des moyennes temporelles.

Il est utile de noter que l'on peut convertir les échelles de temps ou de fréquences f
en échelles de longueur [ en faisant appel a I’hypothése de Taylor que 'on qualifie parfois
d’hypothése de turbulence "gelée". Sur des temps courts, I’écoulement turbulent est advecté
beaucoup plus rapidement qu’il n’évolue, et les fluctuations temporelles en un point peuvent
étre interprétées comme des fluctuations spatiales. Nous obtenons ainsi le nombre d’onde
longitudinal %k, dans la direction de I’écoulement moyen de vitesse U par la relation

2r 27

ky=—=—
[ fU

Cette hypothese de Taylor a d’ailleurs été remarquablement vérifiée dans ces films de
savon turbulent par Belmonte et al [13] par des mesures simultanées de vitesses en 2 points
de I’écoulement séparés dans ’espace.

La figure 6.6 présente une mesure typique de spectres de vitesses longitudinaux <Vy2( f )> et
transverses (V.2(f)) pour une solution de savon sans polymeéres dans le régime turbulent pour
un débit de 0.4ml/s. L’intensité de la turbulence est alors supérieure a 8% comme le montre
la figure 6.4.
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FIG. 6.6: Spectres de vitesse longitudinaux (Vy2(f)) et transverses (Va?(f)) & distance de 7em de la grille
et pour un flux de 0.4ml/s.

On peut noter une isotropie de la turbulence créée dans ces films de savon pour des échelles
[ supérieures a une échelle d’injection caractéristique l;,; ~ lem (estimé & partir de la vitesse
moyenne mesurée dans ce cas). (V2(f)) et (V2(f)) sont donc dans cette gamme d’échelle
directement proportionnels a la densité spectrale d’énergie E(k) qui montre alors une loi de
puissance en k33, Ce résultat est en accord avec les résultats expérimentaux antérieurs [80]
et avec les prévisions théoriques de Batchelor pour la cascade d’enstrophie d’une turbulence
2D en déclin.

A grandes échelles, on peut noter un aplatissement et une chute respectivement pour le
spectre longitudinal et transverse. La situation y est donc hautement anisotrope. On peut
noter & ce titre, que dans le régime anisotrope, la chute de (V2(f)) a grandes échelles est
proche de la loi de puissance en f3/2 observée par Martin et ses collaborateurs [95].

Interressons nous maintenant aux effets de polymeéres sur une telle situation modele. La
figure 6.7 présente les résultats obtenus pour (V.*(f)) et (V2(f)) pour diverses concentrations
en POE d’un poids moléculaire de 4.108g/mol. Les conditions expérimentales sont alors iden-
tiques a celles utilisées dans la figure 6.6. Rappelons que I’ensemble des solutions de polyméres
utilisées se situent dans le régime dilué. Ces derniéres sont alors trés faiblement rhéofluidi-
fiantes et présentent des viscosités a cisaillement nul a quelques pourcents prés identiques
aux solutions savonneuses sans polymeéres [41]. Ces effets d’augmentation de viscosité et de
rhéofluidification ne pourront donc rendre compte des effets observés.

L’effet le plus marquant observé sur la figure 6.7 est la réduction par plus d’'un ordre de
grandeur des fluctuations & grandes échelles (qui sont les plus énergetiques) qu’elles soient
longitudinales ou transverses.

L’extension de la gamme d’échelle, pour laquelle la situation est isotrope, est alors significa-
tivement affectée par la présence de polymeére. Cette tendance générale est d’ailleurs d’autant
plus prononcée que la concentration en polymeére est importante. En particulier, ’échelle ca-
ractéristique (identique pour les deux composantes) a partir de laquelle nous observons cette
réduction des fluctuations & grandes échelles diminue également avec la concentration.
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Fic. 6.7: (Vy*(f)) et transverses (Va?(f)) pour différentes concentrations en POE (exprimées en ppm et
pour un poids moléculaire M,, = 4.10%g.mol~1) une distance de 7cm de la grille et pour un flux de 0.4ml/s.

En ce qui concerne la dynamique & petites échelles, nous n’observons que de faibles mo-
difications de la cascade d’enstrophie. Une décroissance en loi de puissance E(k) ~ k=33 est
alors observée. Ceci suggere que le taux moyen d’injection de ’enstrophie y est constant et ce
indépendamment de la présence des polymeéres.

Nous avons évoqués précédemment l'intérét que présente une turbulence en déclin pour
I’étude de D'effets des polymeéres sur la turbulence en minimisant les effets de parois et de
dégradation mécanique induits par un forcage constant. Il est important de souligner & ce
stade qu’'une étude récente de Cressman et al. du sillage d’'un seul obstacle dans des films
de savon en présence de polymeéres [41] a montré une modification de l’allée de Benard Von-
Karman : La longueur de formation de I’allée est alors bien modifiée. Les auteurs ont proposé
que ce sont les couches limites autour de I'obstacle sont différentes. Cependant, au dela de cet
effet, aucune modificaton majeure n’est observée pour de plus grandes distances a I’obstacle.

Etant donné que la turbulence dans nos films est produite par des mécanismes complexes
d’interactions des différentes allées de Bénard-Von Karman entre elles, nous pensons que les
effets de couche limite ne sont pas uniquement responsables des effets observés. Cela est illustré
sur la figure 6.8 des spectres de vitesse longitudinale pris a deux distances différentes de la
grille & 1.5¢m et 7em. On peut noter & faible distance de la grille, aussi bien avec et sans
polymeres, des pics similaires correspondant aux fréquences f ~ 160H z des sillages des allées
de Bénard-Von Karman °. A Tem de la grille, nous pouvons observer l'effet de réduction des
fluctuations a grandes échelles. Les effets induits par la présence des polymeéres sont donc
beaucoup plus prononcés pour des positions plus en aval de la grille. Les fluctuations sont
alors composées de plusieurs modes de Fourier couplés d’une maniére fortement non-linéaire.

5 La fréquence de sillage f est donnée généralement la relation empirique f = 0.21%( — %) ou U et D

représente respectivement la vitesse moyenne et le diamétre de ’obstacle. Cette relation valide & 3D a d’ailleurs
été exploitée pour estimer la viscosité des films de savon [58,147].



6.3 89

—e— Oppm 7cm

—&— Oppm 1.5cm
—O— 25ppm 7cm
—0O— 25ppm 1.5¢cm
10° :
10’ 10 10°

f (Hz)

Fia. 6.8: Spectre de vitesse longitudinale <Vyz( f)> pour des solutions sans polymeéres et avec 25ppm de POE
(M, = 4.10%°g.mol=1) & 1.5 et Tcm de la grille et pour un flux de 0.4ml/s.

6.3.3 Les transferts inverses d’énergie : troisiéme moment et inhi-
bition des forts taux d’élongation.

L’effet de réduction des fluctuations a grande échelle peut paraitre surprenant. En effet, la
plupart des théories 3D (voir partie turbulence et polymeéres) et 2D (Approche élastique a la
Tabor et de Gennes due a Odjik [105]) qu’elles soient ou non basées sur des effets de couches
limites ne prédisent que de faibles répercussions de la présence de polymeéres sur la dynamique
des grandes échelles. Aucun effet similaire n’a d’ailleurs été observé aussi clairement en 3D.
Il nous a semblé alors intéressant de chercher 'origine de cette réduction dans un processus
uniquement associé a une turbulence 2D : la possibilité de transferts inverses d’énergie et
Iinhibition de la formation de grandes structures.

La turbulence 2D montre en effet un phénomeéne de fusion de tourbillons dont on pense
qu’il est & l'origine du mécanisme de transferts d’énergie vers les grandes échelles. Pour une
turbulence en déclin cependant, aucune signature ne se manifeste sur les mesure des spectres
de densité d’énergie.

Une fagon d’estimer ces transferts d’énergie consiste & mesurer le troisiéme moment S3(r)
des incréments de vitesse longitudinaux en fonction de ’échelle de séparation r. S5(r) mesure
alors un flux d’énergie®. 1l est défini par : S3(r) = (5u3(r)) = ((v(z + 1) — v(z))?). Les crochets
font alors référence & une moyenne temporelle ou une moyenne d’ensemble.

Le troisieme moment peut étre alors reli¢ d’une maniere générale a un taux de transfert
de I'énergie €(r) a une échelle donnée r par la relation d’usage courant a 3D [54] :

e(r) ~ 55(r)

,

Une étude récente de Belmonte et al. [12] a d’ailleurs pu mettre en évidence des transferts
inverses par une analyse détaillée de S3(r). Leurs mesures montrent un Ss(r) non nul et
positif a grandes échelles. Ce résultat a été interprété comme résultant du développement de
corrélations de vitesse © & des échelles de plus en plus grandes, & mesure que le déclin prend

7

6 Le flux J d’une quantité X est donné par J = uX ol u représente une vitesse voir chapitre précédent.
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place. Il a également été suggéré que ceci pouvait étre la signature d’une croissance de 1’échelle
intégrale au cours du temps.
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F1G. 6.9: S3(r) pour deux concentrations en POE de 25 et 100ppm (M, = 4.10%g.mol~!). & une distance de
7em de la grille et pour un flux de 0.4ml/s. Le nombre de points N = 1.10°

Sans polymeéres comme le montre la figure 6.9, S3(r) est positif, augmente avec I'incrément
de distance r puis finalement passe par un maximum pour finalement décroitre vers 0 a grandes
échelles en particulier entre 1.5 et 3cm. De maniére équivalente cela traduit que les densités
de probabilités des incréments de vitesse deviennent de plus en plus gaussiennes & grandes
échelles. Nos résultats sont similaires & ceux présentés par Belmonte et al. [12] et soulignent
donc la présence de flux d’énergie vers les grandes échelles, ceci dans une gamme d’échelles ot
des spectres de densités d’énergie en k=3 ont été observés indiquant une cascade d’enstrophie.

La présence de polymere réduit de maniére dramatique ’amplitude du troisiéme moment
comme le montre la figure 6.9. De plus I’échelle de longueur caractéristique correspondant au
maximum semble décalée vers de plus petites valeurs. Ceci est en accord avec I'observation
que nous avions faite a partir des spectres de vitesse. L’effet est d’ailleurs également d’autant
plus prononcé que la concentration en polymeére est importante. Les flux d’énergie sont donc
significativement réduits.

La figure 6.10 montre les densités de probabilités de €(r) pour plusieurs incréments r
dans la gamme en —3 des spectres de vitesse. Comme nous pouvons le voir, la présence de
polyméres ne se contente pas de réduire la valeur moyenne de Ss(r)/r. Elle affecte également
significativement la valeur des fluctuations de €(r).

L’allure des distributions de probabilités de €(r) présentées sur la figure 6.10 montre des
queues non gaussiennes. Ceci suggeére que des événements rares présentant des taux d’élonga-
tion importants ¢ sont observés dans notre écoulement turbulent.

En effet, le troisitme moment est lié & la déformation d’un élément de fluide. Le signe
de S3(r) spécifie alors si en moyenne deux éléments de fluide ont tendance a se rapprocher
ou a s’éloigner. Nous pouvons & ce titre estimer par des arguments dimensionnels les taux
d’élongation ¢ auxquels sont soumises les chaines de POE. Cela se traduit par :

e(r)'/? Ss(r) )1/3

() = S = (2
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F1a. 6.10: Densité de probabilité des taux de transferts de I’énergie pdf(e(r)) pour différentes séparations
d’échelles dans la gamme inertielle & Tem de la grille et pour un flux de 0.4ml/s. Les résultats sont présentés
pour une solution de POE & 25ppm (M,, = 4.10%g.mol~'). Le nombre de points N = 1.10°

Les taux d’élongation moyens ainsi estimés sont tout au plus de I'ordre de 10s~!. Les valeurs
de ¢ estimées a partir des densités de probabilités pdf (e(r)) peuvent étre de I'ordre de 100s.
Les polymeéres semblent inhiber drastiquement les forts taux d’élongation de maniére analogue
a nos expériences de rupture de gouttes [1].

Nous avions observé alors des valeurs extrémement élevées pour la viscosité élongationnelle
inhibant par la méme la situation singuliére de rupture. Cette inhibition de singularité prend
place, méme si la situation est hautement non stationnaire, lorsque les taux d’élongation &. sont
supérieurs a 1/27 i, alors de 'ordre de 1000H z. Des travaux récents de Balkovski et al basés
sur le critére de temps qu’a formulé Lumley suggérent d’ailleurs qu’un étirement significatif
des chaines peut avoir lieu pour des valeurs de taux d’élongation inférieurs a 1/27 ;. [6].

6.4 Conclusion

La turbulence 2D en déclin semble montrer, sur une méme gamme d’échelles, & la fois
un flux d’énergie vers les grandes échelles (mesure de S3(r)) et un flux d’enstrophie vers les
petites échelles [80]. Nous avons pu mettre en évidence que par de faibles ajouts de polymeres,
un effet surprenant de la réduction des fluctuations & grande échelles pouvait étre observé.
Ceci est du alors a une réduction importante des taux de transfert d’énergie vers les grandes
échelles induite par une inhibition des forts taux d’élongation présents dans I’écoulement.
Nous pouvons alors évoquer par conséquent une réduction du phénomeéne d’appariement de
tourbillons de méme signe qui est généralement associé a la croissance de 1’échelle intégrale au
cours du déclin (voir image de la figure 6.3).

Les polymeéres pourraient en s’étirant modifier ce processus de fusion par I'intermédiaire
d’un accroissement local important de la viscosité élongationnelle d’'une maniére similaire
a la situation observée lors de la rupture de nos gouttes de polymeéres flexibles. En effet,
nous pouvons ainsi imaginer que les polymeéres puissent se trouver piégés dans des zones
de I’écoulement présentant des forts taux d’élongation entre des tourbillons comme peut le
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représenter la figure 6.11 (on peut y reconnaitre la fameuse configuration des 4 rouleaux de
Taylor. voir également la figure 1.4 du chapitre 1).

Il est d’ailleurs intéressant de noter a ce titre que tout écoulement 2D peut étre décomposé
topologiquement comme 1’a proposé Weiss [152] en des régions hyperboliques pouvant présenter
de forts taux d’élongations et des régions elliptiques ot les gradients de vorticité sont en
rotation (typiquement un tourbillon). Ceci est alors caractérisé par le déterminant du tenseur
des gradients de vitesse A qui peut étre décomposé en A(z,y) = i(uﬂ —0?%) ou w(z,y) et
o(x,y) représente respectivement la vorticité locale et le taux de déformation local qui est
alors associé & une divergence ou la convergence des lignes de courant. De grandes valeurs
positives de A(z,y) correspondent & des régions ou la vorticité est importante tandis que des
grandes valeurs négatives correspondent & des régions de fortes élongations®.

La pertinence d’une telle approche est corroborée par une étude expérimentale récente
de Rivera et al. [121] dans des films de savon turbulent 2D. Leur étude montre de maniére
remarquable que indépendamment de la nature du forcage externe, la probabilité P(A) était
universelle. Les distributions sont alors fortement non gaussiennes et présentent des queues
exponentielles pour la région des fortes élongations A < 0. Dans notre cas, les polymeéres
affectent donc profondément ces queues’.

Par ailleurs, il est utile de rappeler a ce stade que Kellay et al. [79] ont mesuré les taux
de transferts de ’enstrophie (3 et ses fluctuations par une caractérisation directe de son flux
Q(r). Celui ci est alors donné directement par la relation exacte (du(r)éw?(r)) = —28r (voir
Eyink [51]). Comme le montre la figure 6.12, on peut noter a la fois la présence d’un taux
d’enstrophie S moyen constant sur une gamme d’échelle ot la vitesse montre des spectres
en k=3 (figure 6.12droite) et de fortes fluctuations de 3 (figure 6.12gauche)'. Nos mesures
de vitesse en présence de polyméres qui montrent des spectres en k3 similaire au cas sans
polymeéres a petites échelles suggerent donc que le taux moyen de transfert 3 y est faiblement
modifié. Par contre, étant donné que 3 peut également, comme &(r) = 6(72—/13/3 , étre associé
a un taux de divergence de trajectoires lagrangiennes (un exposant de Lyapounov), on peut
spéculer que la présence de polymeéres pourrait affecter la distribution de probabilité de (.

Seule une mesure de vorticité nous le dira. Ces mesures sont en cours.

régions présentant de fortes viscosités
élongationnelles et inhibant la fusion
de tourbillons de méme signe.

Fia. 6.11: Représentation schématique du mécanisme pouvant conduire & une inhibition flux d’énergie vers
les grandes échelles en turbulence 2D.

8 Le laplacien de la pression est li¢ au déterminant A par la relation de Poisson Ap = 2pA. ? Un mécanisme
similaire est suggéré en 3D par Groisman et Steinberg. [66]. ° Le collapse des densités de probabilités
P(Q(r)/r) en fonction de la séparation d’échelle r indique que les moments (Q(r)™) o r™.
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Fic. 6.12: A droite : taux d’injection de I'enstrophie 8 en fonction de I’échelle et A gauche : densité de
probabilité de 8 pour diverses séparations d’échelles estimées & partir d’'une mesure directe du flux d’enstro-
phie Q(r) = (du(r)dw?(r)). du(r) et dw(r) représentent respectivement I'incrément de vitesse longitudinal et
I'incrément de vorticité sur une séparation d’échelle longitudinale r (extrait de [79]).
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Chapitre 7

Fluctuations d’épaisseur du film.

7.1 Introduction

Une question fondamentale consiste a savoir si les fluctuations d’épaisseur oh(z,y,t) d'un
film de savon, introduites au niveau de la grille, sont ou pas advectées passivement par le
champs de vitesse. Selon certains travaux, ces fluctuations se comporteraient alors comme un
scalaire-passif qui ne rétroagirait pas sur la dynamique propre du film de savon. Le comporte-
ment serait analogue a la dispersion d’un colorant ou d'un champ de température. Une simple
visualisation des franges d’interférence suggere que le champ d’épaisseur peut se comporter
comme un traceur passif de ’écoulement dans le film de savon. L’injection d’un colorant en
amont d’une allée de bénard-Von karman conforte cette analogie. Dans ce cas, la limitation
que présente le champ d’épaisseur au caractére idéal 2D du film de savon est donc minimisée
mieux, elle est pourrait permettre une visualisation directe du champ de vorticité comme le
suggere d’ailleurs la figure des contours de vorticité issue d’une simulation numérique directe
des équations de Navier Stokes de Bruneau et al 7.1 qui montre une flagrante ressemblance
avec un interférogramme typique obtenu derriére une grille inserée derriére un film de savon
en écoulement (voir la figure 7.2).

Fi1G. 7.1: Isocontours de la vorticité dans un écoulement turbulent 2D perturbé par une série de cylindres. Le
nombre de Reynolds est de 5.10° (extrait de Bruneau et al. [25]).

Pour nous fixer les idées sur le role des fluctuations, rappelons briévement par quelles
équations elles sont régies. Si le champ d’épaisseur h(z,y,t) = h, + dh(x,y,t) était ”passif”,
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FiG. 7.2: Interférogramme typique obtenu en reflexion derriére une grille dans un film de savon turbulent.

sa dynamique obéirait & une équation de convection diffusion :
Oth + (v.V)h = DAR (7.1)

(D représentant la diffusivité du scalaire). Cependant, une extension des travaux de Couder
et al [40] et de Bruisma [24] ont conduit Wu et al. [154] a écrire pour un film de savon les
équations suivantes pour le champ de vitesse 2D et 1’épaisseur! h :

2

v
v+ (v.V)v = —ﬁVh+I/V2V
oh+ (v.V)h = —kV*h—h,V.v
Uoe = 4/ p—],foreprésente la vitesse des ondes élastiques présentées précédemment. Kk ~ %

représente une diffusivité effective qui dépend donc a la fois de I’épaisseur, de la viscosité de
surface et de I'élasticité du film [24]. Cette diffusivité® « est de I'ordre de 10~ 0cm*.s71.

Dans la limite des forts nombre de Reynolds les contributions du terme élastique %Vh
et du terme de compressibilité h,V.v peuvent devenir négligeables par rapport aux termes
convectifs respectifs (v.V)v et (v.V)h. On peut s’attendre alors a ce que les fluctuations
d’épaisseur soient ”passives” comme le suggérent les travaux de Chomaz [35, 36].

Des mesures récentes de Rivera et al. suggérent une compressibilité négligeable [120]. Les
fluctuations rms d’épaisseur du film en régime turbulent sont inférieures a 5% comme le montre
les mesures de transmission infrarouge de Wu et al. [155]. Un lien intime entre ’épaisseur et la
vorticité qui sont bien corrélées derriere la grille a également été mis en évidence cependant,
cette corrélation décroit assez rapidement pour des positions plus en aval (voir Rivera et
al. [120]).

Par ailleurs, un régime de Batchelor a été mis en évidence dans une autre configuration
(un couette 2D) par Wu et al suggérant ainsi un comportement de type ”passif’ [154]. Ce
régime correspond alors au régime visqueux-convectif présenté dans le chapitre précédent sur
la figure 5.3. L’échelle de dissipation du scalaire est alors bien inférieure a 1’échelle dissipative
du champ de vitesse.

Nous allons présenter dans ce qui suit les résultats de nos mesures des fluctuations d’épais-
seur que nous avons obtenus par une technique interférométrique développée au laboratoire

I aprés moyennage sur 'épaisseur par hypothése de lubrification (la vitesse est proportionnelle au gradient de

pression). Ceci donne 'opérateur V* pour 'épaisseur. 2 Alternativement, étant donné que la diffusivité du
scalaire k est faible, on peut parler a la fois de situation & hauts nombres de Prandtl et de Péclet.



7.2 97

Fia. 7.8: Interférogramme typique d’un film de savon faiblement turbulent.

dans le régime inertiel-convectif. Rappelons comme le suggere la figure 7.3 qu’une mesure ba-
sée sur ce méme phénoméne d’interférence est difficile dans les films de savon méme dans la
limite des faibles taux de turbulence. La difficulté provient du fait que le changement d’ordre
observé sur les franges ne peut étre associé qu’a une variation relative d’épaisseur. Les mesures
en lumiére blanche quant & elles souffrent d’'un manque de résolution étant donné que pour
des films d’une épaisseur h > 1um les couleurs observées varient trés peu entre le rose et le
vert. Notre montage permettra de s’affranchir de cette difficulté.

Nos mesures des fluctuations d’épaisseur avec et sans polymeéres montreront une dynamique
trés similaire a celle attendue pour une scalaire passif. Une différence notable sera présentée
entre les deux cas. Sans polymeére, nous observons un spectre des fluctuations h(f) ~ f* ~
k* avec un exposant « proche de —5/3 que l'on devrait observer dans une cascade inverse
d’énergie. Avec polymeéres, nous observons un exposant « proche de —1 en accord avec la
cascade d’enstrophie observée pour le champ de vitesse. Ces résultats seront discutés a la
lumiére des mesures du troisieme moment des incréments de vitesses présentées dans le chapitre
précédent. Les statistiques élevées de 1’épaisseur seront également présentées.

7.2 Principe de la mesure : interférométrie de Mach-
Zender
Nous avons utilisés un interferometre de Mach-Zender afin de suivre les variations d’épais-

seur de film de savon ®. Comme linterférométre de Michelson, l'interférométre de Mach-
Zehnder est un interféromeétre & deux ondes. La différence 0 de chemin optique entre le bras

3 Ce type d’interférométrie est d’utilisation courante pour la mesure des variations de pression dans Iair
s’écoulant autour d’obstacles. Ces variations se traduisent par des modifications d’indice de 'air et, donc, par
des déformations de franges. Il est ainsi possible de mettre en évidence et de mesurer les particularités de
I’écoulement de air.
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de référence et le bras passant par le film de savon est donné par :
0= (n—-1)h

h étant ’épaisseur du film de savon d’indice n valant 1.333 pour la longueur d’onde A = 638nm
du laser Helium-Néon utilisé.

asservi ssenent

I He- Ne
asel phot odi odes

pi ezzo haute
t ensi on

| ame 82 l\/n

reconbi natr
Me <13 filmde savon
att énuat eur ::: e—::::::;::Z::>
systene afoca

pi ezzo basse
mirol t ensi on
ML lame séparatrice \g

S1

Fia. 7.4: Montage expérimental de 'interferométre de Mach-Zender

La lame S1 sépare le faisceau initial en deux. Aprés réflexion sur les miroirs M2 et M3,
les faisceaux lumineux sont réunis grace a la lame semi-réfléchissante S2 puis analysés a ’aide
de photodiodes. Lorsque le chemin optique est identique pour les deux bras, nous obtenons
une intensité maximale. Quand les bras SIM2 et M3S2 ne sont pas rigoureusement paralléles,
les deux faisceaux forment un petit angle et il apparait un systéme de franges d’interférences
rectilignes. Un réglage convenable permet de localiser ces franges et de minimiser cet effet. Par
ailleurs, nous avons utilisé un systéme afocal afin de minimiser la taille du spot laser sur lequel
s’effectue la mesure. Dans notre cas, nous atteignons une dimension de l'ordre de 0.1mm.

Le montage repose sur l'utilisation d’un transducteur piezzo-électrique fonctionnant sous
haute-tension (1000 V'). Son extension maximale d’une valeur de 4.27um, a été vérifiée expéri-
mentalement en comptant les franges défilant sur les photodiodes. Le piezzo par I'intermédiaire
d’un systéme d’asservissement permet de compenser les variations de chemin optique induite
par la présence du film de savon d’épaisseur h intercalé sur le bras sonde de I'interferomeétre.
L’asservissement est basé sur un systéme PID (Proportionnel, Intégrateur Dérivateur) d’uti-
lisation classique en automatique. ’ajustement des paramétres de réglages ont été choisis en
accord avec les parameétres empiriques de Ziegler-Nichols qui assurent une réponse optimale.
Les figures 7.5 montrent & ce titre, respectivement la fonction de transfert traduisant la ré-
ponse du systéme (en a))ainsi que le signal de réponse de notre systéme suite a une sollicitation
induite par un piezzo ”test” alimenté en basse tension et fournissant un signal carré (en b)).
On peut noter qu’aux alentours de 4k H z la résonance du systéme est excitée (voir figure 7.5a).
Dans notre cas, ’ensemble piezzo-asservissement permet de suivre des variations d’épaisseur
avec des temps de réponse aussi rapides que 250s.
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F1a. 7.5: Réponse du systéme d’asservissement : en a) fonction de transfert et en b) réponse a un signal carré
test imposé par un second transducteur piezzoélectrique.
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Fic. 7.6: déplacement du transducteur piezzo-électrique en fonction de I’épaisseur du film.

La figure 7.6 présente la variation du déplacement du transducteur piezzo-électrique en
fonction de I’épaisseur du film pour un film en écoulement laminaire. Nous obtenons des
épaisseur différentes en faisant varier le débit (). Etant donné que le profil de vitesse est plat le
long du canal [126], nous obtenons une mesure de I’épaisseur moyenne du film par la relation
h=Q/UL, ou L, et U représentent respectivement la largeur du canal et la vitesse moyenne
mesurés par anémomeétrie Doppler laser. Le déplacement D du transducteur piezzo-électrique
est linéaire en fonction de I’épaisseur du film méme si celle ci est significativement supérieure
a la longueur d’onde de la lumiére. Par ailleurs, la pente (n — 1) nous permet de retrouver
I'indice de l'eau étant donné que le chemin optique v/2 D est donné par /2 D = (n—1)h.
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7.3 densité de probabilités : injection des fluctuations.

Nous avons vu dans le chapitre précédent qu’'un écoulement turbulent pouvait étre crée
dans un film de savon en insérant une grille. Pour des distances a la grille suffisantes (ty-
piquement supérieures & 3 — 4cm), & mesure que le débit augmente, ’épaisseur moyenne, la
vitesse moyenne ainsi que les intensités turbulentes augmentent. A titre d’exemple, les vitesses
moyennes augmentent (de 1m/s a 2m/s) alors que les intensités turbulentes correspondantes
augmentent de 3% a 9% (voir figure 6.4). Les fluctuations d’épaisseur suivent la méme tendance
comme nous allons le montrer (voir figure 7.7).

F1a. 7.7: Interferogrammes typiques pour un film de savon perturbé par une grille a bas débit a) et a haut
débit b)

Ceci est illustré sur la figure 7.8 montrant les densités de probabilités des fluctuations
d’épaisseur P(h — (h)). La figure 7.9 quant a elle présente les variations typique de 1’épaisseur
moyenne du film (h) qui augmente donc linéairement a mesure que le débit augmente aussi
bien en régime laminaire qu’en régime turbulent.

Sans polyméres (sur la figure 7.8a), Les courbes P(h — (h)) présentent des pics centraux
gaussiens. Les valeurs rms des fluctuations d’épaisseur (largeur & mi-hauteur des distributions)
mesurées pour un écoulement turbulent sont de I'ordre de 5%. Ceci est en accord avec les
expériences de Wu et ses collaborateurs [155] utilisant une technique différente basée sur une
mesure de transmission infrarouge du film de savon. Rappelons d’ailleurs que les épaisseur
moyennes varient de 1um a 10um pour des débits variant de 0.1ml/s & 1ml/s (voir figure
7.9). Les valeurs rms correspondantes sont alors de 1'ordre de 0.05um a 0.5um.

Signalons, toutefois que malgré des taux de fluctuations faibles, la possibilité d’avoir des
événements rares s’écartant fortement de la moyenne rend impossible une interprétation directe
des interférogrammes. En effets les pdfs P(h — (h)) sont fortement asymétriques présentent
des épaulements ainsi que des queues étendues quasi-exponentielles pour de large écarts par
rapport & la valeur moyenne. Pour la partie correspondant aux plus petites épaisseurs, une
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F1a. 7.8: Densités de probabilités des fluctuations d’épaisseur (exprimées en microns). a) sans polymeéres. b)
25ppm de POE (Mw = 4.10%g.mol~!). Nous montrons également en a) le signal d’erreur du & des effets de

réfraction (voir note).
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F1G. 7.9: Variation de 1’épaisseur moyenne en fonction du débit (sans polymeres).
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décroissance plus raide est observée. Cette asymétrie traduit la facon selon laquelle nous in-
troduisons les inhomogénéités au niveau de la grille * : proche de la grille les effets de com-
pressibilité sont importants comme l'ont déja remarqué Rivera et al. [120]. En passant par
I'obstacle le champ d’épaisseur est fortement étiré et comprimé conduisant ainsi aux modula-
tions que ’on peut observer sur les interférogrammes. Nous pouvons souligner d’ailleurs qu’un
comportement similaire est d’ailleurs observé pour les fluctuations d’épaisseur générées par un
sillage de Bénard-Von Karman unique comme le montre la figure 7.10. Les expériences d’in-
jection de colorant en écoulement stratifié du groupe de Gollub montrent un comportement
analogue [153].
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F1G. 7.10: Densités de probabilités des fluctuations d’épaisseur (en microns) géneréés a une distance de 5em
d’un cylindre de 1.5mm de diameétre et pour différents débits.

Les effets induits par la présence de polymeres (25ppm de POE d’un poids moléculaire de
4.106g.mol™t) sont illustrés sur la figure 7.8b. Bien que légérement réduites, les valeurs rms
des fluctuations restent comparables aux valeurs reportées sans polymeéres (les pics centraux
sont également gaussiens). En ce qui concerne les queues de la distribution on peut noter
une réduction significative des épaulements observés sans présence de polymeres. Ceci est
particulierement plus prononcé pour les fluctuations de la partie négative qui montre alors
une belle décroissance exponentielle. La partie haute épaisseur quant a elle montre toujours
des épaulements qui sont néanmoins significativement réduits tout en continuant de montrer
une dépendance exponentielle pour les forts écarts positifs par rapport & la valeurs moyenne.
Il est intéressant de noter que les formes de ces pdfs présentent des similarités avec celles
observées pour un sillage unique (voir 7.10). En particulier, sur cette figure nous pouvons
observé également le début d’un épaulement pour les débits les plus importants et une partie
exponentielle pour la partie négative.

A ce stade, il peut paraitre également utile de noter que les densités de probabilités du
champ de concentration des expériences de Jullien et al. [73] dans une cascade d’enstrophie en
régime forcé, montrent une dépendance gaussiennes pour la partie négative et exponentielle
pour la partie positive.

4 D’une maniére similaire & l'injection de variations de température dans les expériences de turbulence 3D
dans lesquelles la grille est 1égérement chauffée.
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Note sur les effets de réfraction

Notons que sur la figure 7.8 est présentée I'erreur sur la mesure de I’épaisseur qui pourrait
provenir d’éventuels effets de réfraction & l'interface courbe film-air. En effet, ceci pourrait
alors contribuer & un chemin optique supplémentaire et a une mesure d’épaisseur erronée.
Les déflections du faisceau sonde ont été mesurées a l’aide d’un détecteur de position. Les
plus larges variations sont alors de plus de 2 ordres de grandeur inférieures aux variations
d’épaisseur mesurées pour des conditions expérimentales identiques (débit et position par
rapport a la grille). Ces effets seront négligés par la suite.

7.4 Analyse spectrale des fluctuations d’épaisseur.

Nous présentons dans ce qui suit les résultats obtenus par une analyse spectrale des mesures
de fluctuations d’épaisseur h(z,y,t) faites en un point de ’écoulement en aval de la grille.
De maniére analogue aux cas présenté précédemment pour les signaux de vitesse, les séries
temporelles h(x,y,t) permettent alors de calculer des spectres de puissance des fluctuations
d’épaisseurs (h%(f)), les crochets représentant des moyennes temporelles.

Nous pouvons également convertir les échelles de temps ou de fréquences f en échelles
de longueur [ en faisant appel & I’hypothése de Taylor. Sur des temps courts, une épaisseur
donnée est advectée beaucoup plus rapidement qu’elle n’évolue. Les fluctuations temporelles
en un point peuvent étre interprétées comme des fluctuations spatiales. Nous obtenons ainsi
le nombre d’onde longitudinal £, dans la direction de I’écoulement moyen de vitesse U par la

relation
2T 2

hy = | fU

A titre d’exemple, cette hypothése de Taylor semble d’ailleurs directement vérifiée pour
I’épaisseur comme l'illustrent les images prises en caméra rapide présentées sur la figure 7.11.
Celles ci montrent une advection moyenne des franges d’égales épaisseurs sans grandes défor-
mations des structures sur des temps courts (la résolution temporelle est de la milliseconde).
On peut dés lors légitimement parler d’hypothése de turbulence gelée. On peut d’ailleurs s’en
rendre compte en suivant une structure caractéristique que I'on laisse & chacun 'opportunité
de choisir.

Revenons a nos mesures de spectres de puissance des fluctuations d’épaisseur (h?(f)). La
premiére chose intéressante a noter est que nous observons a faibles débits une signature directe
des sillages issus de chaque dent du peigne. Les pics correspondant sont d’ailleurs d’autant
mieux définis que les débits sont faibles ou que ’on est proche de la grille. Un comportement
identique est d’ailleurs observé par Martin et al. & partir des mesures de vitesses [95].

Nous pouvons souligner également, que pour les solutions de polymeéres, une meilleure
définition des pics de sillage issus d’un obstacle cylindrique est observée pour des distances
supérieures a une distance de détachement des tourbillons comme le montre la figure 7.13.
Ceci est également illustré sur l'interférogramme de la figure 7.12. L’étude récente par des
mesures de vitesse de Cressman et al. pour un sillage unique a d’ailleurs mis en évidence un
effet similaire dans des films de savons en présence de polymére [41]. Nous joignons a ce titre,
une comparaison des mesures de fluctuations d’épaisseur pour un sillage unique & une distance
de 4.5¢m d’un obstacle de 3mm de diameétre avec et sans polymeéres (voir figure 7.14). Les
fréquences de sillage sont similaires & celles observées par les mesures de vitesse reportés au
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Fia. 7.11: Nlustration de I’hypothése de Taylor. Le champ d’épaisseur est advecté par 1’écoulement sans
déformation significative (At = 1ms de la droite vers la gauche et de haut en bas).

chapitre précédent sur la figure 6.8 et aux mesures de Cressman et al [41] confortant ainsi la
validité de nos mesures.

A mesure que 'on s’éloigne de la grille ou que le débit augmente, de nombreux modes
associés aux fluctuations d’épaisseur sont excités dans le films de savon et ce sur une large
gamme d’échelles comme le suggere la figure 7.15 pour des solutions sans polymeres. Le spectre
inférieur de la figure 7.15a mesuré a une distance proche de la grille (2.5¢m) et pour un débit
de 0.3ml/s montre clairement la présence de pics du sillage & une fréquence fo ~ 170Hz.
Il est alors utile de noter que ceci peut étre associé une échelle caractéristique d’injection
des fluctuations d’épaisseur qui est donc comparable a 1’échelle d’injection intégrale que 1’on
peut déduire des mesures de vitesses. Pour des positions plus en aval, on peut voir apparaitre
un second pic que l'on peut associer au développement d’une instabilité sous-harmonique
probablement du & un processus de fusion de tourbillons de méme signe (ou une croissance de
’échelle intégrale).

Pour des débits suffisants, les spectres de puissance (h?(f)) montrent des lois de puissance
(h2(f)) ~ f* pour diverses configurations comme celles présentées sur la figure 7.15a des
distances de 7 et 15¢m de la grille. Au dela de 4k H z, la réponse du systéme n’est plus optimale
et les spectres chutent pour atteindre le niveau de bruit qui est inférieur ou proche des plus
basses amplitudes observées a haute fréquence. A basse fréquence, on peut noter que les
spectres s’aplatissent et montrent certains pics (~ 20H z) qu'’il est aisé d’associer aux vibrations
mécaniques de la table.

Sans polymeres I'exposant a est proche de —5/3 pour une large gamme d’échelles entre
0.05c¢m et 2em. Comme cela était présenté au chapitre précédent, un tel comportement n’est
observable que dans une cascade inverse d’énergie. Rappelons a ce titre que les spectres de
vitesse mesurés dans des conditions similaires ne montrent toutefois que des lois de puissance
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Fia. 7.12: Interférogrammes du sillage derriére un obstacle d’'un diameétre de 3mm pour une solution sans
polyméres a) et avec 25ppm de POE d’un poids moléculaire de 4.10%g/mol. Plus en aval, de faibles modifications
sont observées.
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Fi1a. 7.13: Spectres de puissance des fluctuations d’épaisseur pour une solution PEO & 25ppm en fonction de
la distance a un obstacle cylindrique d’un diametre de 3mm et pour un débit de 0.25ml/s.

en k3. Le scalaire devrait donc montrer par des arguments dimensionnels un exposant o
de —1 (un régime de Batchelor) si le champ de vitesse présente une cascade d’enstrophie
E(k) ~ k3. La présence de flux inverses d’énergie, mis en évidence lors du chapitre précédent
par la mesure du troisiéme moment des incréments de vitesse semble donc essentielle. Le champ
scalaire ”épaisseur” serait d’une certaine fagon plus sensible a la présence d’un flux d’énergie
qu’a la présence d’un flux d’enstrophie.

La présence de polymeére change de maniére significative les spectres de puissance des fluc-
tuations d’épaisseur. Nous pouvons observer sur la figure 7.16, dans des conditions similaires
(pour un débit de 0.43ml/s et des distances a la grille de 7 et 15¢m), un changement majeur
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Fi1G. 7.14: Spectres des fluctuations d’épaisseurs générées & 4.5¢m d’un obstacle cylindrique de 3mm de dia-
métre avec et sans Polymeéres

des lois de puissances des spectres de puissance des fluctuations d’épaisseur en comparaison au
cas sans polymeres. Les spectres présentés sur cette figure sont pour une solution 25ppm d’un
poids moléculaire de 4.10%g/mol. Une loi de puissance (h?(f)) ~ f® ~ k* avec a ~ —1.13 est
alors observé en accord avec les prévisions associées a un régime de Batchelor qui prédit a =
—1.

Un comportement identique est observé pour diverses configurations et pour diverses
concentrations comme le suggere les figures 7.17 et 7.18. On peut noter sur la figure 7.17
pour une concentration en POE de 12.5ppm & une distance fixe de 7cm que 1’étendue de
la gamme montrant des lois de puissance augmente avec le débit (le pic a basse fréquence
correspond est toujours associé aux vibrations mécaniques de la table). Un aplatissement des
spectres a grandes échelles est également observé. La figure 7.18 pour un débit fixé de 0.35ml/s
quant & elle, montre I'effet de la concentration en polymeére. Une concentration en polymeére
aussi basse que 12.5ppm suffit pour changer significativement les lois de puissance observées.

Il est utile de noter qu’un tel comportement pour lequel les spectres de fluctuations d’un
scalaire sont en accord avec les prédictions théoriques de Chertkov et al. [32] (voir également
[52]) dans le régime de Batchelor. Des résultats similaires ont également été obtenus par Jullien
et al. [73] dans une cascade d’enstrophie en régime forcé a la différence majeure prés que la
présence des polymeres est essentielle dans notre cas. Les polymeéres en réduisant ’amplitude
des transferts énergie, comme nous avions pu le voir par les mesures de S3(r) et des fluctuations
de €(r), font de I’épaisseur une quantité scalaire régie uniquement par le flux d’enstrophie.

7.5 Statistiques d’ordre élevé des fluctuations d’épais-
seur.
Nous allons maintenant revenir dans I’espace physique et nous intéresser aux statistiques

des fluctuations en fonction de I’échelle. Plus précisément, nous allons étudier les densité de
probabilité des incréments d’épaisseur sur une séparation r que I’on peut calculer en invoquant
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F1a. 7.15: Spectres de puissance des fluctuations d’épaisseur. a)A 15¢cm de la grille (dents de 2mm espacées
de 6mm) pour différents flux : 0.1;0.15;0.3;0.45;0.6 et 0.75 ml/s. Le spectre inférieur est mesuré proche de la
grille 2.5¢m pour un débit de 0.3ml/s. b)A 8cm de la grille (dents de 3.5mm espacées de 6mm) pour différents
flux : 0.06;0.07;0.14;0.22;0.30 et 0.375 ml/s. Le spectre inférieur correspond au sillage d’un obstacle de 3mm

a 0.3ml/s.
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F1G. 7.16: Spectres de puissance des fluctuations d’épaisseur avec et sans polymeéres dans des conditions expé-
rimentales équivalentes. La concentration en polymeére est de 25ppm (le poids moléculaire est de 4.10%g/mol).
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Fi1G. 7.17: Spectres de puissance des fluctuations d’épaisseur pour une solution & 12.5ppm et pour divers débits.
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F1G. 7.18: Spectres de puissance des fluctuations d’épaisseur en fonction de la concentration en POE pour un
débit fixé de 0.34ml/s a une distance de 7cm de la grille.

I’hypothése de Taylor. Ces incréments sont alors définis par :

Nous présenterons également les fonctions de structure S”(r) caractérisant les moments d’ordre
élevés de densité de probabilité des incréments de vitesse P(5h(r)) :

Sh(r) = (Sh(r)") = / - Sh™P(Sh(r))doh.

—00
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7.5.1 Densités de probabilités des incréments d’épaisseur et fonc-
tions de structure.

Sans polymeéres
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Fi1G. 7.19: Densités de probabilité des incréments d’épaisseur pour diverses séparations d’échelles. Le flux est
de 0.6 ml/s. la grille est située a une distance de 15¢m.

La figure 7.19 présente P(dh(r)) pour différentes séparation d’échelle r dans le région
ou la loi en —5/3 est observée pour les spectres. La principale caractéristique observée est
la présence de queues exponentielles aussi bien & petites échelles qu’a grandes échelles. Ces
queues exponentielles indiquent de fort écarts par rapport & la valeur moyenne. La largeur de
la distribution augmente P(Jh(r)) avec I’échelle r mais sature pour de plus grandes valeurs.

Les fonctions de structures pour les valeurs absolues S,‘lh‘(r) = (|0h(r)|") sont présentées
sur la figure 7.20 pour des échantillons contenant 1.5 millions de points. Cela était suffisant
pour assurer une bonne convergence dans le calculs des différents moments jusqu’a l'ordre
14. Nous observons un comportement en loi de puissance Sllh‘(r) ~ r°m avec des exposants
¢, augmentant avec l'ordre n et saturant pour de plus grandes valeurs. Les exposants ¢,
different significativement de la valeur n/3 prévue par des arguments dimensionnels : le champ
d’épaisseur montre de I'intermittence.

Ce résultat est similaire aux résultats obtenus dans des expériences 3D pour un champ
de température et dans les simulations 2D récentes de Celani et al. [27] dans une cascade
inverse d’énergie. I’accord avec les simulations est d’ailleurs remarquable comme le montre
la figure [27]. Ce comportement est également en accord avec les mesures de second moment
Slzhl(r) faites dans ces mémes films de savon par Vorobieff et al. [148] en utilisant une autre
technique de mesure (transmission de la lumiére). Leurs spectres soient toutefois plus pentus
que les notres probablement pour des raisons de fenétrage. Notons également, que nos résultats
sont également en accord avec les observations de Jullien et al. pour un champ de concentration
dans un régime de cascade inverse forcé [74] .

Nous joignons également sur la figure 7.20 les prédictions du modele de Kraichnan. Un
tel modele a pu montrer d’'une maniére claire que la dynamique d’un scalaire pouvait étre
fortement intermittente méme si le champ de vitesse ne présente aucune anomalie [84,134].
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Ce modele prédit en 2D : ¢, = $1/4n¢2 + (2 — ¢2)? — (2 — ¢2). Nos résultats indiquent une
déviation & ce modéle d’autant plus importante que l'ordre n des moments augmente tout
comme 'ont noter également Celani et al. [27].

e n/3 L
[ A nos données (épaisseur)
3 B Données 3D (cf Warhaft)
[ © Modeéle de Kraichnan 2D
[ & Simulation numérique 2D ™
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F1a. 7.20: fonctions de structure Silh‘(r) (a) et exposants ¢, des fonctions de structure (b) pour un flux de
0.4ml/s a Tem de la grille. Notez les comparaison avec des résultats de mesures 3D [150] , de la simulation
2D (Celani et al. [27]) et de la prédiction du modele de Kraichnan [134].

Nous pouvons finalement mentionner, que le troisiéme moment S%(r) = (§h(r)") est non
nul et négatif contrairement (voir figure 7.21) aux observations faites par Jullien et al. [74] qui
ont observé un S3 quasiment nul. Nos résultats indiquent donc une asymétrie de P(0h(r)) et
une anisotropie & petite échelle. Un telle anisotropie dont 1’origine est associée & I’existence de
fronts est également observée dans les expériences 3D.

Avec polyméres

La figure 7.22 présente les densités de probabilités des incréments d’épaisseur P(dh(r)) pour
une solution de POE & 25ppm et un poids moléculaire de 4.10°g.mol~!. De maniére analogue
au cas sans polymere, nous pouvons noter la présence de queues exponentielles pour ’ensemble
des séparations d’échelles choisies dans les régimes les spectres de puissance de I’épaisseur et de
la vitesse montre des lois de puissance. La largeur de la distribution augmente trés 1égérement
avec la distance contrairement & ce que nous avions pu mettre en évidence dans le cas sans
polymeéres.

Les fonctions de structure présentées sur les figures 7.23 et 7.24 montrent & ce titre une
dépendance logarithmique pour une gamme d’échelle 0.2mm < r < 0.2cm dans le domaine
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FiG. 7.21: Troisitme moment S3(r) =< §h(r)3 > normalisé par la valeur S;’/ *(r = 1em). Les conditions sont
similaires & celles reportées sur la figure 7.20.
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Fi1Gg. 7.22: Densités de probabilité des incréments d’épaisseur pour diverses séparations d’échelles et pour une
solution & 25ppm (POE Mw = 4.108g/mol). Le flux est de 0.4 ml/s. la grille est située & une distance de 7cm.

inertiel-convectif corroborant ainsi la faible dépendance de la largeurs des densités de proba-
bilités présentées sur la figure 7.22 en fonction de I'incrément d’échelle r.

L’ensemble de nos résultats sont en accord avec les prédictions théoriques du comportement
d’un scalaire passif dans un régime de Batchelor pour lequel le champ de vitesse est homo-
geéne, isotrope et présent des spectres de vitesse en k3 (ou éventuellement plus raides) [52].
Un tel comportement comme nous ’avions souligné auparavant, est également observé dans
les expériences de turbulence 2D générée dans des écoulements de couches minces de solutions
d’électrolytes de Jullien et al. [73]. Dans leur situation, qui est forcée, les corrections d’inter-
mittence sont négligeables. Aucun flux d’énergie vers les grandes échelles n’est alors a priori
mesurable dans leur régime de cascade d’enstrophie [109] contrairement & notre situation en
déclin. Nous pensons donc que s’est en supprimant les flux d’énergie vers les grandes échelles
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que les polymeéres induisent une dynamique des fluctuations d’épaisseur régie uniquement par
le flux d’enstrophie f3.
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FiG. 7.23: Fonction de structure S%(r) pour des conditions expérimentales similaires a celles de la figure 7.22.
Noter la dépendance logarithmique.
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F1G. 7.24: Fonction de structure S"(r) pour des conditions expérimentales similaires & celles de la figure ****.

(pour n = 2,4,6)

7.6 Conclusion

Nous avons pu mettre en évidence dans ce chapitre le lien intime qu’entretenait la dy-
namique des fluctuations d’épaisseur avec la présence de flux inverse d’énergie. Ces derniers
peuvent en effet se manifester sur une gamme d’échelles pour laquelle la signature d’une cas-
cade d’enstrophie est observée.
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La présence de ces flux inverses d’énergie vers les grandes échelles est alors responsable de
la dynamique observé pour les fluctuations d’épaisseur en accord avec les prédictions faites
pour un scalaire passif dans une cascade inverse d’énergie : les spectres de puissance de ces
fluctuations sont alors en k%3, L’analyse des statistiques d’ordre élevé confirme ce résultat
en montrant toutefois des déviations marquées aux lois d’échelles que donnent I'analyse di-
mensionnelle. De maniére étonnante, des résultats similaires sont observés pour la dynamique
d’un scalaire passif dans une simulation directe 2D récente de Celani et al. [27] mais dans
une cascade inverse d’énergie et dans des écoulements 3D [150], suggérant ainsi un caractére
universel et fortement intermittent ° de la dynamique d’un champ scalaire passif.

La situation change radicalement par simple ajout de polymeéres. Nous avions pu montrer
dans le chapitre précédent que leur présence entrainait une réduction significative des trans-
ferts d’énergie vers les grandes échelles en inhibant les forts taux d’élongation présents dans
I’écoulement. Un effet de suppression des fluctuations & grandes échelles avait alors était mis
en évidence. Dans ce cas, la réduction des transferts inverses d’énergie permet de rétablir un
régime de Batchelor pour les fluctuations d’un scalaire passif attendu dans un régime d’en-
strophie : les spectres de puissance des fluctuations observées sont alors en k! et la situation
devient en quelque sorte plus idéale. L’analyse des moments d’ordre élevés confirme ce scénario
en montrant une dépendance logarithmique en accord avec les prédictions théoriques [52].

Il est utile de noter que les fluctuations d’épaisseur pouvaient étre liées aux fluctuations de
vorticité ou de pression comme cela est suggéré par Chomaz et Cathalau [35] et plus récemment
par Chomaz [36]. Les mesures de pression sont cependant difficiles dans ces films de savon. En
effet, elles nécessitent de connaitre a la fois le champ d’épaisseur en plusieurs points ainsi que
ces dérivées. On peut éventuellement alors reconstruire le champ de pression en appliquant la
loi de Laplace en ayant toutefois a 'esprit, que les effets d’élasticité de surface peuvent étre
assez difficiles & prendre en compte [36].

Les mesures de vorticité sont par contre possibles. Les spectres d’enstrophie de Kellay et
al. [78] et de Vorobieff et al. [148] montrent des exposants plus pentus que prévus (entre 1.4
et 1.8) tout comme nos spectres de fluctuations d’épaisseur sans polymeres. Il peut paraitre
alors intéressant d’établir si ce sont les flux inverses qui sont responsables de cette anomalie en
utilisant cette fois ci les polyméres comme des agents pouvant modifier de subtiles propriétés
de la turbulence.

5 encore plus prononcé que pour la vitesse.
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Conclusion

Nous avons pu montrer au cours de cette thése comment de faibles quantités de polymeéres
flexibles de haut poids moléculaires pouvaient affecter des situations d’écoulements modéles
pour lesquels des effets d’étirements des chaines peuvent étre significatifs. Ceci nous a conduit
a étudier I'influence des polyméres sur les propriétés singuliéres de rupture d’écoulements a
surface libre et sur une turbulence bidimensionnelle. Le premier systéme présente ’avantage
de développer essentiellement des écoulements d’élongation pure auxquels I’on peut associer
des taux d’élongation relativement importants (infinis au point de rupture). Le second systéme
quant a lui permet d’étudier la réponse d'une chaine de polymeére & un écoulement générique
complexe pouvant présenter également de forts taux d’élongation distribués de maniére aléa-
toire dans le temps et dans ’espace.

L’étude de la dynamique d’amincissement lors du détachement de gouttes d'un capillaire
en présence de polymere a pu montrer 'inhibition d’une maniére critique du comportement
singulier auto-similaire newtonien en mettant en évidence un second régime exponentiel a
dynamique lente. L’interaction polymeére-écoulement est donc négligeable aux temps courts
mais montre, dés que les taux d’élongation deviennent comparables aux temps de relaxation
du polymeére, des viscosités élongationnelles de plus de 3 ordres de grandeur supérieures et
augmentant exponentiellement au cours du temps. Des polymeres peuvent donc montrer des
effets extrémes sur des temps de sollicitations relativement courts pour peu que les taux
d’élongation soient suffisamment importants.

La flexibilité des chaines est essentielle pour observer de tels effets. Nous avons pu le
montrer en utilisant & la fois un polymeére rigide qui n’a montré quune modification mineure
des propriétés d’écoulement singuliéres et un polyélectrolyte semi-flexible dont on a pu montrer
que 'ajout de sel modifiait la flexibilité des chaines ainsi que la dynamique de rupture associée.

En écoulement aléatoire, les propriétés d’une turbulence bidimensionnelle en déclin, créée
dans des films de savon et montrant la signature d’une cascade directe d’enstrophie, ont pu
étre significativement modifiées. Par des mécanismes similaires a ceux décrits pour les rupture
de nos gouttes, en inhibant la formation des forts taux d’élongation, ils suppriment le flux
d’énergie vers les grandes échelles. Les polymeéres induisent donc une étonnante suppression
des fluctuations a grandes échelles ou & priori aucune modification majeure ne devrait étre
observée. Les polymeéres ne modifient que trés peu la cascade d’enstrophie & petites échelles. En
réduisant significativement les transferts inverse d’énergie vers les grandes échelles les polymeére
ont d’ailleurs rendu la turbulence bidimensionnelle derriére une grille exempte d’un des effets
traduisant toute la complexité d’une situation en déclin : la coexistence sur une méme gamme
d’échelles d’un flux inverse d’énergie vers les grandes échelles et d’un flux direct d’enstrophie
vers les petites échelles.

Cette étude a été complétée par des mesures du champ d’épaisseur du film de savon. On a
pu montrer que les fluctuations d’épaisseur montraient une dynamique généralement associée
a un scalaire passif. Une grande sensibilité & la présence d’un flux inverse d’énergie a pu étre

115



116 Chapitre 7

mise en évidence. Les fluctuations d’épaisseur montrent, selon que ce flux inverse est important
ou pas, des statistiques associées & la dynamique d’un champ scalaire dans une cascade inverse
d’¢nergie (spectres en k~°/3) ou dans une cascade d’enstrophie (spectres en k~1). L’ajout de
faibles quantités de polymeéres suffit pour rétablir un comportement "normal" pour un scalaire
passif dans un régime d’enstrophie en supprimant de maniére significative le flux d’énergie vers
les grandes échelles.
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Annexe A

Caractérisation des solutions de
polymeéres

Généralités Un grand nombre de propriétés des polymeéres en solution peuvent étre déter-
minées simplement par des mesures rhéologiques. Nous montrerons dans cette annexe que I’on
peut déduire ainsi :

— Les dimensions moléculaires : rayon de giration ou hydrodynamique et masse molécu-

laires associées

— la qualité du solvant

— la flexibilité des chaines

— la concentration d’enchevétrement c*

— les temps de relaxation

Les interactions hydrodynamiques par I'intermédiaire des forces de friction de Stokes modi-
fient le mouvement brownien d’un objet diffusant dans la solution caractérisé par le coefficient
de diffusion D défini par :

<z?>
t

Ou < 22 > représente ’aire moyenne parcourue par un polymeére en temps t. C’est désormais
ce qui caractérise tout mouvement aléatoire gaussien diffusif qui se traduit pour un objet
de taille R en suspension par une dissipation accrue. Einstein a montrer a cet effet que ce
coefficient de diffusion était directement lié au rapport de ’énergie thermique kg1 et de la
mobilité (ou coefficient de friction) 1/u = 67ngR par la relation :

_ kgT
N 6mn R

D=

Ce résultat est le fer de lance de 'avancée de résultats trés généraux relatifs a ’état d’un
systéme hors équilibre (proche toutefois de celui-ci) par ’énoncé du principe de fluctuation-
dissipation. Celui-ci établit le lien entre les fluctuations spontanées d’un systéme a 1’équilibre
et la réponse macroscopique hors équilibre. Assimilant un polymeére a un sphére de rayon
hydrodynamique Ry ~ %RG [140], on voit que 'on peut aisément a partir d’une simple
mesure de viscosité & haute dilution et a cisaillement trés faible estimer de maniére plus que
statisfaisante les dimensions d’un polymére ainsi que le temps de relaxation de Zimm associé

4w R3 4 4 . Lz Py PPN
sachant que ¢ = %c% En effet, étant donné que la viscosité est généralement associée a
w

la dissipation dans un systéme physique, la relation d’Einstein conduit & :
5 2
n=ny(1+5¢+0(¢7))
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Cette relation remarquable ne dépend que de la fraction volumique des objets ”sphériques”
en solution. Une quantité intéressante est la viscosité spécifique [n]o définie par :

. n—n
= lim S
[M)o WHO( e )

Nous obtenons ainsi dans I’approximation de sphére dure vérifiée pour des solutions de poly-
meéres flexibles [53] :

Ry = (3Mw[77]0)1/3
10N A
Il est utile de noter que cette viscosité intrinséque n’est pas réellement une viscosité. Son
unité est I'inverse d’une concentration. Elle caractérise d’une certaine fagon la capacité d’un
polymere & augmenter la viscosité du solvant ; elle dépend donc fortement du rayon effectif de
la chaine donc également de la masse moléculaire.

La transition entre régime dilué et semi-dilué peut alors étre interprétée comme le seuil en
concentration ¢* a partir duquel la viscosité intrinséque est donnée par [n]c* ~ 1 (ou ~ 0.74
pour Papproche de Graessley [93]). Expérimentalement, la viscosité intrinséque suit les lois
d’échelles empiriques de Mark-Houwink-Sakurada (tabulées exhaustivement dans le ” Polymer
Handbook” de Brandrup et Immergut [21]) qui s’écrivent :

] = K.M°

avec les limites b = 0.5 et b = 0.8 indiquant respectivement les situations modeéles de solvant 6
et de bon solvant. Des valeurs supérieures sont souvent associées & un caractére semiflexible.
Le préfacteur K, quant a lui quantifie de maniére simple la flexibilité de la chaine. Cette
relation permet également de déterminer la masse moléculaire d’un polymeére par des mesures
de dilution.

Le plus long temps de relaxation équivalent est alors donné quant a lui par :

ng[MoMuy
CS—
cRT
avec C' = 0.608 dans le modéle de Rouse

et C = 0.422 dans le modeéle de Zimm

Mentionnons finalement que pour des polymeéres rigides, le rayon hydrodynamique corres-
pondant au volume effectif occupé sous 'effet de la diffusion rotationnelle ne fournit pas une
estimation correcte de sa longueur L les lois de frictions étant modifiées. Pour des polymeéres
rigides en forme d’ellipsoides a grand rapport d’aspect p (rapport du grand axe sur le petit
axe), le rayon hydrodynamique effectif équivalent a la demi-longueur du grand axe est donné
par 'expression suivante [44] :

45
3 2 L (In2p — 0.

Pour des valeurs de p > 50 une relation empirique donne [30] :
]
Vep

Vsp Teprésente un volume spécifique égal & 0.620 pour des oligosaccharides comme le xan-
thane.

= 0.159p"*"
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Mesures de viscosité Les mesures de viscosités "apparente” a cisaillement imposé n ont
été effectuées a I'aide d’un rhéometre Rheologica Stress Tech dans deux géometries différentes
afin de couvrir une large gamme de taux de cisaillement. Nous avons utilisé une géométrie
cone-plan pour des cisaillements 100s~! < 4 < 50005~ ! et en géométrie de double couette
pour des cisaillements 157! <4 < 5005~ 1.

Certaines mesures de viscosité furent effectuées pour des cisaillement 0.01s7! < 4 <
100s~sur un rhéométre de géométrie Couette Contraves LS30 de I’ Institut Francais du Pé-

trole.
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Articles

— Y. Amarouchene, D. Bonn, J. Meunier, and H. Kellay, Phys. Rev. Lett. 86, 3558 (2001).
— Y. Amarouchene, G. Cristobal and H. Kellay, Phys. Rev. Lett. 87, 206104 (2001).

— O. Greffier, Y. Amarouchene, and H. Kellay, Phys. Rev. Lett. 88, 194101 (2002).

— Y. Amarouchene, and H. Kellay, to appear in Phys. Rev. Lett.
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When a drop of fluid detaches from a capillary, singular behavior ensues. We show that the addition
of very small amounts of polymer inhibits this singularity in an abrupt way and gives rise, after a period
of self-similar dynamics as for simple liquids, to long-lived cylindrical necks or filaments which thin
exponentially in time. This abrupt change occurs when the elongation rate € becomes comparable to the
inverse of the polymer relaxation time leading to a large elongational viscosity ng of the dilute polymer

solution.
DOI: 10.1103/PhysRevLett.86.3558

The development of finite-time singularities is of pri-
mary importance in the physics of nonlinear systems. Such
singular behavior is believed to govern how small scale
modes are excited in highly nonlinear processes and is be-
lieved to occur in different hydrodynamic problems of cur-
rent interest such as the Euler equation [1], as well as jet
breakup and droplet snap off in two [2] and three dimen-
sions [3]. The thinning of the neck during droplet snap
off displays a scaling law in time down to a critical time
where the neck reaches a zero thickness and the singularity
occurs. Experimental and theoretical work has provided a
wealth of information about this fundamental process of
fission as well as the intricate instabilities occurring dur-
ing this process which represents one of the few physical
examples of singular behavior where our understanding is
well advanced [3-5].

In this Letter, we show that the addition of minute
amounts of polymer to a pure liquid (water) inhibits such
singular behavior. Indeed, after a period of self-similar dy-
namics as for the pure liquid, an abrupt transition occurs
leading to an exponential thinning of the neck. A similar
behavior has been anticipated theoretically by Entov and
Hinch for more viscous fluids but has not been evidenced
experimentally as of now [6]. Our results show that the
onset of this transition is governed by the Zimm relaxation
time of the polymer, which as far as we know is a new re-
sult and sheds more light on the polymer-flow interaction.
The exponential decrease of the neck radius after the tran-
sition is in agreement with several previous investigations
[7-11] and allowed us to extract the elongational viscosi-
ties at play at very low polymer concentrations using a
known formalism [6,8,12].

Polymer solutions can exhibit a number of non-
Newtonian flow properties. They can exhibit shear
thinning, flow history dependence, elastic stresses, elonga-
tional stresses, etc. Such features can render the equations
governing the flow inherently nonlinear even when the
flow without polymer can be described by linear laws
[13]. The presence of even small amounts of polymers
can affect both low and high Reynolds number flows such
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as fully developed turbulence. For the latter, the addition
of minute amounts of flexible polymers can decrease
the energy dissipation by more than a half [13]. It is
also known that certain polymeric fluids can show the
formation of very thin cylindrical necks or filaments when
a drop detaches or a jet breaks [14]; such filaments show
exponential thinning versus time as opposed to scaling
laws for Newtonian liquid necks [3,8]. As we show
experimentally, the two regimes coexist in the droplet
fission of dilute polymeric fluids which puts them in a
class of their own in the droplet snap off problem [15].

Since the dynamics of the detachment process is very
fast, we use a rapid camera (Photonetics) with a rate of
either 500 or 1000 images per second. Also, by using ob-
jectives with high magnification we are able to get reason-
able precision on the measured radius. To eliminate motion
blur, we have used a strobe (xenon lamp flash with an ex-
posure time of 10 ws). We use pure water as the reference
fluid and aqueous solutions of polyethyleneoxide (PEO) as
a flexible polymer; we use molecular weights of 4 X 10°
and 8 X 10°. Xanthane (M,, = 3.10° amu) is used as the
rigid polymer. All data presented here are for the same
capillary of 4 mm diameter.

Using pure water, a picture of the rupturing drop is
shown in Fig. 1 (left). The minimum fluid neck thick-
ness versus time is shown in Fig. 2. The neck thinning
is very fast; its dynamics can be reasonably described by
a power law of the form Apina(t — 1.)*/3, hmin being the
minimum neck diameter and ¢. the time for which Ay,
vanishes (inset Fig. 2). This is in good agreement with
previous determinations of the thinning dynamics of a
falling drop for small viscosity fluids [16]. For solutions
of the flexible polymer, however, this behavior changes
drastically [Fig. 1 (right)]. Measuring the dynamics of
thinning of the fluid neck in time reveals the formation
of a thin filament which continues to thin but at a much
slower rate than the initial thinning for the pure water
case. The initial thinning of the neck for all the concen-
trations used (starting at 2.5 ppm and up to 2000 ppm),
is very similar to that for water: a similar power law is

© 2001 The American Physical Society
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FIG. 1. Detachment of a pure water drop (left) and the detach-
ment of a 100 ppm PEO (4 X 10° amu) polymer solution drop
(right); note the formation of a long-lived filament.

found for different polymer concentrations and molecular
weights where the time distance is taken from the onset
of filament formation (inset Fig. 2).

The filament that forms after the fast initial dynamics
of the neck thins and elongates at the same time; it stays
roughly cylindrical during the thinning process as was
checked using lower magnifications. The thinning dynam-
ics of the filament is to a good approximation exponential:
Bmin = h*e ™"/ in good agreement with previous obser-
vations using so-called filament stretching devices on con-
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FIG. 2. Minimum neck thickness A, for a pure water drop
(diamonds) and for a 250 ppm PEO (4 X 10% amu) polymer
solution drop (circles) along with an exponential fit for the sec-
ond part of the curve. Note the kink in the second curve; this
corresponds to the onset of filamentation as discussed in the
text. The inset to the figure shows the neck thinning behav-
ior for water (circles) and polymer solutions with 50 ppm (dia-
monds), 250 ppm (up triangles), and 750 ppm (down triangles).
The polymer molecular weight here is 4 X 10°. hpy;, has been
rescaled by the capillary radius (R = 2 mm).

centrated polymer solutions [§—10]. This behavior is seen
for all polymer concentrations used. The difference be-
tween the different concentrations reveals itself as a slow-
ing down of the thinning: the higher the concentration the
slower the thinning (the longer is 7¢;;). The thinning is also
observed to slow down with increasing polymer molecular
weight.

The observation that the final instances of the detach-
ment which are governed by power-law scaling for the
thinning of the neck in pure water is replaced in an abrupt
way by a single time dynamics as illustrated by the expo-
nential thinning of the filament is one of the key results of
the experiments. Entov and Hinch [6] had anticipated such
a change in behavior theoretically albeit for more viscous
fluids for which the initial thinning displays a linear scal-
ing law of the neck radius versus reduced time. The theory
however did not capture the abrupt nature of the transition
as revealed by the experiments reported here. The theory
also predicts that at later times the thinning of the filament
versus time is a sum of exponentials the decay times of
which are related to the different relaxation times of the
polymer solution. The single exponential decrease of the
final instances before snap off in our case shows that only
a single relaxation time enters the dynamics in agreement
with previous experiments [8,10] and recent numerical cal-
culations [17].

Since the filament stays cylindrical during the thinning,
its rate of elongation € = aaiz (where z is in the direction
of the gravitational force) can be obtained directly from the
continuity equation. It reads € = —2%, V& being the ra-
dial velocity which is given by the rate of change of the
thickness of the filament, assuming that there is no flow
from the filament into the drop. For the thinning of the
neck, € is somewhat harder to define since the radial ve-
locity along the neck is not constant. Here we assume that
an upper bound to € can be found by using the maximum
radial velocity at the neck. These estimates of the elonga-
tion rate show that € is small at first and increases rapidly
near the kink in the curve of Fig. 2. The estimated maxi-
mum elongation rate which we call € is between 1500
and 2500 s~!. After the formation of the filament (right
after the kink in Fig. 2) the elongation rate decreases dra-
matically to a constant value given by the decay time of
the exponential thinning.

First, let us focus on the elongation rate at the onset of
filament formation and ask the question of whether this
critical rate is related to the relaxation times of the poly-
mers. It is known that the criterion for the interaction of the
polymer with the flow is that the deformation (i.e., elonga-
tion) is sufficiently fast to stretch the polymer coils. The
onset of polymer stretching then occurs at a critical elon-

gation rate € ~ 5 [18] due to a coil-stretch transition

R . . . .
[19], where 7, = 711,7 is the Zimm relaxation time of the

polymer, R being the radius of gyration of the polymer
molecules and 7, being the solvent viscosity.

In Fig. 3 we plot the elongation rate €. at the
point of formation of the filament for different polymer
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FIG. 3. The critical elongation rate for the onset of filament

formation and the elongation rate for the filaments (inset) as a
function of polymer concentration for the 8 X 10° (filled sym-
bols) and the 4 X 10° (open symbols) molecular weights.

concentrations and the two different molecular weights
used. The plot shows that the critical elongation rate
€crit 18 roughly constant up to about 100 ppm and then
decreases as the concentration increases. The constant
value for €. found at low concentrations is close to the
inverse of the Zimm relaxation time for these molecu-
lar weights. For instance, we found a value of % of
about 2300 and 1700 s~' from dynamic light scattering
measurements of R, respectively, for the 4 X 10® amu
and 8 X 10% amu polymer solutions. Furthermore, the
decrease of €. starts at a concentration close to the
entanglement concentration or c¢* for the molecular
weights used. The entanglement concentration ¢* was
found to be about 300 and 90 ppm for the 4 X 10° and
8 X 10° molecular weight polymers, respectively. This
result is exactly what one would expect from the above
reasoning: one expects the average relaxation time of
the polymer solution to be constant for ¢ < ¢*, and to
increase for ¢ > ¢*. Therefore, the critical elongation
rate should first remain constant and then decrease, as is
indeed observed in the experiment. Therefore, the data
support the conclusion that the filaments are due to the
interaction of the polymer with the flow; at the transition,
the elongation rates are sufficiently high to stretch the
polymers. This also explains why there is no interaction
of the polymer with the flow during the thinning of the
neck for short times.

The inset of Fig. 3 shows the continuous decrease of
the elongation rate of the filament (ey = %) with increas-
ing polymer concentration. The decrease is found to be
well described by a power law with an exponent of about
—0.8 which is in good agreement with previous observa-
tions [8]. This decrease is related to the increase of the
elongational viscosity with concentration as we will see
below. We verified by using different capillaries that the
rate of elongation of the filament depends on the weight
of the drop. The latter is determined by the diameter of
the capillary, as the drop detaches when it is large enough
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for the gravitational force to dominate the surface tension
that keeps it in position. This effect can be used to select
a different elongation rate in the experiments.

The macroscopic manifestation of the stretching of the
polymer molecules is a large resistance to the stretching
of the filament, or elongational viscosity. The elongational
viscosity is defined as ng = UT where o, is the stress in
the z direction; formally, this should be (o,, — o,,); we
thus neglect the stress in the radial direction. While few
measurements exist for elongational viscosities of polymer
solutions especially in the dilute limit as used here, theo-
retical arguments show that above a certain elongation rate
the steady state elongational viscosity can become very
large [13]. Measurements on dilute solutions provide ev-
idence for elongational viscosities that can even be of the
order of several thousand times the shear viscosity [20].

The observation that the elongation rate in the filament
is constant allows us to obtain the elongational viscosity
as well as its dependence on the flow history from the ex-
periments. Figure 4 displays the values of the elongational
viscosity as estimated from a balance between elongational
stresses and capillary stresses: ng(€,t) = %, v being
the surface tension [7,12]. The latter was measured sepa-
rately using the Wilhelmy plate method and was found to
be 63 mN/m and independent of polymer concentration
in the range of 2 to 1000 ppm. The measured elongational
viscosity shown in Fig. 4 is indeed orders of magnitude
higher than the shear viscosity as expected. Also, we ob-
serve a roughly exponential increase of the elongational
viscosity versus the so-called Hencky strain, the product of
the elongation rate and the elapsed time which measures
the total deformation of the fluid element that contains the
polymer. This is a very interesting result, because it im-
plies that the observed constant elongation rate results from
a delicate interplay between the dynamics of stretching and
the elongational stresses it causes: a constant € can be ob-
tained only with an exponentially increasing elongational
viscosity and vice versa.

10%+

1 0 I I I
0 1 2 ]
Hencky strain

FIG. 4. Estimates of the elongational viscosity of the polymer
solutions used versus the Hencky strain for the 8 X 10° (filled
symbols) and the 4 X 10° (open symbols) molecular weights;
25 ppm (circles), 100 ppm (squares), and 250 ppm (diamonds).
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Studying the dynamics for different concentrations and
molecular weights, two trends are present: the elongational
viscosity increases with both increasing polymer concen-
tration and molecular weight. These measurements of the
elongational viscosity are in good agreement with previ-
ous determinations using a similar technique commonly
called a liquid filament rheometer or filament stretching
device [8,20,21]. From the data, for a fixed Hencky strain,
the elongational viscosity increases roughly as the concen-
tration to the power 0.8. One of the most widely used
models for the rheology of flexible polymers (the FENE-P
model) predicts a linear dependence at least in steady state
[13]; more work is needed to see whether an appropriate
constitutive equation can be found that accounts for the ob-
served dynamics. Surprisingly, one observes an increase of
the elongational viscosity even for very long times (large
Hencky strains) where one might expect a saturation to
occur. This agrees with experiments which also observed
no steady state; some experiments did observe a saturation
but only at values of the Hencky strain higher than about 5
[20]. In our case, however, the determination of the elon-
gation rate and the thickness of the filament become diffi-
cult at this point for lack of spatial resolution at long times.
Furthermore, at long times, the filament becomes unstable
and displays the formation of small beads connected yet
again by thinner filaments. This is easily seen for the high
concentrations and seems to occur for values of the Hencky
strain greater than about 4. This instability is predicted to
be iterative [17]. Experimentally, it is a difficult task to ob-
serve these clearly as the filaments become extremely thin
and the whole structure of filaments and beads is unstable
to the smallest air currents present.

An independent test of the importance of stretching of
the polymer chains is provided by using a rigid rather than
a flexible polymer. As the flow cannot stretch the polymer
chains, the elastic effects are expected to be much smaller
under otherwise similar circumstances. Using the rigid
polymer xanthane, for which the elongational viscosity is
very small even for the high elongation rates reached in
this experiment (there is no measurable first normal stress
difference for all concentrations we used) [22], we observe
that the filament formation is absent. The thickness of the
neck follows the same dynamics as for pure water for the
different concentrations studied which ranged from 25 to
1000 ppm. The curves obtained can be fitted to a similar
power law as for pure water.

In conclusion, the thinning of fluid necks is highly in-
fluenced by the presence of flexible polymers which end
up inhibiting the self-similar breakup present in their ab-
sence. This behavior is presented here for aqueous solu-
tions of flexible polymers even in the very dilute limit. The
self-similar dynamics (characteristic of highly nonlinear
behavior) observed in the absence of polymers is replaced,
in an abrupt way, by a single time constant dynamics. It
turns out that this transition occurs when the elongation
rate at the neck of the detaching drop becomes compa-

rable to the polymer relaxation time. Careful measure-
ments of the thinning of the filaments obtained in the
presence of polymers allow for the determination of the
elongational viscosities at play as well as their time de-
pendence even for the very dilute solutions.
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A pure water drop coalesces almost immediately with a pure water surface. Minute amounts of
surfactant can alter this process dramatically. When the drop is released towards the surface of the
solution from a certain height smaller than a well defined critical height, the drop of surfactant solution
either remains on the surface for a specific time or coalesces immediately. The statistics of the residence
time are systematically measured along with the critical heights necessary for coalescence. It turns out
that the surface elasticity controls coalescence in such a situation.

DOI: 10.1103/PhysRevLett.87.206104

Fusion between two fluid bodies or the fission of a fluid
body into two is of both fundamental and practical inter-
est. The detachment of a fluid drop from a faucet or the
breaking of a fluid jet are examples of a fission problem
which has provided a wealth of information on the non-
linear dynamics of the processes leading to the observed
singular behavior [1]. On the practical side, the stability of
liquid foams and emulsions which are very widespread is
also a problem of either enhancing the coalescence rates or
inhibiting them [2]. The mechanisms that enter into play
[3] are, however, not completely known and understood
since it amounts to resolving the problem of thin film rup-
ture which remains an active research area [4,5]. Here we
revisit the case of a liquid drop that can sit on top of the
same liquid for some time before coalescing with the liquid
surface as is well known [6,7]. Reynolds pointed out this
phenomenon more than a hundred years ago [8]. These
drops can float on top of the surface for long times by sim-
ply setting the drop into motion as is well documented even
for pure liquids or by imposing temperature gradients as
has been recently put forth and quantified [9].

The aim of this contribution is to characterize this pro-
cess in a simple example where the coalescence is inhibited
for a short time by the presence of surfactants. Basically
we use pure water with variable amounts of surfactant and
study the coalescence of drops of this solution with the
surface of the same solution. For pure water, the drop
coalesces with the surface in a matter of milliseconds or
less [10], but for very small quantities of surfactant added
the time the drop rests on the surface is at least 2 orders
of magnitude larger. Here two quantities are determined,
namely, a critical height 4, such that if the drop is released
towards the surface of the solution from a position higher
than %, it coalesces immediately with the surface; this
gives the energy barrier necessary for coalescence to oc-
cur. The other quantity we measure is the residence time 7,
the drop stays on the surface when released from a height
smaller than A.. We construct histograms of the residence
time of the drop and from such histograms we determine
the critical height. An intriguing feature of our results is
the existence of a range of heights below the critical height
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h., for which the histograms of ¢, show two bumps; the
distribution of residence times is bimodal. A simple pic-
ture of coalescence emerges from the observations we have
made. It turns out that the surface elasticity of the surfac-
tant monolayers governs the barrier to coalescence as we
show in a semiquantitative way.

The experiments use a fast video camera and a VCR to
record the sequence of images before the drops coalesce
to determine the time of residence. The drops of fluid are
released from a pipette mounted on a translation stage
for precise vertical positioning. The noncoalescence is
observed for different surfactants of both the ionic and the
nonionic type. Here we present results for two different
surfactant systems. The surfactant solutions used are pre-
pared using ultrapure water and a commercial pure ionic
surfactant (AOT: bis-ethylhexylsulfosuccinate) or a non-
ionic surfactant (Triton X-100). The critical micellar
concentration (cmc) for the AOT surfactant in water is
1.33 g/L, while for the Triton X-100 it is 0.5 g/L. Above
this concentration aggregates start to form in the bulk
of the solution. The surface tension of the solution was
determined using the drop weight method.

Figure 1 shows photographs of a drop approaching, im-
pacting, and rebounding before coming to rest on the sur-
face of the solution it was made from. The resting drop
deforms the surface underneath it due to its weight. The
drop is slightly elliptical giving a high contact angle (close
to 180°) with the surface. This indicates a nonwetting situ-
ation which implies directly the existence of an air film
between the drop and the surface. Despite the dramatic
impact of the drop with the surface which can make the
drop penetrate almost in its entirety in the solution it still
does not coalesce with the surface (Fig. 1b). Figure 2 is
a typical series of histograms of the time the drop stays
on the surface for a fixed concentration but for different
release heights. For small heights, the histogram is wide
and presents only a rounded bump at a finite time. As
the height is increased, the bump becomes sharper with a
distinct peak at 6/25 s, while a peak at zero time indicat-
ing almost immediate coalescence events starts to emerge.
Once a certain height which we call &, is reached, the

© 2001 The American Physical Society 206104-1
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FIG. 1. Photograph of a drop of surfactant falling (a), impact-
ing the surface (b), and rebounding (c) before coming to rest (d).

peak at zero is the only thing left and coalescence occurs
almost immediately. Different concentrations of surfactant
gave very similar behavior as the height changes. The only
difference is a change of h. versus concentration. While
h. is only 6.7 mm for the solution at 10~ times the cmc,
it is almost 25 mm for the solution at the cmc/3 for the
AOT surfactant. As explained below, the peak at finite
time reflects the slow drainage of the air film trapped be-
tween the drop and the surface. The peak at zero time,
however, may indicate the presence of some roughness or
inhomogeneities at the interfaces which alter the way the
air escapes from the layer between the drop and the sur-
face. Whether they are created by the air flow as the drop
is approaching the flat surface or whether they are created
by the impact itself is an open question. The coexistence
of both immediate and delayed coalescence has not been
reported before and may provide new insights on the coars-
ening of foams and emulsions even though the physics of

h=10mm

Probability of residence time (%)

0 2 4 6 8 0 2 4 6 8
time (1/25 s)

FIG. 2. Probability distributions of the residence time of a drop
on the surface of the liquid for four different heights of release
and 1 mM AQT solution.
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the impact used here is different from the collisions which
occur in such systems.

Figure 3 shows the critical height /. and the surface ten-
sion of the solution-air interface as a function of concen-
tration for the two surfactant systems. /. starts out small
at low concentrations, then starts to increase up to concen-
trations well below the cmc; &, then goes through a maxi-
mum and starts decreasing just below the cmc. Above the
cmc, &, saturates at a constant value up to at least 10 times
the cmc. The variation of /. clearly indicates that the bar-
rier for coalescence changes in a similar fashion versus
concentration; note that there is no resemblance with the
variation of the surface tension. A better estimate of the
barrier to coalescence is mgh., where m is the mass of
the drop and g is the gravitational constant. This energy
barrier also goes through a maximum at a concentration
well below the cmc and then decreases to saturate at con-
centrations above the cmc.

This barrier could be directly related to the surface elas-
ticity of the monolayers. To tear up the surfactant mono-
layers, large concentration gradients must be generated
at the interface. The surface elasticity also known as a
Marangoni elasticity normally measures the energy neces-
sary for such gradients. Basically, the drop impacts the
surface with a typical velocity ~+/2gh; part of the im-
pact energy goes into the deformations of the surface and
part of it goes into the draining of the air film. Both pro-
cesses can reduce the surfactant surface concentration by
increasing the surface area or, if the velocity of the draining
is high, by flow entrainment of the surfactant molecules.
If these gradients are large enough, the surface resembles
water and coalescence may occur.

A direct test of the relevance of some surface elasticity
in determining the barrier to coalescence comes from mea-
surements done at a fixed concentration but varying drop
radius R. Figure 4 shows A, versus R in the inset and
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FIG. 3. The critical release height for coalescence to occur
versus surfactant concentration and two different surfactant sys-
tems. Inset: Variation of surface tension versus concentration;
the solid lines are fits using the Langmuir-Szyszkowski adsorp-
tion isotherm.
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FIG. 4. Energy barrier and energy barrier normalized by the
square of the drop radius R versus R for a concentration of
1 mM AOT. Inset: Variation of 4, versus R.

the energy mgh, as well as the energy normalized by the
surface of the drop mgh./R? in the main figure. h. de-
creases with R, while mgh. seems to increase. The most
surprising feature which points to the relevance of some
surface elasticity is that the energy normalized by the sur-
face of the drop turns out to be constant as a function of
the radius. Clearly the physical parameter governing this
process is an energy per unit surface. More quantitatively,
we compare the extracted values for this energy barrier
normalized by the surface of the drop to models of the
surface elasticity developed by Lucassen et al. [11,12] in
Fig. 5. It turns out that such simple models can account
reasonably well for the variation of this barrier to coales-
cence versus concentration. The Lucassen model for the
surface elasticity of monolayers of soluble surfactants pre-
dicts that e = dy/dIna = € %, where a is a sur-
face element, vy is the surface tension, and () is a reduced
frequency given by \/D/2w dc/dT. Here D is the diffu-
sion constant of the surfactant molecules in the bulk so-
lution (typically 6 X 10710 m?/s [11]) and its presence

0.03
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D=6.10""m’.s™;
«— 0:025/ 4=24.6901; f=1.03909 Hz
= Triton X100 -
S ;
g 002/, _ 3.10"m2s™; 6
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§ 0.015| f=081+/- 029 Hz , e o
Z o
£ 001 \ %o
5 . 8 ©
E “\
0.005 o
0~ Wan 3 2 3 0 1 2
10 10 10 10 10 10 10 10
c/cme
FIG. 5. The energy barrier per unit surface versus concentra-

tion for the two surfactant systems. The solid lines are fits using
the Lucassen model.
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reflects the fact that the model uses diffusion from the
bulk to the surface as the main factor governing surfac-
tant adsorption and desorption at the interface. w is the
frequency of the perturbation at the surface, c is the bulk
surfactant concentration, and I' is the surface concentra-
tion of surfactant. The variation of surface versus bulk
concentration is obtained from the surface tension varia-
tion versus concentration using the Langmuir-Szyszkowski
adsorption isotherm [13] (Fig. 3 inset). The intrinsic sur-
face elasticity €p (also known as the Marangoni elasticity
which measures the Marangoni interfacial stress) is given
by —I'dy/dT and is the elastic response of the surface for
an infinite frequency of the perturbation. If the frequency
of the excitation is reduced, the surfactant in the bulk can
have enough time to adsorb at the interface and relax the
increase in area giving a reduction of the elastic response
of the monolayer. The fits have two free parameters which
are the frequency of the excitation and the area with which
the energy barrier is normalized (S = amR?). The fre-
quency comes out to be about 1 Hz which could be related
to the rate of increase of the surface area (MT/‘”), while
the area S comes out to be about 5 times the drop surface
and may be assimilated to the increase in area of the lig-
uid surface upon impact. We find a much better agreement
in the case of Triton X-100 (the nonionic surfactant) since
the model does not take the electrostatic effects into con-
sideration. These electrostatic effects are important for the
ionic surfactant AOT and are expected to create additional
barriers to the surfactant adsorption at the interface [14].

As in previous studies of noncoalescing drops, the air
layer trapped between the drop and the surface can take
a long time to thin when other forces can maintain it [9].
When surfactants are present it is probably the friction of
air against the surfactant layer which is responsible for the
delay in the thinning of the air film. The air film can thin
very fast when pure water is used since the surface of pure
water can move freely with little resistance to the air which
entrains it. The only resistance would be viscous dissipa-
tion in the bulk which is small considering the small value
of the water viscosity. When surfactants are present, the
surface possesses its own rheological properties such as
a surface viscosity and a surface elasticity associated with
surfactant concentration gradients at the surface giving rise
to Marangoni stresses [11,14,15]. In short, the surface of
the surfactant solution presents extra resistance to the flow
of air trapped in the layer. The boundary conditions on the
surface of the drop and on the surface of the solution with
respect to air flow would change from slip (for water) to at
least partial nonslip for the surfactant solutions [16]. Theo-
retical work has recently addressed the complicated issue
of the coupling between the bulk flow and the interfacial
dynamics due to surfactant redistribution at interfaces for
insoluble surfactants [17,18].

The mean residence time of the drop at the surface of
the solution depends on the radius of the drop. This varia-
tion turns out to be roughly linear as shown in Fig. 6. Such
a linear variation may seem to be consistent with a simple
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FIG. 6. Residence time versus drop radius for a fixed surfac-
tant concentration (10 mM AOT). Upper inset: Variation of the
residence time versus concentration (AOT system). Lower in-
set: Radius R of the contact area (A) between drop and surface
versus R.

draining law for the thickness of the air film between the
drop and the surface. One has to assume that the area of
contact between the drop and the surface is proportional
to the square of the drop radius [the radius Ry of this con-
tact area is proportional to R (see lower inset)] and that
the trapped film drains under the action of gravity. The
residence time under these conditions can be written as
te ~ Au/F(d;? — d; %), where the force F = mg, m is
the drop mass, g is the gravitational constant, A is the area
of the film between the drop and the surface, u is the vis-
cosity of the intermediate fluid (air), and d. is the critical
thickness of the air film at breakup, while d; is the ini-
tial thickness of this film. This would surprisingly indicate
that this film drains in a similar fashion as in the so called
Reynolds limit for the draining of a fluid between two rigid
plates of finite radius. An estimate of d, from such an ex-
pression gives a value of about 1 uwm which appears quite
large. Usually in previous studies this length was estimated
to be close to 1000 A. It has been argued theoretically that
the mobility of the interfaces may contribute to the dynam-
ics of thinning of thin fluid films and renders the thinning
much faster [19]. Other effects which are hydrodynamic
in origin or geometrical such as the formation of a dimple
also affect the draining [20]. The physics is that of a less
dense layer of fluid between two layers that are more dense,
a typical scenario for the development of a Rayleigh-
Taylor instability. Such a situation has been studied for
the case where the liquids are confined in a Hele-Shaw cell
where it was shown that rupture occurs in finite time [4].
The case in our experiment is different as we have two
flat planes approaching each other. When the two inter-
faces are coated with surfactant, there is more friction of
the air against the interfaces which would increase the time
of draining of the air film. At some point rupture would
occur triggered by the instability of the interfaces [21]. In
any case, the residence time given by the above expression
is only indicative; the rupture of the film is a difficult non-
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linear process to understand fully. The upper inset (Fig. 6)
shows that the residence time depends on the concentra-
tion of surfactant and goes through a maximum just as the
barrier to coalescence which points to the relevance of the
surface viscoelasticity in the draining and breakup of thin
films. Above the cmc the residence time stays roughly
constant just as the surface elasticity mentioned above.

In summary, we present a detailed study of the coales-
cence of surfactant laden drops on surfactant laden inter-
faces. The existence of a well defined energy barrier for
coalescence to occur and the existence of a well defined
residence time of the drop on the surface gives rise to a
simple picture for this coalescence process. The energy
barrier is controlled by a surface elasticity while the well
defined residence time indicates that this process resembles
finite time singularities as is the case in droplet fission.

We thank J. Meunier, D. Bonn, J. Eggers, and R. Blossey
for discussions.
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Rapidly flowing soap films provide a simple and attractive system to study two-dimensional hydro-
dynamics and turbulence. By measuring the rapid fluctuations of the thickness of the film in the turbulent
regime, we find that the statistics of these fluctuations closely resemble those of a passive scalar field in
a turbulent flow. The scalar spectra are well described by Kolmogorov-like scaling while the high-order
moments show clear deviations from regular scaling just like dye or temperature fluctuations in 3D

turbulent flows.
DOI: 10.1103/PhysRevLett.88.194101

When a rapidly flowing soap film goes past obstacles,
its thickness changes both in space and time. Such thick-
ness inhomogeneities (Fig. 1) can be visualized by simply
viewing the reflection from the film of a monochromatic
light source. The thickness variations clearly mark the flow
and provide a natural way to visualize the vortical struc-
tures that detach from the obstacles and interact down-
stream. Whether such fluctuations in thickness act as a
passive scalar such as a dye is an open question. In a
different configuration (a 2D Couette cell), Wu et al. [1]
have shown that the thickness field in a driven soap film
acts as a passive scalar just like smoke in air. Were this
the case in the vertical soap films used to study decay-
ing grid turbulence, as is the case here, a measurement of
the thickness fluctuations could give valuable information
on passive scalar properties in 2D flows which have appli-
cations in large-scale atmospheric and geostrophic flows.
The passive scalar problem in 2D and 3D is an active re-
search field [2,3] with several applications such as under-
standing the dispersion of pollutants in air or in the oceans.
There is hope that the passive scalar in turbulence is more
amenable to analytical work than the velocity field since
simple models such as the Kraichnan model [2,4] can cap-
ture deviations from simple scaling laws which appear in
experiments on passive scalars [3].

Since the pioneering work of Couder et al. [5,6] on
the hydrodynamics of soap films, these are considered as
model systems for the study of turbulence in 2D. Several
experiments have shown that when these films are driven
sufficiently fast past a grid, a decaying turbulent flow with
turbulent intensities as high as 15% can be obtained. Mea-
surements of the velocity fluctuations evidenced an enstro-
phy cascade range and a growth of the integral scale in
such turbulent flows [7-9] in reasonable agreement with
phenomenological theories of 2D turbulence [10]. Direct
numerical simulations of grid turbulence in a 2D channel
agree well with the experimental results [11]. Using a dif-
ferent driving, an inverse cascade range has also been evi-
denced [12].

Since soap films can sustain thickness fluctuations they
may be considered as compressible 2D systems. How-
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ever, measurements of their compressibility showed it to
be small [8]. Also measurements of the film thickness
found that the rms fluctuations are only a few percent of
the mean thickness [13]. A recent study has shown an in-
timate connection between the thickness and the vorticity
[8] which are well correlated near the grid, but this correla-
tion decays fast a few centimeters below. Theoretical work
has also addressed the issue of thickness fluctuations [14]
and their relation to either the pressure or the vorticity fluc-
tuations [15]. Under certain conditions, the thickness can
be considered passive [1,15]. Our results show that the
statistics of thickness fluctuations resemble closely those
of a passive scalar. The spectrum gives Kolmogorov-like
scaling while the high order moments of the increments
show anomalous exponents. Surprisingly, both the scaling

FIG. 1. Photographs of the thickness field in a turbulent soap
film for low (a) and high flux (b).

© 2002 The American Physical Society 194101-1
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of the spectrum and the exponents are in good agreement
with recent numerical simulations of a scalar in a 2D tur-
bulent flow in the inverse energy cascade [16].

We use rapidly flowing soap films obtained between two
parallel plastic wires [7,17]. The channel is 6 cm wide and
2 m long. The soap solution (1% commercial detergent in
water) is injected at the top of the channel at controlled
flux using a micropump. The film falls under the action of
gravity and reaches speeds of about 2 to 3 m/s. Inserting a
grid perpendicular to the film plane generates an isotropic
turbulent flow for sufficiently high flux.

To measure the thickness fluctuations, we use a Mach-
Zender interferometer consisting of two parallel beams: a
reference beam and a probe beam from the same HeNe
laser. The probe beam passes through the film perpendicu-
larly to its plane while the reference beam propagates in air.
The probe beam is focused on the film to a spot smaller
than 0.1 mm to ensure good spatial resolution. The two
arms are then combined and guided to a photodiode. If
the two arms are of equal lengths, the two beams arrive in
phase at the photodiode and the signal is maximum. If the
length of one of the arms is varied, the intensity measured
by the photodiode varies as well. The scheme is based
on this interferometry technique but uses a high voltage
piezoelectric transducer (maximum extension of 4 xm) on
one of the arms to compensate the variations in thickness
through a feedback loop that keeps the photodiode signal
constant. The response of the feedback and the transducer
are fast enough for the compensation to take place with a
response time smaller than 250 ws. We show in Fig. 2 the
variation of the transducer displacement versus the thick-
ness of the film for a laminar flow. To obtain different
film thicknesses we vary the flux. To deduce the thick-
ness of the film we measure the mean speed of the falling
film. Since the velocity profile is flat across the channel
width [17], we estimate the mean thickness from the re-
lation &~ = Q/VW, where Q is the flux, V is the mean
velocity as measured by LDV, and W is the channel width.
The values of Q and V are indicated in the figure. The dis-
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FIG. 2. Displacement of the transducer versus the thickness of
the film.
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placement of the transducer (/2D is the optical path) is
linear versus the thickness even for large variations com-
pared to the wavelength of the light. The slope of the
straight line is (n — 1) where n is the refractive index of
water since the variation of the optical path is (n — 1)h.
As the thickness %(¢) is measured at one point behind the
grid and its time trace is recorded, we use the Taylor hy-
pothesis (the eddies are convected by the mean flow with-
out much deformation) to convert time to a spatial scale.
This hypothesis has been tested in these flows and was
found to work remarkably well [18]. We measured the
power spectra of the thickness fluctuations (h%( f)) (f can
be converted to a longitudinal wave number k, using Tay-
lor’s hypothesis k, = 27 f/V) as well as their probability
density functions P(h) (PDF). These data are shown in
Figs. 3 and 4. Our control parameter is the flux of soapy
water. As the flux increases, the mean thickness of the film,
its mean velocity, and the turbulent intensity increase. Fig-
ure 3 shows that the PDFs broaden as the flux is increased.
The PDFs P(h) are asymmetric and show an exponential
tail for large fluctuations but a shoulder and a steep de-
crease on the small thickness part. This asymmetry of the
PDFs is due to the way the thickness inhomogeneities are
injected. We observed similar trends for a single cylinder,
for example. The value of the rms fluctuations of the soap
film in the turbulent state is found to be of a few percent,
in good agreement with the results of Wu et al. using an
infrared transmission technique [13]. The mean thickness
varies between about 1 and 10 um for a flux varying be-
tween 0.1 and 1 ml/s. The half width at half maximum of
the PDFs varies between about 0.05 and 0.5 um. While
the rms value is small compared to the mean thickness, the
tails of the PDFs indicate the presence of large fluctuations
which complicates the interpretation of the interferograms
shown in Fig. 1. One possible concern about the experi-
mental technique is refraction effects due to the presence
of curved interfaces. These deflections can be measured

10°
As flux increases
V increases from 1 m/s to 2 m/s
-1 turbulent intensity increases
1 0 3 from about 3 to 9%
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FIG. 3. PDFs of the thickness for different flux. The grid

(2 mm diameter, spaced by 6 mm) is at 15 cm. Also shown is
the error induced by possible displacements of the probe beam
due to refraction.
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teeth. The peaks at about 20 and 30 Hz are from table vibrations.
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directly using a position sensitive detector. The PDF of
the supplementary optical path is plotted in Fig. 3. The
largest variations recorded are much smaller than the vari-
ations in thickness.

The spectra of the thickness fluctuations are shown for
two different configurations and for different flow rates.
The grid (7 cylinders of 2 or 3.5 mm in diameter and a
spacing of 6 mm) was at 15 or 8 cm from the measuring
point (Figs. 4a and 4b, respectively). In the first case and
at low flux one can observe peaks in the spectrum associ-
ated with the shedding from the individual teeth of the grid
(which we also observe using a single cylinder as seen in
Fig. 4b), and a decrease at higher frequencies. These peaks
are barely present in the second case but become better de-
fined very close to the grid. A spectrum for a distance of
2.5 cm from the grid is also shown in Fig. 4a to illustrate
the fact that the injection of the scalar is relatively well de-
fined through the presence of the peaks in the spectrum.
The way the thickness variations are introduced here re-
sembles the way the temperature variations are injected in
3D grid turbulence where the grid is slightly heated. In
our case, as the thickness field goes past the obstacles it
gets compressed and stretched to give way to the modu-
lations observed in the interferograms. For sufficiently
high flux, the one dimensional thickness spectrum shows
a clear power law scaling in both cases and other configu-
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rations. The exponent extracted is between 1.6 and 1.7.
A line of slope —5/3 is shown. The scaling range is be-
tween 2 and 0.05 cm [/ = V/f, V is the mean velocity
(typically between 1.5 and 2 m/s), f is the frequency].
The spectrum decays fast at frequencies above 4 kHz, the
point where the response of the system starts to fail, and
reaches the noise floor. The scaling exponent is very close
to the Kolmogorov value of —5/3 observed for scalar fields
in 3D turbulent flows [3]. For 2D flows, no such scaling
has been observed experimentally. Numerical simulations
[16] and theoretical arguments [19] point to its existence in
the inverse energy regime of 2D turbulence. As mentioned
above, the experiments here are done in a decaying grid
turbulence where only an enstrophy cascade scaling has
been observed. Measurements of the velocity field yield
spectra which are isotopic for scales between about 2 and
0.1 cm with an energy density spectrum E(k) scaling as
kP with B values around —3.3 [7]. Both the velocity and
the thickness fields show scaling at sufficiently high flux
and sufficiently far from the grid for a similar range of spa-
tial scales.

Figure 5 shows the PDFs of thickness increments across
different scales r in the —5/3 range. The main feature
of the PDFs is their exponential shape at small scales
as well as large scales (for the tails) indicating large de-
viations from the mean. The width increases with the
scale r but saturates for large scales; the shape of the
PDFs also changes as r increases. The high order mo-
ments of these thickness differences (S, (r) = (§h(r)") =
([h(r) — K(0)]")) are shown in Fig. 6a. These moments
(for the absolute values of these differences with samples
containing over 10° data points) show an approximate scal-
ing behavior [S,,(r) ~ ré] with exponents ¢, that increase
with the order n of the moment but that differ from the
normal value n/3. The scaling range is between 0.04 and
0.4 cm; beyond this range, the structure functions saturate
and remain roughly constant. The extracted exponents are
plotted in Fig. 6b. The convergence of these exponents,
versus the number of points, was good up to order 10; for
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FIG. 5. PDFs of the thickness differences across a scale r.

Inset: S3(r)/S§/2 (r = 1 cm). The flux is 0.6 ml/s and the grid
is at 15 cm as in Fig. 4a.
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Fig. 5; (b) Scaling exponents for the structure functions.

higher orders, the exponents are only rough estimates. The
exponents deviate strongly from their regular values (n/3)
just like those from 3D turbulence [3] and from 2D simu-
lations [16]. The agreement is good with the latter and the
values are even smaller than those from 3D experiments.
The deviations from regular scaling and the flattening of
the exponents with the order n is referred to as intermit-
tency and in our case this feature is more pronounced than
in 3D experiments. The third order moment is negative
and is shown in the inset to Fig. 5. The nonvanishing of
this third moment clearly indicates a small asymmetry of
the PDFs of the increments as well as an anisotropy of the
small scales a feature that appears in 3D experiments [2].

Our results indicate a surprising behavior of the scalar
field in 2D decaying grid turbulence. The main surprise is
the existence of Kolmogorov-like scaling for the thickness
fluctuations. If dimensional analysis is used for the enstro-
phy range one would expect a scaling near k! (a Batchelor
scaling) for the passive scalar when the energy shows a
k=3 scaling [19,20]. In 2D flows, such a scaling law has
been observed in an experiment using stratified media in
the enstrophy cascade range [21] for forced turbulence. It
is possible that the difference between our findings and
these recent measurements is related to the distinct char-
acter of forced and decaying turbulence in 2D. Let us note
that our measurements for the second moment of thickness
differences are consistent with measurements by Rivera
et al. [8] using a different technique to measure the thick-
ness, but their spectra were steeper than ours.

Let us discuss possible reasons for the observed
Kolmogorov-like scaling. First, measurements of the third
moment of velocity increments in turbulent soap films
reveal that this moment is positive, which is indicative of
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an inverse energy transfer [9]. It is possible that the scalar
field is less sensitive to strain (enstrophy transfer rate)
and more sensitive to the energy transfers to large scales,
which occur through vortex mergers as noted by Borue
[22] in simulations of the inverse energy cascade. It is
probable that the close agreement between the exponents
we measure and those from 2D simulations is related to
this aspect of decaying 2D turbulence, i.e., the presence
of both an energy and enstrophy transfer rates. Second,
the thickness field may follow either the vorticity or the
pressure field as has been suggested by recent theory [15].
While the pressure fluctuations are difficult to measure
in these soap films, measurements of the energy and
enstrophy spectra indicate larger exponents than expected
[7,8]. Whether this anomalous behavior is similar to what
is observed for the thickness is an open problem.

We thank E. Freysz for suggesting to us the use of the
interferometer, M. Winckert who built and tested all the
electronics, and S. Dilhaire and L. Canioni who gave us
valuable technical advice.
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Résumé

De faibles quantités de polyméres flexibles de haut poids moléculaire in-
duisent des effets significatifs sur les propriétés d’écoulement de fluides. Cette
thése présente une étude expérimentale détaillée de l'interaction Polymeére -
Ecoulement dans deux situations modeéles :

La premiére se focalise sur un processus singulier : le détachement d’une
goutte d'un capillaire. Le caractére purement élongationnel que présente ’ap-
proche du point de rupture, permet de mettre en évidence une inhibition abrupte
de cette singularité en temps fini. Ceci donne lieu, lorsque les taux d’élongation
sont de 'ordre de I'inverse du temps de relaxation des polymeres, a la formation
de filaments s’amicissant exponentiellement et qui sont associés a des viscosités
élongationnelles non stationnaires extrémement importantes.

La seconde expérience quant a elle, utilise des films de savon afin de générer
un écoulement quasi-bidimensionnel turbulent. La présence de polymeéres induit
alors une suppression des transferts d’énergie vers les grandes échelles par le
biais d’une réduction des forts taux d’élongation présents dans 1’écoulement.
La dynamique des fluctuations d’épaisseur du film qui joue le role d’un scalaire
passif de ’écoulement se trouve également profondément modifiée.

Mots-Clés . Physique des Polymeéres, Instabilité interfaciale, Singularités
en temps fini, Rhéologie, Viscosité élongationnelle Turbulence bidimensionnelle,
Films de savon, Réduction de Trainée turbulente, Scalaire passif.

Abstract

Minute amounts of a high molecular weight flexible polymer lead to drastic
changes in the flow properties of liquids. This thesis presents a detailed experi-
mental study of the Polymer - Flow Interaction in two idealized situations :

When a drop of fluid detaches from a capillary, singular behavior ensues.
Very small amounts of polymer inhibit this singularity in an abrupt way and
give rise, after a period of self-similar dynamics as for simple liquids, to long-
lived cylindrical necks or filaments which thin exponentially in time. This abrupt
change occurs when the elongation rates become comparable to the inverse of
the polymer relaxation time leading to a large elongational viscosity of the dilute
polymer solution.

Polymer affect two dimensional turbulence, generated in rapidly flowing soap
films, in unexpected ways. Their presence inhibits the transfers of energy to
large scales, causing their suppression in the energy density spectrum, through
a reduction of large elongation rates. This also leads to the change of the spectral
properties of a passive scalar (the soap film thickness field) which turns out to
be highly sensitive to the presence of energy transfers.

Keywords . Polymer physics, Interfacial Instabilities, Finite time singulari-
ties, Rheology, Extensional viscosity, Two dimensional turbulence, Soap films,
Drag reduction, Passive scalar.
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