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6 Introduction

Introduction

Au cours de leur vie éphémere mais bien remplie, les mousses liquides offrent aux
physiciens qui les étudient de multiples occasions de s’émerveiller. Leur beauté ne leur
est cependant pas réservée puisqu’elles donnent quotidiennement, au yeux de tous, le
spectacle de leur structure qui sait allier ordre, par un strict agencement des films de
savon, et désordre a plus grande échelle. Leur caractere liquide s’exprime de fagon am-
bivalente : le liquide qui les constitue s’écoule a travers leur squelette sous l'effet de
la gravité (drainage) et les bulles peuvent se déplacer les unes par rapport aux autres.
Ce second point s’accompagne d’une réponse élastique qui donne aux mousses un com-
portement complexe lorsqu’elles sont déformées puisqu’elles sont élastiques aux petites
déformations, plastiques aux grandes et visqueuses aux grands taux de déformation.

Nous nous sommes penchés sur le role de la structure dans la réponse élastique d’une
mousse (partie 1) et sur son role dans le drainage d’une mousse (partie 2). Nous avons
pour cela utilisé un nouveau systeme, une mousse magnétique. Il s’agit d’une mousse
de savon dont la phase liquide est remplacée par un ferrofluide, une solution colloidale
de nano-particules magnétiques dispersées dans un solvant. La mousse répond alors a
un champ magnétique extérieur, que 'on peut faire varier a souhait. Ce parametre de
controle supplémentaire permet de manipuler la mousse de I'extérieur afin d’en étudier

les propriétés physiques.

Nous donnons ci-dessous un rapide résumé de nos travaux en guise de guide de lecture
pour la suite de ce mémoire.

Le chapitre 1 est une rapide introduction a la physique des mousses et présente les
résultats dont nous nous servirons dans la suite.

Le chapitre 2 étudie la déformation du réseau formé par une mousse 2D constituée
d’une monocouche de bulles lors d’une cisaillement quasi statique. Nous ré-analysons
pour cela des expériences faites par Georges Debrégeas [33].

Dans le chapitre 3, nous étudions un bord de Plateau unique, formé par la jonction
de 3 films tendus sur un cadre rigide. Nous verrons successivement le type d’écoulement
qui se produit a I'intérieur, la réponse élastique a une déformation du bord de Plateau
et, enfin, nous calculerons la vitesse de propagation du mode symétrique de Taylors dans
un bord de Plateau.

La seconde partie traite exclusivement de systemes de mousses magnétiques.

Le chapitre 4 présente les ferrofluides ainsi que leurs propriétés physique.

Le chapitre 5 étudie les modifications induites par le champ magnétique sur la struc-
ture de la mousse. Nous utiliserons pour cela une mousse magnétique 2D dans une
cellule de Hele-Shaw, et nous développerons un modele basé sur les gradients de champs
magnétiques entre bords de Plateau. Nous montrerons que les lois de Plateau dans les
mousses peuvent étre tres différentes dans les mousses magnétiques, conduisant, dans le
cas de mousse tres humide, a des angles entre bords de Plateau variant entre 90 et 180°,
au lieu des 120° habituels.

Le chapitre 6 étudie le drainage dans les mousses magnétiques dans un champ ho-
mogene perpendiculaire ou parallele a la gravité. Nous montrerons que les propriétés de
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drainage des mousses magnétiques, décrites par la perméabilité hydrodynamique, sont
dues a ’anisotropie de la section des canaux formés par les bords de Plateau.

Enfin, le chapitre 7 présente deux applications possibles des mousses de ferrofluides :
le transport sélectif dans la microfluidique et le controle précis de la taille des bulles.
Nous utilisons pour cela des mousses confinées dans un cylindre dont le diametre est
comparable au diametre des bulles.
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Chapitre 1

La Mousse

1.1 de I’Etude des Mousses

1.1.1 la Découverte

Tout commence par une bulle de savon. Qui n’y a jamais joué ? Le physicien belge Jo-
seph Antoine Ferdinand Plateau aura cependant tot fait d’astreindre notre film de savon
a des cadres polyédriques rigides lui permettant d’ouvrir le domaine des mathématiques
des formes de surface minimale en définissant les regles élémentaires de ’assemblage des
bulles. Cet intérét pour les films de savon se poursuit avec la question de I’écoulement
du liquide dans un film de savon soumis a la gravité. Puis, vient la biere, qui nous offre
nos premieres expérimentations sur les mousses, sous ’angle ”comment remplir le plus
possible mon verre de liquide 7”7, ce qui traduit assez bien la relation complexe d’atti-
rance et de répulsion qu’entretiennent les ingénieurs avec la mousse. En effet, tantot
il faut que ¢a mousse (cuisine, extincteurs, extraction miniere...) tant tot il faut s’en
débarrasser (machine a laver, dépot de film liquide. . .). Cette attitude a guidé I’approche
des premiers travaux sur les mousses. Enfin vient le temps de ’observation de la mousse
en elle-méme et des mécanismes qui dictent son évolution, avec le but avoué de trouver

les regles communes a toutes les mousses.

1.1.2 Problématiques
Echelles

Ce qu’on voit d’une mousse dépend de I’échelle spatiale a laquelle on regarde :

— Nanoscopique. C’est la taille d’'une molécule de tensioactif. La mousse n’est a
cette échelle qu'une interface entre une phase liquide et une phase gazeuse, avec
une espece chimique (nos tensioactifs) ayant une affinité pour les deux phases.
C’est a cette échelle que sont déterminées la stabilité des mousses, 1’élasticité des
films, et la viscosité des interfaces.

— Mésoscopique. : C’est la taille d’une bulle. A cette échelle, la mousse est un
assemblage de bulles discernables les unes des autres. On peut ainsi définir sa
topologie, c’est a dire identifier les cellules voisines, leur nombre de faces, de som-

mets.

11



12 CHAPITRE 1. LA MOUSSE
— Macroscopique. A cette échelle, on ne voit plus les bulles. La mousse est alors
un solide viscoélastique dont la fraction volumique d’eau varie.
Dynamique

On peut schématiquement dénombrer quatre branches principales dans I’étude de la

physique des mousses, chacune pouvant étre associée a une échelle de temps spécifique :

L’étude de la structure. C’est ’étude des surfaces minimales appliquée aux
mousses : quelle est la structure périodique permettant un pavage de l’espace avec
le minimum de surface. Dans ce cas, il n’y a aucune échelle de temps impliquée, le
probléme étant purement géométrique. Si 'on consideére que les regles de Plateau
s’y rattachent, c’est le domaine le plus anciennement étudié.

La rhéologie s’intéresse aux propriétés élastiques et plastiques des mousses.
Cette plasticité est due a des réarrangements dans ’agencement des bulles. Ces
événements ont lieu en quelques milli-secondes.

Le drainage est I’écoulement de liquide qui se produit a I'intérieur de la phase
connectée. Il se produit sans que les bulles ne se déplacent les unes par rapport
aux autres. Les temps caractéristiques a ’ceuvre vont de la seconde a la dizaine
de minutes.

Le grossissement ! est la variation de la taille des bulles de la mousse avec le
temps. Ce vieillissement constitue le mécanisme du retour a 1’état d’équilibre ther-
modynamique de la mousse qui est obtenue lorsque gaz et liquide sont totalement
séparés, offrant ainsi une surface de contact minimale. Ce mécanisme est le plus
lent et implique des temps supérieurs a la dizaine de minutes.

Ces thématiques se retrouvent telles quelles dans I’étude des émulsions, a la différence

que le drainage est appelé crémage et le vieillissement murissement d’Oswald. Evidem-

ment, elles ne sont pas exhaustives et certains phénomenes ne trouvent leur place dans

aucune des catégories ci-dessus. Enfin, précisons que ce découpage correspond aussi a

la facon dont les physiciens ont étudié les mousses. S’il trouve une justification dans les

temps d’évolution, ce découpage est bien sur arbitraire et de nombreux phénomenes (si-

non tous) regroupent plusieurs échelles de temps. Par exemple, le drainage de la mousse

accélere le vieillissement qui accélere a son tour le drainage [98], [103], [54], ou encore le

vieillissement qui modifie les propriétés rhéologiques de la mousse [22].

1.2

Interfaces

L’objet est de décrire les propriétés des interfaces d’une solution de surfactant.

1.2.1 Tension de Surface

1 . .
coarsening en anglals
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Origine physique

La tension de surface trouve son origine dans les attractions de van der Walls qui
assurent la cohésion de la matiere dans un état dense 2. On peut dire que les molécules
d’une espece chimique préferent étre entourées de molécules de la méme espece. Pres
d’une interface entre deux phases (par exemple air-liquide), cet effet se manifeste par
I’existence d’une énergie de surface. Ainsi, la différentielle de I’énergie libre d’un systeme
de deux phases en équilibre, séparées par une interface plane s’écrit :

dF = —SdT — PdV + > pdN; +vdA (1.1)

ou T, P sont la température et la pression du systeme:; u; le potentiel chimique du
composant i. Les variables conjuguées S, V et N; sont respectivement ’entropie, le
volume et le nombre de molécules de I'espece i. Le terme ydA est I’énergie qu’il faut
apporter au systéeme pour augmenter de dA la surface de I'interface entre les deux phases.
Ainsi, la tension de surface est définie par

8F>
vy=|= . (1.2)
<8A TV,N;

AT, V., N;fixés, 'énergie libre du systéme est minimale lorsque la surface est minimale.
En P'absence de gravité, une goutte de liquide prendra une forme sphérique lorsqu’elle
est en suspension dans sa vapeur. Cette tension de surface vaut 72.8 mN/m a 20° C

pour l'eau pure et sa vapeur.

Pression de Laplace

La tension de surface génere un terme de pression appelé pression de Laplace. Puisque
la pression est une énergie par unité de volume, on peut voir ce terme de Laplace comme
le colt de la création de I'interface rapporté au volume de la phase liquide : La pression
a l'intérieur d’un volume possédant une surface courbe s’écrit :

Psz+fy<1+1> , (13)

Ry Ry

ou R; et Ro désignent les rayons de courbures principaux de la surface. Ainsi, la pression
est plus grande a l'intérieur d’une goutte qu’a ’extérieur. Deux bulles n’ayant pas le
méme rayon de courbure ne seront pas a la méme pression et si 'on connectait deux
bulles par un capillaire, la plus petite se viderait dans la plus grande (cf. figure 1.1).
Cette différence de pression est a 'origine du grossissement de la mousse, c’est a dire
I’augmentation de la taille moyenne des bulles avec le temps.

Afin de comparer les effets capillaires et les effets gravitationnels, on introduit la
longueur capillaire. Lorsqu’une goutte a une taille importante, la pression hydrostatique
la fait s’écraser sur elle-méme et elle prend la forme d’une ellipsoide oblate. En divisant
la surpression capillaire (AP.qp, = %) par la surpression hydrostatique (A Ppygro = pgR),

on obtient une longueur au-dessous de laquelle les effets capillaires seront dominants :

=L . (1.4)

Py

20n ne parle de tension de surface que pour des états denses de la matitre. Les interactions entre
molécules d’un gaz sont tres faibles
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Fi1G. 1.1 — Deux bulles de rayons différents (R; < Rg3) sont reliés par un capillaire : la plus petite,

en surpression, se vide dans la plus grande.

Les gouttes de liquide resteront sphériques tant que leur taille reste inférieure a [.. Dans
le cas de ’eau pure, I, = 2.6 mm, pour de 1’eau savonneuse (y ~ 30 mN), l. = 1.7 mm.

1.2.2 Solution de Tensioactif

Il existe toute une famille de molécules possédant une affinité a la fois pour des
solvants polaires (par exemple 'eau), grace a une "téte” chargée, et une affinité pour
les solvants non polaires, du fait d’une ”"queue” constituée d’une chaine carbonée. Ces

molécules sont appelés agents tensioactifs (plus simplement tensioactifs) ou surfactants.

Chaine carbonée Téte polaire
(hydrophobe) (hydrophile)

\ \ Congion
®

O
;

I e oo N
HHHHHHHHHHHAH (@)

F1G. 1.2 — Formule chimique de la molécule de sodium dodécyle sulfate (C12H25504Na).

Adsorption

Lorsqu’elles sont en solution aqueuse, ces molécules s’assemblent de maniere a
protéger leur queue hydrophobe du solvant. A faible concentration, elles s’accumulent
d’abord & l'interface de sorte que les tétes hydrophiles soient dans I'eau ? et leur queue
orientée vers 'air. Cette affinité des molécules de savon pour I'interface en réduit le cotit
énergétique. Ainsi, la tension de surface diminue avec la concentration jusqu’a I'appari-
tion d’une troisitme phase a la concentration micellaire critique (CMC) (cf. figure 1.3).
Il se forme alors en solution des agglomérats de forme sphérique appelés micelles qui
permettent de ”cacher” les queues hydrophobes et de ne présenter que la téte polaire
au solvant (cf. figure 1.3). Au dela de la CMC, la tension de surface ne dépend plus de

311 s’agit ici d’une représentation idéalisée car I’interface n’est pas aussi bien définie au niveau micro-

scopique qu’au niveau macroscopique, la densité variant continiiment.
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Molécules
adsorbées

wq’zw
3ﬁp

%O\ Micelle CMC é

F1G. 1.3 — A gauche, molécules de tensioactif adsorbée a I'interface eau-air. Lorsque la concen-
tration dépasse la CMC, les molécules forment des structures tridimensionnelles appelées micelles.
A droite, I'allure de la tension de surface ~ en fonction de la concentration : «y diminue jusqu’a la
CMC.

la concentration de surfactant : les tensioactifs ajoutés ne s’adsorbent plus a la surface
mais forment les micelles. La CMC du SDS est de 8 mM dans l'eau pure (soit 2.3 g/1).
Elle dépend de la concentration des ions dans la solution. Dans une solution de 100mM
de NaCl, elle vaut 1.4mM.

1.2.3 Stabilité des Films de Savon

Outre ’abaissement de la tension superficielle, les tensioactifs rendent possible 1’exis-
tence d’un film noir de Newton et conferent aux films une élasticité. Ce sont ces deux
derniéres propriétés qui sont & l'origine de la stabilité (relative) des films de savon et
des mousses [25].

Epaisseur d’un film

Sur la surface d’une bulle de savon éclairée en lumiére blanche, on peut observer
des franges multicolores d’interférences lumineuses. Ces films ont une épaisseur variant
entre 0.1 et 10 pwm. Ils sont constitués de deux couches de surfactant séparées par un
liquide interstitiel. Comme il n’y a pas d’interaction entre ces deux interfaces, les films
peuvent avoir n’importe quelle épaisseur. Lorsque le liquide interstitiel est soumis a la
gravité, il s’écoule vers le bas, faisant ainsi diminuer ’épaisseur jusqu’a atteindre une
dizaine de nm. Les films ne contiennent alors quasiment plus de liquide interstitiel et ne
réfléchissent plus la lumiere. Ils sont appelés films noirs 4. Ces films sont dans un état
métastable et ne peuvent ni drainer ni redevenir épais. Malgré ’apparente simplicité du
probleme, le drainage des films n’est toujours pas complétement élucidé [3].

Elasticité

L’autre mécanisme évoqué précédemment stabilise le film vis a vis des fluctuations

d’épaisseurs. Lorsqu’une partie d’un film est étirée, la concentration de surface locale

411 y en fait deux types : les films noirs communs et ceux dis de Newton. Leur formation est expliquée
par la théorie DLVO qui prend en compte les interactions entre les deux interfaces [83].
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'03':1\
£
5
f’ﬂp MO 2 1
QHLS IED o \b @) Marangoni
o
Y Y+d¥ Y C Volum'ique

F1G. 1.4 — A gauche, la surface d’un film est étirée. A droite, allure de la concentration de surface
en fonction de la concentration de volume. L'élasticité de Gibbs correspond a une déformation aux
temps longs (équilibre entre la concentration volumique et la concentration surfacique), alors que
I'élasticité de Marangoni se fait aux temps courts (le nombre de molécules adsorbées en surface reste

constant).

diminue ce qui provoque une augmentation de la tension de surface dans la zone étirée
(cf. figure 1.4) : le film résiste a la déformation. Deux cas sont a distinguer, selon le
temps caractéristique auquel se fait la déformation [25] :

— Aux temps courts, les molécules de savon n’ont pas le temps de repeupler la surface
et la concentration de surface diminue & nombre constant de molécules adsorbées.
On parle alors d’élasticité de Marangoni.

— Aux temps longs, les molécules de savon du volumes peuvent repeupler la surface.
Il en résulte une diminution de la concentration en volume ° , et une modification
de I'équilibre entre molécules adsorbées en surface. On parle alors d’élasticité de
Gibbs.

La limite entre 1’élasticité de Gibbs et celle de Marangoni est donnée par 7p = %,
ou e est I’épaisseur du film et D le coefficient de diffusion des molécules de surfactant.
En prenant une valeur caractéristique pour le ccefficient de diffusion de D = 10~7 cm?/s

et e =1 um, on obtient 7p ~ 0.1 s.

1.3 Structure interne

Une mousse est un amas de bulles de savons. Lorsque la quantité d’eau est faible,
on parlera alors de mousses seches, les bulles se fagonnent en polyedres avec des arrétes
saillantes et des faces constituées par des films de savon faiblement courbées. Nous
appellerons topologie d’une mousse les relations de voisinage des bulles, c’est a dire
quelles sont les bulles qui sont en contact et combien ont-elles de faces.

®Le cas des films est particulier car du fait de leur importante surface, la plus grande partie des
molécules est adsorbée en surface et non en solution dans le volume. Le volume ne constitue plus
un réservoir de tensioactif & une concentration fixe. La concentration superficielle et la concentration
volumique d’un film en surfactant dépendent de la vitesse de sa formation.
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1.3.1 Regles de Plateau

C’est Joseph Plateau, physicien belge et aveugle, qui vu le premier le parti que ’on
pouvait tirer des films de savon comme réalisation physique des objets mathématiques
appelés ”surfaces minimales”. L’aire d’une surface minimale est la plus petite de toutes
les surfaces possibles s’appuyant sur le méme contour. Aprés de nombreuses expériences
sur les films de savon, il s’apercut qu’'un contour fermé de forme géométrique quel-
conque pouvait servir de support a au moins une surface minimale. La démonstration
de ce probleme mathématique, connu sous le nom de probléme de Plateau, occupa les
mathématiciens tout au long du X7X¢ et du X X° et continue d’occuper les physiciens
[14]. Depuis lors, il n’est pas rare de voir des mathématiciens jouer avec des films de
savon et des cadres en fil de fer. Cette analogie entre films de savon et surfaces minimales
provient du fait que I’énergie d’un film est une énergie de surface. L’équilibre mécanique
étant atteint lorsque ’énergie potentielle est minimale, les films de savon stables sont
une surface minimale au sens mathématique. De cette propriété découlent trois regles,
connues sous le noms de regles de Plateau qui s’appliquent a des mousses relativement
seches [53] :

1. Les films de savon se raccordent a une surface solide avec un angle droit.

2. Les films de savon se joignent par trois en formant une ligne réguliere appelée bord
de Plateau. Ils font entre eux un angle de 120°.

3. Les bords de Plateau se rejoignent par quatre en un point appelé vertex et font
un angle de 109°28’16”.

Ces regles de Plateau déterminent la structure locale de la mousse. Celle-ci est constituée
de trois principaux ”objets” qui construisent une arborescence : la jonction de trois
surfaces (films) donne des lignes (bord de Plateau) qui se joignent par quatre en un
point (vertex). Cette description d’objet sans volume n’est valable que pour une mousse

”idéale” qui aurait une fraction volumique nulle.

1.3.2 Mousse 3D

Cellule

F1G. 1.5 — Schéma de la cellule de Kelvin. l

Dans une mousse 3D, strictement monodisperse, le pavage optimal de I’espace est
donné par la cellule de Kelvin (cf. figure 1.3.2) lorsqu’il n’y a qu’une seul forme de cellule
possible. Elle est constituée de 8 faces hexagonales et 4 faces carrées (cf. annexe A). En
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1993, D. Weaire et R. Phelan ont découvert qu’il existait une solution permettant un
gain de 0.3% de surface faisant intervenir deux formes de cellules différentes.

Ces pavages sont cependant rarement observés, du fait du désordre qui régne dans
les mousses. En effet, les mousses sont des systémes métastables. Leur énergie de sur-
face étant bien supérieure a ’énergie thermique, elles ne peuvent explorer leur paysage
énergique et trouver la configuration qui minimise leur énergie, de sorte que les struc-
tures d’énergies minimales ne sont observées que lorsque la mousse est confinée, comme
c’est le cas pres d’une paroi. On peut alors observer assez facilement des demi-cellules
de Kelvin. On voit alors un motif hexagonal (cf. figure 1.6).

Dans le cas d’une mousse confinée dans un cylindre dont le diameétre est du méme
ordre de grandeur que celui des bulles, la structure de la mousse adopte alors des confi-
gurations tres ordonnées décrites par la phyllotaxie. Elles dépendent du degré de confi-
nement, c’est a dire du rapport entre le diametre des bulles et celui du cylindre ([111],
[90], [12]). Ces mousses sont appelées mousses cylindriques ou encore tige de bulles. Le

chapitre 7 leur est consacré.

F1c. 1.6 — Mousse de ferrofluide prés de la paroi. La longueur d'un bord de Plateau est d'environ

2 mm.

Une autre source du désordre réside dans la polydispersité en taille des bulles. En
effet, que ce soit en secouant, en bullant, ou en dégazant, il est difficile d’obtenir une
mousse rigoureusement monodisperse. Cette polydispersité initiale est amplifiée par le
vieillissement de la mousse qui tend a diminuer le volume des petites bulles et & augmen-
ter celui des grosses. Ainsi, malgré un ordre local parfait du fait des régles de Plateau,
la structure globale de la mousse est désordonnée. Cela est di a ’absence d’interaction

a longue portée.
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Bords de Plateau

Aux regles de Plateau, s’ajoutent celles de la capillarité. Un bord de Plateau n’est
pas une simple ligne car sa section a une surface non nulle. A I’équilibre, la pression doit
étre constante en tous points de la section d’un bord de Plateau 6. Cela implique que le
rayon de courbure d’un bord de Plateau soit constant. La section du bord de Plateau a
une surface A = CppR?, avec Cpp = (\[ — %) La pression P a l'intérieur d’un bord de

Bord de
Plateau

F1G. 1.7 — A gauche, la section d'un bord de Plateau. A droite, un bord de Plateau vu de profil.

Plateau de rayon de courbure R est 7 :

gl

P:Pgaz_ﬁ 5 (15)

ou 7 est la tension de surface et Py, la pression du gaz dans la cellule.

Vertex

Les jonctions des bords de Plateau forment une structure tétraédrique. Le volume
d’un vertex est donné par :
V, =C,R? (1.6)

avec C, =~ 0.31 [71].

Films

Les films de savon constituent les faces des polyedres. La pression qui regne a
I'intérieur est tres proche de celle régnant dans les bulles car leur courbure est faible
devant celle des bords de Plateau. Il existe donc une différence de pression entre les films
de savon et les bords de Plateau, ce qui entraine une succion du liquide des films vers les
bords de Plateau. Ainsi, ils drainent jusqu’a ce que ce qu’ils deviennent des films noirs.

SMéme lorsqu’il y a un écoulement, nous considérerons que les gradients de pression dans la direc-
tion orthogonale au bord de Plateau sont négligeables comparés a ceux dans la direction parallele a
l’écoulement (approximation de lubrification).

Il existe un autre rayon de courbure, mais celui-ci est beaucoup plus grand que R puisqu’il est
supérieur a la longueur d’un bord de Plateau L.
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F1c. 1.8 — Un vertex est constitué par la jonction de 4 bords de Plateau.

L’épaisseur caractéristique des films de savon dans une mousse est inférieure a 100 nm
[108].

Fraction volumique de liquide

Pour calculer la fraction volumique de liquide dans la mousse, nous reprendrons
I’approximation ”mousse séche” couramment utilisée dans la littérature [71] . La justifi-
cation de cette hypothese réside dans la tres faible épaisseur des films dans les mousses
(moins de 100 nm). Tant que les bords de Plateau sont assez grands, cette hypothese
s’avere étre raisonnable [17]. Le volume des bords de Plateau varie comme Vyp ~ R2L et
le volume des vertex V, ~ R3. La fraction volumique s’obtient en divisant ces volumes
par celui de la cellule V. ~ L3. Pour déterminer les ccefficients dans le cas d’une cellule
de Kelvin , Stone et al ont utilisé le logiciel Surface Evolver ® :

¢ =0.17 @)2 +0.20 (§>3 : (1.7)

Le premier terme correspond au volume des bords de Plateau et le second a celui des
vertex. Puisque le rapport du rayon de courbure R et de la longueur d’un bord de
Plateau est au maximum d’environ 0.1, nous pourrons négliger le volume des vertex

dans la fraction volumique. Nous obtenons ainsi la relation entre rayon de courbure et

=0, (?) 7 (19)

ou Cy = 0.171 dans le cas d'un empilement de cellules de Kelvin. Cette relation est

fraction volumique :

importante puisqu’elle nous permet de relier le mésoscopique (R) au macroscopique (¢).
Cette relation n’est cependant valide que pour les faibles fractions volumiques et nous
la nommerons pour cette raison ”approximation de mousse seche”.

1.3.3 Mousse Bidimensionnelle

Définition mathématique

Les mousses bidimensionnelles liquides ont souvent été utilisées par les physiciens

pour contourner le probleme de I'imagerie des mousses tridimensionnelles et simplifier

8de Brakke, K., disponible gratuitement sur http ://www.geom.umn.edu
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Cy Cop Cy
0.171 | v/3—3 =0.16 | 0.31

TAB. 1.1 — Tableau récapitulatif des différentes constantes géométriques.

la description de la structure ; I’avantage principal étant de pouvoir observer directement
le mouvement des cellules lors d’un cisaillement ou la variation de la taille des cellules
pendant le vieillissement. La réduction a 2D se fait ainsi :

— Le volume d’une bulle polyédrique se réduit a la surfaces d’une bulle polygonale.

— Les surfaces de séparation (films) entre bulles se réduisent a des lignes (murs).

— La jonctions de trois films (bord de Plateau) se réduit & un point (vertex 2D).
Leur énergie est simple puisqu’elle est constituée par la longueur de l'interface entre gaz
et liquide, c’est a dire :

E=X> 1 (1.9)

ot 'on a introduit A, la tension de ligne ? , et l;j, la longueur du mur entre la cellule i
et la cellule j. Notons enfin que la dimension de la contrainte a 3d est une énergie par
unité de volume (pression), alors qu’a 2d c¢’est une énergie par unité de surface (tension
de surface).

Mousses de savons 2D

Les mousses de Langmuir [26, 34] constituent un trés bon systéme bidimensionnel.
Cependant, les contraintes expérimentales pour obtenir un tel systeme sont lourdes et on
lui préfere souvent des mousse de savon bidimensionnelles. Il s’agit d’un couche unique
de bulles formant un pavage du plan, obtenue soit par un confinement dans une cuve
de Hele-Shaw '°, soit par un radeau de bulles & la surface d’un liquide. Vu du dessus,
il s’agit bien d’un réseau de polygones (cf. figure 1.9). Les bulles sont toujours séparées
par un film de savon dont le seul rayon de courbure est le méme que celui du mur. Cox
et al ont défini un critére de bidimensionnalité en considérant un amas de 7 bulles de
méme volume écrasées entre deux plaques [28]. La mousse reste bidimensionnelle si la
distance d entre les plaques est plus petite que vV, ott V est le volume d’une bulle.
On peut extrapoler ce critére a une mousse formant un réseau hexagonal et contenant
un nombre infini de bulles. Le volume d’une bulle est alors donné par V = %dlﬁ ou
L est la longueur d’un coté et d la distance entre les deux plaques : la mousse reste

bidimensionnelle tant que :

d<16L . (1.10)

Pour toutes les mousses 2D étudiées ici, ce critere est satisfait.

Nous reviendrons dans le chapitre 5 sur la structure détaillée d’'une mousse bidimen-

sionnelle de savon.

9La tension de ligne a la dimension d’une force.
Une cuve de Hele-Shaw est constituée de deux plaques paralléles espacées de quelques millimétres.
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F1G. 1.9 — Mousse 2D de ferrofluide (sans champs magnétique) dans une cuve de Hele-Shaw (la
distance entre les plaques est 1 mm). La photo est prise a la verticale. La fraction volumique de

ferrofluide est de 5% et la longueur des cotés est de 2.3 mm.

Propriétés statiques

A deux dimensions, et pour des mousses suffisamment seches, les régles de Plateau
se reformulent ainsi :

— Les murs de savon se raccordent a une ligne de support en faisant un angle de 90°.

— Les murs se joignent par 3 aux vertex en faisant des angles de 120°

1,
. L,=1251L,

F1a. 1.10 — Instabilité d'un vertex a quatre branches : pour relier 4 points, la ligne la plus courte

fait toujours intervenir 2 vertex a 3 branches.

Cette derniére contrainte donne un motif cellulaire dans le plan euclidien avec un nombre
de coté moyen égal & 6 1. La structure minimisant I’énergie d’un réseau cellulaire mo-
nodisperse plan est donnée par le réseau hexagonal. Cette question, posée il y a 2000
ans, n’a été démontrée que récemment par Hales dans [51]. Contrairement aux mousses

tridimensionnelles, cette structure est assez facilement atteinte si la polydispersité est

HTe ballon de football est un exemple de motif cellulaire non plan. Il est constitué de 12 pentagones

réguliers et de 20 hexagones réguliers.
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faible.

Pour boucler une cellule n’ayant pas 6 cotés tout en respectant les regles de Plateau,
les murs doivent se courber. Cela introduit une différence de pression de Laplace entre
les cellules '2 :

2
Rjnt:Pext_l

ij

(1.11)

ou r;; est le rayon de courbure entre la cellule 7 et la cellule j.

Fi1a. 1.11 — Equilibre mécanique dans une mousse 2d de ferrofluide (sans champ magnétique)

confinée dans une cuve de Hele-Shaw. L’angle entre les murs mesure 120 °.

1.4 Vieillissement de la mousse

La mousse étant un systeme hors équilibre, elle vieillit. Cela se traduit par ’aug-
mentation de la taille moyenne des cellules qui la constituent.

1.4.1 Mousses 2D

A deux dimensions, les cellules ayant moins de 6 cotés sont en surpression, alors que
les cellules ayant plus de 6 cotés sont en dépression. Si les parois sont perméables au
gaz, cette différence de pression crée un flux de gaz des cellules ayant moins de 6 co6tés
vers les cellules ayant plus de 6 cotés : les cellules les plus petites se vident dans les plus
grandes. C’est la loi de von Neumann [107] :

dA,
dt

=k(n—06) |, (1.12)

ou A, est la surface d’un cellule & n cotés et x une constante qui dépend du systéme
expérimental. Cette loi de vieillissement de la mousse est I’équivalent du mirissement
d’Ostwald des émulsions. Elle n’est cependant valable qu’a deux dimensions. D’autres

12A deux dimensions, rigoureusement, on ne doit pas parler de pression, mais de tension de surface.
11 faudrait donc remplacer la pression a lintérieur Pin: (& extérieur Per:) par une tension de surface
Yint (& Vextérieur Yewt) : Yint = Yeawt — %. ot lambda est la tension de ligne. Cependant, les mousses
de savon n’étant qu’un modele tridimensionnel de mousse 2d, il est d’usage de continuer de parler de
pression et de tension de surface.
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systemes cellulaires 2D analogue aux mousses, comme les émulsion 2D de ferrofluide
[43], les films de grenat magnétique [109] suivent des lois du méme type que celle de von

Neumannn.

1.4.2 Mousses 3D

Pour les mousses tridimensionnelles, la mesure expérimentale du volume des cellules
est plus compliquée [45], [82], [103] et une partie des résultats a été obtenue grace a
Surface Evolver [81] [111]. Ce n’est que récemment qu'un modele semble s’étre imposé
[55]. 11 permet de relier la variation du volume au nombre de faces d’une cellule :

dV
vy
I dt

ou a et b sont deux constantes déterminées numériquement. Dans le cas bidimensionnel

klaf’? —b) | (1.13)

comme dans le cas tridimensionnel, la variation de la longueur des cotés suit une loi du
type < L >~ t1/2,

1.4.3 Changements de topologie : les processus élémentaires

La variation de la taille des cellules induite par le grossissement provoque des chan-
gements topologiques. Nous pouvons identifier trois processus élémentaires, le T1, le T2

et la coalescence, que nous allons illustrer en considérant le cas bidimensionnel.

Echange de coté : T1

Lorsque la longueur d’un mur diminue jusqu’a atteindre une longueur comparable
a son épaisseur, les deux vertex qu’il relie fusionnent et forment un vertex a quatre
branches. Ce dernier étant instable, il se déstabilise aussitét pour former un nouveau
mur perpendiculaire & 'orientation initiale (cf. figure 1.12). Au cours de ce processus
appelé T1, deux cellules perdent un coté tandis que deux autres en gagnent un. Pour

F1G. 1.12 — T1 dans une mousse de savon. Le chiffre au centre des cellules indique le nombre de

cotés de la cellule.

détecter les T1 dans les mousses tridimensionnelles, on peut utiliser la diffusion multiple
de la lumiere (DWS) [60].
Disparition d’une bulle : T2

Les T2 sont provoqués par le grossissement de la mousse qui entraine la disparition
des cellules ayant trois cotés (cf. figure 1.13).
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LA

F1c. 1.13 — T2 : disparition d'une bulle & trois cdtés sous I'effet du grossissement de la mousse.

Coalescence

Le dernier événement topologique est la coalescence de deux cellule du fait de la
disparition d’un mur (cf. figure 1.14). Les murs doivent alors changer leur courbure pour
permettre d’obtenir des angles de 120° aux vertex. Ce phénomene, comme le T1, peut
se produire sous forme d’avalanche dans une mousse [84].

coalescence
_

F1G. 1.14 — Coalescence de deux bulles.

1.5 Rhéologie d’une mousse

On dit d’'un matériau qu’il est élastique si apres avoir été soumis a une contrainte
ayant entrainé une déformation de ’objet, il retrouve sa forme initiale. L’origine de cette
force élastique réside dans la structure du matériau. On peut opposer a ’élasticité des
solides la capacité de couler des liquides. En effet, des qu’ils sont soumis a une contrainte,
ils se déforment (coulent) et ne retrouvent jamais leurs formes initiales.

Les mousses combines des propriétés de viscoélastique a celle d’un liquide a seuil ce
qui les classent parmi les fluides complexes. Pour s’en convaincre, on peut énumérer leurs
principales caractéristiques. Elles sont élastiques aux faibles déformations, plastiques
aux grandes déformations et visqueuses aux grands taux de déformation. De plus, leur
structure évolue spontanément du fait du vieillissement.

Deux approches sont possibles pour étudier la rhéologie de ces systémes complexes.

— La premiere consiste a faire des mesures rhéologiques macroscopiques sur des

mousses 3D a l’aide d’un rhéometre. Cependant, il est difficile de reliée ces résultats
a la structure de la mousse. Il faut pour cela coupler les mesures rhéologiques a une
observation locale de la mousse, soit par une observation optique directe lorsque
la mousse est seche [96], soit en utilisant la diffusion multiple de la lumiére dans
les mousses [41], [23].

— La seconde approche consiste a visualiser directement la structure d’une mousse

2D pendant un écoulement afin de relier la réponse de la mousse a une sollicitation
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extérieure a sa structure interne.

1.5.1 Rhéologie macroscopique
Déformation oscillante

Il s’agit d’appliquer une déformation I' (ou une contrainte) de la forme I' =

Iy expiwt. On mesure alors la contrainte (la déformation) o(¢). En introduisant le mo-

dule de cisaillement complexe G(w), on peut alors relier la contrainte & la déformation
[50] :

o(t) = Gw)l = G'(w)T(t) +iG" (w)T(t) (1.14)

ol nous avons introduit le module de stockage G’ qui traduit 1’élasticité et le module de
perte G” qui traduit la dissipation visqueuse.

Une autre méthode consiste a appliquer une déformation de faible amplitude en
forme de marche et de mesurer la contrainte. Dans ce cas, contrainte et déformation

sont reliées par :
o(t)y=G@)T(t) . (1.15)

G(t) et G(w) sont reliés par [19] :
Glw) = iw / Glt)e—“tdr (1.16)
0

La figure 1.15 reproduit une courbe extraite d’un article écrit par Gopal et Durian [46].
Le comportement global de G est toujours dominé par le module de stockage, ce qui fait
que les mousses ont un comportement essentiellement élastique. On peut dégager trois
régimes.
— Pour les faibles fréquences (figure 1.15 a) le module de stockage est tres faible.
Le méme comportement est observé sur la courbe G(t) aux grands temps. Cet
effet est di au vieillissement de la mousse : le grossissement relaxe localement les
contraintes [22], et la mousse perd la mémoire de son état non déformé. La limite
pour ce régime est donnée par le temps moyen entre réarrangements T1 [24].
— Sur le plateau (0.01 < w < 10rads™!), le module de stockage et le module de pertes
sont quasiment constants.
— Enfin, lorsque la pulsation est supérieure & 10 rads™!, les modules de cisaille-

ment suivent une loi de puissance en w!/?

. Ce comportement est attribué a la
présence de zones faibles, orientées aléatoirement, dans lesquelles les T1 se pro-

duisent préférentiellement [79]. La déformation des bulles n’est alors plus affine.

Taux de déformation constant

Lorsque la mousse est cisaillée de fagon permanente (I' augmente linéairement avec le
temps), on sonde le caractere visqueux de la mousse. On peut ainsi mesurer la viscosité
de la mousse. Celle-ci diminue en 1/I'; ce qui correspond a un liquide de Bingham

671,]47]. Dans un liquide possédant une contrainte seuil o, la contrainte s’écrit :
[67], quide p :

o =05 +nl =n (DT . (1.17)
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F1G. 1.15 — a) Module de stockage et de perte dans une mousse dont la taille moyenne des bulles
de 60 um. Les différents symboles indiquent |'amplitude de la déformation imposée I'y. b)Ordonnée
gauche (cercles) : module de relaxation de la contrainte G(t) en fonction du temps. L'axe de droite

(croix) donne la déformation en fonction du temps. Extrait de [46].

ou l'on a introduit la viscosité effective, correspondant au rapport entre la contrainte
mesurée et la déformation : 9.y = 1+ oy /F Cette viscosité effective est une fonction
décroissante du taux de cisaillement. Ainsi les mousses se comportent comme des liquides
rhéofluidifiants.

1.5.2 Visualisation de la structure

Pour étudier le comportement de la structure des mousses sous cisaillement, c’est
tout naturellement vers les mousses 2D que se sont tournés les physiciens. En effet,
toutes les informations permettant de décrire la structure de la mousse sont accessibles
sur une image.

Récemment, Debrégeas et al [33] ont démontré que lorsqu’une mousse 2D est cisaillée
quasi-statiquement, son champ de vitesse est localisé dans une bande de cisaillement.
Pour ce faire, ils ont utilisé une cellule de Couette 2D, constituée de deux plaques de
verre faiblement espacées et de deux roues dentées. L’intérieur de la cellule est remplie
avec une mousse 2D de savon. La roue intérieure est mise en mouvement grace a un
moteur pas & pas, alors que la roue extérieure est maintenue fixe. L’analyse du champ
de vitesse montre que la composante orthoradiale du champ de vitesse moyennée dans
le temps, < vy >, est localisée dans une bande de cisaillement située pres de la parois
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en mouvement. Cette décroissance est décrite par une loi de décroissance exponentielle
(cf. figure 1.16) : v ~ exp(—d/A), ou d est la distance a la roue interne et A est une

longueur caractéristique comparable au diametre d’une bulle.

<U9>
_5_7
[=%

15

F1G. 1.16 — Profils moyens de la vitesse tangentielle adimensionnée par la vitesse de la roue dentée
intérieure en fonction de la distance a la roue intérieure adimensionnée par la taille moyenne d’une
bulle. Plusieurs fractions volumiques sont représentées : ¢ : ¢ = 0.05; A : ¢ = 0.12; o : ¢ = 0.20.
On voit une décroissance exponentielle de la forme < vy > exp %. En insert, la dépendance de A
en fonction de la fraction volumique. Résultats expérimentaux obtenus par Georges Debrégeas et al

, extrait de [33].

Kabla et al ont retrouvé ces résultats grace a une simulation numérique dans une
géométrie plane périodique [66], [65]. Signalons, & notre connaissance, qu’aucune bande

de cisaillement n’a encore été mise en évidence dans une mousse a trois dimensions.

1.6 Drainage

Sous effet de la gravité, le liquide contenu a I'intérieur d’une mousse tend a s’écouler
vers le bas. Ce phénomene, appelé drainage, se produit inévitablement dans toutes les
mousses ainsi que dans toutes les émulsions sur terre. De nombreux problémes industriels
dépendent de sa maitrise, et donc de sa compréhension. Depuis 'extraction miniere
jusqu’a la purification de protéines biologiques en passant par l’agroalimentaire et les

extincteurs, tous ces secteurs industriels sont concernés par ce probleme.

1.6.1 Ecoulements diphasiques
Analogies

Le drainage des mousses liquides présente des analogies avec deux autres systemes :
les poreux et la sédimentation de particules. Les poreux, de par leur structure constituée
de canaux, rappellent les mousses. La vitesse moyenne a 'intérieur des poreux suit la loi
de Darcy. Elle s’apparente a une loi de transport du méme type que celle de Fick et relie
linéairement la vitesse moyenne u au gradient de pression et le cas échéant aux forces
volumiques f En introduisant G = —V P+ f la force volumique motrice de I’écoulement,
on obtient la forme vectorielle de la loi de Darcy :

—

i=xG (1.18)
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Cette relation traduit, dans le régime stationnaire, 1’égalité entre la force motrice de
I’écoulement G et la force de dissipation visqueuse. Dimensionnellement, la perméabilité
varie comme > ~ %, ou 7 la viscosité du liquide et d est le diametre des pores.

La différence entre un poreux et une mousse vient de la déformation possible des
pores de la mousse (bords de Plateau). Cela se traduit par une perméabilité qui dépend
de la fraction volumique de liquide dans les mousses, alors qu’elle est constante dans
les poreux. Lorsque le poreux contient deux liquides non miscibles, la situation est plus
proche d’une mousse car la fraction volumique d’eau peut varier & I'intérieur du poreux'3.
L’écoulement des liquides dans ces poreux diphasiques est décrit par une équation de
convection-diffusion [30]. Un autre systéme possédant un fort degré d’analogie avec le
drainage des mousses est la sédimentation de particules en suspension dans un liquide.
Sous leffet de la gravité, un front de sédimentation va se propager dans une suspension
initialement homogene, ’état final étant ’accumulation de toutes les particules au bas
du récipient. La aussi, il existe une relation entre la vitesse moyenne du liquide et la
fraction volumique introduite par Kynch dans [74] 14 et revue par Tiller [102].

Conservation du Débit

La conservation du volume de liquide s’écrit :

99 s -
5 T Vleug) =0, (1.19)

ou ¢ la fraction volumique de liquide, u(¢) est la vitesse moyenne de ’écoulement dans
la mousse. La loi de Darcy nous permet de relier cette vitesse a la force motrice de
I’écoulement G. Lorsque le systeme est soumis a la gravité, la force volumique est pg.
Celle-ci est composée de deux termes : la force volumique due a la gravité (que 1'on
peut également présenter sous la forme d’un gradient de pression hydrostatique) et
le gradient de pression VP. L’origine de ce dernier dépend évidement du systeme et,
dans les mousses, il s’agit d’une pression capillaire liée a la forme de la section des
bords de Plateau. Dans tous les cas, cette pression dépend uniquement de la fraction
volumique. Ainsi, on a VP = %ﬁgﬁ. Pour une plus grande clarté, nous nous limiterons
au cas unidimensionnel en considérant que les variations de la fraction volumique, de la
pression et de la vitesse dans la direction perpendiculaire a I’écoulement principal sont
négligeables devant celles dans la direction de 1’écoulement. Expérimentalement, cette
condition est réalisée grace a I'utilisation de colonnes verticales de section constante'®.

En choisissant un axe Oz dirigé vers le haut, la conservation du volume s’écrit fina-

8¢ a<¢2dpa¢> 9

ot 02\ dpoz) 9z

On reconnait la une équation de convection-diffusion non linéaire que ’on peut mettre

9 a(Daqs) 9

lement :

(¢Xpg) = 0. (1.20)

sous la forme :

ot 0z

ol (Ug)=0 . (1.21)

0z

13La présence de deux liquides implique la définition de deux perméabilités hydrodynamiques

41, hypothese de Kynch permet d’écrire directement la vitesse moyenne de I’écoulement en fonction
de la fraction volumique, sans faire apparaitre de gradient de pression.

15Saint-Jalmes et al ont étudié le cas ou la section de la colonne n’est pas constante [97]
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D(¢) = ¢E‘é—g est un ceefficient de diffusion qui dépend a priori de la fraction volumique
et U(¢) = X(¢)pg est la vitesse de dérive qui dépend, elle aussi, de la fraction volumique.

Cas d’un ccefficient de diffusion en loi de puissance

Si nous négligeons la vitesse de dérive dans I’équation 1.21, nous obtenons I’équation

9o _ 9 (Dow%) —0, (1.22)

suivante :

ot 0z 0z

ou l'on a utilisé D = Dy(¢g — ¢)™, Dy étant indépendant de ¢. C’est une équation de
diffusion anormale. Nous pouvons définir trois cas selon la valeur de I'exposant m.

m = 0 : ¢’est une diffusion gaussienne classique.

m > 0 : c’est de ’hypodiffusion, D tend vers 0 lorsque ¢ tend vers ¢g. La diffusion
diminue tres fortement pres de ¢g.

m < 0 : c’est de 'hyperdiffusion, D diverge pres de ¢g. Dans ce cas, la diffusion est

beaucoup plus rapide que la diffusion gaussienne [6].

Convection

La dépendance de la perméabilité en fonction de la fraction volumique peut conduire
au raidissement ou a l’étalement d’une variation de la fraction volumique (cf. figure
1.17). Ce mécanisme d’auto-raidissement est limité par la diffusion qui intervient lorsque

Incrémentation de ¢ décrémentation de ¢
o o
2 (9;+ A9)
u

§ — u(9,+ Ad)
@ ) ;
§S)

-

Q
S
A »

—> Raidissement z — Ftalement
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y= u(o,+ AY)
= u(d+ Ad) Ll

5]

—

|9}

No) K

"U ------------- p .

N , . .

—> FHtalement — Raidissement z

F1G. 1.17 — Etalement ou raidissment d’une perturbation de la fraction volumique dans le cas oi
la perméabilité est une fonction croissante (en haut) ou une fonction décroissante (en bas) de la

fraction volumique.

le gradient de ¢ est important. Lorsque la perturbation de la fraction volumique est
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provoquée par un apport permanent de liquide, un front de fraction volumique stable
peut se propager a la vitesse vy. En se placant dans le référentiel du front, grace au
changement de variable s = z — vy, on peut réduire I’équation de diffusion convection
a une équation différentielle du premier ordre. Apres une intégration et en considérant
que la fraction volumique est nulle devant le front :

9 _
ds

Lorsque 'on est loin derriere le front, les gradients de fraction volumique sont tres faibles

vid+ U(p)p+ D 0. (1.23)

et la fraction volumique vaut ¢ = ¢,,. On obtient :

vf = =U(dm) = —E(dm)pg. (1.24)

La vitesse de dérive correspond donc a la vitesse de déplacement du front. Si on remplace
ce résultat dans I’équation 1.23, on obtient :

99 _
ds

Cette équation donne la forme du front. Elle est complétée par les conditions aux limites.

¢[U(¢) = U(¢m)] + D 0. (1.25)

Loin devant le front, la fraction volumique est nulle : ¢(—oco) = 0. Derriere le front, le
débit dans la mousse est égale au débit de liquide injecté au sommet de la mousse Q :

Q) = constante = vy S (1.26)

ol S est la section de la colonne et ¢, la fraction volumique derriere le front. Pour
la résoudre, il faut bien entendu connaitre I’expression de la pression et la perméabilité
en fonction de la fraction volumique. Du fait de la géométrie bien définie des bords
de Plateau, il est possible d’obtenir une expression analytique de la pression et de la
perméabilité hydrodynamique dans une mousse.

1.6.2 Quatre expériences de Drainage

Changer les conditions initiales et les conditions aux limites des grandeurs permet-
tant de décrire I’écoulement dans la mousse, c’est a dire ¢, () et P, conduit a différentes
expériences de drainage. Généralement on joue sur le débit car c’est la facon la plus
simple d’induire des écoulements dans une mousse.

Drainage forcé

Lorsque I'on augmente le débit de liquide injecté au sommet de la mousse, on observe
alors un front se déplacant vers le bas. Apres quelques instants, sa forme et sa vitesse
sont constantes, de méme que la fraction volumique derriere ce front (cf. 1.18 a)). Cette
expérience a été réalisée en 1993 par D. Weaire et al qui ont montré que la vitesse du front
variait comme la racine carrée du débit [113] et a été modélisée dans [106]. Ce modele
suppose que la mousse se comporte comme un ensemble de tuyaux multiconnectés a
I'intérieur desquels se produit un écoulement du méme type que celui de Poiseuille
(régime channel dominated).

En 1999 [70], le groupe de Howard Stone, a Boston, découvre un autre régime du
drainage forcé dans lequel la vitesse du front varie comme la racine cubique du débit
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F1a. 1.18 — Trois expérience de drainage, d'apres [71]. a) Drainage forcé. Du liquide est ajouté
au sommet de la mousse a un débit constant. Le front se déplace a vitesse et forme constantes. b)
Drainage libre At=0,le profil est homogene et on laisse évoluer la mousse. Pendant les premiers
instants, on peut observer un épaulement (knee en anglais) qui se déplace vers le bas de la mousse
c) Drainage pulsé. Une faible quantité de liquide est injectée pendant un temps court au sommet de

la mousse. Ce pic s'étale et se déplace vers le bas.
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(régime node dominated) correspondant & une dissipation visqueuse ayant lieu principa-
lement dans les vertex et non dans les bords de Plateau.

La méme année, Durand et al dans [38], montrent que les régimes channel dominated
et node dominated constituent deux cas limites du drainage des mousses et qu’il est
possible de passer de 'un a l'autre en faisant varier la viscosité de surface (1) . Les
deux contributions seront incluses dans I’équation du drainage par le groupe de Stone
[71].

Drainage Libre

Le drainage libre consiste a laisser librement évoluer une mousse ayant une fraction
volumique ¢ initialement homogene (cf. 1.18 b)). Généralement, cette condition initiale
est obtenue en injectant un débit constant au sommet de la mousse et en stoppant
I'injection au début de ’expérience. Pendant les premiers instants, on peut observer un
épaulement dans le profil de ¢ qui se déplace vers le bas de la mousse.

En dessous de cet épaulement, la fraction volumique est constante et égale a la frac-
tion volumique initiale ¢g. Au-dessus, le front s’étale alors que 1’épaulement avance.
Ce régime initial, dominé par la convection, a été identifié par Kraynick dans [73].
L’évolution ultérieure de la fraction volumique est plus compliquée, les gradients de
pression capillaire jouant alors un réle important. A la fin du drainage libre, le pro-
fil d’équilibre de la fraction volumique atteint un état stationnaire, ol le gradient de

pression capillaire compense le gradient de pression hydrostatique.

Drainage Pulsé

11 s’agit d’ajouter une faible quantité de liquide et d’observer son évolution (cf. 1.18
c)). A deux dimensions, il est alors possible d’observer de la diffusion seule , en observant
I’étalement du pic initial dans la direction perpendiculaire & la gravité [68].

Imbibition

Cette expérience n’a, a notre connaissance, jamais été réalisée autrement que dans
des simulations numériques [69]. Elle consiste & mettre en contact une mousse séche avec
un réservoir de liquide a t = 0 et a observer I’évolution ultérieure. Le liquide est alors
aspiré dans la mousse du fait de la capillarité. Cette condition aux limites fixe la fraction
volumique mais laisse le débit de liquide libre.

1.6.3 Pression
Définition

Grace a I’approximation de mousse seche (cf. équation 1.8), nous allons pouvoir relier
la pression dans la mousse et la fraction volumique 6. Nous devons faire ’hypothese

15Notons qu'il existe d’autres facons de définir la pression dans une mousse. Celle que nous venons
d’utiliser est la pression & 'intérieur des bords de Plateau. Princen, dans [93] et [94], définit une pression
osmotique dans les mousses et les émulsions grace a une paroi perméable a I’eau mais imperméable aux
bulles. Cette pression a depuis été étudiée numériquement & deux dimensions par Hutzler et al dans
[58].
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que localement, tous les bords de Plateau ont un rayon de courbure constant, et cela

sur un volume assez grand pour pouvoir définir une fraction volumique. En utilisant les
relations 1.8 et 1.5, on obtient 7 :

/e
P =P - T(qu_l/z (1.27)

Equilibre sous gravité

La mousse étant soumise a la gravité, elle va évoluer jusqu’a atteindre une frac-
tion volumique d’équilibre. Une variation de fraction volumique induit une variation de
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F1G. 1.19 — Fraction volumique d'équilibre en fonction de la hauteur (les axes sont inversés) pour
une mousse de solution de SDS et une taille de bulle d" environ 1 mm
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pression d’origine capillaire dans les bords de Plateau :

- v/Co -
p=Y_"2473/2 : 1.2
VP = Y2672 (1.28)
A Téquilibre, la vitesse moyenne est nulle et la loi de Darcy nous donne
VP = pg (1.29)

En se placant dans une géométrie unidimensionnelle, c’est a dire en utilisant une colonne
dont les dimensions de la section sont beaucoup plus faibles que la hauteur, on obtient
I’équation :
_Lysngy - P9l (1.30)
2 \/CTW

ol p est la densité du liquide, L la longueur d’'un bord de Plateau et + la tension
superficielle. En introduisant la longueur capillaire (2 = % et, en intégrant, on obtient
la fraction volumique d’équilibre :

dz

Peq(2) = !

5 (1.31)
<¢01/2+ \/(%,ng)

1 . . . R .
"Cette relation permet de passer d’une grandeur mésoscopique & une grandeur macroscopique.
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ol ¢g est la fraction volumique en z = 0 et correspond aux conditions aux limites. Ce
dernier point est un peu délicat lorsque le bas de la colonne est constitué du liquide
de la solution : la fraction volumique a l'interface mousse liquide est alors difficile a
déterminer. Il est d’usage de prendre ¢y = 0.36 [111] . On peut toute-fois contourner

18

cette difficulté en imposant une pression *° au bas de la colonne par le biais d’une pastille

de verre frité dont le diametre des pores est plus petit que L.

1.6.4 Loi d’échelle pour la perméabilité
Bilan de la Puissance

Revenons au niveau mésoscopique et considérons le champ de vitesse ¢ a I'intérieur

d’un bord de Plateau et d’un vertex. L’équation de Navier-Stokes s’écrit :

p% +p(@N)T = ~VP+nAT+pj (1.32)
ou A est le laplacien, v Popérateur gradient et ¢/ est le champ de vitesse locale. Le
diametre caractéristique d’un bord de Plateau est de R ~ 100 pm et la vitesse de
I’écoulement dans les bords de Plateau u ~ 1¢m/s. En prenant la viscosité cinématique
de l'eau % = 1075 m?2/s, on obtient un nombre de Reynolds Re = % de l'ordre de
I'unité, de sorte que 'on peut négliger les termes inertiels en se placant dans le régime

stationnaire. On a donc

~VP +pf=—nAT . (1.33)

C’est ’'équation de Stokes. En la multipliant par la vitesse ¥, on obtient une égalité entre

la puissance dissipée et la puissance fournie :
—G.NP +0.pj = —UnAT . (1.34)

Cette équation est valable en tout point de la mousse, pourvu que 'on soit a 1’équilibre
mécanique. Pour revenir au niveau macroscopique, on va l'intégrer sur un grand nombre
de cellules. Ce volume, qui contient n vertex et 2n bords de Plateau, correspond a un
volume de liquide V. Ce liquide est réparti entre les vertex (V, = nC,R3) et les bords
de Plateau (V,p = 2nCppLR?).

/ T.(VP — pg)dV = FnATAY + / FATdY (1.35)
Viot

Vop v

Le membre de gauche représente la puissance fournie par la force motrice macroscopique
G. Le premier terme du membre de droite est la puissance dissipée dans les bords de
Plateau et le second celle dans les vertex. Ainsi, deux régimes limites sont possibles, selon
que la dissipation est maximale dans les bords de Plateau (régime channel dominated)

ou dans les vertex (node dominated).

¥Puisque le pression est une fonction de la fraction volumique, imposer une pression est équivalent &

imposer une fraction volumique.
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F1G. 1.20 — a) La dissipation dans le régime channel dominated provient du gradient de vitesse
dans la direction perpendiculaire a I'écoulement. b) Dans le régime node dominated, la dissipation

provient de la torsion et du mélange des lignes de courant dans les vertex.

Force Motrice

Pour moyenner le terme moteur sur tout le volume V., considérons un bord de
Plateau faisant un angle 6 avec G. On a alors 7.G = vG cosf. Cependant ce bord de
Plateau, étant orienté dans une direction différente de G , e contribue que pour 7.G cos
A Découlement dans la direction de G. Nous devons donc moyenner cos2# sur tous les
bords de Plateau du volume. Si celui-ci est assez grand, nous pouvons considérer qu’ils
sont orientés aléatoirement 1 : < cos? @ >y, ,= 1/3. Le membre de gauche de I’équation
de 1.35 devient donc :

o 2
/ T.(VP — pg)dV = gncprRZu.G : (1.36)
Viot

Ou l'on a introduit #, la vitesse moyenne de 1’écoulement dans la direction de la gravité.

Dissipation dans les bords de Plateau

Pour estimer la puissance dissipée dans les bords de Plateau, on la sépare en une
contribution transverse, indicée L, et une contribution longitudinale, indicée |. La
contribution transverse provient du gradient de vitesse dans le plan perpendiculaire
A I'écoulement de sorte que A ~ 1/R?. La contribution longitudinale provient des
gradients de vitesse parralleles a I’écoulement et on a : A ~ 1/ L?. En adimensionnant

20

toutes les grandeurs “° , on obtient :

R2
/ no.ATdY = 2nCpp <zy + IjL) m’ (1.37)
Vvp L

9Cette hypothése est tout & fait raisonnable car les mousses tridimensionnelles sont toujours
désordonnées.
a1s ~ , . . . S — — 2 23 2 4 —
20En utilisant & pour repérer la grandeur adimensionnée associée & & : 9.A,1 T = 22 VALY, VAT =

Z—i 5.5”5 et dY = Cpr2Ldl~). Il faut alors remplacer le volume d’intégration Vyp par 2n.
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ol l'on a introduit u, la vitesse moyenne de I’écoulement et les constantes sans dimensions

21 .
Ik = (/5.Ajdfz> (1.38)
1 bP

1 = (/5.A5d1>) : (1.39)
1 bP

Dissipation dans les Vertex

22

Un raisonnement identique “* conduit a :

/ nv.AvdY = nCyI,Rnqu? | (1.40)

v

ou ’on a introduit la constante sans dimensions :
I, = </5.A5d1>> . (1.41)
1 v

Deux Régimes

En rassemblant tous les termes de I’équation 1.35, on obtient la loi de Darcy :

| L -1
1 Ic I C’U I’ﬂ
S S e 1.42
Y73 <L2 TR o, RL) (1.42)

Remarquons que le premier des trois termes est indépendant du rayon de courbure

R et donc de la fraction volumique. Jusqu’a présent, aucune étude, numérique ou
expérimentale, ne s’est intéressée a lui et nous le négligerons par la suite. L’approxi-
mation de mousse seche nous donne une relation entre le rayon de courbure des bords
de Plateau et la fraction volumique, ce qui nous permet de mettre la perméabilité de la

mousse sous la forme
1 1

Y= <En + z) - (1.43)

avec les perméabilités du régime node dominated %, et channel dominated %,

L? 2C,p \/» K,L?

Y = 1.44
n 30 Co /O, (1.44)
L? 1 K IL?
Y., = — = , 1.45
=t (1.45)
Y 2Cbp 7 1L 2
ol 'on a introduit les coefficients K, = el et K, = 3, I =1 Ces deux perméabilités

sont a l’origine des deux régimes de drainage observé expérimentalement. En considérant

21Comme les bords de Plateau ne se différencient que par leur orientation, on a : (f% 5A5d]~/) =
bP

2n (fl 555&}) . Ainsi, I} et 1! ne dépendent que d’un seul bord de Plateau.
21es grandeurs adimenssionnées sont cette fois : U.A7 = z 5.A Lv et V = ﬁ. Le volume
d’intégration est n.
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que la vitesse suit une loi de puissance du type u ~ ¢ , on peut déduire que Q ~ u't
Dans le cas channel dominated, la vitesse du front est donnée par :
ue x QY2 (1.46)

alors que dans le cas node dominated

u, x QY3 (1.47)

Les Intégrales I, et I,

Considérons 'écoulement a l'intérieur d’un unique bord de Plateau. Dans le régime

channel dominated, 'équation 1.42 se met sous la forme 23 :
1 R
U,=——-2 G 1.48
A (1.48)
Le débit s’obtient simplement en multipliant par la surface :
Cop R*
QL=—— 1.49
I n (1.49)

Voyons tout d’abord le cas tres simple d’'un bord de Plateau dont la section serait
circulaire. Dans ce cas, la loi de Poiseuille [50] nous permet de relier la vitesse moyenne

a la force motrice G :
RQ
Ucyl _
1 87]

Ainsi, on a I, = 8 pour une section circulaire. Cela nous donne une borne inférieure

G . (1.50)

pour I., puisque le cercle est la forme qui minimise le périmetre et donc la contrainte
visqueuse, pour une surface donnée. Dans le cas d’un bord de Plateau aux parois rigides,
Lemlich, dans [78] a montré par calcul numérique que I. = 304.

L’évaluation de 'intégrale I,,, correspondant a la dissipation dans les vertex, a été
faite dans le cas d’interfaces libres et de surfaces rigides par Simon Cox et al [27].
Expérimentalement, Kheeler et al ont trouvé des valeurs de 'ordre de 400 [71].

Glissements aux parois

Entre les deux cas limites channel dominated aux parois immobiles et le cas node
dominated aux parois libres, il existe un régime intermédiaire ou le profil des vitesses
dans un bord de Plateau est donné par une superposition d’'un écoulement bouchon et
d’un écoulement de type parabolique. Pour rendre compte de ce glissement partiel, il
faut considérer la contrainte visqueuse a la paroi. Celle-ci provient de la viscosité de
surface 1, 24 et dépend du type de surfactants utilisé mais sont difficilement mesurables
[100]. Certaines molécules, comme le docécanol, peuvent 'augmenter.

*’Le facteur % de I’équation 1.42 provient de l'orientation aléatoire des bords de Plateau et doit
disparaitre lorsque ’on considere un bord de Plateau unique.

24 A 2 dimensions, la dissipation d’une surface isotrope dépend de trois coefficients (viscosité de cisaille-
ment, viscosité transverse, viscosité de dilatation) [39]. Cependant, l'existence d’un contre-écoulement
dans la zone du film situé & proximité du bord de Plateau [78] montre que la vitesse doit s’annuler & la
jonction entre films et bord de Plateau. Ceci provoque un fort gradient de vitesse & la surface du bord
de Plateau et génere une contrainte visqueuse de cisaillement.
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Lemlich a étendu son calcul aux cas présentant un glissement aux parois et a simulé
—nR
=1
(cf. figure 1.21) qui traduit le glissement aux parois. Lorsque M est nul, la paroi est

numériquement I’écoulement dans un bord de Plateau en fonction du parameétre M

=~
987654321 05.025 O

s v irk’m
B 10 i ]
a
999 9998 95 9 ) / ’
/V./l
1 L ‘ﬁﬂ‘ﬂg‘*"‘j“/:ff T R B
0.001 0.01 0.1 1 10 100
0.4 M= 24MR
s

FIG. 1.21 — a),b),c) : Ecoulement dans un bord de Plateau d'aprés les calculs numériques de
Lemlich [78] pour M valant respectivement 0, 2.48, 61.9. Les lignes représentent les iso-vitesse et le
nombre indiqué est le rapport de la vitesse local par la vitesse maxi. La condition aux limites impose
une vitesse du fluide nulle dans les films. d) Variation de (3 en fonction de 0.4M, issue de [18] et

d’'apres [78] et [35].

rigide et il n’y a pas de glissements. Lorsque M est infini, la paroi est fluide et la vitesse
est quasiment constante dans toute la section du bord de Plateau. On parlera alors
d’écoulement bouchon.
Pour rendre compte de la mobilité des parois dans la vitesse moyenne, on introduit
le ceefficient (M) dans la loi de Darcy (cf. figure 1.21 d) :
L’K,
n

D’autres études plus récentes sont parvenues aux méme résultats [35],[86], mettant

X =p(M)

b . (1.51)

en avant l'importance de la viscosité de surface. Nguyen a donné une équation
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phénoménologique permettant de décrire ses résultats numériques du débit dans un
bord de Plateau unique [86] :

QM) =

Cop ( 0.0655v/M 1 ) o (152)

7\ 0.209 + M 0628 T

1.6.5 L’Equation du drainage

Maintenant que nous avons les expressions de la pression et de la perméabilité hy-
drodynamique, nous allons établir ’équation du drainage dans les mousses.
Régime Node dominated

Dans ce régime, on suppose que la dissipation n’intervient que dans les vertex, ce
Kn L2

qui nous donne X = V¢. Le ceefficient de diffusion capillaire, qui est défini par :

D(¢) = ¢pxdl dev1ent en utilisant 1’équation 1.28 :

dg’
D, = M (1.53)
2n
Le ceefficient de diffusion capillaire ne dépend pas de la fraction volumique : il s’agit
donc d’une diffusion gaussienne classique. La vitesse de dérive, qui est aussi I'opposée
de la vitesse du front ( cf. equation 1.24) définie par 1.21, vaut :

2
U(¢) = pgﬁ"L\/@ = Va /9. (1.54)

En utilisant les résultats des équations 1.53 et 1.54, on peut réécrire I’équation de la

conservation du volume 1.21 sous la forme :

&;s 2 0932

fyLK\ﬁ——2 KnL* =~

C’est ’équation de dralnage dans le régime node dominated.

=0 (1.55)

Régime Channel dominated

Dans ce régime, nous considérerons que la dissipation n’a lieu que dans les bords de
Plateau. Ainsi, la perméabilité devient ¥ = %gf). La vitesse de dérive, qui est égale a
I’opposé de la vitesse du front de drainage forcé, s’écrit :

2
_ LT v, (1.56)
Le coefficient de diffusion vaut lui :
YLK /C
D(¢) = o °\/é = Der/o. (1.57)

C’est une diffusion anormale, de type hypo-diffusif. Lorsque la fraction volumique tend
vers zéro, ce ceefficient de diffusion s’annule. Finalement nous obtenons ’équation du

drainage dans le régime channel dominated :

2 13/2 2
37;? —yLK./C, 0 ¢ - 3pgKCL286% = 0. (1.58)
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1.6.6 Solution pour le Drainage Forcé

Nous avons vu que lorsque du liquide est ajouté au sommet de la mousse, il se produit
un front qui se déplace a la vitesse vy. Nous avons établi I’équation 1.25 en utilisant le
changement de variable suivant Z; = z — vyt et en considérant que la fraction de liquide
est nulle lorsque z — —oo.

Node dominated

En tenant compte des expressions de la vitesse de dérive et du ceefficient de diffusion
(équation 1.53 et 1.54), ’équation 1.25, qui donne la forme du front devient :

Va(V6 - M)¢+Dn% =0 (1.59)

t25

Cette équation s’integre simplemen en séparant les variables. On obtient finalement

la forme du front :

¢
¢ = = 5 (1.60)
(1 + exp (wif))
C
ou l'on a introduit wy = d%mngL/;E’ la largeur du front. Elle varie comme ﬁ ce qui se

traduit par un front plus raide au grands débits qu’aux petits débits.

Channel dominated

En suivant le méme raisonnement que précédement, I’équation donnant la forme du

2d¢ _

front s’écrit :

Va(é = 6m)é + Dep™ V2= = 0. (1.61)

Elle a pour solution :
$(5) = ¢y, tanh? (wif) s <O, (1.62)
#(s) =0 s> 0. (1.63)

La figure 1.22 compare les fronts dans les deux régimes. Le front de drainage est moins
large dans les régimes channel dominated que dans le régime node dominated. La forme
du front de drainage dans le régime channel dominated est trés asymétrique lorsque que
I’'on compare ¢ ~ 0 et ¢ ~ ¢y, : c’est la signature de 'hypodiffusion.

1.6.7 Conclusion

L’existence d’un glissement aux parois permet d’expliquer la transition du régime
channel dominated a un régime node dominated lorsque la viscosité de surface diminue.
Le parametre M = nR/ns doit jouer un role dans cette transition. Cela suggere qu’il
pourrait exister des transitions entre ces deux régimes pour un méme couple 7 et 7
induites par la variation du rayon de courbure, c’est a dire la fraction volumique. Mais
d’autres effets de surfaces pourraient avoir des conséquences importantes sur le drainage

2511 faut utiliser le changement de variable y = \/x, puis décomposer en éléments simples, et enfin
inverser la fonction z(¢).
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F1G. 1.22 — Forme des fronts pour wy = 1 dans le régime node dominated et channel dominated.

comme 1'élasticité de Marangoni [72] . A notre connaissance, la seule observation directe
de profils de vitesse expérimentaux dans un bord de Plateau a été faite a Boston dans
le groupe de H. Stone, a I’aide d’un microscope confocal [100], mais les résultats ne sont
pas suffisament clairs pour trancher la question de maniere définitive.
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Chapitre 2

Déformation et élasticité 2D

S’il est facile de prendre en photo la structure d’une mousse 2D, il est beaucoup plus
difficile de la caractériser. En effet, du grand nombre d’informations nécessaires pour
décrire completement le réseau (longueurs des cotés, nombre de voisins etc), nous aime-
rions ne garder que quelques grandeurs permettant de caractériser 1’état de la mousse.
Pour cela, nous allons utiliser deux nouveaux outils introduit par Aubouy, Jiang, Gla-
zier et Graner dans [5] : le tenseur de texture et le tenseur de déformation statistique.
Puis nous utiliserons ces deux outils pour ré-analyser les images d’un cisaillement en
géométrie de Couette d’'une mousse bidimensionnelle, obtenues par Georges Debrégeas
et publiées dans [33]. Ce travail, bien que non publié [63], est historiquement la premiere
utilisation de la déformation statistique. D’autre études ont depuis confirmées la per-
tinence de ce type d’approche [4], [26], [37]. Nous montrerons que la déformation des
bulles n’est pas localisées pres de la roue de cisaillement et que la mousse se comporte,
en moyenne, comme un milieu élastique. Enfin nous montrerons que les fluctuations

temporelles du tenseur de texture sont localisée dans la zone de cisaillement.

2.1 La Déformation Statistique Stockée

La définition du tenseur de déformation élastique est tres contraignante et devient
inutilisable des lors qu’il se produit des événements plastiques. Nous allons lui substituer
le tenseur de déformation statistique stockée U.

2.1.1 Position du probleme
Discontinuité du tenseur de déformation

En élasticité classique, on définit un vecteur déplacement # en tous points de la
mousse. Pour ce faire, on considere le déplacement de chaque élément de volume par
rapport & un état de référence. En dérivant spatialement ce vecteur, on obtient le tenseur

de déformation (strain tensor) u;; = 3 (gg? + gz? ) C’est avec le tenseur des contraintes,
J J

I’objet central de I’élasticité. Malheureusement la définition de ce tenseur pose probleme
des que des événements plastiques se produisent, puisque 1’état de référence du systeme
change et entraine une discontinuité de w;;. Prenons I'exemple d'un réseau hexagonal

parfait que l'on étire dans une direction (figure 2.1 a).

45
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F1G. 2.1 — Déformation d'un réseau hexagonal parfait, selon Princen. De (a) a (c) : |'orientation des
murs se modifie. La situation (d) est instable car elle conduit a des vertex a 4 branches. En (e), une
avalanche de T1 se produit et la mousse relaxe contrainte et déformation des bulles. La déformation

appliquée, elle, n'a pas relaxée car les cellules ont bel et bien changées de voisines.

Le vecteur « repere le déplacement des centres de gravité des cellules. Le réseau se
déforme de fagon affine, avec un w;; constant dans toute la mousse (figure 2.1b et c), et
cela jusqu’a ce que les vertex aient 4 branches (figure 2.1d). Il se produit alors une série
de T1 qui va relaxer la contrainte et la déformation dans la mousse (figure 2.1e). Les
bulles n’ont plus les méme voisines, mais 1’état de la mousse est strictement identique a
I’état initial. Pourtant, le tenseur u;; n’est toujours pas nul, puisque les cellules se sont
déplacées par rapport a I’état initial. Pour retrouver un tenseur de déformation nul, il
nous faut changer d’état de référence et calculer la déformation par rapport & la position
des cellules dans 1’état final, ce qui induit une discontinuité de w;;. Evidemmen‘c7 le fait
d’avoir choisit une mousse parfaitement ordonnée, pour des raisons pédagogiques ' |
ne doit pas occulter 'importance du désordre dans le comportement mécanique d’une

mousse.

Point de vue énergique

Une autre fagon d’appréhender le probléme consiste a regarder 1’énergie liée a la
déformation. Rappelons que ’approche de I’élasticité classique se base sur la thermo-
dynamique de la déformation [75]. Celle-ci postule que la I’énergie libre d’un matériau
déformé s’écrit : .

F=Fy+ §Aufl + uu?j , (2.1)

ou A et p sont les ceefficients de Lamé. Il est évident que les situations a et e sur la figure
2.1 sont équivalentes et correspondent a deux états dégénérés de méme énergie. Pourtant
I'expression 2.1 conduit a des valeurs différentes de ’énergie car wu;; est différent dans
les états initiaux et finaux.

Dans le régime plastique, la mousse continue pourtant & avoir un comportement
élastique a ’échelle macroscopique, comme l'indiquent les mesures rhéologiques de la
partie réelle G’ du module de cisaillement complexe. Le but de notre démarche est
de définir une déformation statistique pour les réseaux viscoélastiques, c’est a dire de
trouver I’équivalent mésoscopique de G’. La solution & ce probleme est apporté par I’ap-

proche statistique, développée par M. Aubouy, Y. Jiang, J. Glazier et F. Graner dans

1Si de telles mousses existent bien, leurs comportements sous cisaillement est tres différent des mousses
désordonnées.
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F1G. 2.2 — Relation contrainte-déformation pour une mousse hexagonale déformée selon la figure 2.1.
A gauche diagramme contrainte-déformation appliquée. A droite diagramme contrainte déformation

stockée.

[5]. Elle consiste a substituer la déformation statistique qui est stockée dans la mousse
a la déformation appliquée comme variable conjuguée du tenseur des contraintes 2. Cela
revient a considérer l'orientation des murs plutot que le déplacement des centres des cel-
lules. Ainsi, les situations a) et e) sur la figure 2.1 redeviennent strictement équivalentes
(cf. figure 2.2).

Réseau interconnecté

La théorie de la déformation stockée s’applique aux réseaux interconnectés, c’est a
dire & des matériaux présentant des sites ponctuels {s}, repérés par les rayons vecteurs

{75}

0000000
000000
0000000
00000O0CO
0000000
0000000

Fia. 2.3 — Quelques exemples de réseau a
interconnectés. (a)-Mousses 2D. (b)-Cristal.

(c)-Réseau de ressorts. (d)-Gel de polymere.

La liste des paires {s, s’} connectées par les liens l—;sx = ry — T, constitue la topologie
du réseau. Sur la figure 2.3 sont présentés quelques exemples de réseaux de points,
connectés soit :

— par des liens physiques, comme par exemple, dans un gel de polymere ol les points
sont les lieux d’enchevétrement ; dans une mousse ; ou simplement dans un réseau
de ressorts,

— ou par des interactions, comme dans un cristal ou un amorphe, ou les sites corres-
pondent a la position des atomes.

Une mousse, comme on le verra dans la section suivante, est un exemple de réseau in-
terconnecté, dont la loi d’interaction est simple, car la force considérée est indépendante
de lss : la tension de ligne notée A. Il faut cependant ajouter le champ de pression qui

dépend de la courbure des murs (loi de Laplace).

La différentielle de I’énergie libre s’écrit dF = —SdT + o du;;.
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2.1.2 le Tenseur de Texture

Il y a eu diverses suggestions pour quantifier statistiquement 1’anisotropie et la
déformation de la structure interne d’une mousse, c’est a dire le réseau formé par les murs
des bulles. La pluspart d’entre elles étaient basées sur une grandeur scalaire, comme par
exemple I’élongation [42]. Mais comme l’anisotropie recouvre & la fois des informations
sur l'orientation et sur la longueur, elle doit étre décrite par une grandeur tensorielle [2].

Nous utiliserons ici le tenseur de texture (équation 2.2) qui combine les avantages
suivants [5] :

— il est purement géométrique, indépendant de la contrainte et des forces;

— il s’applique a n’importe quel nombre de bulles;

— il est local temporellement et spatialement, et donc permet de caractériser une

sous-région de la mousse.

Pour quantifier I’anisotropie de chaque région de la mousse, nous avons procédé de
la maniere suivante. Nous voulons caractériser statistiquement le motif formé par les
murs des cellules 7. Plus précisément, nous voulons prendre en compte la direction et la
longueur ¢ des murs. Comme la symétrie 7 — —lne change pas le motif, 'orientation du
vecteur ¢ ne doit jouer aucun role par la suite. Nous construisons pour chaque mur, le
tenseur £ ® 7, dont les coordonnées sont (¢i€;), ou i,j représentent x et y. Dans chaque
boite, nous mesurons le tenseur local de texture M, défini dans [5] :

= (o= (( £, ) - =

ou (-) est la moyenne sur les murs. Les composantes de la diagonale M, et M,,
de ce tenseur sont de l'ordre de <€2> D tr (M) = My, + My, = (£*). Elles représentent

I’anisotropie de longueur des liens dans les directions U, et U,,.

La composante croisée My, = M, (le tenseur est symétrique par construction) est
beaucoup plus faible et représente 1’anisotropie dans ’orientation des liens.

Le tenseur M a deux valeurs propres positives, elles aussi de 'ordre de <€2>, la plus
grande correspondant a la direction dans laquelle la bulle s’allonge. Ce tenseur per-
met de quantifier I’anisotropie et la dilatation du réseau de vertex. Ce tenseur physique
reflete aux grandes échelles tous les traits importants de la microstructure du matériau
considéré. Il s’agit d’'une méthode générale qui s’applique a tout type de matériau

possédant un réseau intérieur (matériaux granulaire, joint de grains, polymere).

2.1.3 La Déformation Statistique U
Conditions a remplir

L’hypothese de départ est que le systeme peut étre décrit par une déformation
moyenne, appelée déformation stockée, définie par un tenseur. C’est une grandeur locale,
qui peut étre définie et calculée en chaque point de la mousse. La définition opérationnelle
du tenseur de déformation stockée U est basée sur les exigences suivantes :

— La déformation stockée est décrite par un tenseur avec les propriétés d’invariance

de rotation, de translation et de permutation d’indices.
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— Ce tenseur doit étre une fonction thermodynamique du matériau, donc une
moyenne statistique.

— Ce tenseur doit étre une fonction d’état du matériau (mesurable sur une image).

— Enfin, il doit étre égal au tenseur des déformations élastiques pour les petites
déformations : @ = U.

Construction

Le tenseur U se construit & partir du tenseur de texture M= <F ® E}, précédemment
introduit. Nous avons déja vu qu’il permettait de décrire la déformation locale des bulles
ainsi que ’anisotropie d’un réseau de bulles.

Dans un état de référence non déformé, le milieu est isotrope, donc les deux valeurs
propres de M sont égales, et le tenseur M est égal a Moi ot My = (I2)/d avec d la
dimension de 'espace (dans notre cas d = 2). L’état de référence isotrope de la mousse
se réduit donc a la longueur moyenne des murs de la mousse. Cela provient du fait qu’il
est impossible de savoir, a partir d’une image quelconque de mousse, si I’échantillon a
été dilaté ou comprimé par rapport a son état de référence.

Le tenseur de déformation statistique est définit 2 par la relation :

= 1 (M =
U(r)zi MO_I . (2.3)

Vérification des conditions

Etant construit a partir de M, U respecte les 2 premieres conditions requises. C’est
aussi une fonction d’état car il ne dépend que de la mousse & l'instant considéré et de
I’état initial, caractérisé par le scalaire M. Il nous reste a vérifier la quatrieme condition.

Supposons que les liens se transforment d’une maniere affine 4. En introduisant le

tenseur gradient de déplacement w = [ﬁ ® ﬁ} t, un lien E_E) se transforme en ¢ selon
7= (? + tﬁ) o . (2.4)
En introduisant ﬁo = M(j, le tenseur de texture s’écrit alors :
M= <Z®€> — Mo+ MoT + TMy | (2.5)

et donc au premier ordre :
== 1 S i —
Uzi(@—i-t@):ﬂ : (2.6)

Le tenseur de déformation stockée apparalt étre une généralisation du tenseur de

déformation classique, puisque lorsque ce dernier existe, les deux sont égaux.

3La définition générale donnée par Aubouy et al dans [5] est : ?(f’) = w, ol logﬁ est
un tenseur ayant les méme axes que M mais dont les valeurs propres sont données par le logarithme
des valeurs propres de M. Dans notre cas, la déformation des bulles est faible du fait du cisaillement
quasi-statique et les composantes de M sont petites. On peut donc faire un développement limité pres
de 1, ce qui donne la définition donnée par ’équation 2.3.

411 ’agit 14 d’une démonstration d’un cas particulier. Pour la démonstration dans le cas général, voir
[5].
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2.1.4 Le Tenseur des Contraintes

Le tenseur des contraintes® & décrit les forces internes exercées par une partie du
matériau sur une autre partie. Dans le cas particulier des mousses fluides bidimension-
nelles, il existe deux types d’interactions entre cellules voisines : les forces capillaires
véhiculées par la tension de ligne des liens et le champ de pression dans la mousse.
Dans le cas général, il convient de prendre en compte la contrainte visqueuse liée a
un cisaillement de la mousse. La dissipation a encore été peu étudiée dans les mousses
bidimensionnelles [16] Elle dépend du taux de cisaillement et dans le cas d’un liquide
Newtonien est simplement proportionnelle au taux de cisaillement. Cependant, lorsque
la mousse est quasi-statiquement® cisaillée, la contrainte visqueuse est négligeable car le
taux de cisaillement est nul 7. Le tenseur des contraintes quasi-statique s’écrie donc :

Tus = Teap + 7 - (2.7)

Le tenseur des contraintes de pression doit étre de la forme 7, = pi avec p, la
pression moyenne. Ce terme a pour origine la courbure des murs entre cellules qui
crée une surpression de Laplace. Dans une mousse 2D quasi-statique, le Laplacien de la
pression est nul [48], ce qui induit une faible correction par rapport au terme capillaire.

La forme générale du tenseur des contraintes capillaires dans un volume V contenant
N bulles bien distincte les unes des autres (mousse seche) est [10] :

O'-a-lp =T E f (5” - TLZ"I’LJ') ds y (28)
i % S v

ou les n; sont les vecteurs unitaire normal & ’élément de surface ds.
Dans le cas d’une mousse bidimensionnelle et dans le cas quasi-statique, cette formule
se simplifie considérablement, et on trouve l’expression [63] :

_ 1 N

=cap __ ~

i _EZAfew , (2.9)
4

ol V est une surface, £ est le vecteur coté (corde) reliant deux vertex, f est la fraction du

coté compris dans V, é = 7 /¢ est le vecteur unitaire porté par le coté, A est la tension de

8

ligne ©, supposée constante dans toute la mousse : F (E) = 2A§. Cette formule constitue

SA trois dimensions, une contrainte & la dimension d’une énergie divisée par un volume, c’est & dire
une force par unité de surface. A deux dimensions, la contrainte a la dimension d’une énergie divisée par
un volume, soit une force par unité de longueur.

50n entend par transformation quasi-statique une évolution d’un état initial & un état final permettant
au systeme d’étre a ’équilibre a chaque instant.

"Cela ne veut cependant pas dire qu’il n’y a pas de dissipation dans la mousse. En effet, les T1
relaxent 1’énergie fournie par I'opérateur extérieur sous la forme d’un écoulement de liquide dans la
structure de la mousse.

8La tension de ligne dépend de la fraction volumique de liquide dans la mousse. En particulier, on
peut définir deux limites simples. Lorsque la fraction volumique est tres faible, alors A = 2vh, ou h est
la distance entre les plaques de la cuve de Hele-Shaw. Lorsque la fraction est trés importante, alors :
A = 7wyh. Cela ne joue aucun role ici puisque les contraintes seront toujours exprimées dans une forme
adimensionnée, c’est a dire en unité de % Nous reviendrons sur la tension de ligne dans une mousse 2D
dans la sous-section 5.6.3.
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la forme usuelle ? pour calculer la contrainte dans les mousses [111], [66].
Finalement, les composantes du tenseur des contraintes capillaires sont données par :

0t
(Geap)ij = 20M=57) (2.11)

ol p est la densité de liens. Ep et gcap sont directement mesurables sur les images. La
mesure de la pression est cependant délicate car elle nécessite une mesure précise du
rayon de courbure des cotés de la mousse.

2.2 Cisaillement de Couette 2D

Les mousses liquides constituent un systeme modele pour 1’étude des fluides com-
plexes : les échelles de longueur en jeu permettent une observation directe, surtout
lorsqu’elles sont bidimensionnelles. Une analyse d’images permet alors d’extraire toute
I'information sur les propriétés géométriques de la mousse. Récemment, Debrégeas et al.
ont quasi-statiquement cisaillé une mousse de savon bidimensionnelle (2D) seche dans
une géométrie de Couette (Fig. 2.4, en bas & gauche) [33].

Nous avons choisi d’appliquer les concepts de déformation statistique sur cette
expérience pour plusieurs raisons. Tout d’abord, elle utilise une mousse bidimension-
nelle ce qui permet une analyse simple du réseau formé par les murs des cellule. Ensuite,
la géométrie de Couette correspond a un cisaillement pur, sans compression. La cisaille-
ment étant quasi-statique, la contribution visqueuse dans la contrainte est tres faible et
pourra étre négligée. Le corollaire est que déformation des bulles de la mousse est faible
et difficile a détecter a I'ceil. Cette géométrie permet, grace a une invariance par rotation
de moyenner sur des boites de grandes tailles, afin d’améliorer la statistique. Enfin, le
régime stationnaire permet de moyenner temporellement toutes les images.

2.2.1 Montage

Les données expérimentales ont été généreusement fournies par Georges Debrégeas.
Elle proviennent de deux différentes expérience. Le montage expérimental & longuement
été décrit dans [33]. Brievement, il est constitué d’une roue intérieure, de rayon Ry =
71 mm, se déplacant et d’une roue extérieure immobile de rayon R, différent pour chaque
expérience. L’ensemble est confiné entre deux plaques de verre espacées de 2 mm. Cette
épaisseur est suffisamment faible pour qu’il n’y ait qu’une unique couche de bulle [28].
La fraction volumique massique introduite dans la cellule de Couette vaut ¢ = 5.2%. Le
grossissement est négligeable pendant ’expérience.

Pour réduire l'effet de la friction visqueuse entre les bulles et les plaques de confi-

nement, la roue intérieure se déplace a la vitesse V,oue = 0.25 mm.s~ !

, assurant un ci-
saillement quasi-statique. Plutot que d’utiliser le temps, nous exprimerons les résultats
en fonction de la déformation appliquée a la mousse : I' = Ve t/(R1 — Rp). La position

et la forme des bulles ont été enregistrées par une caméra CCD digitale.

9En faisant intervenir la force capillaire F qui s’exerce entre deux liens, on peut mettre cette derniere
expression sous la forme :

—

Tear = p(F @) (2.10)

ou p est la densité de liens.
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FiG. 2.4 — a) Mousse sous cisaillement permanent et quasi-statique dans une géométrie de Couette
bidimensionnelle. en bas a4 gauche : vu de dessus des images originales par Debrégeas et al. [33]. La
roue dentée intérieure tourne dans le sens trigonométrique en entrainant avec elle le premier rang
de bulle. La roue extérieure, elle aussi dentée, reste immobile. en haut a droite : image analysée. Le
réseau de vertex et de murs reconstruit apparait en blanc. Les bordures équidistantes des 8 boites
concentriques utilisées pour moyenner spatialement sont superposées en noir a |'image de départ.

Nous avons exclu les bulles situées prés des deux disques. b) Schéma de la cellule de Couette utilisée.
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FiGg. 2.5 — Critere de détermination d'un

vertex. En a), la couleur ne change que 4 fois

autour d'un pixel appartenant a un mur. En

b), la couleur change 6 fois autour du pixel

vertex.

2.2.2 Analyse des Données
Reconnaissance du Réseau de liens.

Nous avons analysé les images grace a un module d’extension du logiciel public NIH-
Image ' que nous avons programmé. Pour reconnaitre la structure de la mousse, les
murs des bulles sont isolés du centre des cellules par seuillage puis réduit a un squelette
de 1 pixel de large. L’algorithme de reconnaissance des vertex procede ainsi. Il part du
centre de la cellule et se déplace horizontalement vers la gauche jusqu’a rencontrer un
pixel noir, correspondant au squelette des murs. Il suit ce squelette en cherchant les pixels
noirs voisins tel un train sur des rails. Les vertex correspondent & des points particuliers
(cf figure 2.5) et sont identifiés en comptant le nombre de changements couleurs lorsque
I’on se déplace autour de lui (carré constitué de 3X3 pixels). A chacun de ces aiguillages,
I’algorithme tourne a droite de maniere a rester toujours dans la méme cellule. Lorsqu’il
a fait un tour complet, il change de cellule. Le squelette est reconstitué ensuite en reliant
les vertex par des lignes droites (lignes blanches sur la figure 2.4 en haut & droite). Nous
avons ainsi acces a la liste des liens ainsi qu’a la topologie de la mousse.

Forme des boites

Nous avons choisi des boites orthoradiales équidistantes (figure 2.4, en haut a droite)
pour respecter la géométrie de la cellule de Couette pour moyenner spatialement sur la
plus grande surface possible. Pour la méme raison, les vecteurs murs v (figure 2.6) sont

exprimés dans la base locale (figure 2.4) :

» ‘.
(= < 0 > : (2.12)

Pour répartir les cotés dans les boites, nous avons utilisé deux procédures différentes :
soit en considérant la position des vertex, soit en considérant le centre de gravité de la
cellule. Dans le premier cas, il est possible que deux vertex reliés appartiennent a deux
boites différentes et qu’un coté coupe la boite. Il nous faut alors introduire la fraction f
du mur compris dans une boite pour pondérer sa contribution au tenseur de structure.
Le tenseur local de texture s’écrit alors :

. 2
M:<f£®€>:<f<ue Eg >> . (2.13)

0Ce logiciel est développé par le National Health Institute. Pour plus d’informations, voir

http ://rsb.info.nih.gov/nih-image/
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FIG. 2.6 — A gauche : On note par 7 le vecteur reliant deux vertex d'un cté. Si un de ces vertex
est a I'extérieur de la boite, il existe deux facons de prendre en compte la contribution du cété. Au
centre, On compte tous les c6tés d'une cellule dans la boite dans laquelle se trouve le centre. A
droite, on introduit f la fraction du mur a |' intérieur de la boite et on calcul la contribution de fl?

Les deux techniques ont données des résultats tout a fait similaire.

Dans le second cas, tous les cotés d’'une méme bulle appartiennent a la méme boite.
Le contour de la boite suit les cotés et il n’y a plus de cotés coupant les bords de la
boite. La forme apparait statistiquement en moyennant les contributions de toute les
images. Cette procédure a I'avantage d’éviter I'introduction de la fraction f, mais n’est
utilisable que si I’on moyenne les images temporellement. Elle ne permet donc pas I’étude
des fluctuations. Le choix de la procédure n’est cependant pas crucial car les résultats

pondérés et non pondérés sont similaires.

2.2.3 Protocole Expérimental

Nous présenterons deux séries d’expériences. La premiere ( série 1), résolue en temps
et en espace, étudie le régime transitoire avant qu'un écoulement stationnaire ne soit
établi (cf section 2.3). La seconde (série 2), résolue spatialement et moyennée dans
le temps, se focalise sur le régime permanent, dans un premier temps sur les valeurs
moyennes des tenseurs M, U et & (cf section 2.4), puis sur les fluctuations temporelles
de M (cf section 2.5).

Pour préparer la mousse, le disque intérieur tourne jusqu’a ce qu’'un régime per-
manent soit atteint. Puis, a ¢t = I' = 0, le sens de rotation est inversé et ’expérience

cominence.

Série 1

La série 1 (non publiée) commence a ¢t = I" = 0 et contient un régime transitoire. La
rotation se fait dans le sens horaire. La distance moyenne entre cellules voisines, prise
entre les centres de masse, est d,,, = 3.0 mm, avec une déviation standard de 0.5 mm.
Cela correspond a une longueur moyenne des murs de (/) = 1.7 mm. Le rayon de la
roue extérieure est Ry = 112 mm. Ainsi, I' = 1 correspond a un déplacement de la roue
interne Vypue t = R; — Ry = 41 mm : i.e. 15-20 diametres de bulles. 500 images ont été
enregistrées, chacune montrant 200 bulles.

Série 2

La série 2 (publié dans [33]) se focalise sur le régime permanent. La rotation du
disque interne se fait dans le sens trigonométrique. La distance moyenne entre bulles est

dppy = 2.4 mm, avec une déviation de 0.4 mm, correspondant a une longueur moyenne
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des cotés de (¢) = 1.4 mm. Le rayon de la roue extérieur est Ry = 122 mm. I' = 1
correspond a un déplacement de la roue de 51 mm, c’est a dire 20-25 diametre de bulles.
Avant d’enregistrer les données, un tour complet de la roue a été fait (I' = 8). Un quart
de la cellule de Couette est filmé (soit environ 700 bulles) pendant 500 images avant que
la caméra ne soit déplacée. 2000 images on été ainsi obtenues, sous la forme de 4 films
de 500 images.

2.2.4 Etat de référence M,

Pour mesurer la déformation statistique, il nous faut établir la valeur de My qui ca-
ractérise I’état de référence de la mousse non contrainte. Dans le montage expérimental,
il est difficile de laisser la roue interne librement tourner a I’envers, de sorte qu’il ne
nous est pas possible de mesurer 1’état de référenceM sur la mousse non contrainte.
En supposant que le volume de la mousse est conservé pendant la déformation, ce qui
est vraisemblable pour un écoulement en cellule de Couette, on peut avoir acces a My

en mesurant la longueur moyenne des murs des bulles dans toute la mousse. Pour cela,
(0?+(62)

nous avons moyenné ¢ et ¢2 dans toutes les boites et nous avons pris My = -

2.3 Reégime Transitoire

Ce paragraphe se focalise sur les résultats obtenus gréace a la série 1. Pour analyser les
images de cette série, nous avons utilisé le tri par vertex et introduit la fraction f. Chaque
boite a une largeur de 2.7(¢) et la boite numéro i est distante de RY = [0.4+2.7(i—0.5)](¢)
de la roue intérieure. La Série 1 met en évidence deux régimes distincts : un régime
transitoire et un régime stationnaire (cf figure 2.7).

2.3.1 Régime purement élastique

Dans le régime transitoire, la longueur des murs, donnée par tr <ﬁ> ne change
quasiment pas. Par contre 'orientation des liens change beaucoup comme le montre la
tres forte variation de M,¢. Dans ce régime, M, varie linéairement avec la déformation.
Seule celle-ci est corrélée au cisaillement. Comme a I' = 0, le sens de cisaillement passe
du sens trigonométrique au sens horaire, M,¢ décroit linéairement et change de signe.

Aucun T1 n’est visible sur les images pour I' < 0.3 : le régime transitoire est donc
un régime purement élastique. Ceci nous donne ’occasion de vérifier expérimentalement
que le tenseur de déformation statistique donne des résultats identiques au tenseur de
déformation classique défini par I’équation 2.3. Pour un milieu élastique dans une cellule
de Couette, un cisaillement pur '' donne un tenseur de déformation uc dont seule la

composante croisée u,g est non nulle (cf. annexe B) :

RIRy 1

_ 2.14
R+ Rgr? ( )

Upg =1

La figure 2.8 montre que la composante croisée U,g de la déformation statistique varie

linéairement avec le cisaillement. Pour mesurer sa dérivée par rapport au cisaillement

1 . .
"sans contraintes normale aux parois.
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Fia. 2.7 — Premiére Partie Régime transitoire (série 1). En haut : composantes du tenseur de
texture M renormées par (£2) en fonction de la déformation appliquée I' En bas, images de la

mousse pour différentes valeurs de T’
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Fi1G. 2.7 — Seconde Partie Régime permanent de la série 1 (grands I' ). La rotation de la roue

interne se fait dans le sens horaire.
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F1a. 2.8 — Série 1 : Régime transitoire. Composante croisée du tenseur de déformation U, en
fonction du cisaillement dans le régime transitoire (I' < T'y) pour les boites 1 : o, boites 3 : N,
boites 5 : A\, et boites 7 : x. La dérivée de U,y est obtenue par une régression linéaire. En insert,
la variation de la dérivé ‘ﬂdj—fe en fonction de 103 < ¢ >2 /R2, ou R est la distance de la boite au

centre de la cellule de Couette. La droite est une régression linéaire passant par |'origine.

dgfg, nous avons ajusté U,¢(I") par une droite. Les ccefficients directeurs de cette droite

de chacune des boites sont représentés dans l'insert de la figure 2.8. Cette dérivée suit

. dUrg _ Cc
une loi du type ;% = 75, avec

C. = (—1600 & 90) < ¢ >2 (2.15)

En tenant compte de 'incertitude introduite par la denture des roues, 'élasticité clas-

siques donne :
R2R,
Co=—1—— = (—1680 £ 80) < ¢>? 2.16
Les deux valeurs sont donc tout a fait compatibles. Lorsqu’il n’y a pas d’événement
plastique, le tenseur de déformation statistique permet donc de retrouver les résultats

classique de I'élasticité.

2.3.2 Transition entre régime élastique et plastique

Lorsque la déformation appliquée atteint la valeur seuil Iy, la composante M,y sature
et se met a fluctuer autour d’une valeur d’équilibre : on passe alors dans le régime
permanent. Pour déterminer la transition entre les deux régimes, nous avons ajusté la
décroissance initiale de M,y par une droite et nous avons cherché l’intersection de cette
droite avec la valeur a ’équilibre de M,.9. Cette valeur de I'y dépend de la position dans
la mousse : elle augmente graduellement (cf figure 2.9) de 0.35 pres de la roue intérieure
a 0.55 pour la boite la plus proche de la roue extérieure.

Pour déterminer 'origine physique de la variation spatiale de I'y, il convient de re-
marquer que les premiers T1 apparaissent (I' ~ 0.3) en méme temps que la saturation de



2.4. REGIME PERMANENT : VALEURS MOYENNES 99

0.6 j i
0.5

04 |

03 |

0.2 | :

0:\\\\\\\\
1 2 3 4 5 6 7 8

Boite

F1a. 2.9 — Série 1 : Régime transitoire. Variation du seuil de déformation appliquée T'; en fonction

de la boite. La droite est une régression linéaire.

M, dans la boite 1 (I's(1) = 0.35). Pour les boites plus éloignées, M,y continue d’évoluer
alors que les premiers T1 ont déja lieu dans la mousse. Il est alors clair que le champ de
vitesse est différent de celui d’un milieu élastique cisaillé. Ainsi la variation spatiale de
I's dépend aussi de la localisation des T'1 dans la mousse. Cette question a été beaucoup
étudié par Debrégeas et al dans [33] dans les images du régime permanent (série 1) et
par Kabla et al dans [66] et [65] dans une simulation numérique de mousse. Sur les
images du régime transitoire, il semble que les T1 aient des le début lieu a proximité de
la roue interne, mais nous n’avons pas étudié quantitativement leur localisation.

On peut donc penser que pour la boite 1, la déformation appliquée est identique a
la déformation locale : I's(1) doit-étre identique au cisaillement seuil de la mousse. Pour
les boites plus lointaines, la déformation locale est plus faible que celle appliqué par la
roue interne car une partie de la déformation a été relaxée dans la boite 1 grace a des
T1. Nous pensons que la variations spatiale de I'y est liée a la superposition d’un champ
de vitesse élastique et d’un champ de vitesse plastique 1lié a la présence de T1. Pour
élucidé cette question, il conviendrait de mener une étude sur le champ de vitesse dans
la mousse pendant la transition entre régime élastique et régime plastique.

2.4 Régime Permanent : valeurs moyennes

Dans ce régime, la plasticité de I’écoulement nous empéche de définir un tenseur de
déformation au sens classique du terme. Nous allons donc étudier ce régime en utilisant
le tenseur de testure M et le tenseur de déformation statistique U. Nous avons utilisé
dans cette série le tri des cotés par le centre de gravité des bulles.

2.4.1 M dans le régime permanent

La série 2 nous permet d’améliorer les statistiques en utilisant une moyenne tempo-
relle sur I’écoulement permanent. Nous pouvons ainsi détecter une anisotropie difficile-
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F1a. 2.10 — Série 2 : Régime permanent. Les composantes du tenseur de texture M (A My,
O : Myg; e : M,y) normalisées par (£?), sont moyennées sur les quatre quadrants de la cellule de

Couette et sur le temps (2000 images).

ment visible & I'ceil nu (figure 2.4 et figure 2.10), mais en plus nous pouvons mesurer de
petites variations spatiales. L’anisotropie, correspondant & une différence entre M,.. et
Myg, n’est pas nulle dans la boite extérieure.

M9 est plus grand dans la boite intérieure que dans les boites extérieures, reflétant
I’orientation préférentielle induite par le cisaillement. 11 est intéressant de noter que M,
n’est pas localisé pres de la roue intérieure, mais décroit lentement avec la distance a la

roue intérieure.

2.4.2 La déformation Statistique
Déformation d’un milieu élastique classique

Lorsqu’un milieu élastique est déformé dans une géométrie de Couette, le tenseur de

déformation peut se décomposer en 2 parties (cf annexe B) :

RIRy 1 b
— 0 FRll—f—Ro r2 a—iz 0 (2.17)
RZR, 1 + b :
I'52 = 0 0 a+ 7z

Ri1+Ro

£l

Le premier terme de droite est non diagonal et correspond a un cisaillement pur. Le
second terme du membre de droite est diagonal et correspond & une compression. Les
constantes a et b dépendant des conditions aux limites.

Composante non diagonale

Nous avons vu que dans le régime stationnaire, la composante non diagonale U,
du tenseur de déformation statistique sature (cf. figure 2.7). Le profil d’équilibre résulte
d’un équilibre entre la charge de déformation imposée par le cisaillement et la décharge
que provoque les mouvements plastiques. La variation de U,y en fonction de la distance
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F1G. 2.11 — Série 2 : Régime permanent. Composante du tenseur déformation stockée U (A : U, ;
O : Upg; ® : Uyp) en fonction de la distance au centre de la cellule de Couette. La ligne représente

le meilleur ajustement pour Uy avec une fonction de la forme %, avec d = (410 = 7)(¢)2.

suit une loi en 1/7? (cf figure 2.11) comme dans une déformation élastique (cf B) :

RIRy 1

Up) =Tm——5—
< > Ry + Rgr?

(2.18)
On peut ainsi déterminer un cisaillement I',, correspondant a la déformation qu’il
faudrait imposer a un milieu élastique pour obtenir la méme déformation : I'), =
0.171 + 0.003.

Cette valeur est a comparer aux valeurs de I'y données par la figure 2.9. Soulignons
que I'; et I';, ne sont pas mesurée de la méme facon, puisque I's se réfere a la déformation
appliqué par la roue interne dans le régime transitoire, alors que I',, provient du profil
de la déformation statistique. Dans la série 1, on passe d’une déformation correspondant
au sens de rotation trigonométrique a une déformation dans le sens horaire pour un
cisaillement de I's. On s’attend donc I's ~ 2I'),,. Pour les boites proches, c’est bien

vérifié pour la boite 1 , puisque I's(boitel) = 0.35.

Composantes diagonales

Sur la figure 2.11, on peut constater que les composantes U,, et Uy ne sont pas
nulles : la déformation dans I’état stationnaire n’est donc pas un cisaillement pur, ce
qui est étonnant. La partie diagonale de la déformation ne ressemble cependant pas non
plus a une simple compression car les composantes diagonales se croisent entre la boite
4 et la boite 5 (r/¢ ~ 64). En effet, dans une compression, les composantes diagonales
sont égales lorsque le rayon est grand (;z ~ 0) : les composantes diagonales devraient
étre égales dans la boite la plus éloignée, c’est a dire la 8.

Nous voyons deux explications possibles a ce phénomene. Cette compression provient

des contraintes générées au moment de la formation de la mousse et du remplissage de
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la cellules de Couette. Celles-ci n’ aurait pu relaxer complétement malgré la préparation
initiale [32]. Une autre explication peut provenir de la rupture de la symétrie par rotation
du fait d’un écoulement secondaire dans la cellule de Couette. En effet, Debrégeas et
al on montré qu’il y avait une vitesse non nulle dans la direction radiale, résultant
de la rotation solide d’amas de bulles. Ces rouleauzr correspondent a des mouvement
réversibles et sont éphémeres : ils ne durent que pendant des cisaillements du méme

ordre que le temps nécessaire a la roue interne pour se déplacer d’un diametre de bulle.

2.4.3 Relation Contrainte Déformation

Pour mesurer la contrainte capillaire dans la mousse, nous avons utilisé les hypothese

introduites dans la section 2.1.4. Le principe fondamental de la dynamique s’écrit :
V=0 |, (2.19)

car il n’y a pas de force de volume. Nous allons vérifier que le champ de contrainte capil-
laire que nous avons mesuré satisfait bien cette relation. En supposant que la contrainte

ne dépend pas de I'angle 0, on obtient :

L Oorr _ Je0
Va=| 22 a, - (2.20)
or r

Le cisaillement étant quasi-statique, la contrainte visqueuse est nulle. Il nous reste donc
Geap €t le terme de pression pl. Comme nous ne connaissons pas la pression, nous
n’avons pu mesurer les composantes diagonales du tenseur oj; = (0¢qp)ii + p. €t nous ne
pouvons vérifier qu’'une des deux équations du systeme d’équations 2.19. La composante
non diagonale s’écrit 0,9 = (0cqp)rg- On obtient ainsi '’équation différentielle que doit

satisfaire o,¢ :

dorg 209
— = =0 , 2.21
dr T ( )
dont la solution est :
c
09 = 2 (2.22)

La figure 2.12 montre que la composante croisée du tenseur de contrainte capillaire
mesurée sur les images est bien une fonction du type (ocqp)rg X r2.

2.4.4 Relation de Hooke

La relation de Hooke est la relation fondamentale de Iélasticité linéaire. Elle sti-
pule que, au premier ordre, la contrainte est proportionnelle & la déformation [75]. En
introduisant le module de cisaillement y et le module de compression K, elle s’écrit [75] :

1
ok = KUypdg, + 2p(Usg, — gUll5ik) (2.23)
Cette relation est valable dans tous les systemes de coordonnées, car elle est dérivée en
écrivant directement 1’énergie de déformation en fonction des composantes du tenseur de
déformation. Ce dernier dépend par contre du systéme de coordonnées. En coordonnées
polaires, la relation de Hooke se met sous la forme suivante :

org = 2uUrg (2.24)
(orr —ogg) = 2u(Upr — Ups) . (2.25)
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Fi1a. 2.12 — Série 2 : Régime permanent. Composantes du tenseur de stress élastique (e : shear
stress 0,9; O : normal stress difference ., — ogg), exprimé en unité de I'/(¢) en fonction de la
distance au centre de la cellule de Couette. La ligne est le meilleurs ajustement de 0,9 avec une

fonction de la forme : cst/r?.

La figure 2.13 donne la représentation graphique de ces deux équations et montre
que la mousse se comporte en moyenne comme un milieu élastique si 'on utilise la
déformation statistique. La pente sur la figure représente deux fois le module élastique
de cisaillement, ce qui nous donne : y = (0.59 + 0.02)%, pour un désordre dans la
longueur des liens de gﬁ—jg = 1.08, et une polydispersité en surface des bulles de 'ordre
de 30%. Le module élastique d’un réseau hexagonal de bulles monodisperses est donné
par prera = \@L@ = 0.577%, ce qui est trés proche de notre mesure [92]. D’autres
mesures du module de cisaillement par la méme technique (déformation statistique) ont
été réalisées dans des mousses de savon et dans des mousses de Langmuir. Asipauskas,
Aubouy, Glazier, Graner et Yi ont mesuré le module de cisaillement d’une mousse seche
(¢ < 5%) s’écoulant & travers une constriction et ont donné des résultats supérieurs de
20% & phexa [4]. Les auteurs ont interprété cet écart par leffet d’un désordre important
dans la taille des cotés : gﬁ—?g = 1.22. Ce désordre, qui est di au taux important de
déformation imposé par I’écoulement (la polydispersité en taille de bulle est relativement
faible puisqu’inférieur & 5% ) suggere que le module élastique varie selon le taux de
déformation, par l'intermédiaire de %. Les mesures du module de cisaillement réalisé
dans les mousses de Langmuir par Courty, Dollet, Elias, Heinig et Graner [26] ont donné

des résultats tres proches de la valeur théorique d’un réseau hexagonal.

2.5 Régime Permanent : fluctuations temporelles

Le tenseur de texture nous fournit un bon outil pour étudier les fluctuations tem-
porelles dans le régime stationnaire. Nous nous sommes intéressé aux incréments des
composantes de M ainsi qu’a leurs auto-corrélations. La répartition de M s’est faite par
la position des vertex (cf équation 2.13). Le rayon du centre de la boite est donné par :



64 CHAPITRE 2. DEFORMATION ET ELASTICITE 2D

02

0.15 f ® o vsU, f

0.1 b (Grr_ce e) vs (Urr_Ue 9) ° ]

0.05 [ :

-0.15 - ]

_02:\\\\’
-0.15 -0.1 -0.05 0 0.05 0.1 0.15

U

F1a. 2.13 — Série 2 : Régime permanent. Relation de Hooke (équation 2.25) dans les mousses. On
a représenté, en unités de A/, la contrainte o, — ggg en fonction de (U, — Upp) et o, en fonction

de U,g. La droite est une régression linéaire et donne 2y = 1.17 4 0.04.

R, = [2.8 4+ 3.1(i — 0.5)]{¢), ce qui correspond & une largeur de boite de 3.1(¢).

2.5.1 Histogramme des Incréments

Pour étudier ’'amplitude des fluctuations, nous avons calculé les incréments du ten-
seur de texture définis par M;;(I" 4+ dI') — M;;(T"). Les histogrammes ( cf figure 2.14 a,
b, ¢) des incréments de M ne montrent qu'une faible dissymétrie entre les incréments
positifs, correspondant a 'augmentation de ’anisotropie et des incréments négatifs liés
a une baisse de I'anisotropie provoquée par des T1. Cette dissymétrie est plus impor-
tante sur la composante croisée, qui est celle sollicitée par le cisaillement de Couette. 11
n’y a pas d’événement dramatique de type avalanche ([64]). Ceci est d’ailleurs aisément
vérifiable sur les images : les T1 se produisent généralement isolément dans la mousse.

La largeur de ces histogrammes diminue en s’éloignant de la roue interne (cf 2.14
d), écart type diminuant d’un facteur 10. Cela traduit une diminution de ’amplitude
des fluctuations des composantes du tenseur de structure : les fluctuations ont bien lieu

dans la zone la plus proche de la roue interne.

2.5.2 Autocorrélations

Nous avons calculé les auto-corrélations Cz,,11,, des fluctuations pour un incrément
6T de cisaillement, en utilisant la définition :

<(M(F) - Mstat)(M(F + 5F) - Mstat)>
(M(T) = Mstar)?) ’

Crum(0L) = (2.26)
o, M(T') et Mstar = (M) sont respectivement les valeurs instantanées des compo-
santes de M, et sa moyenne sur le régime stationnaire. La figure 2.15 montre les auto-
corrélogrammes pour toutes les boites. On peut constater une forte décorrélation initiale
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F1a. 2.14 — Statistique sur les incréments des composantes du tenseur de texture dans le régime
permanent (Série 2). a) , b) , c) histogrammes des incréments de M dans la boite N°1 (respecti-
vement pour les composantes A : M,..; e : M,g; [0 : Myy.) La courbe est la gaussienne ayant une
largeur égale a I'écart type. d) : variation de I'écart type des histogrammes des incréments de M en

fonction de la boite.

suivie d’une décorrélation plus lente. La décorrélation initiale est plus marquée pour la
composante croisée M, et dépend beaucoup de la position dans la mousse. La figure
2.16 rassemble les autocorrélations de toutes les boites, calculées pour M,y dans le

régime stationnaire. Pour estimer le taux de décroissance initiale Fgelcorr, nous avons
ajusté les courbes par une fonction de la forme M,y = exp(FFgelcorr) pour chacune des

boites. Le résultat est présenté dans l'insert de la figure 2.16. On y voit une tres forte
décroissante initiale pres de la roue intérieure, avec un cisaillement de décorrélation d’en-
viron gecorr & 1/30. Pres de la roue extérieure, le signal reste beaucoup plus longtemps

corrélé avec I'gecorr =~ 1.
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F1c. 2.15 — Autocorrélation Cpspr(6T") dans le régime permanent (série 2) des composantes du

tenseur de texture M pour les boites impaires (1,3, 5et7).

Ces taux de décorrélations sont a relier du champ de vitesse a l'intérieur de la
mousse. Celui-ci se compose de deux contributions : élastique et plastique. La premiere
est constituée par des mouvements de faible amplitude mais se faisant sur une grande
échelle. Elle ne génére qu’'une faible décorrélation. La seconde s’articule autour des T1
12 " qui génerent un champ de vitesse de forte amplitude mais sur une petite distance. I
en résulte une forte décorrélation dans les composantes de M : la mousse perd alors la
mémoire des conditions initiales [40, 76, 115, 91]. Ainsi, on peut attribuer la décroissance

de la fonction d’autocorrélation a la présence de T1. Si on regarde la variation spatiale
-1

du taux de décorrélation initial I'y

on retrouve un profil du méme type que celui de
la vitesse, c’est a dire une exponentielle décroissante de la forme I’ gelcorr ~ exp (r/Ar),
avec Ar ~ 4dpp,, ol dpp, est la distance entre plus proche voisins. Le boite 8 a été exclue
de cet ajustement, une partie des fluctuations dans cette boite provenant d’artefacts
liés au contraste variable des images. Ainsi, les fluctuations de la déformation restent

localisées pres de la roue intérieure, comme la vitesse [33]. Il convient de noter que la
-1

décroissance spatiale du taux de décorrélation I'y,

se fait sur une distance plus grande

12Ces événements plastiques sont toutefois aussi accompagnés d’une déformation élastique de type
quadripolaire [66].
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F1aG. 2.16 — Série 2 : autocorrélation de la composante croisée M,y du tenseur de texture défini par
I'’équation 2.26. Les données, mesurées dans le régime permanent, pour I' > 8 sont moyennées sur

les quatre quadrants de la mousse. Boite 1 : H, boite 2 : (0, boite 3 : H, boite 4 :/\, boite 5 :A,

-1

deeorr dans chaque boite.

boite 6 : o, boite 7 : J, botte 8 : {. Insert : Taux de décorrélation initial T’
Il a été obtenu grace a un ajustement par une fonction exponentielle décroissante pour les petites

valeurs de 0I'. La droite est une régression linéaire.

que les profils de vitesse, puisque pour une mousse de fraction volumique de ¢ = 5.2 %,
la décroissance de la vitesse se fait sur une distance caractéristique de A = 1dpy, [33].

2.6 Conclusion

Nous avons utilisé deux nouveaux outils, le tenseur de texture et le tenseur de
déformation statistique pour étudier les propriétés élastiques d’une mousse sous cisaille-
ment permanent et quasi-statique.

Le régime transitoire (série 1) est un régime purement élastique, sans T1, avec
une composante croisée du tenseur de déformation statistique suivant les prédictions
de l’élasticité classique. Lorsque la déformation appliquée dépasse un seuil I'y, la
déformation statistique sature et la mousse passe dans un régime plastique. Cette tran-
sition ne se fait pas au méme moment pour toute la mousse, la déformation saturant
d’abord pres de la roue intérieure.

Lorsque la déformation est beaucoup plus grande que I'y (série 2), il existe un régime
stationnaire dans lequel la déformation de la mousse résulte d’un équilibre entre ’aug-
mentation de la déformation du fait du cisaillement et la relaxation de la déformation
produit par les T'1. Dans ce régime, la variation spatiale de la moyenne de la composante
croisée du tenseur de déformation élastique (U,¢(r)) correspond a la déformation que su-
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birait un matériaux purement élastique soumis a un cisaillement I',,,. Cela nous permet
de définir un cisaillement seuil (yield shear) I'y, = 0.17 qui correspond au cisaillement
maximal que peut accepter une mousse dans un régime quasi—statique. La déformation
statistique nous a permis de mettre en évidence une déformation liée a une compression
de la mousse. Cette déformation pourrait provenir de la formation de la mousse.

Nous avons aussi montré que la contrainte moyenne et la déformation statistique sont
toujours linéaires et la relation de Hooke est toujours valable : La mousse se comporte en
moyenne comme un matériau parfaitement élastique, malgré les événements plastiques
ayant lieu dans la zone de cisaillement.

Le caractere plastique du régime permanent se retrouve dans les fluctuations du
tenseur de déformation et du tenseur de contrainte. Ces fluctuations suivent une variation
spatiale du méme type que le champ de vitesse et sont localisées pres de la roue interne.

En décomposant les comportements élastiques et les comportements plastiques, la
déformation statistique permet de se faire une image simple de ce qui se passe dans
une mousse sous cisaillement. La nouveauté de ces outils réside dans I'approche statis-
tique qui permet de caractériser, a I’échelle mésoscopique, I'état élastique d’une mousse
méme dans un régime plastique. De plus, ses fluctuations s’averent étre intimement liées
au champ de vitesse des bulles. Il se révele donc étre un outil précieux pour 1’étude
de la géométrie et la dynamique de réseau variés, comme les mousses, mais aussi les
granulaires, les agrégats de cellules biologiques, les joints de grains dans les cristaux

37). ..



Chapitre 3

Bord de Plateau unique

3.1 Présentation

Motivations

Le bord de Plateau est au cceur de la mousse : quasiment toute ’eau y est concentrée.
De plus, il joue un roéle tout a fait primordial dans le drainage et la conductivité de la
mousse. Nous proposons ici une étude in vitro des propriétés d’un bord de Plateau. Pour
ce faire, nous avons utilisé un cadre rigide parallélipipédique sur lequel nous avons tendu
des films d’une solution de savon pour obtenir un long bord de Plateau unique. Dans ce
chapitre, nous tacherons de répondre aux questions suivantes :

— Quel est le type d’écoulement a l'intérieur d’un bord de Plateau unique ?

— Quelle est la réponse élastique d’un bord de Plateau a une déformation ?

— Quelle est la vitesse de propagation d’une variation du rayon de courbure dans un

bord de Plateau?

L’injection de liquide directement dans un bord de Plateau, nous permet d’atteindre
des débits bien supérieurs & ceux accessibles dans les mousses, si bien que la vitesse
moyenne de ’écoulement peut y atteindre 300 cm/s, alors que les vitesses maximales
des fronts de drainage dans les mousses ne sont que de l'ordre de 1¢m/s . En effet, dans
les mousses, lorsque le débit est trop important, le front de drainage forcé est instable
et conduit a la formation de rouleaux de convections de bulles a 'intérieur de la mousse
[59, 104, 114].

Lorsque le débit de liquide injecté dans le bord de Plateau est important, nous
allons voir qu'un déplacement par rapport a la position d’équilibre du bord de Plateau
provoque une ondulation du bord de Plateau et une déformation des films de savon. Cette
ondulation va nous permettre de sonder la réponse élastique d’un bord de Plateau.

Enfin, nous terminerons ce chapitre par 1’étude théorique de la propagation d’une
variation du rayon de courbure du bord de Plateau. Il s’agit en fait du mode Taylor
symétrique qui, contrairement a un jet de liquide, est stable dans un bord de Plateau.

Bref historique

Jusqu’a présent, la plupart des expériences ont cherché a déterminer son réle dans le
drainage de facon indirecte, en attribuant les propriétés de drainage macroscopique des

69
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Q~

capillaire
F1c. 3.1 — Schéma du cadre utilisé pour obtenir un
bord de Plateau de 8.9c¢m. Un capillaire en verre de

diametre variable est plongé directement dans le bord

de Plateau pour injecter une solution a un débit .

mousses a 1’écoulement se produisant a l'intérieur du bord de Plateau. S’il est courant de
calculer numériquement les profils de vitesses des écoulements qui ont lieu & l'intérieur
d’un bord de Plateau unique [78, 27, 86], peu d’expériences se sont penchées sur cette
question. Son observation directe dans une mousse nécessite une lourde instrumentation
[100] et il est beaucoup plus simple de I’étudier & l’extérieur d’'une mousse. M. in het
Panhuis et al sont les premiers a avoir exploré cette variation de [’expérience de Plateau
[61, 112]. Ils ont montré qu’un débit important déformait la géométrie d’un vertex en le
déplagant vers le bas et que la variation du diametre ne suivait pas la loi de Poiseuille
[87]. D’autres expériences de drainage sur un bord de Plateau unique sont menées par
Olivier Pitois, dans le groupe de Michele Adler [89] & Marne la Vallée.

3.1.1 Montage
Cadre

Pour obtenir notre bord de Plateau, nous avons utilisé un cadre en forme de prisme
droit triangulaire en tige filetée de 3 mm de diametre. La base et le sommet du cadre
sont des triangles équilatéraux de 51 mm reliés par des tiges de 110 mm. Lorsque 1'on
plonge le cadre dans une solution de surfactants, on obtient trois films jointifs a 120
degrés formant un bord de Plateau de 8.9 cm de long. Trois autres films au sommet et
a la base du cadre completent la structure (cf. figure 3.1).

Injection

Pour injecter le liquide et forcer ’écoulement dans le bord de Plateau, nous avons
utilisé un pousse-seringue! permettant de délivrer des débits de 0.1 & 99.9 ml/min. Un
capillaire en verre directement plongé dans le bord de Plateau nous assure que la totalité
du liquide délivré par la pompe transite bien par celui-ci et non par les films [61]. Nous
verrons par la suite que le diametre intérieur de ces capillaires, que l'on a fait varier

entre 1.6 et 0.23 mm, a une grande influence sur ’écoulement du liquide.
3.1.2 Solutions de savon

Stabilité des films

La taille importante de nos films de savon pose la question de leur stabilité. En effet,
étant soumis a la gravité, I’épaisseur du film se stratifie avec un profil de type exponentiel

15-6000 Pharmacia Biotech
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[25] pendant que le liquide contenu dans les films s’écoule vers le bas. L’épaisseur diminue
donc jusqu’a atteindre celle du film noir de Newton. Celui-ci apparait au sommet et
progresse vers le bas. Bien que thermodynamiquement stable, ce film est particulierement
fragile. Pour augmenter le temps de vie des films, on a donc tout intérét a en empécher
la formation. Pour cela, on peut jouer sur la composition de la solution, en augmentant
la viscosité de volume de la solution (ajout de Glycérol) ou en choisissant un surfactant
a forte viscosité de surface. La vitesse dans les films suit alors un profil de Poiseuille,
ce qui ralentit fortement le drainage des films et retarde la formation du film noir.
L’ajout de glycérol permet aussi de limiter les pertes d’eau par évaporation. Il faut
bien str protéger le montage des courants d’air et essayer de garder une forte humidité.
L’utilisation d’une tige filetée a la place d’une tige lisse permet de constituer une réserve
d’eau qui pourra réalimenter le film. L’injection en continu de liquide dans notre bord
de Plateau contribue aussi a la stabilité des films. En maintenant le rayon de courbure
du bord de Plateau & une valeur importante, on le maintient aussi en faible dépression
par rapport au film, ce qui limite I’aspiration du liquide depuis le film vers le bord de
Plateau. Ainsi la durée de vie moyenne d’un film dépasse 10 mn.

Solutions utilisées

La solution de savon est composée de 1% de FAIRY liquids, un liquide vaisselle
commercialisé au Bénélux et en Irlande et de 7 % de glycérol. Ce surfactant donne des
écoulements de type channel dominated dans les mousses [106] et permet de faire des
films tres stables en ralentissant le drainage. Nous avons aussi utilisé des solutions de
SDS dont la viscosité de surface est faible et des solutions de SDS et de dodécanol pour

augmenter la viscosité de surface [38].

3.1.3 Mesure du diametre du bord de Plateau

Un bord de Plateau constitue 3 dioptres sphériques divergents et est assimilable a
un diffuseur de lumiere. En I’éclairant avec un faisceau de lumiére paralléle, on obtient
une ombre portée correspondant aux rayons lumineux 'ayant traversé. Si le faisceau est
perpendiculaire a un des films, 'extension horizontale de cette ombre correspond a la
hauteur du triangle équilatéral (cf. figure 3.2) dans lequel est inscrit le bord de Plateau.
Elle vaut gR.

On utilise un faisceau faiblement divergent (13°) de laser Hélium-néon placé & 20cm
devant le bord de Plateau. L’écran est placé a 60cm derriere le bord de Plateau. L’ombre
du bord de Plateau est imagé par une caméra CCD équipée d’'un zoom. On obtient ainsi
une résolution de 7um/pixel. La calibration des images se fait en éclairant le capillaire
dont le diametre extérieur est connu et en mesurant la taille de son ombre.

La principale difficulté réside dans l'interprétation de I'image obtenue. Elle est le
résultat d’effets d’optique géométrique dus a la courbure du bord de Plateau et d’in-
terférences dans les films et dans le bord de plateau (cf. figure 3.3). On mesure la taille
de 'ombre centrale en la comparant aux niveaux de gris moyen de part et d’autre de
cette zone.

Grace a la mesure du rayon de courbure du bord de Plateau, nous pourrons
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tige du cadre
Ombre du

Bord de Plateau

Source
Lumineuse

~

Bord de Plateau
Film de savon Ecran

20 cm 60 cm

F1a. 3.2 — A gauche : Chemins optiques des rayons lumineux issus d'un faisceau de lumiére paralléle.
Apres avoir traversé le bord de Plateau, les rayons ne sont plus paralléles entre eux : le bord de Plateau
se comporte comme un diffuseur de lumiére. A Droite : Principe de la mesure du rayon de courbure
(vu du dessus). Le bord de Plateau projette une ombre sur le fond uniforme des rayons non déviés

issus des films. L'ombre projetée est proportionnelle a ‘/T‘S’R.

g M | E MM@
\fw U\‘j |

distance [pixels]

F1G. 3.3 — En haut : Ombre portée du bord de Plateau obtenue en éclairant celui-ci avec un faisceau
laser. En bas : Profil moyen des niveaux de gris de I'image. Les barres horizontales correspondent
au niveau moyen de gris de part et d'autre de la zone centrale. E est une fonction affine du rayon de

courbure du bord de Plateau.
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déterminer la section du bord de Plateau :
S = Cpr2 , (3.1)

ou Cpp = V3 — stab const, ainsi que la vitesse moyenne dans le bord de Plateau :

Q
V=2 (3.2)

3.1.4 Mesure de la longueur d’onde

L’amplitude de ’ondulation du bord de Plateau étant relativement faible, nous avons
utilisé la réflexion d’une nappe laser sur la surface des films afin de détecter les variations
de courbure du film. Elle est obtenue en éclairant le film avec une incidence d’environ 30
degrés et en regardant I'image apres réflexion sur un écran. La courbure des films pro-
voque une déviation des rayons lumineux car I’angle de réflexion dépend de l'orientation
de la normale a la surface des films.

La figure de réflexion forme une caustique (cf. figure 3.5). On peut observer le méme
phénomene dans le fond d’une tasse (cf. figure 3.4). Lorsque la surface réfléchissante est
concave, la figure de réflexion est une courbe possédant un point de rebroussement. Il
correspond au point ot la surface de réflexion est perpendiculaire au faisceau incident?.
Lorsque la surface est convexe, il n’y a pas de point de rebroussement. En mesurant la
distance entre ces points de rebroussement, on a acces a la distance entre les minima
d’amplitude et par conséquent a la longueur d’onde de ’ondulation (cf. 3.5). Les images
sont calibrées en utilisant la réflexion sur un miroir gradué. La déformation des films est

maximale pres du Bp et relaxe en s’approchant du cadre.

3.1.5 Premieéres observations
Rayon de courbure

On commence par le tirage d’'un film sur le cadre en tige métallique qu’on laisse
s’équilibrer pendant environ une minute. On injecte le liquide dans le bord de Plateau,
en augmentant progressivement le débit. La méme expérience renouvelée en commencant
avec des valeurs élevées et en diminuant le débit donne des résultats identiques. Le rayon
de courbure augmente avec le débit jusqu’a une valeur de saturation Rg, (cf. figure
3.6) qui varie avec le capillaire utilisé. M. in het Panhuis et al ont aussi observé cette
saturation et 'ont attribué au transport de liquide par les films [61]. Cette hypothese ne
peut expliquer nos résultats car I'utilisation d’un capillaire nous assure que la totalité
du liquide est bien injectée dans le bord de Plateau. De plus, lorsque le capillaire est
plongé dans un film, on peut observer que le jet issu du capillaire se courbe et revient
dans le bord de Plateau. Cela est dii au fait que la pression est moins élevée dans le
bord de Plateau que dans les films.

2Dans le cas d’une surface parabolique, cette courbe se réduit & un unique point : tous les rayons
lumineux issus d’un faisceau paralléle convergent vers le foyer de la parabole.
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Film Caustique

F1c. 3.4 — A gauche : La caustique par réflexion d'un faisceau de rayons paralléles sur une surface
sphérique produit une cardioide. Le point de rebroussement correspond a la zone ou la surface est
parallele au faisceau incident. A droite : Correspondance entre la forme du film et la position des

points de rebroussement de la caustique par réflexion.

Faisceau
incident

Ecran

F1a. 3.5 — A gauche : Un des films déformé est éclairé par un faisceau laser. Aprés une réflexion,
il se forme sur un écran une caustique. A droite : la longueur d’onde de I'ondulation est donnée par

la distance entre les points de rebroussement.
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F1a. 3.6 — Variation du rayon de courbure et de la longueur de I'ondulation en fonction du débit.

Le diametre du capillaire vaut 0.46mm.

F1c. 3.7 — Ondulation du bord de Plateau. Le débit vaut de gauche a droite Q = 7; Q = 11;
Q =15; Q = 18 ml/min.
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Ondulation du bord de Plateau

Lorsque le rayon est proche de sa valeur de saturation Rsq, il se produit une ondu-
lation du bord de Plateau (cf. figure 3.6). Cette ondulation est statique dans le temps et
faiblement amortie dans I’espace. La longueur d’onde augmente avec le débit de liquide
injecté et dépend du diametre du capillaire. Elle se produit toujours dans le plan de I'un
des trois films et 'amplitude de la déformation dépend aussi de la position initiale du

capillaire.
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3.2 Ecoulement dans le bord de Plateau

Le drainage dans les mousses a mis en évidence I'importance du type de profil de
vitesse dans les bords de Plateau. En effet, le régime channel dominated est associé a un
écoulement de Poiseuille dans les bords de Plateau, alors que le régime node dominated
est associé a un profil de type bouchon (cf. figure 3.8). L’obtention de I'un ou 'autre des
profil est déterminé, en partie, par la viscosité de surface du surfactant utilisé. Ainsi, on
s’attend a retrouver un écoulement de Poiseuille car le surfactant utilisé (Fairy liquids)
possede une grande viscosité de surface et génere dans les mousses un régime channel
dominated [57].

Par contre, la saturation du rayon de courbure observée aux grands débits de liquide
n’est pas compatible avec un écoulement de Poiseuille, mais fait plutét penser a un
écoulement de Bernoulli (cf. figure 3.8).

Nous allons donc étudier dans un premier temps, les faibles débits en les comparant
a un écoulement de Poiseuille et dans un second temps, les forts débits en les comparant
a un écoulement de Bernoulli.

a) b) c)

R =

F1G. 3.8 — a) Profil de type parabolique, sans glissement aux parois (écoulement de Poiseuille). b)

Profil parabolique avec glissement. c) : écoulement bouchon.

3.2.1 Faibles débits
Ecoulement de Poiseuille dans un bord de Plateau

Reprenons l'expression du débit a travers un bord de Plateau unique donné par
I’équation 1.49 :
B(M)Cpp R*
I. 7
ou [ est introduit pour tenir compte du glissement qui se produit aux parois lorsque la

Q1 = G (3.3)

viscosité est faible (cf. sous-section 1.6.4). Les variations du rayon de courbure de notre
bord de Plateau étant tres faibles (moins de 1 mm sur 10 ¢m), le gradient de pression
capillaire est négligeable devant le gradient de pression hydrostatique et la force motrice
se réduit a G' = pg. Nous utiliserons cette équation sous la forme plus simple :

Q= KR4% : (3.4)
avec K = % = 0.028(M) (cf. sous-section 1.6.4).

Résultats

Lorsque l'on se limite aux points expérimentaux obtenus avant la saturation du

rayon de courbure, on constate que le débit est une fonction du rayon a la puissance
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F1c. 3.9 — A gauche : Débit Q en fonction de R, en échelle logarithmique, pour différent diamétres
de capillaire. Seules les mesures correspondant a des faibles débits ont étés conservées. Les droites
représentent un ajustement du type : Q = K R*. A droite : Les différentes valeurs de K, obtenue par
I'ajustement des données expérimentales en fonction de |'inverse de la section initiale du capillaire.
Une régression linéaire de la forme K = & + Ko, donne : a = 8.0 1074 £ 0.6 107 %ecm? et Koo =
0.03 £+ 0.02.

quatrieme (cf. figure 3.9). Cependant, la valeur de K obtenue par l'ajustement des
points expérimentaux, dépend de la section initiale du capillaire Sy (cf. figure 3.9). En
représentant les valeurs de K en fonction de 1/Sp, on obtient une droite de pente s et

d’ordonnée a l'origine K :

S

K —
So

Cette variation de K avec la section du capillaire montre que ’écoulement n’est pas
stationnaire : pour un méme débit, la vitesse moyenne dans le bord de Plateau dépend
de la vitesse initiale Vg = S%' L’équilibre entre la dissipation visqueuse et la force motrice
(la gravité) n’est pas réalisé a I'endroit ou est effectuée la mesure du rayon de courbure.
On pourra trouver un exemple d’écoulement de Poiseuille non stationnaire dans [9]. Ce
type d’écoulement est décrit par une équation de diffusion de la vitesse. La vitesse initiale
a la sortie du capillaire, Vj = Q/Sp, est supérieure a celle correspondant a I’équilibre
entre dissipation et gravité, ce qui se traduit par un débit supérieur a celui prévu par
un écoulement de Poiseuille stationnaire (cf. figure 3.10). Une importante contrainte
visqueuse est générée sur les parois du bord de Plateau et les parois se mettent en
mouvement. L’écoulement est alors une superposition d’un profil de Poiseuille et d’un
écoulement bouchon.

Lorsque la vitesse initiale est nulle, c’est a dire lorsque la section Sy est tres grande,
cet effet doit disparaitre. Si I’on extrapole la droite K (Sio) obtenue par régression linéaire
sur la figure 3.9, on trouve pour une surface infinie, K., = 0.03 & 0.02. Cette valeur est
compatible avec un écoulement a parois rigides dans un bord de Plateau, pour lequel on
trouve K = 0.02.
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F1aG. 3.10 — Représentation semi-logarithmique du débit en fonction du rayon de bord de Plateau.
Le trait en pointillé correspond a un écoulement de Poiseuille stationnaire avec surface rigide. Le
trait plein est une solution numérique obtenue par Nguyen [86] qui tient compte d'un mouvement

aux parois (cf. équation 1.52), avec comme paramétre libre le rapport des viscosités n/ns = 3.

3.2.2 Forts débits

La saturation du rayon de courbure lorsque ’on augmente le débit de liquide injecté
fait irrémédiablement penser a un écoulement de Bernoulli, dans lequel la dissipation est
négligeable. Nous allons établir les propriétés d’un tel écoulement et nous le comparerons

aux résultats obtenus pour les débits importants.

Equation de Bernoulli

L’écoulement que nous considérons est composé de trois zones (cf. figure 3.11) :

~ L. A l'intérieur du capillaire, de section cylindrique de rayon R qp.

— II. la zome de raccord entre le capillaire et le bord de Plateau. La forme est

indéterminée car le rayon de courbure doit changer de signe.

— III. Dans le bord de Plateau, dont la section posseéde un rayon de courbure R.

La présence de parois en verre dans le capillaire génere une forte dissipation qui
se manifeste par une perte de charge importante. Le profil de vitesse a l'intérieur du
capillaire est du type de Poiseuille. A la sortie immédiate de ce capillaire, la dissipation
devient négligeable du fait de la faible viscosité de surface des interfaces liquide-air. On
peut écrire la conservation de 1’énergie des particules fluide entre la sortie immédiate
du capillaire et dans le bord de Plateau. Cette conservation est traduite par ’équation
de Bernoulli. Si I’écoulement est stationnaire, on peut alors démontrer [50] que le long

d’une ligne de courant :

2
% + P+ pp = Cte (3.6)

Avec p, la densité, v la vitesse du fluide, P la pression et ¢ le potentiel d une force.
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Comme nous n’avons acces qu’a la vitesse moyenne de 1’écoulement, il faut moyenner

I’équation de Bernoulli sur toutes les lignes de courant :

p<v?>

5 + < P>+ <pp>=Cte (3.7)

Dans le bord de Plateau nous considérerons que 1’écoulement a un profil de type bouchon.
La vitesse moyenne est alors égale a la vitesse en tout point du tube de liquide et on peut
substituer la vitesse moyenne a la vitesse le long d’une ligne de courant dans 1’équation
3.7. La vitesse moyenne vaut Vyp =< V >= cM;Lsz avec Cpp = (V3 — 5)- A la sortie
immédiate du capillaire, il faut considérer un profil de Poiseuille. Pour un écoulement
parabolique dans une section Sy :
7 7Q?
VEi=<Vis=_-<V>2=_% | 3.8

La pression hydrostatique et la pression capillaire étant constantes dans la section,
nous pouvons écrire a la sortie immédiate du capillaire : Peyp = Pegt + %ﬂp, avec Reqp le
rayon du capillaire. La pression dans le bord de Plateau (au dela de la zone de raccord)
s’écrit : < P(z2) >= Pyt — %, avec R(z), rayon de courbure du bord de Plateau qui
est une fonction de l'altitude. En prenant comme origine des axes la sortie du capillaire
et en égalisant 1’équation 3.7 a la sortie du capillaire et dans le bord de Plateau, on
obtient :

1@ v _1 3@ o
P — Pgr — — = —p— + 3.9
2’2kt TP TR T 272 T Ry (3:9)

Ce qui conduit a :

2C g R (z + 12(5— + %))

Q = s Clew RO (3.10)
1= (m)
RT?LG“’L'

ot 'on a introduit deux longueurs caractéristiques : la longueur capillaire [2 = L et

PrY

Rfmx = \/é CST‘;, la valeur maximale que peut prendre le rayon de courbure du bord de
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Plateau. En effet, ’équation 3.10 diverge pour R = R4 : la section du bord de Plateau
ne peut pas étre supérieure a la section initiale du capillaire. Cela provient directement
de la conservation de I'énergie et de la conservation du débit : si R > R4z, alors la
vitesse doit diminuer par rapport a la vitesse d’injection, provoquant une diminution de
Iénergie cinétique. Ce modele est celui d’un jet d’eau (non turbulent) issu d’un tuyau.
Dans notre cas, la forme imposée par le bord de Plateau provoque une accélération
initiale de la vitesse dans le jet liée a la dépression capillaire qui regne dans le bord de

Plateau.

Résultats

Nous allons ajuster nos résultats expérimentaux par ’équation 3.10, avec deux pa-

N : YA lc?
rametres libres : 2/ = 2z + Reap et Rsat-

202,gRA(=' + &
Q = PG ) (3.11)

L= ()

Nous avons pris pour la tension de surface la valeur approximative de v = 30mN/m.>
La figure 3.12, qui représente la relation débit-rayon de courbure pour un capillaire
de diametre d = 1.6 mm, montre une transition dans le type d’écoulement. A faible
débit, il se produit un écoulement de type Poiseuille alors qu’a fort débit, il s’agit d’un

écoulement de Bernoulli.

10 g : : T T 0-3 ' '
F Bernoulli °
Value Error > 0.25L 4
z]0.54714 0.035628
1L R ]0.27632(0.00056303 i
» E _ 0.2+ q
(')\ 8
: g
L 0.15+ 4
0.1} E 5
(6) s °
~
0.1+ o ° B
o.o1 ? Poiseuille E 0.05+ —
[ Value] Error
K| 0.1066] 0.0029886
r 0 I I L I I L I
0001 Lo v v v 0 0.05 0.1 0.15 0.2 0.25 0.3 0.35 0.4
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Rlcm] 20 [em]
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Fic. 3.12 - A gauche, variation du débit en fonction du rayon du bord de Plateau pour un rayon du
capillaire Rint = 0.78mm. Les courbes représentent le meilleur ajustement des points expérimentaux
(cercles) des modeles de Poiseuille et de Bernoulli. A droite, représentation du rayon de courbure du
bord de Plateau a la saturation obtenue par I'ajustement des points expérimentaux, en fonction de
S So

Tt La droite est le meilleur ajustement pour une relation de proportionnalité : Rs,; = 0.84 G

avec une incertitude sur la pente de 0.05.

En utilisant le modele de Bernoulli, on peut mesurer la valeur du rayon du bord de
Plateau a la saturation pour les différents capillaires. Ces valeurs sont représentées sur

3Cette valeur est un ordre de grandeur. Cela a peu d’importance car nous nous intéressons & la
variation du rayon de courbure en fonction du débit a une altitude fixe
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la figure 3.12 en fonction de 4/ c%a . On peut y voir que I'accord est assez bon, puisque

Rsqt = 0.84 CST(IJ:’ alors que le modele de Bernoulli prédit R4, = 0.81 CST(IJD'

3.2.3 Courbe maitresse

En représentant la vitesse moyenne dans le bord de Plateau en fonction de la vitesse
initiale on constate que toutes les courbes expérimentales obtenues pour les différents
capillaires suivent un méme comportement (cf. figure 3.13 gauche), a un préfacteur
numérique pres.

La calibration de nos mesures du rayon de courbure est délicate du fait de la dif-
ficulté de l'interprétation de I'ombre portée du bord de Plateau (cf. figure 3.3). Elle
peut entrainer des erreurs systématiques dans I’estimation du rayon de courbure visible
lors de la comparaison des résultats des expériences. Pour contourner cette source d’er-

reur, nous avons étalonné les mesures du rayon de courbure grace a la valeur théorique

2 1/4
Roar = (?CSZ,(IJ:) et cela pour chaque capillaire (cf. figure 3.13 droite ). On obtient

alors une courbe maitresse qui met en évidence deux régimes. A faible débit, la vitesse
moyenne dans le bord de Plateau varie comme la racine carrée de la vitesse initiale, alors
qu’aux forts débits elle est linéaire.

1000 1000
e d=0.27mm 0
S | — y = 6.14 * x*(0.53301) R= 0.98442
o d=0.46 mm g
) —y = 0.88047 * x*(1.0627) R= 0.99274
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& 100} | * d=1.0 mm 1 "~ 100} E
E o d=1.6 mm §
3] ~
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10k 2 1 1l o i
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> o
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o
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F1G. 3.13 — A gauche : Vitesse V dans le bord de Plateau en fonction de la vitesse a la sortie du
2
capillaire Vo pour tous les capillaires. A droite : Méme résultats mais renormalisés par %.
sat
La justification de ces deux régimes réside bien sur dans le type de ’écoulement qui
se produit dans le bord de Plateau. En combinant la conservation du débit et la loi de

Poiseuille, on peut montrer que la vitesse dans le bord de Plateau s’écrit :

K Sopg
n

1
VPoiseuille = V02 (312)

Dans le régime de Bernoulli, lorsque le rayon sature, on a :

So R?
VBernoulli - 5 5 ‘/0 = anmx V() (313)
ﬁRsat sat

On retrouve bien 2 comportements pour la vitesse moyenne, correspondant aux régimes

de Poiseuille (exposant 3) et Bernoulli (exposant 1). La transition entre les deux régimes
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compris

se fait pour Vy ~ 40cm ™! et correspond & un nombre de Reynolds Re = Ii—v

entre 300 et 1000, selon le capillaire utilisé.

3.2.4 Conclusion

On peut dresser le scénario suivant. Lorsque la vitesse d’injection est tres faible, on
obtient un écoulement de Poiseuille & murs rigides. C’est ce que 1'on observe dans les
mousses utilisant des surfactants a forte viscosité de surface comme le fairy liquid. En
augmentant le débit, la vitesse initiale devient supérieure a la vitesse correspondant a
I’équilibre entre force motrice (gravité) et dissipation. L’écoulement est alors non sta-
tionnaire et correspond a une superposition d’un écoulement bouchon et un écoulement

L on entre alors dans un régime de

de Poiseuille. Si la vitesse initiale dépasse 40 cms™
Bernoulli. La dissipation est alors négligeable devant 1’énergie cinétique des particules

fluides.
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3.3 Elasticité d’un bord de Plateau

L’ondulation qui se produit lorsque le débit est suffisamment important va nous
permettre d’étudier la réponse d’un bord de Plateau & une déformation statique. Le cas
d’un bord Plateau est tres différent de celui d’un jet, car lorsque le bord de Plateau
ondule, les films se déforment aussi. L’énergie élastique de ’ensemble constitué par le
bord de Plateau et les trois films qui se rejoignent est dominée, aux grandes longueurs
d’onde, par la contribution des films. Apres avoir calculé la constante de rappel élastique
du bord de Plateau (cf sous-section 3.3.1), nous construirons un modele permettant
d’expliquer la variation de la longueur d’onde de I'ondulation avec le débit de liquide

injecté.

3.3.1 Elasticité d’une ligne triple

Nous allons calculer I’énergie associée a la déformation des films de savon lors d’une
déformation sinusoidale de longueur d’onde ¢ du bord de Plateau. Il s’agit d’un calcul
tout & fait analogue & [’élasticité de Frange proposée par de Gennes [31].

< <
< < <

F1c. 3.14 — Mode de déformation asymétrique : le bord de Plateau ondule.

Notations

A TDéquilibre, le film m est dans le plan formé par les axes x,, et z. On compléte
grace a 'axe y,, perpendiculaire au plan du film m de sorte que chaque film ait son
propre repere. La déformation du film U, au point (z,,,z) est donnée par ( cf. figure
3.15) :

Upn (2, 2) = ( §m(¥m; 2) ) (3.14)

b (T, 2)

&m(xm, z) donne la déformation parallelement a 'axe des z, tandis que ¢y, (2, 2) donne
la déformation dans la direction perpendiculaire au film, c’est a dire dans la direction
des y.

Choisissons une déformation du bord de Plateau de type sinusoidale plane 4. Elle
est décrite par un vecteur d’onde ¢, une amplitude U, sin gz et un angle o avec l'axe 1.

Elle s’écrit dans le repere du film 1 :

(ﬁbP(Z)> _ ( U, cos asin gz ) . (3.15)

1 Uy sin acsin gz

4Rappelons que 1'on peut décomposer une déformation quelconque sous la forme d’une série de
Fourrier qui a la forme : )", A;sing;z.
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<
<

Fia. 3.15 — A gauche : Vue de coté des trois films. Chacun d'eux est repéré par un indice.
L'ondulation du bord de Plateau provoque la déformation des films. A droite : Vue du dessus a
I'altitude h du bord de Plateau déformé. Dans le repére du film m, le déplacement dans le plan du

film (axe x,,) est noté &, et le déplacement perpendiculaire (axe y,) est noté ¢y,.

En x,, = 0, la déformation des films U, doit étre égale a la déformation du bord de
Plateau pr :

—

Up (@ = 0,2) = Upp(2) . (3.16)

C’est la conditions aux limites pour le champ de déformation du bord de Plateau.

]:Jquilibre des pressions

Le bord de Plateau étant a l’air libre, la pression de part et d’autre d’un film est
constante et vaut P.,;. D’apres la loi de Laplace, le film doit avoir une courbure totale

nulle, ce qui donne la condition suivante pour le déplacement local normal au film

b (T, 2) ) )
Oty O,
2 2
oxz,  0z2,

La solution convenable a la forme :

—0 (3.17)

tm(x,2) = (Ag)m sin (¢z) exp (—qx) (3.18)

ol (Ag)m est amplitude dans le film m associée au mode q. Elle est déterminée par les

conditions aux limites 3.16 :

(Aghr = Ugsina (3.19)
mm::%mm+%) (3.20)
mw::%mm_%) (3.21)

L’exponentielle donne une forte atténuation de la déformation dans le film : celle-ci
n’est perceptible que sur une distance caractéristique de 1/¢; au-dela, le film retrouve
sa forme plane. Signalons que lorsque le bord de Plateau est déformé, I’angle de contact
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entre les films n’est plus de 120° : I’équilibre de Young n’est plus respecté et la déviation
est de l'ordre de qug [31].

Energie de déformation d’un film

Nous allons tout d’abord calculer 'accroissement d’énergie pour un film dans son
repere (T, Ym) puis faire la somme des contributions de chacun des 3 films. L’accrois-
sement d’énergie par unité de longueur (selon I'axe z) JE du film est proportionnel a
I’accroissement de la surface du film 6A :

SE =275 A (3.22)

Le facteur 2 provient de la présence de 2 interfaces pour un film de savon. On peut
décomposer JFE en deux contributions : ’extension plane (6E”) qui est liée a £ et I'ex-
tension par déformation non plane (6EL) qui est liée a t. Cette derniére s’écrit, dans la
limite des faibles déformations :

SEL = 7/ [(g;;)Q + (g:ﬂ dx = Vq(‘;lq)?” (3.23)

Il est tout a fait remarquable que I’énergie élastique soit proportionnelle & ¢ et non
q?. Les énergies de distorsion (= (V¢)?) sont certes en ¢?, mais étant intégrées sur une

1

largeur de film, d’ordre ¢~, correspondant aux points ou xi # 0, ’énergie totale est

linéaire en g. L’autre contribution & I’énergie d’un film s’écrit simplement ° :

SEl = /fm(x =0,2)dz (3.24)

Contribution des trois films

L’énergie totale 0F s’obtient en faisant la somme des énergie de déformations des
trois films :

SE=Y 7‘](‘;1")3” + / 3 m(0,2)dz (3.25)

Les conditions aux limites données par 3.21 nous permettent d’écrire, apres un calcul

trigonométrique 9, les relations suivantes :

D bm@=0,2) = 0 (3.26)
ZL?n({L‘:O,Z) = gU(? (3.27)

L’équation 3.26 montre que la contribution dE!l est nulle. L’équation 3.27 nous permet
d’écrire ’énergie totale de déformation :

3_ 12
OF = quUq (3.28)

5Dans le cas d’une déformation sinusoidale, cette contribution est nulle car fo%/q singz = 0 : la
surface créée dans le plan du film est égale a la surface disparue.

*Pour 3, Er, nous utilisons : sin® (z) + sin® (& —z) +sin® (2 +z) = 2. Pour 3, El, nous
utilisons : cos (z) + cos (%’T — JZ) + cos (%“ + x) =0
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Le fait crucial est que cette énergie soit proportionnelle en ¢ et non en ¢, comme
I’énergie de distorsion associée a une tension de ligne. L’énergie totale liée a ’'ondulation
d’un bord de Plateau regroupe donc un terme en ¢, que nous venons de calculer et un
terme en ¢?. Nous négligerons ce dernier en ne considérant que le cas de déformations
correspondant & un vecteur d’onde ¢ relativement petit, de sorte que : ¢ ~ 0. Cela
correspond aux situations ou la longueur d’onde de I'ondulation est grande devant le

rayon de courbure du bord de Plateau.

Force de rappel élastique

On peut donc maintenant déterminer la force de rappel élastique par unité de lon-

gueur en dérivant I’énergie de déformation par rapport a Uy :

3
_ Soa2) — 3
F.(q) = i < 47qu> 574Uq (3.29)

Cette force de rappel élastique est indépendante de la direction dans laquelle est déformé
le bord de Plateau. Elle correspond & un ressort dont la raideur par unité de longueur x =
%vq varie linéairement avec le vecteur d’onde ¢ de la déformation. Si cette déformation
est proche d’une déformation sinusoidale, c’est-a-dire que la longueur d’onde varie peu,
on pourra alors considérer que la force élastique locale ne dépend que de la déformation

locale.

3.3.2 Modele de ’'ondulation
Principe

Pour mettre en évidence le role de ’élasticité de frange dans la déformation d’un
bord de Plateau, nous allons utiliser un modele tres simple assimilant une section d’un
bord de Plateau a une petite masse soumise & une force de rappel élastique de raideur
K= %'yq (cf. équation 3.29) et a la gravité. Sous ces hypotheses, I'ondulation se réduit

a une chute libre verticalement, et une oscillation harmonique horizontalement.

X
>
Fx
«—
F1a. 3.16 — Schéma du modele de I'ondu-
. . . >
lation. Les particules fluides sont en chute P

libre et les films exercent une force de rap-

pel élastique F(q) = —3yqU,.

<

Longueur d’onde

Pour mener a bien ce calcul, nous considérerons que la section du bord de Plateau est
constante, ce qui donne une masse linéique p constante. La force de rappel horizontale sur
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un élément de volume s’écrit : F, = —%T”x. En notant la masse linéique p = p(\/g—%)Rz,

les équations du mouvement s’écrivent :
3’Y7Tx
AR

i =9 (3.31)

(3.30)

Horizontalement, la masselotte se comporte comme un oscillateur harmonique de pul-

3ym
HA?

initiales sont fixées par la position et 'angle o du capillaire. Dans le cas d’un capillaire

sation w = alors que verticalement il s’agit d’une chute libre. Les conditions

parallele a la verticale, la déformation en z = 0 vaut xg et la vitesse initiale verticale est

Vo = @Q/So. Les équations du mouvement s’écrivent :

xz(t) = z0cos(wt) (3.32)
gt*
z(t) = > + Vot . (3.33)
Les minima d’amplitude sont donnés lorsque coswt = —1, c’est a dire pour les temps
T, = (2n+1)Z. La nie¢me longueur d’onde est donnée par la distance entre deux minima
successifs : A\, = 2(T+1) — 2(T,,). En introduisant 1'accélération a = %, on a :

aVO2
(a—g(n+1))?

Ap = (3.34)

L’élasticité de frange des films prévoit une longueur d’onde de 'ondulation variant
comme la vitesse initiale au carré. Lorsque la gravité est négligeable, la longueur d’onde
s'obtient grace a A = 271y &, ol & est la raideur. Dans le cas général oli cette constante

de raideur est une fonction de A%, on obtient la relation suivante

1
14+a/2
A~V (3.35)
Le cas d’un ressort classique (« = —1) donne une relation linéaire entre longueur d’onde
et vitesse. Pour a = —2, c’est a dire pour une force élastique de rappel associé a une

tension de ligne, ce modele prévoit une longueur d’onde indépendante de la vitesse.

3.3.3 Variation de )\ avec le débit

La figure 3.17 montre que la longueur d’onde varie comme : A = ‘;—92 pour tous
les capillaires. Cela montre bien que I'ondulation du bord de Plateau est dominée par
I’énergie de déformation associée a la distorsion des films.

La figure 3.18 donne les résultats des ajustements de la longueur d’onde selon une
loi du type A = ‘;—92 sous la forme de v/a’ en fonction de Iindice de \,. On voit que va/
diminue linéairement avec ’indice de la longueur d’onde, comme prévu par notre modele
(\/E = %\/%H)) L’accord est plutot bon, bien que nous n’ayons pas pris en compte
la variation de la section du bord de Plateau. Celle-ci est provoquée par 'accélération
de gravité. Les estimations de la tension de surface obtenues grace aux ajustements de
A(VZ) sont raisonnables.
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A [cm]

—©—d=0.27 mm

—2&— d=0.61 mm
—@— d=1.0 mm
—®— d=1.6 mm

0.01 ‘ - .
100 1000 10 10

VO2 [em?/s?]

F1a. 3.17 — Premiere longueur d'onde de I'ondulation en fonction de la vitesse initiale au carré

pour différents diameétres de capillaire (échelle logarithmique). Les droites représentent les meilleurs
2

ajustements avec une fonction du type : A = ‘;‘3 .

140 : 100 . . . ;
120 - e e 80 - o |
100 + —©—d=0.27 mmj i E‘
-,
=—d=0.61 mmj 60 L i
@ 80 —%—d-1.6 mn R %
60 1 T et .
e ﬁ) [ L ®
40 e
20 - -
20 , ¢
0 ) ) T ) ) . 0 1 1 1 I I 1
0 1 5 3 & 5 6 - 02 04 06 08 1 12 14 16
n diametre du capillaire [mm]
2 ~
F1a. 3.18 — Résultats des ajustements de la figure 3.17 (A = ‘:—0,) A gauche : v/a' en fonction
de l'indice de la longueur d'onde )\,,. Notre modele prévoit va’' = %\/%H). Les droites sont des

régressions linéaires. A droite : valeur de la tension de surface déduite de la figure de gauche.
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Relaxation dans les films

Selon I’équation 3.18, la déformation dans les films doit relaxer avec le méme vecteur

d’onde que l'oscillation du bord Plateau. En observant et en éclairant en incidence

normale un des trois films verticaux, nous avons pu estimer la longueur sur laquelle est

déformé le film (cf. figure 3.20).

[ y=078x a

' p L —y=11x-33 1
ST S SN ST T S N S ST IS SN S N ST ST S N S TS

0 20 40 60 80 100 120 140
211 [mm]

F1G. 3.19 — A gauche, schéma de la réflexion des rayons sur la surface d’un des films lorsqu'il est
éclairé en incidence normale. La partie déformée du film, de largeur [, dévie les rayons lumineux et
apparait sombre sur les images. A droite, longueur d’onde de I'ondulation ()\) du bord de Plateau
en fonction de la longueur d'onde de déformation dans les films (27]) mesurée au maximum de

déformation.

Lorsque le film n’est pas déformé, les rayons lumineux se réfléchissent sur la surface
du film sans étre déviés : la surface apparait alors lumineuse. Lorsque le film est déformé,
les rayons sont déviés et la surface apparait sombre (cf. figure 3.19). Lorsque le film est
presque revenu a sa position d’équilibre (¢ = € ~ 0), on a alors : A = %:l, ou [ la distance
sur laquelle est déformé le film. L[’élasticité de frange donne donc une déformation dans
les films [ qui suit la relation : A ~ 2xl. La figure 3.20 montre que cette relation est bien

vérifiée dans notre bord de Plateau.

3.3.4 conclusion

Grace a la déformation du bord de Plateau provoquée par 'injection de liquide dans
le bord de Plateau, nous avons pu étudier la réponse élastique d’un unique bord de
Plateau. Nous avons montré que la constante de rappel élastique par unité de longueur
est Kk = %’yq.

Deux points restent en suspens. Tout d’abord, I'existence d’un seuil pour ’observa-
tion de I'ondulation. Il dépend probablement de 1’énergie de déformation du bord de
Plateau en lui-méme. Nous ’avons négligé en considérant des déformations de faibles
vecteurs d’onde ¢ mais, au seuil de 'ondulation, la longueur d’onde est du méme ordre
de grandeur que le rayon de courbure du bord de Plateau (cf. figure 3.17 et figure 3.6).

Le second point concerne le plan de I'ondulation du bord de Plateau. Celle-ci s’est
toujours faite dans le plan de I'un des films. Nous avons pourtant montré que I’énergie
élastique de déformation des films ne dépend que de I'amplitude et de la longueur d’onde
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Q=5 ml/min Q=15ml/min Q=20 ml/min

Q=25 ml/min Q=30 ml/min Q;35 ml/min

F1G. 3.20 — Négatif de I'image des films en incidence normale et en lumiére monochromatique. Les
zones lumineuses correspondent aux parties du film qui sont déformées. Remarquez la déformation
initiale des films sur la premiere image. Les bandes horizontales sont les interférences provoquées par

la variation d'épaisseur du film.



92 CHAPITRE 3. BORD DE PLATEAU UNIQUE

de I'ondulation du bord de Plateau.



3.4. MODES SYMETRIQUE D’UN BORD DE PLATEAU 93

3.4 Modes symétrique d’un bord de Plateau

Nous proposons dans cette partie un modele prédisant la propagation d’un mode de
déformation symétrique d’une variation du rayon de courbure d’un bord de Plateau.

Mode d’un film

Rappelons le cas des films de liquide plan librement suspendus. Du fait de leur
nature liquide, ’épaisseur de ces films peut varier, ce qui leur confere des propriétés
d’auto-adaptations vibratoires tout a fait étonnante [13]. Taylor a montré [101] qu'un
film de liquide peut se déformer selon deux modes : un mode asymétrique (cf. figure
3.21 a) et un mode symétrique (cf. figure 3.21 b). Ces déformations correspondent a
des ondes mécaniques qui se propagent a des vitesse différentes. Dans les deux cas,
c’est la tension de surface qui exerce une force de rappel. Le mode symétrique est une
ondulation du film ou les deux surfaces du film vibrent en phase. Le mode symétrique
est un mode péristaltique ou les deux surfaces se déplacent en opposition de phase,
provoquant des variations d’épaisseur. Il est plus difficile a observer car il génere une
forte dissipation visqueuse. A ces deux modes, vient s’ajouter un mode élastique lorsqu’il
y a des agents tensioactifs dans la solution [80] (cf. figure 3.21 ¢). La force de rappel
est alors due aux gradients de tension de surface. Ces deux modes de déformation se

(a) Mode asymétrique

/\/\
/\/\

(b) Mode symétrique

/ﬂ =

T N5
W

(c) Mode élastique

<X

F1a. 3.21 — Onde dans un film liquide. a) mode asymétrique, b) mode symétrique, c) mode élastique.

Les parties grisées représentent les zones ou la concentration de surface en surfactants varie.

retrouvent dans les bords de Plateau. Nous étudierons d’abord d’un point vue théorique
la vitesse de propagation d’ondes mécaniques correspondant au mode symétrique. Puis
nous étudierons le mode asymétrique d’un point de vue statique, en calculant la force
de rappel élastique qui s’exerce sur le bord de Plateau lorsqu’il ondule.

3.4.1 Mode symétrique

Nous allons calculer la vitesse de propagation du mode symétrique dans un bord
de Plateau. Ce calcul s’inspire d’un probléeme sur la vitesse de propagation du pouls
sanguin [49]. On considére pour cela que le bord de Plateau se dilate simplement en
augmentant son rayon de courbure (cf. figure 3.22). Nous nous limiterons au cas de
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F1c. 3.22 — Déformation de la section d'un bord de Plateau dans le mode symétrique.

Taylor, en négligeant 1’élasticité de la surface du bord de Plateau. Cela suppose que le
nombre de molécules tensioactives en volume soit treés important et que la diffusion soit
assez rapide pour repeupler la surface du film lorsqu’il est étiré. Dans le cas d’un bord
de Plateau, la premiere hypothese est raisonnable car le diametre est de 'ordre du mm,
ce qui assure une réserve importante de molécules tensioactives. La seconde hypothese
nous limite & des fréquences inférieures a celle donnée par la diffusion des molécules :
1/7p = D/R3. En prenant Ry = 107! em et un ceefficient de diffusion de 1'ordre de
D ~ 107° em?/s, on trouve que la fréquence doit étre inférieure & 1/7p = 1000 Hz.
Le centre de courbure de la surface du bord de Plateau est a I'extérieur de celui-ci. En

choisissant Ry > 0, le rayon de courbure d’'un bord de Plateau est —Ry.

Pression de Laplace

Une variation de son rayon R = Ry + dR produit une variation de pression P =
Py + 6P. Ces deux grandeurs sont reliées par la loi de Laplace :

5
P—PFP=—-——= . 3.36
0= (3.36)
En dérivant cette relation par rapport au rayon, et en linéarisant, on obtient une relation
entre la variation de la pression et la variation de la section :

g
0P =—=0R . 3.37

Dynamique

La variation de pression provoque un écoulement dans le bord de Plateau. Cet
écoulement se fait a la vitesse dv. Si on néglige la viscosité du liquide et que I'on se place
dans le cadre de 'approximation de lubrification, I’équation de Navier-Stokes s’écrit :

ov OP
En prenant une vitesse initiale nulle, on obtient :
odv déP
— = . 3.39
P ot oz (3.39)

Conservation du volume

La conservation du volume de liquide a l'intérieur du bord de Plateau nous permet
de boucler le systeme d’équation formé par 6 R, 0 P et dv. Nous considérons que le liquide

est incompressible :
oS  0Sv

= 22 . 4
8t+ 97 0 (3.40)
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100,

C [em/s]

0.01 [
R [em]

F1a. 3.23 — Vitesse de propagation du mode symétrique en fonction du rayon de courbure du bord

de Plateau.

La section d’un bord de Plateau étant donnée par S = CpR?, nous allons linéariser au

premier ordre I’équation 3.40 :

JOR odv

Les équations 3.37, 3.39 et 3.41 forment un systeme linéaire qui va nous permettre de

déterminer une équation de propagation pour la déformation :

SR v 9*R _
o2 2Rp Ox?

(3.42)

La vitesse de propagation vaut donc :

~
= . 4
Cr =] 3Rop (3.43)

Contrairement aux films de savon, ce mode est non dispersif dans les bords de Plateau

et se propage a la méme vitesse quelle que soit la longueur d’onde. Par contre, sa vitesse
dépend du rayon de courbure du bord de Plateau. En prenant v = 30mN/m, R ~ 0.1cm,
on trouve Cr = 10em/s (cf. figure 3.23). Dans les mousses, cela se traduit par une
dépendance de la fraction volumique. La vitesse de propagation doit alors étre plus
faible car le chemin total parcouru est plus long du fait des changements d’orientation
des bords de Plateau a chaque vertex.

Discussions

Dans le cas d’une section circulaire de rayon R, la courbure n’est plus dans le méme
sens, ce qui génere une situation complétement différente. L’équation 3.42 se met sous

la forme :
0%6R n v 0%R B
o2 2Rp 022

(3.44)
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a)
R+ I8RI
b) R- ISR
O
P+ 6P|
P- 13PI

S

F1G. 3.24 — Instabilité de Rayleigh. Un cylindre de liquide (a) est instable vis a vis d'une perturbation
de son diameétre (b) : le liquide est aspiré des zones de faibles épaisseurs vers les zones de fortes

épaisseur. Le cylindre se déstabilise finalement pour former des gouttes sphériques (c).

ce qui n’est pas une équation de propagation. L’explication provient du fait qu'un cy-
lindre de liquide se déstabilise spontanément pour former des gouttes : c’est I'instabilité
de Rayleigh. Une diminution de la section provoque, en augmentant la courbure, une
surpression, alors une augmentation d’épaisseur provoque une dépression. Le liquide est

donc aspiré vers les zones les plus épaisses du bord de Plateau (cf. figure 3.24).

3.5 Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons étudié I’hydrodynamique et 1’élasticité d’un
bord unique de Plateau. Nous avons montré que I’écoulement a I'intérieur de ce bord de
Plateau transitait d’un écoulement de type Poiseuille avec glissements aux parois vers
un écoulement de Bernoulli. Nous avons montré ensuite que la déformation d’un bord
de Plateau provoquait 'apparition d’'une force de rappel élastique ayant une constante
de raideur par unité de longueur k = %yq. Finalement nous avons prédit 1’existence
d’un mode symétrique de Taylor dans les bords de Plateau. La question qui se pose
maintenant est de savoir comment appliquer ces résultats aux mousses 3D.



Deuxieme partie

Morphologie et Drainage de
mousses de Ferrofluide

Tintin au pays de 'or noir [52].
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Introduction

Nous avons vu dans le premier chapitre que, dans une mousse donnée, la vitesse d’'un
écoulement de liquide a l'intérieur de la structure ne dépend que du débit de liquide
injecté au sommet de la mousse. Autrement dit, le seul parametre expérimental est le
débit. Dans le cas des mousses magnétiques, nous disposons naturellement d’un second
parametre : le champ magnétique appliqué. Nous pouvons ainsi introduire de nouvelles
forces magnétiques a l'intérieur de la mousse qui sont contrdélables par 'intensité et
I’orientation du champ magnétique. Elles vont s’ajouter a la force de surface capillaire
et a la pesanteur.

Cependant, avant de pouvoir utiliser ces forces magnétiques comme des forces volu-
miques controlables jouant le méme role que la gravité et faire des mousses magnétiques
des modeles pour ’étude des mousses, il faut d’abord passer par une caractérisation des
propriétés des mousses magnétiques sous 'effet d’'un champ. Nous nous sommes donc
intéressé principalement a l'effet d’un champ magnétique constant sur la structure et
sur le drainage de ces mousses de ferrofluide.

Le plan proposé ici ne respecte pas la chronologie de notre réflexion : nous lui avons
préféré un plan plus simple. En effet, nous nous sommes des le début posé la question du
drainage des mousses magnétiques. Ayant constaté quun champ magnétique agit sur le
drainage via une modification de la structure de la mousse, nous sommes revenu a une
géométrie 2D beaucoup plus simple pour mener une étude systématique sur la structure.
Cette étape essentielle nous a permis de formuler un modele permettant d’expliquer le
drainage magnétique a 3D.

Le chapitre 4 introduit les ferrofluides et leurs propriétés magnétiques. Dans les cha-
pitres 5 et 6, nous allons chercher a comprendre I'effet d’un champ magnétique homogene
et constant sur des mousses magnétiques. Le chapitre 5 s’intéresse plus particulierement
a la modification de la structure de la mousse, alors que le chapitre 6 est consacré au
drainage des mousses magnétiques. Nous montrerons alors que le drainage des mousses
magnétiques est modifié par I’anisotropie induite par le champ magnétique de la sec-
tion des bords de Plateau. Enfin nous terminerons par une applications des mousses
de ferrofluides dans le chapitre 7 : les tiges de bulles magnétiques. Ce dernier chapitre
a été réalisé en collaboration avec Wiebke Drenckhan, Stefan Hutzler et Denis Weaire
du Trinity college & Dublin. Nous remercions tout particulierement Delphine Talbot et
Emanuelle Dubois du LI2C qui ont synthétisé les ferrofluides que nous avons utilisés et

sans qui rien n’aurait été possible.



Chapitre 4

Les Ferrofluides

4.1 Généralités

4.1.1 Qu’est-ce qu’un Ferrofluide ?

Un ferrofluide est une suspension colloidale de particules magnétiques possédant un
moment dipolaire permanent. La réponse d’un ferrofluide a un champ magnétique est
due a l'interaction des particules et du solvant qui les entourent. Si ces interactions sont
suffisamment fortes pour empécher la séparation des particules et du liquide, le com-
portement magnétique peut se transmettre a I’ensemble du liquide. Celui-ci acquiert
donc ainsi un comportement magnétique global et se déforme sous ’action d’un champ
magnétique tout en restant monophasique. Les ferrofluides sont des matériaux relative-
ment récents qui ont fait leur apparition dans les années 60.

4.1.2 Stabilité

Pour présenter des propriétés magnétiques reproductibles, un ferrofluide doit étre
stable sur le plan colloidal, méme soumis a un champ magnétique. En premier lieu, il
faut que le diametre des particules soit assez faible pour que les mouvements Browniens
puissent empécher la sédimentation naturelle des particules sous l'effet de la gravité.
Mais cela n’est pas suffisant car il existe des interactions entre les particules qui peuvent
conduire a I’agglomération des particules entre elles et a la formation d’agrégats suscep-
tibles de sédimenter a leur tour. Dans les ferrofluides, il existe deux types d’interactions
attractives entre les grains :

— les forces de van der Waals, attractives a courte portée, et d’autant plus grandes

que les particules sont grosses

— les interactions magnétiques dipole-dipdle entre les particules, attractives si

les moments magnétiques sont colinéaires, ce qui est le cas lorsqu’un champ
magnétique est appliqué.
On le voit, un colloide, (et un ferrofluide a fortiori!) n’est stable que si I’on introduit une
répulsion entre les particules. La nature des répulsions que I’on peut introduire dépend
du solvant que 1’on utilise .

— Lorsque le solvant est non polaire (hydrocarbures, huile silicone ...), U'interface est

constituée d’une couche d’agents tensioactifs adsorbés a la surface des grains : on

99
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parle alors de ferrofiuide surfacté. La répulsion introduite est d’origine stérique.
— Pour les solvants polaires comme ’eau, on charge électrostatiquement les particules

magnétiques grace a I’adsorbtion d’ions a la surface. Le controle de cette répulsion

se fait grace a la concentration en ions de la solution et a la longueur d’écrantage

électrostatique (longueur de Debye).

Fi1G. 4.1 — A gauche, schématisation d'un ferrofluide surfacté. A droite, schématisation d’un

ferrofluide ionique. Le signe de la charge est arbitraire.

La stabilité d’un liquide magnétique est donc régie par ’équilibre entre les différentes
énergies et I'entropie. La modification de I'un de ces termes, du fait d’une variation de
la température, de la force ionique etc, peut entralner la déstabilisation du ferrofluide.
Celui-ci, initialement monophasique, peut se séparer en deux phases liquides (démixtion)
[7], [62], ou en une phase liquide et une phase solide (floculation, précipitation) L’en-

semble de ces conditions conduit a une taille de grain maximale de 'ordre de 15 nm.

4.2 Point de vue microscopique

4.2.1 Nature dipolaire de la matiere magnétique

Le comportement magnétique d’un ferrofluide est décrit par la ferrohydrodynamique
[95] : c’est a dire la magnétostatique appliquée a des liquides magnétiques. Il convient
de la distinguer de la magnétohydrodynamique (MHD) qui prend en compte 1’existence
de courant électrique au sein du liquide. Nous utiliserons le systeme SI pour exprimer le
champ magnétique et ’aimantation (cf. annexe C). La magnétostatique peut s’introduire
de deux facons différentes. Ces deux approches sont équivalentes et permettent toutes
deux de rendre compte de tous les aspects de la magnétostatique.

— La premieére approche considere la force d’interaction entre deux boucles de courant

(loi d’Ampere) et introduit le vecteur B d’induction magnétique défini par la loi
de Biot et Savart. La force, s’exercant sur une particule de charge électrique ¢ se

déplacant a la vitesse ¥, est donnée par la loi de Lorentz :
FLorentz = qﬁ/\ B (41)

Cette approche montre bien que les forces magnétiques sont provoquées par le

mouvement de charges électriques.
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— La seconde approche postule I’existence d’une force de Coulomb magnétique entre
deux charges monopolaires magnétiques, ¢j et g5 [95] :

= 1 a¢ig5 .
FCoulomb - m%r (42)

Evidement, les charges magnétiques monopolaires isolées n’existent pas dans la na-
ture : elles ne sont qu'un artifice mathématique pratique. Cette approche met ainsi
en évidence le caractere dipolaire de la matiere magnétique. Le champ magnétique
H s’introduit d’une maniére tout & fait similaire au champ électrique E:

7 FCoulomb
Hl =T %
p)

(4.3)

Le passage d’'une description a l'autre peut se faire en considérant des sources
ponctuelles : la boucle de courant devenant un tourbillon élémentaire [36]. En effet,
considérons le champ magnétique créé par une boucle de courant (cf. figure 4.2). Pour
des distances plus grandes que le diametre de la boucle de courant, les lignes de champ
sont identiques a celles créées par un dipole constitué par une charge positive (source)
et une charge négative (puits).

—

boucle de
courant

Fic. 4.2 — Lignes de champ créées par un dipéle. A gauche : dipdle Ampérien de moment
magnétique 1. Les lignes du champ magnétique H sont créées par une boucle de courant hori-
zontale. A droite : dipdle Coulombien de moment magnétique . Les lignes du champ magnétique

H produites par une charge monopolaire magnétique +¢* et une charge —q*.

4.2.2 Les ferrofluides : une solution de macrospins

Le diametre des particules magnétiques dans les ferrofluides, de 'ordre de 10 nm,
étant inférieur a 1’épaisseur nécessaire a la formation d’une paroi de Bloch, les grains
sont monodomaines et portent chacun un moment magnétique m = M,,V de 'ordre de
10* magnétons de Bohr. En ’absence de champ magnétique extérieur, les particules d’un
ferrofluide, chacune portant un moment magnétique 1, sont orientées aléatoirement et
I’aimantation totale du fluide est nulle. En présence d’'un champ magnétique extérieur
de faible amplitude, on distingue alors deux types de grains :

— les grains ferrimagnétiques, pour lesquels 1’énergie d’anisotropie KV (avec K
la constante d’anisotropie dépendant du matériau magnétique et de la forme
du grain) est grande devant ’énergie d’agitation thermique k7. Le moment
magnétique est alors bloqué dans une direction de la matrice du grain, et une
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rotation du moment magnétique entraine, en solution, une rotation solide de I’en-
semble de la particule.

— les grains superparamagnétiques (K'V < kT'), pour lesquels I'agitation thermique
I’emporte. Le moment magnétique est alors libre de tourner par rapport a sa
matrice.

Pour une énergie d’anisotropie KV donnée, la température de Néel est définie
comme la limite entre ces deux comportements. La nature superparamagnétique ou
ferromagnétique des grains n’a d’influence que sur les propriétés dynamiques !. Ainsi,
un ferrofluide se comporte comme une solution de macrospin libre de s’orienter : on
parle alors de paramagnétisme géant. Chacun de ces dipoles crée un champ magnétique
dipolaire au point 7 de la forme :

Ll m (R
Hy=— (=2 g 0ry 4.4
m 47r( 7‘3+3 rd ) (4.4)

Puisque l'origine de 'aimantation d’un ferrofluide provient de I'existence de dipdles
magnétiques en volume et non de courants électriques, le point de vue le plus naturel
pour les ferrofluides est d’utiliser le champ magnétique H et non l'induction magnétique

—

B.

4.2.3 Interactions dipolaires

L’énergie d’'un dipéle magnétique de moment magnétique m soumis & un champ
magnétique extérieur Hy est :
Ho . .
E.,=—w m-dH = —pugm - Hy . (4.5)
0
Elle est minimun lorsque lorsque m est dans la méme direction que Hy. Sous leffet d’un
champ magnétique, les particules d’un ferrofluide s’orientent dans la direction du champ
magnétique.

Pour étudier les interactions entre particules magnétiques, nous nous placerons dans
le cadre de 'approximation dipolaire. Si ’on considere maintenant deux dipoles séparés
d’une distance 7, nous pouvons écrire leur énergie d’interaction a 'aide des équations
4.5 et 4.4 :

Em,m = —,U,()ﬂ_"L : Hm(f") . (46)
Cette énergie d’interaction est anisotrope puisqu’elle dépend de 'orientation relative des
dipoles (cf. figure 4.3). Elle varie en 7~3 et engendre donc des forces en r~4.
FIG. 4.3 — Energie magnétique entre deux I [ [ [ J [
dipdles pour 4 configurations simples. On [ J
posé : e = —‘gﬁ. E=e E=e
E=-2e E= 2e

1Cest & dire lorsque le champ magnétique varie rapidement dans le temps.
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4.3 Point de vue macroscopique : magnétostatique

4.3.1 Aimantation

Loi de Langevin

Lorsque I’on applique un champ magnétique ﬁo, la tendance des moments dipolaires
a s’aligner avec le champ magnétique est en partie compensée par ’agitation thermique.
Le ferrofluide acquiert une aimantation M qui résulte de la compétition entre énergie
magnétique —Momﬁo, qui tend a aligner les moments magnétiques m dans la direction
et le sens de I—?O, et 'énergie d’agitation thermique k7T, qui tend a rétablir le désordre.
Lorsque le champ magnétique augmente, 1’équilibre est modifié et I’aimantation croit.
Finalement, ’aimantation sature lorsque tous les moments dipolaires sont orientés dans
la direction du champ. Dans la mesure ot les interactions magnétiques entre les particules
sont négligées, la théorie de Langevin décrit I'aimantation M du fluide en fonction du

champ Hy :

M = M;(coth(y) —1/4¢), avec
" pomHo
kT

ou M est 'aimantation & saturation des particules : My = nm, ou n est le nombre

(4.7)

de grains magnétiques par unité de volume. La courbe d’aimantation de Langevin est
parcourue de maniére réversible, sans hystérésis (cf. fig. 4.4). Lorsque la solution de fer-

F1c. 4.4 — Courbe d'aimantation d'un liquide magnétique.

rofluide est tres concentrée en particules magnétiques, le comportement de I’aimantation
s’écarte de la loi de Langevin, du fait des interactions entre les particules magnétiques
et de la polydispersité de la distribution en taille des particules.
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Susceptibilité

On définit la susceptibilité magnétique initiale par :

La loi de Langevin donne une susceptibilité initiale : y = “%Z?Q. Lorsque la valeur

du champ magnétique extérieur est faible, le ferrofluide se comporte comme un milieu

linéaire et acquiert une aimantation :

M=yH . (4.9)

4.3.2 Relation entre M, H et B

La magnétostatique nous permet de relier ’aimantation, le champ magnétique et

I'induction magnétique par I’équation :
B = o (ﬁ + M) . (4.10)

Nous venons de voir que comme pour les matériaux paramagnétiques ordinaires, 1’ai-
mantation d’un ferrofluide dépend du champ magnétique. A 'aide de I’équation 4.9, on

peut reformuler ’équation 4.10 :
B=(po+x)H=pH (4.11)

ou i est la perméabilité magnétique absolue du ferrofluide.

4.3.3 Conditions de passage a l’interface

En l'absence de courant ou de charges libres, et dans un régime permanent, les
équations de Maxwell pour I'induction et le champ magnétique s’écrivent :

divB = 0 (4.12)
rotH = 0 (4.13)

Ces équations permettent d’établir les conditions que doivent respecter B et H al'inter-
face de deux milieux (indicé 1 et 2) possédant des propriétés magnétiques différentes :

ii-(B—By) = 0 (4.14)
AA(H —Hy) = 0 , (4.15)

A Tinterface entre deux milieux, sont conservés (cf. figure 4.5) :
— la composante normale de I'induction magnétique B,

— la composante tangentielle du champ magnétique H;
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F1a. 4.5 — Conditions de passage a I'interface de deux milieux : Les composantes normales de

I'induction magnétique (En) et tangentielle du champ magnétique H, sont constantes.

4.3.4 Dans un ellipsoide

L’aimantation d’un volume de ferrofluide dépend de sa forme. Nous nous limiterons
au cas d’un ellipsoide de révolution.

Facteur démagnétisant

Lorsqu’un volume de ferrofluide est soumis & un champ magnétique extérieur ﬁo,
les dipoles s’orientent en moyenne dans la direction de Hy. Ceux-ci vont & leur tour
engendrer un champ magnétique démagnétisant s’opposant au champ ﬁo qui lui a donné
naissance 2. Il se calcule en faisant la somme sur tout le volume de ferrofluide, de
concentration en particules n, des contributions de chacun des dipoles magnétiques de

moment m :

Hy = n/ Ho(F—7)d®r . (4.16)
14

Le calcul du champ démagnétisant est un probleme difficile car il dépend a priori de
7 et de l'orientation du champ extérieur. Dans le cas ou le volume est un ellipsoide, il
s’avere cependant que le champ démagnétisant est constant. On fait alors intervenir [56]
le tenseur diagonale D:

Hy=—-DM . (4.17)

Les composantes de ce tenseur sont appelées facteurs démagnétisants. Nous les noterons
D,,. Ils correspondent simplement aux trois axes a, b, ¢ de 'ellipsoide. Puisque le champ
démagnétisant ne peut étre supérieur a I'aimantation qui lui a donné naissance, on a :
D, + Dy + D, = 1. Pour un ellipsoide de révolution allongée (a > b, b = ¢) dont

Iexcentricité vaut e = /1 — Z—;, on a [56] :

1—e2 /1  1+e
1
Dy, = De=3(1-Dy) (4.19)

2Cet effet se retrouve tel quel lorsque I’on cherche le champ dépolarisant d’un diélectrique soumis &
un champ électrostatique.
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En faisant tendre le demi-axe a vers I'infini, on obtient un cylindre :

D, = D=0 (4.20)
1
Dy = De=Di=; (4.21)

Pour un ellipsoide aplatie (a < b, b = ¢), on a alors [56] :

1 V1 —e?
D,=— <1 V2T aresin e) (4.22)

e2

e
1
Dy=D.= 5(1 —D,) (4.23)
Un plan infini correspond au cas ou a = 0. On alors pour un plan :
D, = D, =1 (4.24)
Dy = D.=Dj=0 (4.25)
a) b) c)

H, t
=

AT |
AR
TT

ERRNRR]
(R {ERNEREN

D, =1 D, =0 D, =0.5

F1G. 4.6 — Facteur démagnétisant pour quelques cas simples. a) : plan infini, b) : cylindre infini

parallele au champ magnétique, c) cylindre infini perpendiculaire au champ magnétique.

Champ magnétique

Le champ magnétique a l'intérieur d’un volume de ferrofluide est la somme du champ
magnétique extérieur et du champ démagnétisant. Il dépend donc de la forme du volume
de ferrofluide considéré. Puisque le facteur démagnétisant est constant dans un ellipsoide,
le champ magnétique dans un ellipsoide est lui aussi constant. En utilisant les équations
4.9 et 4.17 on obtient :

(Hiot)y = (Ho) + (o) = 15

(Ho), - (4.20)
Aimantation

De la méme maniere, on obtient 'aimantation dans ’ellipsoide :

O, = 15 5 Hohu - (4.27)
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4.3.5 Forces dans un ferrofluide

Force de Kelvin : force volumique
La densité de force qui s’exerce sur un élément de volume est donnée par :
fro = mo(M -V)H (4.28)

olt H est le champ magnétique local. C’est la force de Kelvin [95]. Un champ constant
n’exerce aucune force de volume : ce sont les gradients de champ magnétique qui sont a
I’origine des forces volumiques magnétiques.

Aimant | H

@)

@

Ferrofluide

F1G. 4.7 — L'expérience classique de Quincke, montrant I'élévation du ferrofluide entre les deux

poles d'un aimant.

L’expérience de Quincke illustre parfaitement la force de Kelvin. Elle consiste a faire
affleurer un aimant a la surface d’un ferrofluide, de facon a obtenir un champ magnétique
constant entre les deux poles de l'aimant (zone 2 sur la figure 4.7). Ailleurs le champ
est beaucoup plus faible de sorte qu’il existe un gradient de champ magnétique entre la
zone 1 et la zone 2. La force de Kelvin aspire le ferrofluide dans ’entrefer de ’aimant.

Pression Magnétique : force surfacique

Considérons l'interface d’un ferrofluide avec un autre fluide non magnétique. Pour
plus de simplicité, nous nous placerons dans un cas unidimensionnel, ’axe z étant pris
parallele au vecteur normal de la surface 7. Nous considérerons le ferrofluide comme un
liquide incompressible dont la concentration en particules magnétiques est constante 3.
L’équilibres des forces donne :

oP 0H,

— M,—=0 . 4.29
0z + HoMn 0z ( )
Si nous intégrons I’équation 4.29, nous obtenons :
e OH,
_(-Pint - Pext) + MO/ MnTanZ =0 . (430)
i

La composante normale de I'induction magnétique étant conservée a la traversée de
I'interface (cf. équation 4.14), nous obtenons en dérivant 4.10 :
oH,  0OM,
0z 0z

3Cette derniere hypothése découle directement de la stabilité des ferrofluides en présence d’un champ

(4.31)

magnétique
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Finalement, nous obtenons :

Ho
Pi=P,— ?Mg : (4.32)
Le terme P, = —%be est appelé pression magnétique. Il s’agit d’une force de surface

générée par la discontinuité de 'aimantation pres de la surface. La pression a I'intérieur
d’un ferrofluide présentant une aimantation normale est donc plus faible que la pression

extérieure.

4.3.6 Déformation d’une goutte

/— Forme Initiale

F1G. 4.8 — Une goutte de ferrofluide sphérique (vue en coupe) se déforme pour devenir ellipsoidale

lorsqu'un champ magnétique est appliqué.

Pour illustrer ce terme de pression magnétique, prenons une goutte de ferrofluide de
forme ellipsoidale a I'intérieur de laquelle nous avons vu que ’aimantation est constante
(cf. sous section 4.3.4). L’aimantation normale ne dépend alors que de I'angle que fait
la normale avec le champ magnétique et de 'excentricité. La pression dans la goutte est
la résultante de la pression magnétique et de la pression capillaire :

7 Ko
Pi=Pet 55— ?Mg (4.33)

A Téquilibre, la pression a intérieur de la goutte doit étre constante de sorte que le
rayon de courbure R diminue lorsque la surface est perpendiculaire au champ appliqué.
Cette déformation donne lieu a une transition du premier ordre entre une forme de

goutte peu allongée a une goutte beaucoup plus allongée [8].

4.4 Instabilité dans les ferrofluides

4.4.1 D’instabilité de Pics

Lorsqu’un champ magnétique est appliqué perpendiculairement a I'interface entre un
liquide magnétique et un autre fluide, au-dela d’un champ critique I'interface se couvre
de pics régulierement espacés (cf. fig. 4.9).

Cette instabilité peut étre comprise comme étant la résultante d’'un compromis entre
les forces stabilisatrices de gravité et de tension superficielle d’une part, et les forces
magnétiques. Celles-ci sont déstabilisantes lorsque le champ magnétique extérieur est
perpendiculaire a I'interface du fait de la pression magnétique.

4.4.2 Dinstabilité du labyrinthe

Considérons maintenant un ferrofluide confiné avec un autre fluide non miscible dans

une cellule d’épaisseur h petite devant ses autres dimensions. Une telle cellule est ap-
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F1G. 4.9 — Image d'un réseau hexagonal de pics a I'interface d'un ferrofluide. D'aprés B. Abou [1]
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F1a. 4.10 — Instabilité de pic a la surface du ferrofluide dans une cuve de Hele-Shaw constituée de
deux plaques distante de 1 mm. En haut, le champ est nul. En bas, le champ est perpendiculaire a
I'interface ferrofluide gaz et vaut H = 17 kA/m.

pelée cellule de Hele-Shaw. Appliquons un champ magnétique perpendiculairement au
plan de la cellule. Au-dela d’une aimantation critique, 'interface, entre les deux fluides se
déstabilise et se couvre de doigts. Le ferrofluide envahit la phase non magnétiques en for-
mant un labyrinthe (la phase de ferrofluide reste connectée) (cf. fig. 4.11). La morphologie
finale adoptée par le systeme est un labyrinthe de bandes de ferrofluide. Ce phénomene
résulte d’un équilibre entre les facteurs stabilisants (tension interfaciale) et la contribu-
tion magnétique déstabilisante qui découle des répulsions dipolaires magnétiques. Les
dipoles, orientés parallelement entre eux et perpendiculairement au plan de la cellule,
se repoussent, et tendent a augmenter la longueur de l'interface. Les effets magnétiques
déstabilisants sont ici des effets de champ démagnétisant. Ce sont les interactions entre
dipoles magnétiques, et leur dissymétrie au voisinage de l'interface qui sont & l’origine
de l'instabilité.

4.5 Notre ferrofluide
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F1G. 4.11 — Image d'un labyrinthe obtenu en appliquant un champ magnétique de 20kA/m per-
pendiculairement a une cellule d'épaisseur h = 1mm et de diamétre 12cm initialement remplie d'une

goutte de ferrofluide aqueux concentré et d'une huile mouillante.

4.5.1 aimantation

Le ferrofluide que nous avons utilisé nous a été aimablement donné par le labo-
ratoire LI2C, de I'université de Paris 6. Il a été synthétisé par Delphine Talbot 4. II
s’agit d’un ferrofluide ionique (solvant aqueux) citraté avec des particules magnétiques
de maghémite. La fraction volumique en particules est 12.6% et sa densité est de
1.42 g/mm?3. Son aimantation & saturation est 28 kA/m. La courbe d’aimantation est
donné par la figure 4.12. La réponse du ferrofluide est linéaire si le champ magnétique
est inférieur a 10kA/m, et sa susceptibilité est x = 1.1 . Si le champ magnétique est plus
élevé, la réponse n’est plus linéaire. Lorsque le ferrofluide est faiblement concentré et
constitué de particules de méme moment magnétique, nous avons vu que sa réponse est
donnée par I’équation 4.7. Cependant, la distribution des particules magnétiques d’un
ferrofluide est toujours polydisperse en taille de grain et en moment magnétique, ce qui
donne une réponse différente de celle prévue par le modele de Langevin. Pour décrire
I’aimantation de notre ferrofluide, nous avons utilisé une fonction phénoménologique de
la forme :

MsXphe

Mepp = ——————
e/ M + XpheHO

(4.34)

ou Hj est le champ magnétique appliqué a I’échantillon, e et My décrivent respective-
ment la susceptibilité et 'aimantation a saturation du ferrofluide. Elles sont déterminées
par le meilleur ajustement de la courbe d’aimantation (cf. figure 4.12). On peut re-
marquer sur la courbe d’aimantation une faible hystérésis due aux interactions entre
particules.

4Sa référence est D43.



4.5. NOTRE FERROFLUIDE 111

2510* ‘ ‘
210" .
~~
g 1510° 2
~
55 110* :
5000 :
0 .|
-5000 /1 | | | |
0 210" 410" 610" 810" 110°
HO (A/m)

F1a. 4.12 — Courbe d'aimantation du ferrofluide utilisé dans les chapitre 5 et 6. La courbe en trait

ab

TbHOHO' avec les

plein représente le meilleur ajustement par la fonction phénoménologique M =
valeurs a =27.3+0.2kA/m et b=1.64 £+ 0.02.

4.5.2 Tension superficielle

Afin d’obtenir des mousses stables, nous avons ajouté du SDS au ferrofluide & une
concentration de 2.1% en masse. Nous avons vérifié que le ferrofluide restait stable en
I’observant sous microscope dans des cuves de 10 ym en présence d’un fort gradient de
champ magnétique obtenu grace a un aimant. Pour estimer la tension de surface, nous
avons utilisé la distance entre pics au seuil de l'instabilité dans une géométrie 2D. De
la distance entre deux pics, nous pouvons, en utilisant les résultats numériques obtenus
par Flament et al [44] remonter a la tension de surface. Il s’agit 1a d’une estimation plus
que d’une mesure. Nous obtenons : v ~ 20 mN/m.

4.5.3 Viscosité

La viscosité a été mesurée au LBHP, avec ’aide d’Alain Ponton dans un rhéometre
de type cone-plan. L’application d’un champ magnétique de 16 kA/m n’ pas mis en
évidence d’effet magnéto-rhéologique. La viscosité vaut n = 3.84 + 0.05 mPa.s, soit

environ 4 fois celle de I'eau.
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Chapitre 5

Mousse 2D de Ferrofluide

5.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous allons étudier 1'effet d’'un champ magnétique homogene et
constant sur la structure d’une mousse de ferrofluide. Pour mettre en évidence ces
changements structurels, nous avons choisi des mousses quasi-bidimensionnelle. Elles
présentent des avantages tant d’ordre conceptuel que d’ordre pratique. Tout d’abord,
une mousse confinée dans une cuve de Hele-Shaw orientée dans un plan horizontal per-
met de s’affranchir du drainage, aucun flux dans la direction de la gravité n’étant possible
du fait des conditions aux limites. Ceci va nous permettre d’étudier les modifications de
la structure induite par le champ indépendamment de celle induite par le drainage. De
plus il est aisé d’en obtenir des images : une simple caméra ccd suffit 1a ol un complexe
systeme de tomographie est nécessaire dans les mousses tridimensionnelles. Et, enfin,
elles sont particulierement stables et ne nécessitent qu'une faible quantité de ferrofluide.

Nous allons d’abord revenir sur la structure des mousses quasi 2D de savon réalisées
dans une cuve de Hele-Shaw. Celles-ci ne sont pas strictement bidimensionnelles et
possedent une structures interne qui n’est pas réductible a une simple projection dans
la direction perpendiculaire au plan de la cuve de Hele-Shaw.

Nous verrons ensuite qu'un champ magnétique induit une anisotropie dans la distri-
bution des rayons de courbures de la mousse. Nous présenterons un modele basé sur les
effets de champ démagnétisant permettant de rendre compte de cette anisotropie.

Enfin nous verrons que dans certains cas, les lois de Plateau ne sont plus respectées
et qu’il est possible d’obtenir des angles entre les murs des cellules de 180°.

5.2 Structure d’une mousse de savon 2D

La structure détaillée d’un mousse 2D de savon est en fait un peu plus compliquée que
le réseau de polygones auquel nous ’avons assimilé au chapitre 2. Pour s’en convaincre,
il suffit d’observer une mousse dans une cuve de Hele-Shaw avec une faible incidence par
rapport a l’horizontale (cf. figure 5.1). Nous cherchons & définir la fraction wvolumique
de liquide d’une mousse 2D dans une cuve de Hele-Shaw et a la relier a la fraction

surfacique mesurée sur les images.

113
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F1G. 5.1 — Mousse bidimensionnelle de ferrofluide (sans champ magnétique) dans une cuve de Hele-
Shaw. La photo est prise avec un angle d'une vingtaine de degrés avec I'horizontale. La distance
entre les plaques est de 2 mm et la longueur moyenne des cotés est de 4.2mm. Les bords de Plateau

apparaissent noirs car ils contiennent du ferrofluide.

5.2.1 Les pseudo bords de Plateau

La forme des bords de Plateau mouillant les plaques est différente de ceux du volume
(cf. figure 1.7). Pour cette raison, nous les appellerons pseudo bords de Plateau (pbP).

Pseudo bord de Plateau

Film

2R

F1G. 5.2 — Schéma de la structure d'une mousse de ferrofluide.

Les bords de Plateau qui sont perpendiculaires aux plaques de la cuve de Hele-Shaw
seront eux appelés bords de Plateau 3d (bP3d). Un vertex est constitué de trois pbP et
d’un bP3d. Ils n’ont plus la méme géométrie, puisque les pseudo bords de plateau (pbP)
forment un angle de 120° entre eux et un angle de 90° avec les bP3d.
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5.2.2 Deux réseaux

Les pbP mouillant la plaque supérieure et les pbP mouillant la plaque inférieure
constituent deux réseaux qui sont reliés par des films et des bP3d. Lorsque 'on observe
une mousse 2D, du dessus ou du dessous, les deux réseaux se superposent car les films de
savon sont toujours perpendiculaires aux parois de la cuve de Hele-Shaw : un seul réseau
est alors visible. Lorsque la distance entre les plaques de la cellule de Hele-Shaw est du
méme ordre de grandeur que la longueur capillaire, il est possible que les pbP supérieurs
et inférieurs aient des rayons de courbure différents du fait de la pression hydrostatique :
les deux réseaux ne sont alors plus tout a fait superposables. On estime de facon simple
cette dissymétrie en écrivant 1'égalité des pressions entre le réseau supérieur (membre
de gauche) et le réseau inférieur (membre de droite) :

i e

j 2
9 R4 R;

=P, — — +pgd (5.1)

ou P; est la pression du gaz, R et R; les rayons supérieur et inférieur et d la distance

1 d\!

C

entre les plaques. Finalement :

ou [, est la longueur capillaire (cf. équation 1.4).

5.2.3 Fraction Volumique

En négligeant le volume des vertex, on peut obtenir une expression simple de la
fraction volumique d’une mousse de savon quasi 2D hexagonale de coté L. La section
d’un bP3d est Appss = R? (\/3 — g) et celle d'un pbP est Ayp = R? (2 - %) Dans un
réseau hexagonal, il y a 12 pbP dans une cellule, chacun appartenant a 2 cellules, et 6
bP3d, chacun appartenant a 3 cellules. Il y a aussi 6 films de savon d’épaisseur e, chacun

appartenant a 2 cellules. Le volume de liquide par cellule est donc :
Wz’quide = 6Appr + 2Ayp3qd + 3deL (5.3)

ou d représente la distance entre les plaques inférieure et supérieure. Le dernier terme
représente la contribution des films de savon. L’épaisseur de ces derniers doit rester
faible car du fait de la courbure, les bord de Plateau sont en dépression par rapport aux
films : le liquide contenu a 'intérieur des films est aspiré dans les bords de Plateau. En
divisant par le volume d’une cellule hexagonale V = %LQd, on obtient :

8 —2r R2  4v/3 — 27 R?

- il 5.4
= F dL T 33 IZ (5.4)
ou plus simplement :
R? R?
~— A12— . .
o) I +0 72 (5.5)

L’équation 5.5 montre que le premier terme correspondant au pbP est toujours dominant
pour les mousses quasi-bidimensionnelle dans une cuve de Hele-Shaw : quasiment toute

I'eau de la mousse est concentrée dans ces pseudo-bords de Plateau '. En se placant

1 .
Rappelons que nous n’avons pas pris en compte le volume des vertex.
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dans le cas limite du critere de bidimensionnalité (cf. équation 1.10) défini par Cox et
al ([28]), c’est a dire d = 1.6L, il y a 5.2 fois plus de liquide dans les pbP que dans les
bP3d.

5.2.4 Fraction surfacique

La vision naive (mais fort utile) des mousses de savon dans une cellule de Hele-
Shaw a été exposée dans le premier chapitre. Elle consiste & réduire la mousse & un
réseau cellulaire séparé par des murs de liquide. Dans ce cas, on doit utiliser la fraction
surfacique pour décrire la quantité de liquide présente dans la mousse, c’est a dire le
rapport de la surface des murs divisée par la surface totale de la mousse. Dans le cas d’un
réseau hexagonal de co6té L, elle peut se calculer simplement. La surface d’un mur vaut
2RL. Chacun de ces murs appartient a 2 cellules, de sorte qu’il y a trois murs par cellule.

La surface d’une cellule hexagonale valant %LQ, on obtient la fraction surfacique :
4 R
L

=7

(5.6)

5.3 Protocole expérimental

5.3.1 Montage

Pour ces expériences, nous avons utilisé des cuves de Hele-Shaw, constituées de deux
plaques d’altuglass espacées par une entretoise en caoutchouc. La distance entre les deux
plaques est fixée en intercalant des cales d’épaisseurs variables. La distance entre les
plaques a varié entre 1 mm et 2mm, selon les expériences. Le choix du verre synthétique
s’est imposé & nous pour des raisons de simplicité d’usinage. Si le mouillage du verre
synthétique par l’eau est partiel, I’ajout de surfactants dans le ferrofluide nous permet
d’obtenir un mouillage total de sorte qu’aucun front de démouillage n’a jamais été
observé.

La formation de la mousse s’est fait simplement en introduisant une aiguille dans la
cellule et en injectant du gaz a travers celle-ci a ’aide d’un pousse seringue. Les bulles
ainsi obtenues sont relativement monodisperses et il s’avere difficile de faire varier le
volume de ces bulles.

La mesure de la quantité de ferrofluide présent dans la cellule s’effectue en pesant
la cellule de Hele-Shaw. Connaissant la densité du ferrofluide, on déduit le volume de
ferrofluide présent dans la cellule.

Pour appliquer le champ magnétique, nous avons utilisé 2 bobines de 40 cm de
diametre montées en position de Helmoltz. Le champ magnétique ainsi crée est homogene
sur la taille de la cuve de Hele-Shaw. Les bobines ont une inductance de 91 1073 mH et
une résistance de 8.22. Les deux bobines sont montées sur un bati qui permet de choisir
Porientation du champ (perpendiculaire ou parallele au plan de la cuve de Hele-Shaw).

5.3.2 Eclairage

L’observation de la mousse se fait par le biais d’une caméra placée a la verticale de
la cellule de Hele-Shaw. Pour mesurer les rayons de courbure supérieur et inférieur, nous
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avons utilisé deux éclairages différents (cf. figure 5.3 ).

a
O
o}
b)
lame de verre
semi-réfléchissante
Fic. 53 — Schéma du montage w
expérimental. Une mousse bidimension-
nelle est comprise entre deux plaques de Cuave de
verre synthétique (Cellule de Hele-shaw). La  Hele-Shaw
mousse est éclairée soit en transmission (a) @ H
soit en réflexion (b). Les images sont prises
par une caméra placée a la verticale de la IIII'II Y Y Y

cellule.

a)

En éclairant et en observant par dessus, nous avons une image de la réflexion de
la lumieére sur la plaque supérieure. Sur cette image, les zones mouillées par le liquide
apparaissent sombres alors que les zones non mouillées apparaissent en clair : on obtient
donc une image du réseau de pbP supérieur. Pour obtenir un contraste satisfaisant, il
faut se placer en incidence normale. Pour cela, nous avons utilisé une plaque de verre
semi-réfléchissante. Insistons sur le fait que cette technique marche aussi bien pour les
mousses a base de solution savonneuse que pour les mousses a base de ferrofluide.

En observant la lumiere transmise, nous avons acces a l'image du réseau inférieur de
pbP. En effet, la lumiere est absorbée par le ferrofluide contenu dans les pbP. On voit
alors la section la plus large des pbP, c’est a dire celle qui est immédiatement en contact

avec la plaque de verre synthétique du bas.

Fic. 5.4 — Mesure du rayon de
courbure du réseau de pbP. Les pbP
sont d’abord réduits a un pixel de
large (en blanc) afin de repérer les | 25 % W&, W=
vertex du réseau. On mesure en-
suite la largeur du pbP grace a la '.

médiatrice.

Grace a ces deux éclairages distincts, on peut soit obtenir 'image du réseau de
pbP qui mouillent les plaques inférieures, soit celle du réseau qui mouille les plaques
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supérieures de la cuve de Hele-Shaw. La largeur des pbP sur ces images correspond a
2R, R étant le rayon de courbure du pbP.

5.3.3 Statistique et traitement des images

Par traitement d’image (méme procédure qu’a la sous-section 2.2.2), nous sommes
capables de repérer les vertex ainsi que les pbP. Pour mesurer le rayon de courbure d’un
pbP, on mesure la largeur des pbP grace a leur médiatrice. Pour obtenir une mesure
suffisamment précise du rayon de courbure, nous sommes obligé de faire des images
de la mousse ne contenant qu’un petit nombre de cellules. Pour obtenir une bonne
statistique sur toutes les orientations, nous avons donc pris une vingtaine d’images pour
chaque valeur du champ magnétique, en changeant 1’orientation du champ par rapport

au réseau de pbP.

5.3.4 Mesure du rayon de courbure

Pour vérifier que notre mesure de la largeur des pbP correspond bien & deux fois
le rayon de courbure, nous avons mesuré directement le rayon de courbure dans une
mousse de savon 2D (¢passe = 0.04 et distance entre les plaques d = 2 mm) a l'aide
d’un microscope de trois fagons différentes.

— a). La premiére mesure du rayon de courbure (cf. 5.5 a) est donnée par 1’épaisseur

d’un pbP. Elle donne :
R, = 0.383 +0.006 mm . (5.7)

— b). La seconde (cf. 5.5 b) mesure la courbure du pbP & sa jonction avec le film de
mouillage. On utilise pour cela un éclairage en lumiere monochromatique (lampe
a sodium) qui produit des interférences du type lame a face parallele entre la
plaque d’altuglas et l'interface liquide-air du pbP. La distance entre deux franges
lumineuses correspond & une variation d’épaisseur du pbP de Ae = ﬁ On obtient
ainsi la forme du pbP dont on peut tirer le rayon de courbure. Cette technique
nous permet de mesurer le rayon de courbure du pbP lorsque I’épaisseur varie
faiblement, c’est a dire a la jonction du pbP et du film de mouillage des plaques. En
effet, si ’épaisseur varie trop vite, les franges sont trop rapprochées pour pouvoir

les résoudre. De ce fait les mesures sont assez imprécises :
Ry =0.43+0.05mm (5.8)

C’est & dire une variation de +8% par rapport a R,.

— ¢). La troisitme mesure (cf. 5.5 ¢) est obtenue grace a I'image de la section des
bP3d. Lorsqu’on éclaire en transmission et en lumiere blanche, on voit apparaitre
dans un plan situé entre la plaque inférieure et la plaque supérieure, la forme de
la section d’un bord de Plateau. Apres en avoir extrait le contour par traitement

d’image, on ’ajuste par un arc de cercle. Ces mesures donnent :
R, =0.49£0.03mm . (5.9)

Ainsi, les trois mesures donnent des résultats cohérents et nous retiendrons de cette

étude que la mesure du rayon de courbure grace a la largeur d’un pbP est juste.
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[ua]

ntensit

F1a. 5.5 — Trois mesures du rayon de courbure dans une mousse de savon 2D (¢ = 4%, distance
entre les plaques d = 2 mm). a Observation au microscope en lumiére monochromatique et en
réflexion d'un pseudo-bord de Plateau (pbP). b Interférences a la jonction entre le film de mouillage
et le pseudo-bord de Plateau (pbP), obtenue en réflexion et lumiére monochromatique. L'interfrange
représente une variation de 589nm de I'épaisseur du pbP. ¢ Image de la section d'un bord de Plateau

(bp3d) en transmission et lumiére blanche. La barre sur chacune des images mesure 0.1 mm.

0.3

F1G. 5.6 — Mesures du rayon de courbure (cf. figure 5.5) dans une mousse 2D ¢ = 4% de solution
savonneuse dans une cuve de Hele-Shaw d = 2mm. a : largeur du pbP. b : rayon de courbure déduit
de la variation de I'épaisseur du pbP prés du film de mouillage. c : courbure des bords de Plateau 3d

qui relient les deux réseaux de pseudo bord de Plateau.
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5.3.5 Fraction Volumique sans champ

Du rayon de courbure des bords de Plateau et de leur longueur, on peut, grace
a I’équation 5.5, déduire la fraction volumique de liquide de la mousse. La figure 5.7
compare la fraction volumique déduite de la mesure du rayon de courbure et de la

longueur des pbP (¢optique) & la mesure de la fraction volumique par pesée ¢pmasse-
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F1G. 5.7 — Fraction volumique calculée a partir de la formule 5.5 (@optique) €n fonction de la

fraction volumique obtenue grace a la masse du ferrofluide présente dans la cellule de Hele-Shaw
(Omasse)- Rs est le rayon de courbure du réseau de pbP supérieur (mesuré en réflexion), alors que
R; est le rayon de courbure du réseau inférieur de pbP (mesuré par transmission). La droite a une

pente de 1. La distance entre les plaques vaut 1.4 mm.

Nous obtenons bien une relation linéaire entre ¢,,us5e €t Goptique. Par contre, le coef-
ficient de proportionnalité n’est pas 1, mais 0.44 lorsque 1’on utilise le rayon de courbure
inférieur et 0.30 pour le rayon de courbure supérieur. Notre expression de la fraction volu-
mique 5.5 sous-estime la quantité réelle de liquide dans notre mousse. Cette étude simple
suggere qu'une grande partie du liquide contenu dans les mousses quasi-bidimensionnelle
est stockée dans les vertex, les films qui séparent les bulles et les films qui mouillent les
plaques de la cuve de Hele-Shaw. Dans la suite, lorsque nous parlerons de la fraction
volumique ¢, nous ferons référence a la mesure obtenue par pesée.

Nous n’avons pas connaissance dans la littérature de modele décrivant adéquatement
la structure d’une mousse bidimensionnelle dans une cuve Hele-Shaw. Plus généralement
la possibilité de mesurer la fraction volumique sur des images de mousse 2D reste
problématique. La structure des mousses quasi-bidimensionnelles a été tres peu étudiée.
Ce probleme est d’autant plus important qu'une grande partie des propriétés dynamiques

de la mousse dépendent de sa fraction volumique.

5.4 Le rayon de courbure

5.4.1 Premiéres observations
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Anisotropie du rayon de courbure

Un champ magnétique appliqué dans le plan de la cuve de Hele-Shaw provoque une
anisotropie du rayon de courbure : les pbP alignés avec le champ s’épaississent (cf. figure
5.8). Une étude systématique du rayon de courbure en fonction de I’angle 6 entre le pbP
et le champ magnétique confirme cette anisotropie et montre qu’elle s’accompagne d’une
augmentation du rayon de courbure moyen du réseau de pbP. Pour obtenir une bonne
résolution dans la mesure des rayons de courbure, il a fallu faire des photos de mousses
ne contenant que quelques cellules. Pour obtenir une statistique sur les angles, nous
avons pris une série d’images en réflexion (réseau de pbP supérieur) en tournant la cuve
de Hele-Shaw (et donc la mousse) de quelques degrés par rapport au champ magnétique
entre chaque photo. De cette maniere nous avons obtenu une vingtaine de mesures de

rayon de courbure par tranche de 5°.

Effet du champ sur le rayon de courbure moyen

La facgon la plus simple pour mesurer le rayon de courbure moyen consiste a utiliser
la fraction surfacique f(H). En supposant que la fraction surfacique garde une forme
similaire a celle dérivée pour un réseau hexagonal (cf. équation 5.6) la variation relative

de la fraction surfacique s’écrit :

5 _ JUH) _ (R(H) 5.10)

f(0)  R(0)

Ainsi, la fraction surfacique est directement reliée & la valeur moyenne du rayon de

courbure.

Lorsque 'on applique un champ magnétique extérieur dans le plan de la cellule, S,
est une fonction croissante du champ magnétique pour les faibles valeurs du champ, puis
sature (cf. figure 5.10 a). La courbe S,(H) dépend des caractéristiques de la mousse,
comme sa fraction volumique ou la longueur des cotés. Nous n’avons pu mettre en
évidence de relation simple entre les différents parametres de la mousse et la courbe
Sy (H).

Une observation visuelle directe de la cellule montre que le rayon de courbure des
bP3d diminue. Ainsi, le liquide qu’ils contiennent se retrouve dans le réseau de pbP,
provoquant ’augmentation du rayon de courbure. Plus encore que les bP3d, se sont
probablement les vertex, qui voient leur volume diminuer par la méme occasion, qui
fournissent I’essentiel du volume du ferrofluide.

Les résultats obtenus avec un champ magnétique perpendiculaire au plan de la cuve
confirment cette interprétation. Dans ce cas, 'effet est inverse : la fraction surfacique
diminue fortement (cf. figure 5.10b) tandis que 'on voit nettement que ’épaisseur des
films séparant les bulles de gaz augmente (cf. figure 5.11), jusqu’a ce qu’ils deviennent
opaques. Le ferrofluide est alors stocké principalement dans les films de savon paralleles
au champ magnétique.

Conclusion

Lorsqu'un champ magnétique est appliqué, le rayon de courbure moyen du réseau
de pbP ainsi que le rayon de courbure des bP3d et I’épaisseur des films varient. La
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F1a. 5.8 — Image du réseau de pbP supérieur dans une mousse de ferrofluide. ¢passe = 0.05 et
L = 3.6mm. La distance entre les deux plaques est de 1.8mm. A gauche : H = 0kA/m, A droite :
H = 32kA/m (champ magnétique horizontal).

0.6 T

0.55 | .. ]

0.45

R [mm]

0.4

0.35 [a

F1c. 5.9 — Rayon de courbure en fonction de I'angle entre les pbP et le champ magnétique 6 dans
une mousse de ferrofluide de fraction volumique ¢,4ssc = 0.05 et L = 3.6 mm. La distance entre les

deux plaques est d = 1.8 mm. Les cercles ouverts : H = 0 kA/m et disques pleins : H = 32 kA/m.
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F1G. 5.10 — Variation relative de la valeur moyenne du rayon de courbure des pbP, en fonction du
champ magnétique. La distance entre les 2 plaques est 1.8 mm, ¢ = 0.055. a : Champ magnétique

dans le plan du réseau de pbP b : Champ magnétique perpendiculaire au plan du réseau de pbP.

F1a. 5.11 — Mousse bidimensionnelle sous champ magnétique perpendiculaire au plan de la cuve
de Hele-Shaw. a : H =0kA/m; b : H=75kA/m;c: H=128kA/m;d: H=16kA/m. La
distance entre les deux plaque de la cuve de Hele-Shaw est 2 mm et la longueur est moyenne de pbP

est < L >=4.2mm.
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répartition de liquide entre les deux réseaux de pbP d’un c6té et film, bP3d et vertex
de l'autre coté, dépend donc de H.

Comme il est difficile de prendre en compte la structure exacte d’'une mousse 2D
dans une cuve de Hele-Shaw, nous la réduirons au systéeme suivant :

— un réseau de pbP interconnecté purement bidimensionnel.

— un réservoir de ferrofluide constitué par les films, les bp3d et les vertex.
Selon orientation et la norme du champ magnétique extérieur, ce réservoir se vide
ou se remplit. On peut interpréter cet effet comme un couplage entre la quantité de
ferrofluide présente dans le réseau de pbP et H. Dans la suite nous ne nous intéresserons
qu’au réseau 2D de pbP, et nous chercherons a comprendre les variations du rayon de
courbure d’un pbP en fonction de 'angle 6 qu’il fait avec le champ magnétique extérieur
H. Pour comparer les mesures faites a différentes valeurs du champ magnétique, nous
devons tenir compte du fait que la quantité de ferrofluide présente dans le réseau de
pbP dépend du champ. Ainsi, nous normaliserons les valeurs des rayons de courbure en

divisant par la valeur moyenne RMS :

R(6,H)

r(0,H) = ——————
< R*(H) >

, (5.11)

de sorte que [ r2(, H)df = 1 pour toutes les valeurs du champ magnétique. Cette
normalisation est le priz a payer pour pouvoir comparer notre mousse dans une cuve de

Hele-Shaw & un modele bidimensionnel.

5.5 Modele de I’anisotropie

Nous avons vu dans la section 4.3.5 qu’il existait deux types de forces dans un
ferrofluide soumis & un champ magnétique extérieur : des forces volumiques dites de
Kelvin et des forces surfaciques traduites par une pression magnétique dans le ferrofluide.
Pour modéliser I'anisotropie des rayons de courbure dans la mousse (cf. figure 5.9),
nous devons prendre ces deux effets en compte. Pour cela nous allons d’abord établir
I’expression de la pression et du champ magnétique dans un bord de Plateau isolé. Puis
nous considérerons un réseau de bord de Plateau connecté non soumis A la gravité. A
I’équilibre, la pression dans le réseau doit étre constante. La pression capillaire compense
les effets magnétiques de sorte que le rayon de courbure des bords de Plateau doit varier

selon 'orientation et la valeur du champ magnétique.

5.5.1 Pressions dans un bord de Plateau

Considérons d’abord un bord de Plateau isolé du reste de la mousse. Il fait un angle
6 avec le champ magnétique. Soit ¢ et 7 les vecteurs tangent et normal du bord de
Plateau. La figure 5.12 résume les notations utilisées. En prenant en compte la pression
de Laplace liée a la courbure et le terme de pression magnétique, on peut écrire la

pression dans un bord de Plateau :

Y Ho 7 2
Pp=p——"1 12
O R0, Hy) p < (M.m)”> (5.12)
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Fi1a. 5.12 — A gauche : un bord de Plateau. A droite : cylindre infini utilisé pour calculer les

effets magnétiques.

ol M est I'aimantation, i est le vecteur normal & la surface et <> désigne la valeur
moyenne sur toute la surface du bord de Plateau. La pression dans un bord de Plateau
dépend donc de l'intensité du champ magnétique et de son orientation avec le champ
magnétique.

5.5.2 Equilibre des Pressions dans un réseau

Considérons maintenant un réseau de bord de Plateau connectés non soumis a la
gravité. A I’équilibre mécanique, forces de volumes (force de Kelvin) et forces de surfaces
(pressions dans le bord de Plateau) s’équilibrent :

—

—VP + po(MV)Hpy =0 (5.13)

Le champ magnétique ﬁmt est le champ régnant a I'intérieur des bords de Plateau, qui
est la somme du champ magnétique appliqué H, o et du champ démagnétisant ﬁd produit
par l'orientation des dipdles magnétiques (cf. sous-section 4.3.4) : Hi = Ho + Hy.
Contrairement au champ appliqué, le champ démagnétisant n’est pas constant dans la
mousse car il dépend de I'orientation des bords de Plateau. Il existe donc des gradients de
champ locauz al’intérieur de la mousse, méme lorsque le champ appliqué est constant. En
se limitant au cas ou 'aimantation est linéaire avec le champ magnétique (M = Xﬁmt),

I’équation 5.13 peut alors s’intégrer et ’on obtient :

pox HZ,

-P
* 2

= C(Hy) (5.14)

C(Hy) est une constante d’intégration qui est fixée par la conservation du volume du
ferrofluide. Elle est identique en tout point de la mousse mais varie avec le champ
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F1c. 5.13 — Equilibre entre la force magnétique de Kelvin ﬁm et du gradient de pression vP.

appliqué. En combinant les équations 5.12 et 5.14, on obtient une équation pour le
rayon de courbure du bord de Plateau :

v Bo _ v o o HoXHR,
——— =P Hy) — — < (M. —— 1
R0, Hy) o+ C(Hp) 5 < (M.7)* > 5 (5.15)
R(6, Hyp), le rayon de courbure d’un bord de Plateau dépend de son orientation et de la

valeur du champ magnétique.

5.5.3 Champ magnétique intérieur

Pour calculer le champ magnétique intérieur d’'un bord de Plateau, il nous faut
connaitre le facteur démagnétisant. Celui-ci n’est calculable analytiquement que dans
le cas d’ellipsoide. Aussi, nous approximerons le facteur démagnétisant d’un bord de
Plateau par celui d’un cylindre infini. Cette approximation donne un champ magnétique
constant dans un bord de Plateau.

Le champ extérieur ﬁo est la somme d’une composante tangentielle au bord de Pla-
teau (Hy-t) = cos 0 Hy et d’une composante orthogonale : (Hy-i7) = sin 0 Hy, avec les no-
tations de la figure 5.12. En utilisant la formule 6.22 et la valeur du facteur démagnétisant
pour un cylindre infini (D = 0 dans sa direction principale, et D = % dans les deux di-
rections normales), on peut calculer la valeur du champ magnétique a 'intérieur d’un

bord de Plateau, en fonction de 'angle 6 qu’il fait avec le champ magnétique Hy :

. singH, »
Hint = 225 + cos O Hol (5.16)
1+%

En décomposant ’aimantation M = MJ_ + Mll (cf. figure 5.14), on peut calculer

I’aimantation normale moyenne sur toute la surface :

< (M -i)? >=< cos’aM? >, . (5.17)
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bord de Plateau (M) et 'autre perpendicu- é/ N

laire M, . MJ_/ 04 n>

F1a. 5.14 — Décomposition de I'aimantation

Y

M en deux composantes , une parallele au

N

qu’il faut moyenner sur toutes les orientations du vecteur normal, c’est a dire tous les
a. Avec la formule 4.27 :

2772 i 2

- x“Hy sin
M -f)?>=2—"0""" 5.18
<( i)* > 201 + %)2 ( )

L’équation 5.15 s’écrit maintenant :
7 Py + C(Hy) poX“Hg <2+X i 29) (5.19)
—_— = — — sin . .
R(0,Ho) " YA+ \ x

Pour faire intervenir le Rayon de courbure sans champ Ry a la place de la pression Py,
on écrit I’équation 5.19 pour un champ nul :

Py = Rlo —C(0) . (5.20)

Finalement, I’équation 5.15 se met sous une forme simple :

Ry

RO, B Bo) = 15 0B,y —sin 69)

(5.21)

On a introduit le nombre de Bond magnétique B,, et la fonction ¢(Hy) qui valent

respectivement :
2H2R
By, Hox” g to (5.22)
27(2+x)
2 C(Hy) —C(0
o(Hy) = X <1 + 8(0)2()> (5.23)
4x roHgx

La fonction ¢(Hp) est sans dimension et reflete les variations de pressions dans la mousse
qui sont liées au champ. Elle ne dépend pas de I'espace. Le nombre de Bond magnétique
By, compare les effets magnétiques et les effets capillaires. La fonction c(Ho) peut aussi
s’exprimer en fonction du nombre de Bond : ¢(B,,).

Grace a I’équation 5.21, nous avons déterminé la valeur du rayon de courbure des
pbP en fonction de 'angle et de la valeur du champ & une constante d’intégration pres,
¢(Bp,).
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5.5.4 Conservation du volume dans une mousse 2D

La constante ¢(B,,) est déterminée par la conservation du liquide. Il nous faut
prendre en compte la géométrie de la mousse. Le cas bidimensionnel est le plus simple,
car la fraction de liquide contenue dans la mousse ne peut changer (pas de flux induit
par la gravité). Nous verrons au chapitre 6 le cas tridimensionnel. Le volume moyen
< v > d’un pbP est lui aussi conservé et s’écrit :

<v>:/R2<L>(Z—g)dH:R3<L>(2—g) (5.24)
ou < L > est la longueur moyenne d’un coté d’un pbP et dII est la probabilité d’avoir un
pbP dont 'orientation est comprise entre 6 et # + df. Le membre de droite a été obtenu
en considérant le cas ou le champ extérieur est nul. En supposant une équiprobabilité
dans l'orientation des pbP, la probabilité s’écrit : dIl = %. Cette relation n’est valable
qu’a deux dimensions. Nous reviendrons plus tard sur le cas tridimensionnel. Pour les

calculs, nous allons utiliser une forme plus compacte de ’équation 5.21 :

Ry
R(9,B,,) = 5.25
(6. Bm) By, (a + sin 6?)) (5:25)
ou ’on a introduit une nouvelle fonction :
1

Il convient de remarquer que lorsque B,, tend vers 0, alors a tend vers l'infini. En

remplagant par la valeur du rayon de courbure déduite de 1’équation 5.21, on obtient

/ Lz = B2, (5.27)
0 (a + sin? 0)

I’équation suivante :

Cette équation constitue la condition aux limites que doit satisfaire la constante
d’intégration. L’intégration donne une équation implicite pour la fonction ¢(By,) :
2(Bpmec—1) — By,

(Bpe — 1 — Bp)? (Bpe — 1)

;=2 (5.28)
2

Il s’agit d’un polynome du sixieme degré dont les racines sont déterminées
numériquement. On ne retient que 'unique solution réelle et positive. Les valeurs de
¢(Byy,) sont de l'ordre de 0.5 et tendent vers 0 quand B,, augmente (cf. 5.15).

5.5.5 Conclusion

Il faut avant tout retenir de ce modele qu’il tient compte des effets locaux de champ
démagnétisant. En appliquant un champ magnétique extérieur homogene a une mousse
de ferrofluide, des gradients de champ locaux apparaissent entre les bords de Plateau.
Contrairement a un gradient de champ magnétique extérieur, ces forces magnétiques
sont locales et ne générent pas de flux de ferrofluide sur des distances supérieures a
la longueur d’un bord de Plateau. Ces forces locales sont compensées par la pression
capillaire, ce qui entraine une dépendance du rayon de courbure des bords de Plateau
en fonction de l'orientation. Cette anisotropie est décrite par la relation 5.25, qui donne
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Fi1G. 5.15 — A gauche : valeurs de ¢(B,,) définies en 5.23 obtenues numériquement grace a
I’équation 5.28. A droite : Rayon de courbure du bord de Plateau en fonction de I'angle entre le

champ et le bord de Plateau pour différents B,,, déduits de I'équation 5.21.

le rayon de courbure en fonction de B,, et de 'orientation du bord de Plateau, ainsi que
la conservation du liquide dans la mousse (cf. équation 5.28). Cette derniere relation est
spécifique a la géométrie de la mousse et a ces conditions aux limites, et donc au cas
bidimensionnel.
Rappelons les hypotheses que nous avons du faire pour arriver a ce résultat.
— Le champ magnétique a l'intérieur d’un bord de Plateau est identique a celui dans
un cylindre de méme rayon de courbure.
— La section des bords de Plateau varie par homothétie : seul leur rayon de courbure
varie.
— La quantité de liquide dans la mousse 2D est constante.
— Les bords de Plateau sont orientés aléatoirement dans la mousse.

5.5.6 Comparaison

Conformément a la définition 5.11, nous avons renormé les rayons de courbure par
leur valeur moyenne RMS qui dépend de la valeur du champ. La figure 5.16 représente
les mesures du rayon de courbure renormé r apres moyennage ainsi que les meilleurs
ajustements avec I’expression théorique 5.21, dans le cas d’'une mousse de fraction volu-
mique 5.3% et de coté L = 3.5 mm. De cet ajustement, on tire les valeurs de ¢ et B,,.
La méme procédure est répétée avec 5 autres mousses, de fraction volumique ¢ = 6.8;
5.5; 2.9 et 2.4 % correspondant respectivement a des longueurs de coté de L = 4.1; 4.6 ;
4.9 et 4.7 mm. L’ensemble des résultats est porté dans les figures 5.17 et 5.18.

La figure 5.17 montre que notre renormalisation du rayon de courbure par sa valeur
moyenne RMS est efficace : ¢ et By, sont toujours compatibles.

Afin de comparer les résultats expérimentaux et les prédictions du modeéle d’aniso-
tropie, nous avons représenté q/Bfff F= %
du nombre de Bond magnétique déduites des ajustements des courbes expérimentales

en fonction des mesures expérimentales

d’anisotropie (cf. figure 5.16). Ainsi la pente sur la figure 5.18 représente la tension
de surface du ferrofluide. A faible champ magnétique, 'aimantation est linéaire avec le
champ (jusqu’a 10 kA /m) et on retrouve bien une relation linéaire entre les deux valeurs
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F1G. 5.16 — Anisotropie relative des pbP dans une mousse de ferrofluide (¢ = 0.05). Les points
expérimentaux on été moyennés sur les pbP ayant la méme orientation, par tranche de 5 °. La

courbe en trait plein est le meilleur ajustement de I'expression (6, B,,) = avec pour

1
1—B,, (c—sin?0)"’
parametres libres B,,, et c. La distance entre les deux plaques est de 1.8 mm.

de B,,. A fort champ, on observe une saturation de l’anisotropie. En effet, bien que
’nyne 4 augmente avec le champ magnétique, I’anisotropie mesurée expérimentalement
(Bf;ft) n’augmente presque plus. Cela est du a la saturation de I’aimantation de notre
ferrofluide (cf. 4.12) : pour des valeurs supérieures a H = 10 kA/m (cf. figure 4.12),

I’aimantation du ferrofluide n’est plus linéaire avec le champ magnétique extérieur.

5.5.7 Saturation de ’aimantation

A fort champ, 'aimantation sature et la susceptibilité chute. Le nombre de Bond
magnétique effectif est alors beaucoup plus faible que celui donné par Bﬁn@ T 10 est tres
difficile de tenir compte de cet effet dans le modele d’anisotropie que nous avons uti-
lisé. En effet, la linéarité de ’aimantation du ferrofluide avec le champ magnétique est
essentielle pour pouvoir intégrer ’équation 5.13 qui traduit ’équilibre des forces.

A défaut d'un modele rigoureux, nous substituerons y2H? par la fonction

phénoménologique introduite par I'’équation 4.34 M, f f?(Hy). Le nombre de Bond s’écrit
poMe f £ (Ho) Ro
27(2+x)

sur la figure 5.18. La définition de Bgf ! reste alors proportionnelle au nombre de Bond

alors B, = . Les points ainsi obtenus sont représentés avec des diamants

déduit des mesures.
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F1G. 5.17 — Représentation de ¢ (cf. 5.23) en fonction de B,,, tous deux mesurée grace aux
ajustements de la variation de (6, H), pour différentes mousses de fractions volumiques 6.8; 5.3;

5.5; 2.9 et 2.4%. La courbe en trait plein est donnée par les solutions de |'équation 5.28.
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F1G. 5.18 — Cercles vides : Représentation de %, c'est a dire v3,,, obtenue par la définition

5.22 en fonction de la valeur mesurée grace aux ajustements de (0, H) pour différentes mousses (¢ =

6.8;5.3;5.5;2.9 et 2.4 %). Les diamants pleins représentent : ‘2‘("2%:7%;

est une fonction du champ magnétique extérieur et traduit la saturation de I'aimantation a fort

ol x(H), la susceptibilité

champ.
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5.5.8 Conclusion

La pente sur la figure 5.18 donne une tension de surface v = 10 mN/m, alors que
nous attendions une tension de surface de l'ordre de v = 20 mN/m (cf. 4.5.2). Cela
traduit des effets magnétiques plus importants que ceux prédis par notre modele.

L’explication réside probablement dans la structure réelle tridimendionnelle de notre
mousse quasi bidimensionnelle. En effet, lorsque le champ magnétique est dans le plan de
la cuve de Hele-Shaw les films séparant les bulles de gaz et les bP3d sont toujours perpen-
diculaire au champ magnétique. Lorsque le champ magnétique augmente, ils se vident
donc dans le réseau de pbP, provoquant une augmentation de la fraction surfacique (cf.
5.10). Les conditions aux limites que nous avons utilisées dans notre modele supposent
une mousse idéalement bidimensionnelle et ne permettent pas de rendre compte de cet
effet.
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5.6 Loi de Plateau Magnétique

Lorsque les fractions volumiques sont tres élevées et que la distance entre les plaques
faible, ’angle entre les pbP en présence d’un champ magnétique dans le plan de la cellule
de Hele-Shaw peut varier tres fortement par rapport aux 120° donnés par les regles de
Plateau (cf. 1.3.1). Cet effet dépend de I'orientation du réseau de la mousse (cf. figure
5.19). L’angle entre les deux plus gros pbP est toujours le plus grand.

F1G. 5.19 — Modification des lois de Plateau dans une mousse 2D hexagonale de Ferrofluide.
Les réseaux a et c se déforment et donnent respectivement b et d, lorsqu’'un champ magnétique
H = 37.5 kEA/m horizontal, dans le plan de la cuve de Hele-Shaw, est appliqué. ( d = 1.4 mm,
L =3.7mm, ¢ =15%, Ry = 0.44 mm).

Des déviations aux lois de Plateau pour des mousses de savon 2D polydisperses
ont déja été observées par Stavans et Glazier, dans [99]. Neimark et Vignes-Adler ont
montré, que des variations dans 1’épaisseur des films séparant les bulles de gaz pouvaient
entrainer des variations d’angles de I'ordre de 3 degrés [85]. Dans notre cas, les variations
entre les bords de Plateau sont beaucoup plus importantes et ne sauraient étre reliées
aux meémes mécanismes.

Lorsque la mousse est tres humide, ou que la distance entre les plaques de la cuve
de Hele-Shaw est faible, il est possible d’observer une transition du réseau de bulles
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hezagonal classique vers un réseau de bulles carrées, ce qui implique la disparition d’un
coté et la formation de vertex a 4 pbP. Cette transition s’accompagne de la formation
de pbP ayant une épaisseur supérieure a la distance entre les deux plaques de la cuve de
Hele-Shaw dans la direction du champ magnétique. Cette transition se fait de maniere
continue grace a une augmentation progressive de I’angle entre les pbP les plus épais qui
s’orientent dans la direction du champ. Dans un premier temps, la position du centre de
masse des cellules ne varie pas (cf. figure 5.19) : le réseau ressemble alors & une structure
hexagonal aplatie. Si la fraction volumique est assez importante et la distance entre les
plaques tres faible, le réseau devient carré, avec un déplacement du centre de masse des
cellules. Ces déplacements sont, dans ’ensemble, réversibles. En diminuant le champ
magnétique, la mousse revient & son état initial 2.

Une des caractéristiques des cette transition structurale de nid d’abeille a mur de
brique est que la fraction volumique ne reste pas homogene. En effet, les pbP peuvent
former des bandes de ferrofluides paralleles au champ dans lesquelles réside beaucoup
de ferrofluide. En coupant brusquement le champ magnétique, on observe que les zones
ou se sont formées ces bandes sont plus humides que le reste de la mousse (cf. figure
5.21). On obtient ainsi une ccexistence de zones parfaitement hexagonales séches avec
des zones a structure carrée humides. Ces dernieres apparaissent en premier pres de

3

défauts topologiques °, comme par exemple aux bords de la cuve de Hele-Shaw. Elles

s’étendent lorsque le champ augmente et aspirent le ferrofluide du reste de la mousse.

5.6.1 Analyse des images

Nous allons nous intéresser aux relations entre les rayons de courbures et 'angle
entre les pbP, dans le méme esprit que S. Bohn et al dans [11]. Nous tenons a remercier
ici Stephen Bohn pour son aide ainsi que pour son logiciel de traitement d’images.
L’expérience se déroule de la méme maniere que précédemment. Le champ est dans le
plan de la cellule. On s’intéresse maintenant a la variation de ’angle en fonction des
rayons des pbP. L’analyse des images a été faite grace au traitement d’images développé
par S. Bohn et al, dont on trouvera une description compléte dans [11]. Les notations
utilisées pour repérer les pbP formant un vertex sont résumées sur la figure 5.22. Chacun
des pbP est repéré par un indice, attribué en fonction du rayon de courbure, I'indice 3
repérant le pbP ayant le plus grand rayon de courbure. L’angle d’'un pbP par rapport
au champ magnétique est noté A;, son rayon de courbure R;. L’angle entre les bords de

Plateau est noté a;j.

5.6.2 Résultats
Orientation du réseau

La déformation du réseau de pbP induite par le champ magnétique dépend de ’orien-
tation des pbP par rapport au champ magnétique, comme le montre la figure 5.19. Pour

2Les mousses étant des systémes métastables, elles sont piégées dans des configurations qui ne mini-
misent pas leur énergie. En les perturbant, il est possible de les faire transiter dans une configuration de
plus faible énergie [48]. Le champ magnétique joue ici le rdle de la perturbation et permet & la mousse
d’atteindre une configuration de plus faible énergie en provoquant quelques T1.

3Les défauts topologiques du réseau sont provoqués par les cellules n’ayant pas 6 cotés.
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Ty
Y

F1G. 5.20 — Formation d’une structure carrée sous champ. a : H = 0kA/m, b :H = 4.3 kA/m,
c:H=10.TkA/m,d :H =17.2kA/m, e :H = 23.6 kA/m, f :H = 30kA/m. (d = 1mm, ¢ = 8%,
< L >=28mm).
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F1c. 5.21 — A gauche, mousse de fraction volumique 8% et longueur de c6tés < L >= 2.5 mm
dans un champ magnétique dans le plan de la cellule. La distance entre les 2 plaques de la cellule de
Hele-Shaw est de 1 mm. Il y a ccexistence de zones dans lesquelles la mousse adopte une structure
de réseau quasi-carré et des zones ou la structure est restée hexagonale. A droite, la méme mousse,
immédiatement aprés avoir coupé le champ. La fraction de liquide n'est pas homogene : on note la
présence de zones trés humides en lieu et place des zones a structures carrée, alors que les zones les
plus seches correspondent a la structure restée hexagonale en présence du champ. Apres plusieurs

secondes, la fraction de liquide s'homogénéise du fait des forces capillaires.

quantifier cet effet, nous avons mesuré 'angle as3 entre les deux plus importants pbP
(R2 et R3), en fonction de lorientation du plus fin des pbP par rapport au champ
magnétique A; (cf. figure 5.23). Le bord de Plateau le plus fin fait toujours un angle
compris entre 60° et 120° avec le champ magnétique. L’angle le plus important est ob-
tenu lorsque celui-ci est perpendiculaire avec le champ magnétique (cf. figure 5.24 ¢ et

d).
Angle et Rayon de courbure

En tragant les angles a;j entre les pbP en fonction du rapport des rayons de courbure
Ry /Ry, pour une série d’image prises a des valeurs du champ variant entre 0 et 37.5k/Am,

F1G. 5.22 — Vue du dessus d'un vertex bidimensionnel, constitué de 3 pbP. Les pbP sont notés, du

plus fin au plus épais, Ry, Ry et Rs3, tandis que les angles sont notés a;;.
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F1a. 5.23 — Variation de I'angle ao3, entre les deux plus gros pbP, en fonction de I'orientation du
plus fin des pbP. Chaque point représente une moyenne sur environ 20 mesures. Les barres d'erreur

correspondent a /'erreur standard.
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F1a. 5.24 — Orientation des pbP d'un vertex par rapport au champ magnétique.
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on obtient la courbe de la figure 5.25. Cela montre que les angles entre les pbP sont reliés
a leurs rayons de courbures, et cela indépendamment de leur orientation ou de la valeur
du champ magnétique.

Lorsque le champ est nul, les pbP sont isotropes. Le rapport de leur rayon de courbure
vaut 1 et les angles entre les pbP valent 120°. Lorsque le champ magnétique n’est plus nul,
langle entre les deux plus importants pbP augmente linéairement avec le rapport Ry /Ry .
Il se produit un changement de pente lorsque le rapport entre le rayon de courbure vaut
environ 2.5. L’angle entre les pbP vaut alors 160°. Pour les rapports supérieurs a 2.5 ,
la pente est moins importante. La présence de «bandes »de ferrofluide dans la mousse
donne alors des rapports entre les rayons de courbures pouvant étre importants : ass
augmente jusqu’a une valeur de 170° alors as; (et a2 qui n’est pas représenté mais suit
exactement le méme comportement) diminue jusqu’a 95°. Le réseau de bulles adopte
alors une structure carrée et les pbP sont soit paralléles, soit perpendiculaires au champ
magnétique.

Nous avons choisi le rapport % comme variable, mais nous aurions pu aussi utiliser
%f. Le rapport % étant lui toujours tres proche de 'unité ne permet pas une bonne
description. Cette figure rassemble donc des mesures obtenues pour des valeurs de champ
variants de 0 & 37.5 kA/m et une orientation fixe de la cellule de Hele-Shaw. Le grand
nombre de cellules (100) combiné au désordre permet d’obtenir toutes les orientations
des pbP, mais dans des probabilités inégales.
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F1c. 5.25 — Relation entre les angles as3 et a3; et le rapport des rayons de courbure %. Chaque

point est une moyenne de plusieurs mesures. Les barres d'erreur sont données par |'erreur standard

( M) La distance d entre les plaques est de 1 mm, la fraction volumique vaut 8% et la

longueur moyenne des c6tés vaut < L >= 2,5mm. La valeur du champ varie entre 0 a 37,5 kA/m.
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5.6.3 Un modele purement capillaire
Equilibre des forces sur un vertex

La figure 5.25 suggere que les forces qui s’exercent sur un vertex dépendent du
diametre du rayon de courbure du bord de Plateau. En effet, ’angle entre les pbP
résulte de ’équilibre mécanique.

F1G. 5.26 — Schéma des forces s'exercant

sur un vertex

En appelant F; la force exercée par le pbP i de rayon R; sur le vertex, on obtient,

en projetant orthogonalement sur 'axe j une série d’équations du type :
Fj + Fjcosaij + Fjcosag; =0 (5.29)

ol, 4,j, k se rapportent aux différents pbP. Cette projection n’est valable que si les forces
exercées sur le vertex sont colinéaires au pbP. Dans le cas isotrope (sans champ), les
forces exercées par chacun des pbP sont identiques en normes pour tous les pbP, ce qui
permet de démontrer plus simplement que les angles font 120°. En résolvant ce systeme,
on obtient une relation entre les angles et les forces :

1F2 - F 2_ 2

cosaij = 5 FF, (5.30)

Il n’est pas possible d’inverser analytiquement la relation 5.30 afin d’obtenir la relation
analytique permettant de déterminer les force F; & partir des angles [11] 4.

Tension de ligne

Il nous faut donc introduire une loi de force pour F(R). La plus simple consiste a
considérer uniquement les termes capillaires. La tension de ligne exercée par un pbP sur
le vertex est simplement égale a la tension de surface multipliée par le périmeétre de la
section de 'ensemble film et pbP (cf. figure 5.27).

F1a. 5.27 — Schéma des films de mouillage et des pbP entre les deux plans de la cuve de Hele-Shaw
vue en coupe. a : les pbP ont un rayon nul (!). b : cas général, avec des pbP reliés par un film. c :

"films épais”’ : les pbP occupent tout |'espace entre les plaques.

4Bohn et al ont utilisé le calcul numérique pour déterminer la relation F; = F (R:) qui correspondait

aux résultats expérimentaux.
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On obtient ainsi ’expression des forces capillaires :
Feap =2v(d+ R(m —2)) (5.31)

ou d est la distance entre les plaques de la cuve de Hele-Shaw, et R le rayon de courbure
du pbP. Dans ce modele tres simple, ce sont les forces capillaires qui fixent les angles
entre les pbP : 'effet du champ magnétique est limité a la variation du rayon de courbure
des pbP. Pour avoir une idée de I’angle maximal que permettent les forces capillaires,
on peut considérer un cas symétrique (cf. figure 5.26) ou les deux plus gros pbP ont le
méme rayon de courbure et correspondent & des films épais (cas ¢ de la figure 5.27).
Chacun des pbP exerce une force F7;;* = ymd. Le troisieme pbP correspond au cas ou
le rayon des pbP est nul (cas a de la figure 5.27) et donne une force Fyy," = 2vd. Apres
projection, on trouve cosf = %, ce qui donne un angle maximal entre les deux pbP de
140°. Cette valeur est bien plus faible que les valeurs observées expérimentalement.
Pour aller plus loin avec ce modele, il faut injecter la force capillaire (équation 5.31)

dans I'équation résultant de 1'équilibre mécanique (5.30). La figure 5.28 montre que

160 // 4

5 capillaire
AN

a
2

F1c. 5.28 — Comparaison entre les angles as3 mesurés et la valeur prédite par un modele de force
capillaire entre pbP (ags capillaire). Il y a désaccord entre les données expérimentales et le modéle

capillaire.

notre modele strictement capillaire n’explique pas les déviations observées aux lois de
Plateau : il faut donc prendre en compte les effets magnétiques.

Lorsqu’un volume allongé, comme par exemple un cylindre, fait un angle avec un
champ magnétique extérieur Hy, il se produit un couple magnétique de rappel qui tend
a aligner le volume avec le champ magnétique [20]. Dans nos mousses magnétiques, c’est
ce couple qui permet d’atteindre des angles aussi importants entre les pbP (cf. figure

5.29). Un modele de cet effet est en cours de développement.

5.7 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié l'effet d’un champ magnétique statique et ho-
mogene sur une mousse quasi bidimensionnelle dans une cellule de Hele-Shaw.
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F1c. 5.29 — Couple magnétique T',,, agissant sur un pbP.

Nous avons montré, dans un premier temps, que le rayon de courbure dépend de
I’orientation du champ magnétique. Nous avons ainsi pu élaborer un modele permettant
de rendre compte de cette anisotropie. Celui-ci est basé sur les gradients de champ
locaux créés par le champ démagnétisant. Bien que démontré dans le cadre de mousses
bidimensionnelles, ce modele peut s’adapter dans les mousses tridimensionnelles. Ils nous
permettra d’expliquer les particularité du drainage des mousses magnétiques.

Dans un second temps, nous nous sommes intéressé aux lois de Plateau dans les
mousses magnétiques. L’angle entre les bords de Plateau peut varier énormément par
rapport aux habituels 120° et conduire a des réseaux de bulles de type carré. L’impor-
tance de cet effet n’est explicable que par I'existence d’un couple magnétique qui agit sur
les pbP et tend a les aligner avec le champ magnétique. Cet effet est propre aux mousse
bidimensionnelle et n’a pas été observé dans de telles proportions dans les mousse de

ferrofluide tridimensionnelles.
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Chapitre 6

Drainage de Mousses
Magnétiques

Comme nous 'avons vu dans le chapitre 1, les mousses drainent sous l'effet de leur
propre poids. La vitesse du drainage dépend de la dissipation a l'intérieur du réseau de
bord de Plateau, et aussi de la structure de ce réseau. Dans les mousses composées d’ une
solution de savon, ce réseau est isotrope. Le chapitre 5 nous a montré qu’il se produisait
une anisotropie du rayon de courbure dans les mousses de ferrofluide sous champ. Mais
quelle est I'influence de cette anisotropie sur le drainage ?

Dans un premier temps, nous déterminerons les caractéristiques de ce drainage sous
influence magnétique pour ensuite construire un modele qui se basera sur les résultats
du chapitre 5. Enfin nous confronterons notre modele aux résultats des expériences de

drainage magnétique.

6.1 Montage expérimental

6.1.1 Introduction

La fagon la plus simple d’étudier le drainage des mousses consiste a ajouter du
liquide au sommet d’une longue colonne ! de mousse seche. Il se forme alors une zone
humide délimitée du reste de la mousse par un front. La forme et la vitesse vy de ce
front demeurent constantes. De cette vitesse facilement mesurable, on peut déduire la
perméabilité hydrodynamique de la mousse (cf. section 1.6). Cette perméabilité, dont la
dimension est donnée par ¥ ~ %, ou d est le diametre des pores formés par les bords de
Plateau et n la viscosité, décrit la dissipation qui a lieu dans les bords de Plateau et les
vertex ainsi que la géométrie du réseau. Elle contient toutes les informations nécessaires a
la modélisation du drainage. La sous-section 1.6.6 donne la solution détaillée du drainage
forcé.

Pour déterminer les propriétés du drainage magnétique, nous ferons donc des
expériences de drainage forcé en appliquant un champ magnétique parallelement ou
perpendiculairement a la gravité.

1L utilisation d’une colonne dont la hauteur est beaucoup plus grande que son diamétre permet de

réduire le probléme & une dimension.

143
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6.1.2 Faire des Bulles

Pour réduire le vieillissement de la mousse par grossissement, il convient d’utili-
ser un gaz peu soluble dans I’eau comme le N». L’ajout de CgF14 permet de ralentir
considérablement la diffusion du gaz par les parois liquides qui séparent les bulles (cf.
figure 6.1) et ralentit suffisamment le vieillissement de la mousse par murissement pour
pouvoir considérer que la taille des bulles reste constante pendant une expérience de
drainage. La mousse est formée en injectant le gaz a travers une pastille de verre fritté

située au bas de la colonne.
0.8 :
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F1a. 6.1 — Longueur moyenne des bords de Plateau pariétaux (L) en fonction du temps pour une

mousse de savon (eau+SDS) constituée de diazote pur ou de diazote saturé en CgFy4.

La taille des bords de Plateau joue un réle important dans le drainage, puisque la
fraction volumique et la perméabilité en dépendent. Pour l’estimer, nous devons nous
contenter des bords de Plateau au contact avec la paroi (bords de Plateau pariétaux).
En observant la mousse en réflexion (cf. sous-section 5.3.2), on parvient a détacher
I'image des bords de Plateau mouillant la surface de ceux situés au second plan. Le
motif ainsi obtenu est proche d’un réseau hexagonal (cf. figure 6.2). La mesure directe
par traitement d’images de la longueur d’un bord de Plateau L que nous avons utilisé
dans les chapitres précédents (cf. sous-section2.2.2) n’est pas utilisable ici car les images
sont trop bruitées. Nous avons utilisé, a la place, la distance entre plus proches voisins
dppy- Elle est calculée en mesurant la distance entre les centres de gravité des cellules du
motif visible sur la paroi de la colonne. La figure 6.3 montre la répartition de la distance
entre les cellules les plus proches (dppy). Sa valeur moyenne vaut d,, = 1.83 mm et
la déviation standard de d,,, pour toutes les mousses est 0.32, soit 17% de la valeur
moyenne. La dispersion obtenue lors de la réalisation de mousses a partir d’une solution
de SDS avec le méme montage est un peu plus faible avec une déviation standard de
13%. Pour déduire la longueur des bords de Plateau, nous supposerons que le réseau
des bords de Plateau mouillant la paroi forme un réseau hexagonal. Ainsi L et dy,,, sont
reliés par 2 :

L=

>
o

= P 6.1
: (61)

2Tl s’agit 13 en fait d’une minoration de la longueur des bords de Plateau.
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F1G. 6.2 — Image des bords de Plateau mouillant la paroi d'une mousse 3d de ferrofluide éclairée en

incidence normale. La barre en haut a droite représente 1 mm.

Ce qui nous donne la valeur moyenne de la longueur des bords de Plateau est L =
1.06 mm avec une déviation standard de 0.18 mm.

6.1.3 Mouiller et Remouiller

Pour mener une expérience de drainage forcé, nous avons utilisé une pompe Bio-
pharmacia P600 permettant de délivrer entre 0.1 et 99.9 ml/min. Il s’agit d’un pousse
seringue constitué de deux cylindres et de deux pistons, un cylindre se vidant pendant
que l'autre se remplit. Cette pompe permet de délivrer un volume de 25ml correspondant
au volume d’un piston : a 'alternance des pistons, le débit diminue momentanément.

6.1.4 La Conductivité
Mesurer la Fraction Volumique

Il existe plusieurs techniques pour mesurer la fraction volumique de liquide dans une
mousse. La seule méthode directe (la pesée de la mousse) ne donne qu’une fraction volu-
mique moyenne sur toute la mousse. Les autres techniques utilisent diverses propriétés
des mousses (électrique, optique ou acoustique) qu’il faut relier & un modele physique et
calibrer. Les techniques se basant sur Poptique  ne sont pas applicables aux mousses de

30n peut utiliser un colorant, comme la fluorescence : I'intensité lumineuse obtenue est proportion-
nelle a la quantité de colorant présent & une certaine hauteur, c’est a dire la fraction volumique de
liquide [71]. On peut aussi utiliser les propriétés optiques des bords de Plateau qui diffusent la lumiére
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F1G. 6.3 — Répartition des distances entre plus proches voisins (d,p,) en mm. La moyenne est

dppy = 1.84 mm et la déviation standard est dp,, = 0.32 mm. La statistique rassemble 52 mousses.

ferrofluide car le ferrofluide est extrémement absorbant. Un film de ferrofluide devient
opaque si son épaisseur est supérieure a une centaine de um : les bords de Plateau sont
toujours absorbants. Nous nous sommes donc tourné vers la mesure de la conductivité.
Ces limitations sont dues a la médiocre résolution spatiale et temporelle.

La fraction volumique derriére le front (¢,,) se déduit de la vitesse du front de
drainage forcé Vy. En appliquant la conservation du débit (Q) :

Q

¢m257‘/f )

(6.2)

ol S est la surface de la section de la colonne de drainage. Cette méthode n’est valable

que lorsque la vitesse du front est constante.

Histoire

La conductivité électrique * est une des premieres propriétés des mousses auxquelles
se sont intéressés les physiciens. En effet, des 1946 Clark [21] montra que la conductivité
relative o, c’est a dire la conductivité de la mousse o, divisée par la conductivité de
la solution en volume oyoume €tait indépendante de la taille des bulles et du type de
solution. Ce type de relation existe aussi pour les solutions de spheres non conductrices.
Il existe de nombreux modeles reliant conductivité et fraction volumique dans les sus-
pensions et dans les mousses [29]. L'un des plus célebres est celui de Robert Lemlich
qui a démontré en 1977 [77], [111], que dans la limite ou la fraction volumique est tres
faible, la conductivité relative était proportionnelle a la fraction volumique :

1
== 6.3
o= 30 (63)
Ce modele décrit une mousse constituée de bords de Plateau droits de section uniforme,

d’orientation isotrope (distribué uniformément en orientation) et dont le volume des
vertex est nul. En 1995, Phelan et al [88], [110] ont repris ce modele en y incluant

dans toutes les directions : plus la mousse est humide plus elle apparait blanche [105].
4La conductivité est Pinverse de la résistance électrique : o = %.
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numériquement les contributions des vertex et sont parvenus a un modele non linéaire
donnant un bon accord expérimental jusqu’a des fractions volumiques de I'ordre de 8 %
(cf. figure 6.4).

0.1 F
0.08
=
=
g
2 0.06 }
o
]
Q
Z
= 0.04 ¢+
o
0.02 |
0 L . . . . R
0 0.02 0.04 0.06 0.08 0.1 0.12

Liquid Fraction ¢,

Fi1G. 6.4 — Conductivité relative o en fonction de la fraction volumique ¢, extrait de [88]. La ligne
continue est donnée par les résultats numériques d'un modele non linéaire tenant compte de la taille
de vertex. Les points sont les données expérimentales de Phelan et al, tandis que la ligne en pointillé

représente la loi de Lemlich (cf. équation 6.3).

Principe de la mesure

Dans une solution aqueuse, le transport des charges électriques est assuré par les
ions. Par conséquent, la conductivité d’une eau pure est tres faible, et est d’ailleurs
utilisée pour caractériser la qualité d’une eau distillée. L’ajout d’un surfactant ionique
comme le SDS suffit cependant & assurer une bonne conductivité. On peut ainsi assimiler
la mousse et la solution qui la constitue & des conducteurs ® de conductivité omousse
et Osolution. Pour faire de ces conducteurs des dipoles passifs électroniques, il faut les
connecter & un circuit électrique par le biais d’électrodes (cf. figure 6.1.4). La résistance

A

R

d

F1a. 6.5 — La mousse et la solution qui la constitue sont assimilées a des conducteurs électriques

de résistances R., de longueur d et de section A.

R, et la conductivité o. d’un conducteur de longueur d et de section A sont reliées par

la relation :
d

Y (6.4)

Oc

5 : - . .
°La mousse ne se comporte pas uniquement comme une résistance mais aussi comme un condensateur.
Hutzler et al ont montré que la capacité était elle aussi reliée & la fraction volumique [111]
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La conductivité relative de la mousse, 0 = Zmeusse yayt simplement © :

Osolution

o Rotution (6.5)
Rinousse

La conductivité relative de la mousse est donc simplement le rapport de la résistance de
la solution et de la résistance de la mousse. Pour les mesurer, on applique une différence
de potentiel grace a des électrodes réparties de part et d’autre d’une colonne remplie
de la solution ¢ dont on veut mesurer la conductivité. Une résistance R., montée en
série avec les deux électrodes, permet de mesurer le courant passant dans le circuit. On
déduit ainsi la résistance R, provenant du passage du courant dans la solution lorsqu’une
tension Uy est appliquée au circuit (cf. figure 6.6) :

U,
R, =R, ([]f’ - 1> (6.6)

ou U{ est la tension aux bornes de la résistance R.. Avec ’équation 6.6, on obtient la

relation :
LI
0‘ g 7Ug B 1 (6.7)
Um

Ou U¢ et U] sont respectivement la tension aux bornes de la résistance R, lorsque la

colonne est remplie de la solution ou de la mousse. Pour éviter une électrolyse de la

Colonne remplie
du conducteur ¢

U. U »
\ Rc/F
V

électrodes

Fic. 6.6 — Montage électrique utilisé pour la mesure de la conductivité. Une colonne munie
d’'électrodes est remplie par un liquide conducteur (mousse ou solution qui la constitue). En ap-

pliquant une différence de potentiel aux bornes des électrodes, on peut mesurer la résistance R..

solution, il faut travailler avec une tension alternative, ce qui nous permet d’utiliser une

détection synchrone, qui fournit des mesures de tension extrémement précises .

5Cela suppose que les dimensions qui constituent nos dipbles passifs résistifs soient identiques.

"L’excitation se fait & la fréquence wo (Ve = Vsinwot) et la réponse (linéaire) du systeme & cette
excitation est de la forme : Vpsin(wot + ®). La réponse mesurée n’est cependant pas un signal mono-
chromatique car s’ajoute au signal qui nous intéresse des perturbations (bruit thermique, rayonnement
électromagnétique extérieur etc ...) dont la fréquence n’est pas la méme que celle de lexcitation :
Vin = Vo sin(wot + @) + > i Vi sinw;t. Pour obtenir la réponse a notre excitation, la détection synchrone
effectue le produit V.V, = Zl ViV sinw;t sin wot + V'Vp sinwot sin(wot + ®). Aprés moyenne, on obtient

2<VeVin >
14

finalement = Vj cos @. Pour séparer la magnitude (Vo) et la phase (®), la méme opération est

x
. . . . . ; b
effectuée en déphasant le signal exitatoire de &t : % = Vb cos ¢.
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Nous décomposerons la tension mesurée en deux parties ® : une en phase, représentant
la résistance et une autre en opposition de phase représentant la capacité. Nous avons
choisi une fréquence de 10k H z, car elle permet de réaliser une moyenne sur 100 périodes
dans un temps relativement court 10ms. Au dela de cette fréquence, les effets capacitifs
parasites induisent un décalage de la phase 9.

Colonne

Notre colonne de conductivité a une section carrée de 3 cmx3 ¢mx50 cm et est
constituée de deux circuits imprimés contenant les électrodes (0.2x3 cm espacées de
1 em) et de deux plaques d’altuglas. La section doit étre relativement importante pour
éviter que I’hydrodynamique ne soit dominée par les parois [15]. L’ensemble est fixé grace
a de la colle époxy. Les mesures de la conductivité du ferrofluide, répétées avant chaque
expérience, n’ont pas montré d’évolutions significatives, ce qui montre que 'oxydation

des électrodes est négligeable.

La commutation des électrodes est assurée grace a un multiplexeur Keithley,
constitué de 24 doubles relais commandés par une carte numérique. Les 24 paires
d’électrode sont ainsi branchées les unes apres les autres, permettant ainsi une me-
sure locale de conductivité. L’acquisition des résultats de la détection synchrone se fait
via le port RS232 et le tout étant commandé par un programme écrit avec le logiciel
Labview. Il faut 1.2 s pour scanner les 24 paires d’électrodes, ce qui nous donne une
vitesse de scan de 20 cm/s, soit plus de 200 fois plus rapide que la vitesse maximale du
front. On obtient ainsi les profils instantanés de la conductivité de la mousse en fonction
du temps ce qui nous permet de suivre le déplacement du front de drainage.

La résolution spatiale des électrodes a été testée en enregistrant le passage d’un
front provoqué par la vidange de la colonne préalablement remplie avec une solution
de SDS. La position du front est mesurée a ’aide d'une caméra CCD. On peut ainsi
obtenir la réponse d’une électrode au passage d’une fonction de Heaviside (cf. figure
6.8). La résolution spatiale est d’environ 1.5 ¢m correspondant & la variation de 95% du
signal. On le voit, la résolution est sans rapport avec la taille de notre électrode dont la
hauteur est de 0.2 cm : ce qui détermine la résolution spatiale de notre colonne, c’est la
distance entre les électrodes. L’explication réside probablement dans la forme des lignes
de champ créées par deux électrodes ponctuelles (cf. figure 6.8). Celles-ci n’étant pas
homogenes, les courants électriques sondent une hauteur de ’ordre de la distance entre

les deux parois'®.

8Un signal de la forme Asin(wt + ®) peut aussi s’écrire sous la forme d’un terme en phase avec
Pexcitation (sinwt) et d’un terme en opposition de phase (coswt).

9La conductivité de la solution est elle aussi une fonction de la fréquence.

10Te modele le plus simple pour modéliser la conduction des solutions consiste & appliquer le principe
fondamental de la dynamique sur les porteurs de charges électrique ¢ (ions en solution). Deux forces
s’appliquent sur eux : la force électrique F= qE et la force de visqueuse de Stokes F = 6w Rnvu, ou R
est le rayon hydrodynamique, 7 la viscosité de la solution et ¥, la vitesse des ions. Le vecteur densité de
courant suit les lignes de champ. Le courant total passant dans le dipéle passif de notre circuit dépend
donc des caractéristiques électriques (par exemple, la concentration en ions) de la zone traversée par les
lignes de champ.



150 CHAPITRE 6. DRAINAGE DE MOUSSES MAGNETIQUES
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F1G. 6.7 — Schéma du montage utilisé pour les expériences de drainage forcé.
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F1c. 6.8 — A gauche, réponse d'une paire d'électrodes au passage d'un front de liquide. On a
représenté la conductivité en fonction de la distance (o(d)) divisée par la valeur de la conductivité
lorsque le front est a I'infini (o). L'origine a été fixée de maniére arbitraire. A droite, allures des
lignes de champ créées par les deux électrodes ponctuelles auxquelles on applique une différence de

potentiel.

6.1.5 Mesure de la vitesse du front de drainage

La mesure de la conductivité de la mousse en fonction de la hauteur permet de suivre
le déplacement d’un front de mouillage dans une expérience de drainage forcé et d’en
mesurer directement la vitesse. Lorsque le drainage a lieu dans une mousse possédant
des interfaces mobiles, comme c’est le cas avec une solution de SDS, la forme du front
de drainage forcé est donnée par la fonction :

Pm

" (1 + exp (%))2

, (6.8)

N _lg Co
Ou'lUf—f P

mazx

est la largeur du front (cf. sous-section 1.6.6) et Z; est la position
du front. Le front se déplacant a vitesse constante, du haut de la mousse vers le bas, il
existe une relation trés simple entre la position Zy du front et le temps ¢ :

Zp=2z9— Vst (6.9)

ol g est la position initiale du front et V la vitesse du front. Comme la relation entre
fraction volumique et conductivité est linéaire, la forme du front reste la méme et ce
raisonnement s’étend a la conductivité, de sorte que 'on peut mesurer la vitesse en
utilisant directement les profils de conductivité divisés par la conductivité derriere le
front o :

o(z,t) B o(z,t) (6.10)

Omazx (z)maac

Nous avons déterminé la position du front Z; pour chaque profil de conductivité en
ajustant les profils expérimentaux avec la forme théorique donnée par ’équation 6.8. En
représentant la position du front Z;(t) en fonction du temps, on obtient une droite dont
la pente nous donne la vitesse du front V.
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Fia. 6.9 — Profils expérimentaux de la conductivité d'une mousse de ferrofluide pendant une

expérience de drainage forcé (Q = 3 ml/min). La fleche indique le sens de progression du front.
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F1G. 6.10 — Forme du front obtenue en se plagant dans le repere du front (Q = 2.5 ml/min). En

encart : Position du front en fonction du temps.
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En se plagant dans un repere lié au front, c’est a dire en utilisant z — vt, tous les
profils expérimentaux se superposent sur une courbe maitresse (cf. figure 6.10). Insistons
encore une fois sur le fait que la vitesse du front est égale a la vitesse du liquide dans la
partie humide de la mousse.

6.1.6 Champs magnétiques

Pour créer un champ magnétique homogene et parallele a la gravité, nous avons
utilisé 3 bobines montées en série et alimentées par un générateur 60 V' 10 A. Chacune
des bobines mesure 18.5 cm de diametre intérieur et 41 cm de diametre extérieur. Elle
ont une résistance de 8.2 Ohms et une inductance de 91 1072 H. Elles sont espacées les
unes des autres de 10 cm. Le champ ainsi créé dans I’axe est homogene a 10% sur 25 cm
(cf. figure 6.11). Pour obtenir un champ magnétique perpendiculaire a la gravité, nous
avons du placer la colonne dans le plan médian de 2 bobines montées en position de
Helmoltz. La zone ou le champ est homogene & 10% est alors réduite a 17 em (cf. figure
6.12).
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Fia. 6.11 — A gauche Configuration utilisée pour obtenir un champ magnétique parallele 3 la
gravité. A droite Variation du champ magnétique selon I'altitude dans le cas ou le champ est
parallele a la gravité (H)). Le rectangle indique la zone oli les mesures de la vitesse ont été effectuées

( champ constant 3 10% prgs).
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F1c. 6.12 — A gauche Configuration utilisée pour obtenir un champ magnétique perpendiculaire a
la gravité (H, ). A droite Variation du champ magnétique selon I'altitude dans le cas ol le champ

est perpendiculaire a la gravité. Le rectangle représente la zone ou les mesures ont été faites.
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6.2 Premiers résultats

6.2.1 Vitesse du front sans champ

La loi de puissance obtenue sur la figure 6.13 traduit le type d’écoulement qui a
lieu dans les bords de Plateau : pour un écoulement de Poiseuille, vy ~ Q% et pour un
écoulement bouchon, vy ~ Q%. Le sodium dodécyle sulfate (SDS) a une faible viscosité
de surface, ce qui produit un écoulement de type bouchon.

Les mesures de vitesse du front donnent dans une mousse composée de ferrofluide et
de SDS un exposant de 0.4 (cf. figure 6.13). Cette valeur a été retrouvée en effectuant les
mémes mesures avec cette fois une solution d’eau distillée et de SDS (Csps = 12mM),
et cela pour deux tailles de bulles (L ~ 1mm et L ~ 0.1mm) (cf. figure 6.13). L’exposant
% a toujours été difficile & obtenir, Keehler et al dans [70] n’ont pu atteindre que 0.36
alors que Durand et al dans [38] ont obtenu un exposant 0.39.

En introduisant la perméabilité hydrodynamique de la mousse ¥(¢), et en lexpri-
mant en fonction de la fraction volumique, on aboutit, dans le cas d’un écoulement

bouchon a (cf. sous-section 1.6.6) :

1
vy = Vpg2 (6.11)

2 . . .
avec Vg = %. K, est un nombre provenant de la dissipation dans les vertex. Il est

indépendant de L et de ¢.

La figure 6.14 montre la aussi que ’exposant est légerement supérieur a la valeur
théorique correspondant au cas d’interfaces libres. Cela provient probablement du fait
que I’écoulement & l'intérieur d’'un bord de Plateau n’est pas tout a fait du type bou-
chon et qu’une partie de la dissipation se produit dans les bords de Plateau et non
dans les vertex. Des lors, la mesure du préfacteur dans la loi de puissance, Vy, sur
notre courbe expérimentale sans champ est délicate du fait du couplage qui existe entre
le préfacteur et 'exposant lors d’un ajustement par une loi de puissance. En laissant
I'exposant libre, on trouve V; = 2.1¢%62, La meilleur estimation du préfacteur corres-
pondant a un écoulement de type bouchon, s’obtient en imposant I’exposant 0.5 pour

ajuster les résultats expérimentaux :
Vi=1ldems . (6.12)

Ce qui nous permet d’estimer K, ~ 2.9 1073. Cette valeur est proche de celle obtenue
expérimentalement par Koehler et al dans le cas d’'une mousse aqueuse de SDS (C' =
17mM, et L =0.15cm) : K, ~ 231073 [71].

L’ajout de particules magnétiques ayant une taille de 'ordre du nanometre ne modifie
le drainage que par I'augmentation de la viscosité et de la densité du liquide. Les mesures
de la vitesse du front effectuées en champ nul nous serviront de référence pour 1’étude
en champ magnétique constant.

6.2.2 Imbibition Magnétique

Lorsque 'on applique un champ magnétique a une mousse en équilibre sous gravité
(cf. sous-section 1.6.3), le profil de la fraction volumique est modifié, le ferrofluide étant
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aspiré dans la mousse. On parlera d’imbibition sous champ, en référence a I'imbibition
capillaire des mousses de savon (cf. sous-section 1.6.2).

Les images de la paroi extérieure de la colonne montrent que l'interface entre le
ferrofluide et la mousse se déplace de 8.5 mm vers le haut (cf. figure 6.15). Le volume
total de gaz étant conservé, il doit rester des bulles sous 'interface visible sur la paroi
entre la mousse et le ferrofluide. Ceci est confirmé par ’absence de déplacement collectif
des bulles sur la paroi. Sous l'effet du champ magnétique, le ménisque entre la paroi et
le ferrofluide présent sous la mousse se déforment et provoquent ’apparition d’un film
épais contre la paroi. Celui-ci étant completement opaque, il est impossible de distinguer
la position réelle du bas de la mousse au centre de la colonne.

L’autre outil dont nous disposons, la conductivité, nous permet de sonder 'intérieur
de la mousse. Sur la figure 6.15, on a représenté la variation de la conductivité par

rapport a I’état initial sans champ :

Ao _oult) —o0 (6.13)

g0 00

ou oy (t) est la conductivité lorsque le champ magnétique est H = 18kA/m, et oq est
la conductivité a 1’équilibre lorsque le champ est nul. La conductivité prés de l'interface
entre le ferrofluide et la mousse (électrode 3) augmente tres rapidement, (en moins de
2s), alors que 1 cm plus haut (électrode 4), 'augmentation se fait en plus de 40 s. L’effet
de I'imbibition sous champ est assez limité dans I’espace : L’accroissement relatif passe
de plus de 300% a 15% en 1 cm (entre les électrodes 3 et 4) et tombe & 2% en 2 cm
(entre les électrodes 3 et 5).

Contrairement au drainage forcé, c’est la diffusion qui joue le role moteur dans
I’imbibition, alors que la gravité s’oppose au flux de liquide. A partir de la figure 6.15 on
peut estimer 'ordre de grandeur du coeefficient de diffusion de 'imbibition magnétique.
L’analyse dimensionnelle nous donne :

12
Dyp~—. (6.14)

ou 7 le temps nécessaire pour étaler le front sur une longueur [. La variation de la
conductivité de I’électrode 3 de la figure 6.15 nous permet d’estimer 7 ~ 40s et [ ~ 1cm,
ce qui nous donne :

D~ 2107%m?/s . (6.15)

Cette valeur est proche du coefficient de diffusion capillaire D,, dans le cas node dominated
(cf. équation 1.53 ) :

LEn\/C
Dy = w —2.110 cm?/s (6.16)
n

ou l'on a pris L ~ 1 mm et n = 3.84 mPa/s.

Le méme phénomene est a ’ceuvre, lorsqu’une cellule de Hele-shaw est inclinée par
rapport a l'horizontale. Sous l'effet de la gravité, la fraction volumique n’est plus ho-
mogene. Un champ extérieur constant, perpendiculaire a la cuve, homogénéise la frac-
tion volumique (cf. figure 6.16). Une autre fagon de se représenter le phénomene dans
le cas 2D est de considérer les bulles comme des trous magnétiques [95] dans un milieu
magnétique. Lorsque la mousse est plongée dans un champ magnétique homogene, il
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F1a. 6.15 — En haut Accroissement relatif de la conductivité, pour deux paires d'électrodes distantes
d'une hauteur de 1 c¢m I'une de I'autres. En bas Image de la mousse sur la paroi (images prises en

réflexion).
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Fi1G. 6.16 — En haut

: la gravité apparente suffit a générer un

humide) inclinée de 10 degrés par rapport a I'horizontale

La méme mousse en présence

gradient de fraction volumique. La barre représente 5 mm. En bas :

d'un champ magnétique perpendiculaire a la cellule, la fraction volumique est alors homogene.
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s’exerce des forces répulsives entre ces dipoles magnétiques qui tendent a les ordonner
dans un réseau hexagonal homogene.
6.2.3 Temps d’établissement de I’Anisotropie a 3D

Grace a notre étude sur les mousses bidimensionnelles, nous avons pu montrer qu’il

se produisait une anisotropie des rayons de courbure des bords de Plateau. Nous avons

observé ce phénomeéne a 3D (cf. figure 6.17 et 6.18). Cette variation des rayons de

F1G. 6.17 — Bords de Plateau dans une mousse de ferrofluide, sans champ (a gauche) et sous un
champ H = 19 kA/m (a droite) : sur l'image de droite, les bords de plateau verticaux (paralléles
au champ) sont plus épais que ceux perpendiculaires. La mousse est constamment réhydratée par un
débit constant de 30 ml/h.

courbure implique un écoulement transitoire pour redistribuer le ferrofluide entre bords
de Plateau épais et fins. La durée 7 de cet écoulement est faible car les échanges se
font sur une distance de l'ordre de la longueur L d’un bord de Plateau. Pour estimer ce

temps, nous allons supposer que le flux de I’écoulement est donné par :
qg=vS~XVPS | (6.17)

ou S est la section du bord de Plateau. La différence de pression initiale (qui est
d’origine magnétique) est égale a la différence de pression capillaire finale et vaut
dP =~ ~ % — ﬁ% , ou OR est la différence de rayon entre 2 bords de Plateau. Le

gradient de pression vaut : VP =~ %. Pour obtenir la durée de ’écoulement, il suffit
de diviser le volume qui doit étre échangé (Vol = §SL) par le débit, 4.5 représentant la

variation de la section d’un bord de Plateau. En remarquant que % = 2‘%’)’, on obtient :

_2L°R
T 27

(6.18)

Ce temps caractéristique est indépendant de 'amplitude de variation d R. En prenant
pour valeur numériques L = 0.1¢m, R = 0.03¢m (correspondant & un fraction volumique
de 1.5 %), ¥ = 1.51073 em?sg~! et v = 30mN, on obtient : 7 ~ 13 ms. C’est beaucoup
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F1G. 6.18 — Mesure de I'épaisseur des rayons de courbure dans une mousse de ferrofluide en fonction
de l'orientation du bord de Plateau avec le champ. Les lignes sont les ajustements par la fonction

R= m (cf. section 6.4)

moins que notre résolution temporelle et du méme ordre de grandeur que le temps pour
établir le champ magnétique dans nos bobines (7 = % = 11 ms).

On pourra retenir de ce paragraphe que la redistribution du liquide est quasi ins-
tantanée a 1’échelle des écoulements de liquide dans une mousse, et I'on peut considérer
que ’anisotropie des rayons de courbure est présente des que le champ magnétique est

présent.

6.2.4 Drainage forcé sous champ magnétique
Fraction volumique

Apres le passage d’un front de drainage forcé sous l'effet de la gravité, si le débit est
maintenu constant, la fraction volumique est homogene dans l'espace. Cependant, les
profils de la fraction volumique ne sont pas aussi plats qu’en ’absence de champ. Cela
est du a l'effet des gradients de champ qui exercent localement des forces volumiques

permettant I’accumulation ou la déplétion de ferrofluide.

Vitesse du front

Pour réaliser les expériences de drainage sous champ, nous avons d’abord fabriqué
une mousse en l’absence de champ, puis nous ’avons asséchée grace au passage d’un
aimant sur les parois extérieures de la colonne. Il est ainsi possible d’obtenir une mousse
tres seche, sans qu’elle n’ait eu le temps de vieillir.

Le champ est ensuite branché et la pompe mise en route. Le front de drainage
traverse d’abord la partie supérieure de la mousse dans laquelle le champ magnétique
est quasiment nul. La partie dans laquelle est enregistrée la conductivité correspond a
la zone ou H est constant & 10 % pres. Pour obtenir I'effet le plus important, nous nous
sommes limité & une valeur du champ magnétique (27 kA/m).
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F1a. 6.19 — Profils moyens pour les différentes orientations du champ magnétique : parallele a la

gravité (M) ou perpendiculaire (H ).

La variation spatiale de la fraction volumique derriere le front (cf. figure 6.19) nous
contraint a renormmer les profils pour pouvoir mesurer la vitesse de déplacement du
front. Cette renormalisation se fait en divisant la conductivité o(z,t) a laltitude z au
temps t, par le profil d’équilibre obtenu apres le passage du front (o(z,t = 00)).

S ICUNS (6.19)
o(z,t = 0)

La figure 6.20 montre qu’en présence d’un champ magnétique parallele a la gravité,
noté H), la vitesse du front est plus importante tandis que lorsque le champ est perpendi-
culaire, (H ), la vitesse du front est plus faible. La dispersion des points expérimentaux
est imputable aux fluctuations de la taille des bulles a I'intérieur de la mousse et d’une

mousse a 'autre et non & une erreur sur la mesure de la vitesse du front.

Second front de drainage en champ paralléle

Une fois le front de drainage passé, que se passe t-il si ’'on modifie la valeur du champ
magnétique ? Le cas le plus simple consiste a couper le champ apres le passage du front
sous champ parallele (cf. figure 6.21) ou & appliquer un champ magnétique parallele & la
gravité apres le passage d’un front sans champ (cf. figure 6.22). La réaction immédiate
est relativement complexe, et avec une augmentation brutale de la conductivité qui
pourrait étre due a l’anisotropie des bords de Plateau (cf. figure 6.2.3). Apres un temps de
latence, il se produit un nouveau front de drainage, permettant a la mousse de retrouver
sa fraction volumique d’équilibre. Ainsi, aprés un drainage forcé magnétique, couper le
champ provoque I'apparition de front similaire au front de drainage forcé classique (cf.
figure 6.21). Lorsque I'on applique un champ magnétique paralléle aprés une expérience
de drainage forcé classique, un second front de drainage de forme différente se propage
dans la mousse (cf. figure 6.22). Dans ce cas, la pente du front est de signe opposé aux



6.2. PREMIERS RESULTATS 163

1 T T T T T T T T T 1T T T T T LN | T T
E —a| - H" LV = 020 Q0'38 ]
e H=0: v=0.14 Q% P -
L +HJ_ - v=0.09 Q0.45 / PR
—_— I A
& . A
°
5 |
>
0.1} -
0.1 1 10

Q [ml/min]

F1G. 6.20 — Vitesse v du front en fonction du débit Q, pour un champ de 27 kA m ™! parallele 2 la
gravité (H) , en champ nul (H = 0) et en champ perpendiculaire a la gravité (H ).

cas précédents.

Loi de Lembhlich sous champ

La conservation du débit nous permet de déduire une relation de calibration pour la
fraction volumique, le débit étant imposé et la mesure de la vitesse du front indépendante

de toute calibration :
Q

—_— 2
5 (6.20)

¢maa: =

ol S est la surface de la colonne. En représentant la conductivité relative de la mousse en

fonction de la fraction volumique de la mousse , on obtient une relation proportionnelle.

Le ccefficient est de l'ordre de I'unité (cf. figure 6.23) et dépend légerement de l'orienta-

tion et de amplitude du champ. Cette valeur est surprenante car lors des expériences

de drainage forcé réalisées avec une solution de SDS et d’eau, le ceefficient était compris

entre % et % selon la taille des bulles (cf. figure 6.24). La loi linéaire de Lemlich prévoit
1

un ceefficient de 3 ([77]), alors que dans sa version non linéaire, on peut trouver des

ceefficients de £ ([110]).

6.2.5 Conclusion

Nous avons donc mis en évidence trois types d’effets d’'un champ magnétique constant
sur une mousse de ferrofluide :

— Pres de linterface liquide mousse, le raccordement de la mousse au liquide est

modifié sur plusieurs c¢m, le ferrofluide étant aspiré dans la mousse. Les courbes de
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F1a. 6.21 — Coupure du champ aprés une expérience de drainage forcé magnétique (Q = 3.0ml/h).
a : Conductivité en fonction du temps pour toutes les électrodes ot. Chacune des lignes représente
une paire d'électrode. On voit distinctement que le premier front de drainage est suivi par un second
lorsque le champ est coupé (a partir de t=33s). b : Représentation de oz pour te[13;28]. Le premier
front de drainage sous champ se propage a la vitesse V1, alors que le second, qui se produit lorsque

le champ est coupé alors que le débit est maintenu constant, se déplace a la vitesse V.
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F1G. 6.22 — Drainage en champ magnétique paralléle. En haut : Conductivité en fonction du temps
pour toutes les électrodes (o (t)). En bas : Profils spaciaux de la conductivité. Le premier front de
drainage se produit alors que le champ magnétique est nul. A ¢ = 410, le champ magnétique est
mis en marche. |l se produit alors un front de drainage dont la pente est négative, correspondant a
une diminution de la fraction volumique. A ¢t = 650 s, le champ magnétique est coupé et un nouveau

front de drainage se propage.
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F1a. 6.23 — Conductivité o mesurée derriere le front de drainage en fonction de la fraction volumique

déduite par ¢ = S%f
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F1a. 6.24 — Relation entre la conductivité et la fraction volumique dans une mousse constituée

d'une solution de SDS, pour deux tailles différentes de bulles.
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F1cG. 6.25 — Schéma de la force magnétique
fm produit par un champ magnétique ho-
mogene a l'intérieur d'une mousse de ferro-
fluide. La fraction volumique ¢.,4(2) est mo-

difiée pres de I'interface entre la mousse et le

ferrofluide.

conductivité montrent I'existence d’un flux de liquide dans la mousse sur plusieurs
cm. La diffusion capillaire tend a étaler ce front initialement raide.

— Loin de cette interface, le champ magnétique induit une anisotropie des rayons de
courbures des bords de Plateau. Ce phénomene a déja été étudié dans le chapitre
précédent, dans des mousses bidimensionnelles. Cette modification est tres rapide
car le liquide s’échange entre bords de Plateau voisin sur une distance de ’ordre
de L. Ainsi, tous les points de la mousse réagissent au méme instant.

— Enfin, la vitesse du front de drainage forcé est modifiée par la présence du champ
magnétique, celui-ci étant accéléré lorsque le champ est parallele a la gravité et
ralenti lorsqu’il est perpendiculaire.

6.3 Modele de champ moyen

Nous avons vu dans dans la sous-section 4.3.5, que pour qu’il existe une force
magnétique de volume, il fallait un gradient de champ magnétique. En effet, la force
magnétique par unité de volume s’écrit :

8Hint
0z

Or, dans toutes nos expériences, le champ magnétique appliqué est homogene dans

fm = NOM

(6.21)

I’espace. La présence de gradients de champ est en fait due a 'aimantation que peut
acquérir le ferrofluide. Le champ magnétique total a l'intérieur de la mousse n’est pas

égal au champ extérieur mais & la somme du champ extérieur et de I'aimantation du

ferrofluide :

Hing = Heyy — DM 5 (622)
ou D est le facteur démagnétisant. L’aimantation M n’est pas homogene dans toute la
mousse. Ainsi, en reportant 6.22 dans 6.21 on obtient : f,, = —quagy.

Nous allons nous attacher ici & montrer que la variation de fraction volumique de
ferrofluide crée un force magnétique tendant a homogénéiser la quantité de ferrofluide
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présente dans la mousse (cf. figure 6.25). Nous allons pour cela utiliser un modele de
champ moyen. Pour cela, introduisons ’aimantation moyenne de la mousse considérée
comme un milieu magnétique homogéne : < M(z) >. Ce milieu magnétique est ca-
ractérisé par la susceptibilité moyenne < x >. On a donc la relation

<M >=<x>Hey , (6.23)

ou H.,; est le champ extérieur. La force magnétique f,, s’écrit alors :

_pwoDHZ, 9 < x >?

ext

2 0z

La susceptibilité du milieu effectif doit étre proportionnelle a la fraction volumique. En

fm = (6.24)

toute rigueur, I'aimantation doit dépendre aussi du facteur démagnétisant moyen < D >
a l'intérieur de la mousse, mais nous ne prendrons pas en compte cet effet ici car nous

cherchons un ordre de grandeur de f,,. De sorte que la susceptibilité moyenne vaut :
<X >R XD, (6.25)

ou Yy est la susceptibilité du ferrofluide. La force magnétique moyenne s’écrit :

205"
9 ettt p,

Ainsi, lorsqu’une mousse est plongée dans un champ magnétique homogene, il existe une

(6.26)

force s’opposant a la variation de la fraction volumique. Celle-ci varie comme le gradient
de la fraction volumique élevée au carré. Il s’agit maintenant de comparer ce terme aux

forces gravitationnelles. La valeur absolue du rapport des deux s’écrit :

o 2
fﬂ o MOHethXQ%

fo — py (6.27)
En prenant pour la valeur du champ H = 20kA/m, x ~ 1, p = 1.4103 kg/m, le rapport
vaut 1, c’est a dire que force magnétique et force gravitationnelle sont du méme ordre
de grandeur, si ‘g—f ~ 30. Cela correspond a une variation de la fraction volumique de
0 & 10 % sur 3 mm. Une telle variation ne se rencontre que prés de interface liquide
mousse. Ce terme magnétique y est d’autant plus important que la pression capillaire est
tres faible & cet endroit du fait de 'humidité treés importante (rappelons que la pression
capillaire varie comme ﬁ)

Comme les forces de capillarité, la force magnétique f,, s’oppose aux gradients de
fraction volumique. Elle permet d’expliquer qualitativement I'imbibition magnétique
sous champ. Elle peut aussi provoquer un étalement du front de drainage. La fraction
volumique devant le front est tres faible alors que derriere le front elle vaut ¢,,, soit
quelques pourcents : il existe un gradient important de fraction volumique. La force
magnétique tend a étaler le front.

Elle ne peut cependant expliquer 'augmentation de la vitesse du front dans le drai-
nage forcé. Lorsque le régime stationnaire est atteint, la vitesse du front et la vitesse
moyenne du liquide dans les bords de Plateau derriére le front sont identiques. Dans
cette derniére partie, il y a pas de gradient de fraction volumique : la force f,, y est
nulle. Elle ne peut donc modifier la vitesse du liquide dans la mousse ou celle du front.
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6.4 Modele microscopique du Drainage Magnétique

Nous allons maintenant chercher a expliquer la modification de la vitesse du drainage
par un champ magnétique homogene. Pour cela, nous nous tournerons vers I’anisotropie
du réseau de bord de Plateau induite par le champ magnétique. Elle a été observée a 2
comme & 3 dimensions. Il s’agit de répondre a la question :

«Comment la modification de la structure de la mousse influe-t-elle sur le drainage

d’une mousse tridimensionnelle 7 ».

A
H

2|

F1a. 6.26 — La perméabilité hydrodynamique sous champ de la mousse dépend de la direction de

I'écoulement par rapport au champ magnétique.

Ainsi, nous élargirons au cas d’'une mousse tridimensionnelle la relation déja vue
au chapitre 5 entre le nombre de Bond magnétique, qui compare les effets capillaires
et magnétiques, et le rayon de courbure du bord de Plateau. Puis nous calculerons la
perméabilité dans les directions perpendiculaire et parallele au champ magnétique (cf.
figure 6.26).

6.4.1 Nouvelle définition du nombre de Bond magnétique

Nous avons montré dans le chapitre précédent, que le rayon variait avec son orien-
tation par rapport au champ selon une loi du type (cf. équation 5.25) :

Ry

R(Bn,0) = ———— 6.28
( ) By, (a + sin? 0) (6:28)
Ou B, est le nombre de Bond magnétique :
_ X Hi Ry (6.29)
T2+

et a, sans dimension, une fonction du nombre de Bond qu’il nous faut déterminer grace
aux conditions aux limites, c’est a dire la fraction de liquide présent dans la mousse.
La définition du nombre de Bond magnétique que nous avons utilisé n’est pas adaptée
au drainage, car elle couple fraction volumique et nombre de Bond, par l'intermédiaire
de Ry. En effet, pendant une expérience de drainage, le nombre de Bond n’est pas
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constant car le rayon de courbure des bords de Plateau varie. Il est souhaitable d’utiliser
deux grandeurs completement indépendantes pour établir I’expression de la perméabilité.
Pour cela, on peut utiliser la longueur des bords de Plateau L qui est fixée au moment
de la formation de la mousse et ne varie plus apres. En écrivant explicitement la valeur

du nombre de Bond magnétique dans R(B,,,a), Ry se simplifie au numérateur et au

dénominateur : .
R(H,a) = XTE) (6.30)
H, .
Bty @+ sin*6)
Que l'on peut reformuler sous la forme :
R(H, a) L (6.31)
Q) = s .
b (a + sin? )

ou l'on a utilisé une nouvelle définition du nombre de Bond magnétique qui dépend de
la longueur des bords de Plateau L :

_ poX*HEL
" 2y(2+ )

Cette nouvelle définition, ' qui wutilise la longueur des bords de Plateau ¢ la place du

(6.32)

rayon de courbure, nous permet d’obtenir les deux grandeurs indépendantes qui ca-
ractérisent la perméabilité sous champ de la mousse magnétique : ¥(¢, by, ). La fonction
a est a déterminer par les conditions aux limites. A 2D celles-ci étaient définies par la
conservation du volume de ferrofluide dans la mousse. A 3D, la mousse draine et le vo-
lume n’est plus conservé. Nous allons donc relier a, ¢ et b, en reformulant la définition de
la fraction volumique pour le cas anisotrope. Cette relation, purement géométrique, nous
permettra d’obtenir un systéme de deux équations (fraction volumique et perméabilité)

a deux inconnues (¢ et a) avec un parametre extérieur (b, ).

6.4.2 Fraction Volumique

La premiere chose & faire est de (re)définir la fraction volumique de liquide de la
mousse en présence d’'un champ magnétique. La difficulté provient de la dépendance
du rayon de courbure des bords de Plateau par rapport a leurs orientations. Cette
dépendance ne doit par contre pas se retrouver dans la fraction volumique car c’est
intrinsequement une grandeur scalaire. Nous devons donc moyenner le rayon de cour-
bure sur toutes les orientations pour faire disparaitre cette dépendance. ' Pour cela,
nous allons généraliser la définition donnée dans le premier chapitre s’appliquant au cas
isotrope (cf. équation 1.8), ¢; = C¢%§, en y substituant la valeur moyenne du rayon de
courbure < R(6,by,) > a R; 13 :

< R(bm,0) >3,
L2

¢ =Cy (6.33)

1,65 deux définition sont relides par : b, = B, %”.

121 ¢ rayon de courbures de bord de Plateau n’est pas une grandeur scalaire car on peut le représenter
sous la forme d’un champ vectoriel : 'orientation étant donnée par le bord de Plateau, et la norme, le
rayon de courbure

130n aurait pu aussi définir ¢ en utilisant < R? > et non < R >2. Le choix ici est dicté par la forme
de la perméabilité pour un liquide & faible viscosité de surface (X &~ R) ce qui nous permettra certaines

simplifications ultérieures.
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ou, L est la longueur d’'un bord de Plateau et < x >y . représente la valeur moyenne de
la grandeur x sur toutes les orientations (cf. figure 6.27). Pour comparer les perméabilités
hydrodynamiques sans champ et avec champ, il faut bien str que les fractions volumiques
soient égales et donc que :

Ri =< R(bp,0) > . (6.34)

Il convient de remarquer que R; est le rayon de courbure moyen et non le rayon de cour-
bure sans champ. A 3 dimensions, ’orientation d’un bord de plateau est repéré par deux
angles, que nous noterons 6 et « (cf. figure 6.27). Nous orienterons toujours notre repere
de maniere & avoir le champ magnétique dans la direction Oz. Deux orientations de la
gravité sont donc a distinguer : parallele au champ magnétique H ou perpendiculaire.
Nous considérons que toutes les orientations des bords de Plateau sont équiprobables,

L, AT S
Hrg H
0
—>
8
— —
Hlg
N
4 ’V
o
o
N
x

F1a. 6.27 — Angles utilisés pour repérer |'orientation d'un bord de Plateau. Oz est dans la direction
du champ magnétique H, tandis que la gravité § est soit dans la direction Oz (cas ||) soit dans la
direction Oy (cas L)

ce qui résulte de la structure désordonnée de la mousse. Pour calculer la valeur moyenne
d’une fonction f(6,«), il faut sommer chacune de ses contributions sur 'angle solide
sinf df da et diviser par l'angle solide total 47 4. La valeur d’une fonction f(f,q)

s’écrit alors :

_ fo7r 027r f(0, @) sin Odadb

< f(l,a) >g0= (6.35)
4
et dans le cas ou la fonction ne dépend que de 'angle 6, alors on a :
T sin 6
< 10) 20a= [ 167500 (6.36)
0
La moyenne du rayon de courbure vaut donc :
L (™ sinf
< R>pq0=— ———df 6.37
9, 2 /0 a + sin’ 0 ( )

En posant le changement de variable, on obtient 'intégrale :

Ry [! dx
= 6.38
<R>0,a 2bm/_1a+1—x2 (6.38)

Mrappels sur un angle solide
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Celle-ci s’intégre apres décomposition en éléments simples :

L va+1+1
In
2va+1 Va+1-1

< R >pq= (6.39)

Ce qui nous permet finalement d’obtenir la fraction volumique en fonction de b, et de

a

(6.40)

B(bpm, a) Co <1 \/Cm>2

=————|(In

4b2 (a + 1) Va+1-1
Il s’agit d’une relation purement géométrique pour des bords de Plateau dont les rayons
de courbure suivent la loi donnée par I’équation 6.28. C’est une extension de la définition

classique de la fraction volumique de liquide.

6.4.3 Permeéabilité hydrodynamique sous champ Magnétique

Il nous faut maintenant calculer la perméabilité hydrodynamique d’une mousse de
ferrofluide dans un champ magnétique homogene. Nous avons déja montré, en étudiant
la vitesse du front de drainage, qu'une mousse composée d’une solution de ferrofluide et
SDS sans champ magnétique présentait toutes les caractéristiques d'un écoulement de
type node dominated. Dans ce cas, la perméabilité a la forme suivante :

Yin = gZRL ) (6.41)
oll, R est le rayon de courbure, L la longueur des bords de Plateau et k, une constante
numérique °. Dans notre cas, il s’agit de prendre en compte la variation du diametre
du bord de Plateau due a la présence du champ magnétique. Le bord de Plateau est
repéré par les angles 6 et a qu’il fait avec le champ. Lorsque la gravité est parallele au
champ, la projection de la gravité sur la direction du bord de Plateau est gcos (cf.
figure 6.27). La vitesse dans le bord de Plateau est

k
v = —RLpgcos b (6.42)
n
La vitesse verticale est obtenue en projetant a nouveau dans la direction de la gravité :
kn, 9
(v)g = — RLpg cos~ 0 (6.43)
n

La perméabilité sous champ parallele ¥, est obtenue en moyennant la vitesse (v”) g
sur toutes les valeurs de 6 et en divisant par le gradient de pression verticale pg. On
obtient ainsi :

Yo = k??L < Rcos®0 >g 4 (6.44)
Dans le cas perpendiculaire, la projection de la gravité sur la direction parallele au bord
de Plateau est gsin @ sin . La vitesse dans la direction de la gravité est :

(vi)g = k;LRLpg sin? @ sin” a (6.45)

5Nous avons jusqu’a présent utilisé une forme un peu différente pour la perméabilité, & savoir, ¥, =

2 ., . .
%\/5 Les constantes K, et k, sont reliées par la relation suivante :K,, = %
@
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Ce qui nous permet de définir la perméabilité perpendiculaire :

knL
Yol = 2= < Rsin?0sin® o >0 (6.46)
n

En reprenant ’équation 6.44, la perméabilité s’écrie :

kn LRy < cos? 6 -
Nbm a + sin’ 0 b

Sl = (6.47)

Toujours en utilisant le changement de variable z = cos? § et en décomposant en éléments
simples, on obtient :

)y

kn LRy (\/a+1 Va+1+1 )
In 1

— 6.48
me 2 Vv a + 1-1 ( )

nl| =

Relation entre Perméabilités

Avant d’aller plus loin dans le calcul, on peut remarquer qu’il existe une relation
simple entre la perméabilité parallele 3, la perméabilité perpendiculaire ¥, et la
perméabilité sans champ (cas isotrope) X, 16 qui nous permettra de déduire sans calcul
Y1 . La perméabilité perpendiculaire fait intervenir les deux sinus des deux angles. On
peut cependant décomposer la moyenne du produit en produit des deux moyennes :

knL
Yol = 22 < Rsin? 60 >, < sin®a >g, (6.49)
n

En substituant sin? @ par sa valeur moyenne % et en remarquant que sin? 6 = 1 — cos? 6,

on peut réécrire la perméabilité perpendiculaire sous la forme suivante :

kL

nl 277

knL
<R>gq —2L < Rcos? 0 >¢ (6.50)
n

En utilisant ’équation 6.34, on peut remplacer le premier terme du membre de droite
par %Zn. Le second terme du membre de droite est lui égal a %En”. Il existe donc la

relation suivante entre les différentes perméabilités de la mousse :
2% + E”H =3, (6.51)

Cette relation est tout a fait fondamentale pour le drainage magnétique.

Etude Numérique

Si la formule 6.51 nous permettra de confronter les résultats expérimentaux a
notre modele, elle ne nous apprend cependant rien sur le comportement individuel des
perméabilités sous champ. Pour obtenir un systeme d’équation adimensionnée, il faut

diviser les perméabilités par :
2

71*3\/C>¢77 ’

16Cette derniere est obtenue en considérant que le rayon de courbure est constant et vaut R; (cf. figure

(6.52)

6.33). La moyenne sur tous les angles donne < cos? @ >0 0= %
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On obtient ainsi le systeme :

2
& (bm, @) ! (ln vatlt 1) (6.53)
42 (a+1) ' Va+1-1
¢ Za_ 3G (VetT Va+l+l
nl = 30 = n = : (6.54)

Il est complété par les deux autres relations :

Sn =0 (6.55)
Sp = % (350 Z) (6.56)

La relation entre a et ¢ (équation 6.53) est implicite et il n’est pas possible d’exprimer
la fonction a(¢) analytiquement. Nous avons procédé ainsi.
— Nous avons d’abord calculé les valeurs de la fonction a(¢g,bn,) en résolvant
numériquement I’équation 6.53 ¢(a, b,,) = ¢o pour ¢g € [0.01; 0.1] et by, € [0.1; 9].
— Puis nous avons remplacé les valeurs de a ainsi obtenues dans les équations du
rayon de courbure et de la perméabilité en champ magnétique parallele.
— La perméabilité en champ perpendiculaire est calculée grace a la relation entre les
perméabilité sans champ ¥, et la perméabilité en champ paralléle.
La figure 6.28 nous donne I’équivalent numérique de la figure 6.18 et représente le
diametre des bords de Plateau en fonction de leur orientation par rapport au champ
magnétique. L’anisotropie est trés importante car les bords de Plateau peuvent avoir

un diametre deux fois plus important lorsqu’ils sont paralleles au champ (b,, = 4). Les

2'5 T T T T T T T T T T T T T T T T T
I —b_=0.1 ]
:" o 7bm= t
= L —— b =2 S
5 2 o bm B
= B T b =3 R
e N b =4
g 15F ]
c [ X S
M .\ — \\\‘\\ /,}/// - (.
Il

0‘5 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1

0 40 80 120 160

0

F1c. 6.28 — Rayon de courbure, renormé par sa valeur en champ nul, en fonction de I'angle avec le

champ magnétique (R(H,a) = m) Les valeurs de a(b,,) ont été obtenues pour ¢ = 0.01.

perméabilités sous champ sont reportées sur la figure 6.29. Celle-ci montre une augmen-
tation de la perméabilité lorsque le champ est parallele a la direction de 1’écoulement
(donné par l'orientation de la gravité) et une diminution de la perméabilité lorsque
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y/5 "

0.001 0.01 0.1

F1a. 6.29 — Perméabilité magnétique pour un champ paralléle (trait continu) et pour un champ
perpendiculaire a la gravité (trait en pointillé). Des valeurs croissantes du nombre de Bond (bm = 0,

bm = 2, bm = 4, bm = 6 et bm = 8) ont permis d’obtenir un faisceau de courbes.

que le champ est perpendiculaire. La représentation en coordonnées logarithmiques des
perméabilités 3 en fonction de la fraction volumique montre qu’elles ne suivent plus des
lois de puissance, comme lorsque le champ est nul. Ceci est particulierement sensible
dans le cas ou le champ est perpendiculaire a la gravité. Dans ce cas, lorsque b, > 6, la
perméabilité 3| ne dépend presque plus de la fraction volumique.

6.4.4 Le cas Channel dominated

Le modele channel dominated correspond au cas ou I’écoulement & l'intérieur des
bords de Plateau est de type parabolique. La perméabilité est alors proportionnelle a la

fraction volumique :

Y.=%% . (6.57)

Il est alors avantageux de changer la définition de la fraction volumique, et d’utiliser
< R? > ala place de < R >? pour généraliser la définition de la fraction volumique au
cas anisotrope (équation 6.33). L’avantage que procure cette nouvelle définition de la
fraction volumique provient du fait que la fraction volumique est alors de la méme forme
que la perméabilité, c’est & dire oc< R? >. Ainsi, la définition de la fraction volumique

6.33 devient :
< RQ(bm,H) >0.a

¢ =Cy 2 (6.58)
La perméabilité sans champ a la forme suivante :
k;C 2
Ye=— 6.59
- (659
_ keL?

En introduisant la constante 22 on adimensionne la perméabilité pour obtenir :

T 3Cem

§ e

=5y =9 (6.60)
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Un raisonnement tout & fait identique a celui exposé dans la partie précédente, nous

permet d’obtenir le systeme d’équations :

_ 1 1 \/a +14+1
O(bm,a) = 22, (a+1) (2\/a +1 \/a +1-1 a) (6.61)
-3 (1 1 Vatri+l
el = %%(a_2¢w+1 ¢a+1—1> (6.62)
i:cJ_ = %(320 - SCH) (663)

La solution du systeme est reportée dans la figure 6.30. Les effets sont du méme type

T
—zc ! b 4
O]. i 0 A
I 3
-2 /Z R
o o cL ¢ o -
N T o -~
W N
D
Lz 27 v
oz
0.01 | = b .
n 2 .
n ZE
7z
77
4é
7
0.001 : — ) :
0.001 0.01 0.1
¢

F1G. 6.30 — Perméabilité hydrodynamique dans le cas channel dominated en fonction de la fraction
volumique pour différents nombre de Bond magnétique b,, (0, 1, 2, 3, 4) pour un parallele a |a gravité

(augmentation de la perméabilité) et pour un champ perpendiculaire (diminution).

que ceux observés dans le cas node dominated, avec une augmentation de la perméabilité
lorsque le champ est parallele a la direction de ’écoulement et une diminution lorsque le
champ est perpendiculaire. L’effet est toutefois moins important, en particulier sur 3.,
ou la saturation de la perméabilité se produit pour des nombres de Bond magnétique et

des fractions volumiques plus importants.

6.5 Confrontation a la réalité

6.5.1 Ordre de grandeur de 1’anisotropie

Puisque tout notre modele est basé sur ’anisotropie des bords de Plateau, nous
allons d’abord vérifier que I’anisotropie observée expérimentalement est bien de 'ordre
de grandeur attendue. En ajustant les résultats de la figure 6.18 par I’expression du
rayon de courbure déduite en 6.4.1 :

L

R(H,a) = m ) (6.64)
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on obtient comme résultat ab,, = 8.49 et b,, = 1.8 + 0.4 pour un champ de 19 kA/m,
alors que lorsque le champ est nul, b,, = —0.140.2. Pour estimer la valeur du nombre de
Bond magnétique, nous allons utiliser la description de la susceptibilité définie en 4.12 qui
donne une susceptibilité effective x.sr = 0.8 pour un champ magnétique H = 19kA/m.
On obtient ainsi un nombre de Bond magnétique de b,, = 1.7, ce qui est tout a fait
compatible avec la valeur qui nous est fournie par I’ajustement des points expérimentaux.

6.5.2 Permeéabilité hydrodynamique

La perméabilité hydrodynamique relie la vitesse moyenne du liquide dans la mousse
au gradient de pression. Dans le cas du drainage forcé, celui-ci se réduit au gradient de
pression hydrostatique. La perméabilité vaut alors :

Vi
Py

2= (6.65)

ol Vy est la vitesse du front. Cette relation nous permet de mesurer la perméabilité
hydrodynamique lors d’une expérience de drainage forcé. La figure 6.31 montre bien une

" X =2110° ¢ ]
o E,=1510°9%% T
L e X =1.110° @7 _— A/A
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F1G. 6.31 — Représentation en coordonnées logarithmiques de la perméabilité en fonction de la
fraction volumique (résultats expérimentaux), obtenue pour un champ magnétique de 27 kA/m. Les

droites représentent les meilleurs ajustements par des lois de puissance de la perméabilité sans champ.

augmentation de la perméabilité pour un champ magnétique parallele et une diminu-
tion pour un champ perpendiculaire. La représentation ¥(¢) accentue la dispersion des
points car la principale source d’erreur provient de la mesure de la vitesse du front et
non du débit. En utilisant la fraction volumique de liquide comme variable, on intro-
duit aussi cette erreur en abscisse puisque la fraction volumique est calculée a partir
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1 T T T
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F1G. 6.32 — Comparaison des résultats numériques (lignes) et expérimentaux (points). Celles-ci ont
été adimensionnées par X9 qui a été déduite des expériences de drainage forcé réalisées en champ
nul (cf. équation 6.66). Les valeurs du nombre de Bond ont été reportés sur chacune des lignes

représentant les résultats numériques.

de la vitesse du front. La représentation logarithmique montre que les perméabilités
mesurées expérimentalement ont un comportement qui reste proche de la loi de puis-
sance correspondant a un drainage classique. Pour représenter sur le méme graphe les

résultats numériques et expérimentaux, il nous faut diviser les perméabilités mesurées
kynL?
34/Cem

résultats sans champ pour estimer Y0. Nous avons déja remarqué que la loi de dissi-

par Y0 = . La valeur du ceefficient k,, étant inconnue, nous allons utiliser les
pation node dominated, qui constitue un cas limite simple, n’est pas tout a fait vérifiée
dans notre expérience. Cela se traduit par un exposant plus élevé que 0.5 (ici 0.62) dans
la perméabilité. Pour obtenir la valeur expérimentale de ¥ que nous noterons X, il

nous faut forcer 'exposant a sa valeur théorique de 0.5. On obtient ainsi :
Y9 =1.510"%m3s/kg (6.66)

Nous noterons 3 , ill? Yo, les perméabilités expérimentales 3|, Y| et ¥ divisées par
28. La figure 6.32 montre que les effets observés expérimentalement correspondent aux
résultats numériques pour des nombres de Bond magnétique de I'ordre 6. Nous pouvons
aussi estimer le nombre de Bond magnétique en utilisant : b, = %. En prenant une

Msx

susceptibilité magnétique donnée par une fonction phénoménologique : x(H) = Moix
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TAB. 6.1 — Préfacteurs ¥, en m3®s/kg de la perméabilité, obtenue par ajustement des points

expérimentaux du type 3 = £9¢0-62,

%9 0 =9
1.5510°% | 2.6107% | 0.81 1076

(cf. figure 4.12), v = 301073 N/m, L = 1.06 1073 m et H = 27 103 A/m, on obtient un
nombre de Bond b,,, = 3.0. Lorsque le champ magnétique est parallele a la gravité, les
résultats expérimentaux donnent un comportement proche des résultats numériques. En
revanche, dans le cas perpendiculaire, les résultats numériques et expérimentaux donnent
des comportements différents. La saturation de la perméabilité mise en évidence par les
résultats numériques n’est pas présente sur les courbes expérimentales. Pour les faibles
fractions volumiques, la perméabilité mesurée est par contre nettement inférieure aux

prédictions numériques.

6.5.3 Somme des perméabilités

Nous avons vu qu’il existait une relation entre les perméabilités sous champ et en
champ nul (cf. figure 6.4.3) :

Pour vérifier cette relation fondamentale de notre modele, nous allons décrire nos courbes
expérimentales par une loi de puissance. Nous avons vu que pour le domaine de frac-
tion volumique exploré, le comportement des perméabilités restait proche d’une loi de
puissance. Nous allons donc ajuster les courbes expérimentales par une loi de puissance
dont I'exposant est donné par la perméabilité sans champ (cf. figure 6.33) :

¥ = 00062 (6.68)

ou l'indice i repeére lorientation du champ magnétique (i = L pour un champ perpendi-
culaire, i =|| lorsqu’il est parallele et i = 0 lorsqu’il est nul.) Pour vérifier cette loi, nous
allons représenter sur le méme graphique les valeurs expérimentales de 3% ainsi que
23, + X issus des ajustements par une loi de puissance. En plus nous représenterons
les valeurs expérimentale de 3% et 3% ainsi que 'ajustement en loi de puissance pour
souligner I'amplitude des variations de la perméabilité hydrodynamique selon 'orienta-
tion du champ. Selon la figure 6.33, il existe un bon accord entre les points expérimentaux
et la théorie.

6.6 Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous nous sommes efforcés d’expliquer la modification du
drainage forcé par le champ magnétique par I’existence d’une anisotropie induite par le
champ magnétique rapporté au chapitre 5. Nous avons, pour cela, développé un modele
de drainage magnétique se basant sur ’anisotropie de la section des bords de Plateau.
Ainsi, nous avons pu établir 'expression de la perméabilité d’une mousse magnétique
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10°®

F1G. 6.33 — Vérification expérimentale de I'égalité 35y = 2X| + ¥. Les courbes représentées sont
issue des ajustements par la loi de puissance obtenue dans la figure 6.31. Nous avons aussi représenté

3% et 3X . pour comparaison.

dans ces deux directions principales (& savoir parallelement et perpendiculairement a la
gravité), ainsi que l'existence de relation entre les perméabilités hydrodynamiques sous
champ et sans champ (cas isotrope).

La relation entre les perméabilité hydrodynamique 23, + ¥, = 3%, est bien
vérifiée expérimentalement, et montre que ’anisotropie du rayon de courbure des bords
de Plateau est a l'origine de l'accélération du drainage de mousses magnétiques dans
un champ magnétique homogene parallele a la gravité et du ralentissement lorsque le
champ est perpendiculaire a la gravité.

Si la perméabilité 3 se comporte comme notre modele le prédit, la perméabilité
en champ perpendiculaire semble différer quelque peu de notre modele. En effet, la
saturation de la perméabilité prédite par le modele n’a pu étre mise en évidence
expérimentalement. Cette saturation est attendue pour des nombres de Bond b, ~ 6 et
des fractions volumique de 'ordre de 5%. La perméabilité en champ nul a montré que
nous étions dans un cas intermédiaire entre un écoulement bouchon et un écoulement
de Poiseuille. Cet effet pourrait expliquer ’absence de saturation de la perméabilité car
dans le régime channel dominated, cette saturation est beaucoup moins marquée que
dans le cas node dominated et se produit pour des fractions volumiques plus élevées.

L’accord entre les prédictions théoriques et les résultats expérimentaux de la
perméabilité est donc plus d’ordre qualitatif que quantitatif. Nous y voyons principale-
ment deux raisons : La premiere provient du fait que méme sans champ magnétique, la
perméabilité n’a pas la forme idéale attendue, & savoir ¥ o ¢¥° mais plutét ¥ oc ¢%6.
Le seconde provient de la dispersion des résultats expérimentaux, qu’il nous a pas été
possible de réduire. Celle-ci provient pour partie de la non stricte monodispersité de la
taille des bulles et de la non homogénéité dans ’espace du champ magnétique et entraine
de fortes variations de la fraction volumique derriére le front.



Chapitre 7

Tige de bulles

En injectant des bulles de tailles identiques dans un tube cylindrique dont le diametre
est comparable a celui des bulles, on obtient des structures tres ordonnées, quasi-
cristallines. L’organisation de la structure de ces mousses, ou plutot de ces tiges de
bulles, est fixée par le rapport du diametre des bulles et du cylindre. Pour toutes les
structures, excepté la plus simple appelée bambou, le motif visible sur la surface est com-
posé d’hexagones organisés en spirale. Ces motifs sont classifiés grace a la phyllotaxie,
initialement utilisée pour décrire les motifs formés par les branches et les graines dans
les végétaux (par exemple les fleurs de tournesol ou les pommes de pin).

En utilisant une solution de ferrofluide et de SDS, nous avons fait des tiges de bulles
magnétiques. En appliquant cette fois des gradients de champs magnétiques, nous avons
pu manipuler et déformer ces structures (cf. article Juggling with bubbles in cylindri-
cal ferrofluid foams). L’utilisation d’un ferrofluide nous a aussi permis de controler
précisément la taille des bulles et donc la structure obtenue (cf. article Bubble size
control and measurement in the generation of ferrofluid foams).

Le controle des structures obtenues ainsi que leur déformation nous permet d’en-
visager 'application de ces tiges de bulles magnétiques au transport d’échantillons a
I'intérieur d’un réseau de cylindre. De telles propriétés constituent un avantage certain

pour la microfluidique.
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ABSTRACT
Monodisperse foams in long cylinders exhibit ordered spiral structures. We
have made ferrofluid foams of this kind and find that they can be manipulated in
a variety of ways by an external magnetic field. Effects include morphological
changes, twisting of structures and size control in the bubble formation process.
This offers a promising technique for the efficient transport, switching and
combining of samples in fluidic networks, possibly on the microfluidic scale.

Introducing soap bubbles of equal size into a cylindrical tube results in ordered
spiral arrangements of the bubbles (Mann and Stephens 1933, Weaire et al. 1992,
Pittet et al. 1995, Hutzler et al. 1997, Weaire and Hutzler 1999). The structure
depends on the ratio of the tube diameter to bubble diameter and becomes disor-
dered if this ratio is very large. We have generated such ordered stuctures using a
ferrofluidic solution with a surfactant and found a number of striking effects when
local magnetic fields are imposed.

While ferrofluid foams have been investigated in two dimensions (Elias et al.
1997), little seems to have been done in the three-dimensional case. In the present
experiment, ferrofluid foams were created in Plexiglas tubes, to see how they would
respond to applied magnetic fields. The ferrofluid used was a dispersion of maghe-
mite (y-Fe,03) colloidal particles in water (Bacri ef al. 1989) at a volume fraction of
approximately 10%, with 2wt% of sodium dodecyl sulphate added as surfactant.
Air bubbles of equal volume were generated continuously by ejection from a nozzle
in a bath of this solution and passed up a vertical tube. So far, this procedure follows
exactly that by which monodisperse foams were formed in previous experiments with
ordinary detergent solutions (Weaire et al. 1992, Pittet et al. 1995, Hutzler et al.
1997). Indeed similar structures are observed. These are in most cases well ordered,
so that a steady stream of identical configurations is produced. They are ‘dry foams’,
with a very low liquid fraction (Weaire and Hutzler 1999).

1 Author for correspondence and requests for materials. Email: stefan.hutzler@tcd.ie

Philosophical Magazine Letters ISSN 0950-0839 print/ISSN 1362-3036 online © 2002 Taylor & Francis Ltd
http://www.tandf.co.uk/journals
DOI: 10.1080/09500830210128074
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() (b) *

Figure 1. Bubbles of equal size form ordered structures in a cylindrical tube. The type of
structure depends on the tube width but more than one structure may be stable for a
given width. Shown here are (¢) bamboo 1-0-0, (b) 2—1-1, (¢) 2-2-0 and (d) 4-2-2. The
diameters of the undeformed bubbles are 6.2, 6.2, 5 and 3.6 mm respectively; the tube
diameter is 7.5 mm.

The most primitive structure is a regular train of flat films: this is the bamboo or
1-1-0 structure (figure 1). Apart from this case the structures belong to a sequence of
spiral arrangements with only hexagonal cells at the surface. They are indexed with
the standard notation of phyllotaxis (Jean 1994), as in the nomenclature of carbon
nanotubes. Examples are the structures 2—1-1, 2-2-0 and 4-2-2, as shown in figure 1.

The imposition of a local magnetic field by means of a small permanent magnet
dramatically affects these moving structures. The field can, for example, induce
transitions from one structure to another or twist them through 90 or 180°. Some
of these effects are shown in figures 2 and 3 (and in digital video clips of cylindrical
ferrofluid foams, available at the present authors’ websitet). The bubbles are very
robust; we do not observe rupture of the films that separate them, even during rapid
changes of the kind shown here.

This use of a magnetic field provides precise local control over structural changes
which have in the past been promoted by forced drainage (Hutzler et al. 1997,
Boltenhagen and Pittet 1998) or mechanical compression—dilation (Boltenhagen et
al. 1998), applied to the whole system. Moreover we have observed that the size of
generated bubbles, of crucial importance in determining the cylindrical structure,
may also be adjusted by a magnetic field.

The action of the magnetic field appears to be based on two effects, both arising
from the attraction of ferrofluid to the region of maximum field. Firstly, the foam
develops a higher liquid fraction, which is enough in itself to provoke a morpholo-
gical change (Hutzler et al. 1997, Boltenhagen and Pittet 1998). Secondly, since most
fluid resides in the Plateau borders (the channels which are formed between bubbles
in a foam of low liquid fraction), the borders are pulled towards the region of high
field, resulting in a net torque. Together these two mechanisms offer many possibi-
lities for propulsion and control of the bubble stream.

The present configuration is vertical, but it should be possible to generate and
propagate structures horizontally, again using magnetic fields to control the liquid

1 http://www.tcd.ie/Physics/Foams/ferro.html
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Magnetic
coil

Figure 2. Applying a magnetic field to an ordered ferrofluid foam can result in a change in
the structure. (¢) The transition from 2—1-1 to 2-2—0 was induced by a local oscillating
magnetic field gradient (frequency, 2 Hz; strength, 450Gmm_1). The bubbles (dia-
meter, 6.2mm) move upwards in the tube at a rate of 30 bubbles per minute. (b)
The same oscillating field gradient resulted in a transition from 2-1-1 to bamboo.
Here the bubbles (diameter, 6.2 mm) move upwards at a rate of 20 bubbles per minute.
Such structural transitions can also be induced using a static permanent magnet.

(a) (b)
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Figure 3. Magnetic fields may also be used to create localized twists or dispirations (Harris
1970) in a foam structure. The angle of twist appears to be (a) 180° for the 2-1-1
structure with two bubbles per unit cell and (b) 90° for the 4-2-2 structure with four
bubbles in the unit cell. The tip shown is a permanent magnet of strength 450 G mm™!
close to the edge. Once created, the twists do not unwind themselves even when the
magnet is removed. The stability of these twists is yet to be understood.
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Figure 4. A possible application is sketched. (¢) A bifurcation in the tube where a 2—1-1
structure is propagated (from left to right) leads to two channels of bamboo structure,
the bubbles close to the top of the tube going in the upper channel. (b) If a magnet
(shown in black) generates a 180° twist of the 2—1-1 before the bifurcation, the bubbles
will go in the opposite channel compared with (a).

fraction. One may envisage networks of channels through which bubbles travel in
bamboo and 2-1-1 structures, separating, coming together or being selectively
switched at junctions by application of local magnetic fields. Such a scenario may
have implications for microfluidics, a technology of great current interest. The
present technique would have considerable advantages in its ability to maintain
and process localized samples by simple variations of magnetic fields. Moreover,
identical properties should be available with emulsion systems, that is a liquid—liquid
foam. In either case a small sample injected into a channel as one of the bubbles will
not be smeared out by Poiseuille flow, which is otherwise a serious problem in
microfluidics (Whitesides and Stroock 2001).

As an example of the kind of operation that is clearly possible at this stage see
figure 4. For suitable dimensions a 2—1-1 stream of bubbles splits into two bamboo
sequences at a bifurcation. The introduction of a twist induced by a magnetic field
interchanges the two streams, as indicated.

Fluidic networks based on the above techniques could find applications in the
area of biotechnology, where one could fill individual gas bubbles (or droplets in a
ferrofluidic emulsion) with different samples or compositions. The bubbles could
then be transported to their destination as part of a moving cylindrical foam struc-
ture, to be monitored by spectroscopic methods or combined with reagents by the
rupturing of the thin films that separate bubbles. The possibilities of elaboration of
this methodology seem rich indeed.
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Ordered ferrofluid foams in tubes or channels offer promising possibilities for transporting and
processing small gas (or liquid) samples. For this purpose, monodisperse bubbles can be produced,
with fine control of their volume over at least three orders of magnitude, by the application of a
variable magnetic field gradient during bubble generation. Electrical resistance measurements can
be used to count bubbles, determine their volume, and identify the foam structure they form in the
tube or channel. © 2003 American Institute of Physics. [DOI: 10.1063/1.1579891]

|. INTRODUCTION

Monodisperse foams confined in cylindrical tubes ex-
hibit ordered structures, which depend on the ratio between
bubble size and tube diameter.X™® We have suggested® that
the simpler structures, particularly the 2-1-1 or “staircase”
structure with two bubbles per unit cell [see Fig. 1(d)], offer
exciting possihilities for the controlled transport of bubbles
in a network of channels. If aferrofluid is used for the con-
tinuous phase of the foam, magnetic fields can influence the
bubble production and their transport in several ways. In
particular, it will be possible to control the bubble size, and
switch particular bubbles into specified pathways within the
network. This concept should be easily transferable to
liquid—liquid foams, i.e., emulsions. All of these aspects of-
fer an extra dimension to current ideas on microfluidics and
“|ab-on-a-chip” technologies.”®

At the outset, it is desirable to develop reliable methods
for the generation of bubbles of uniform and well-controlled
size over awide range, as this has always posed a problem in
foam experiments and applications. Furthermore, a method is
needed to count bubbles and to determine their volume. All
of these requirements are met by the experiments described
in this article. Bubble size is found to be controllable over a
wide range whenever a magnetic field gradient is applied
during bubble generation (Sec. 1), and the bubbles may be
monitored with a simple resistance probe (Sec. IlI). With
feedback, the combination of devices for bubble generation
and detection could establish a definite *clock time” for the
network to which they are attached and ensure that bubbles
of appropriate size are provided.

¥Electronic mail: wiebke@phy.tcd.ie
YAlso with Fédération de Recherche FR 2438 Matiére et Systémes
Complexes.
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Il. BUBBLE GENERATION

In this section, we present experiments and a theoretical
model, which describe how magnetic fields can be used to
very accurately control the volume of bubbles produced in a
ferrofluid-surfactant solution over a range of up to three or-
ders of magnitude.

A. Experimental setup

For the continuous phase of the foam, an ionic water-
based ferrofluid is used. In our case, it is a dispersion of
maghemite (y— Fe,03) colloidal particles in water at a vol-
ume fraction of 1.92%, stabilized by the presence of a nega-
tive electrostatic charge at the surface of each particle® In
order to achieve foamability, 2% (by weight) of sodium
dodecyl sulfate (SDS) are added as a surfactant. Figure 2
shows the experimenta setup. The ferrofluid is injected into
avertical cylindrical Plexiglas tube with an inner diameter of
7 mm. A monodisperse foam is produced by blowing air
through a nozzle into the ferrofluid at a constant air flux of
10 ml/min using a micropump. The foam is observed by
video imaging. Figure 1 shows different foam structures ob-
tained for different bubble volumes in the same tube. Since
each of the periodic structures corresponds to a particular
number of bubbles per unit cell, the bubble volume can be
derived from the number of unit cellsfilling a chosen section
of the tube.

A magnetic field gradient is generated in the region of
bubble production by placing the nozzle along the vertical
line through the center of a two-coil system (Figs. 2 and 3),
supplied with a direct current |. The coils are fitted with soft
iron cores of height 2[=30mm, which form a gap of 12
mm. An air ventilation system prevents the ferrofluid solu-
tion from heating appreciably.

Figure 3 shows the variation of the experimentally de-
termined magnitude of the horizontal magnetic field H(z)

© 2003 American Institute of Physics
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(d)

FIG. 1. Ordered structures of monodisperse ferrofluid foam in the tube for
different bubble volumes obtained by varying the current | through the coails.
Air flux Q and position of the nozzle z, are kept fixed (Q= 10 ml/min, z,
=—-19mm). (@ I=0A; (b) I=13A, “4-2-2" structure; (c) | =15A, “3-
2-1" structure; (d) 1=1.6A, “2-1-1" or staircase structure; and (e) |
=1.73A, *“1-0-0" or bamboo structure.

and its gradient JH(z)/ 9z between the two coils aong the z
axis for I1=2A. For |z]<[JH(2) is roughly constant,
whereas it decreases almost linearly with |z| for |z|~ [

B. Experimental procedure

The nozzle is placed at different vertical positions z, in
the magnetic field, and the variation of bubble volume with
magnetic field strength is observed as the current through the

bubble
detection

Az
ferrofluid
foam l g
ferrofluid .
+SDS coil
S 0
o F AL
g8 AR
38
bubble
S — pump

FIG. 2. Bubbles are generated by blowing air at a constant flow rate through
anozzle into aferrofluid pool at the bottom of a vertical Plexiglas tube. The
nozzle is placed into a horizontal magnetic field created by two coils fitted
with soft iron cores. At the top of the tube, the local resistance of the
generated foam structure is measured between two electrodes of different
cross section in contact with the foam.
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FIG. 3. Magnetic field created by the pair of coils fitted with soft iron cores
of height 2[_On the right-hand side, the shape of the field lines is sketched.
The graph on the left-hand side shows the measured values of the amplitude
of the horizontal magnetic field (full circles) and of the vertical magnetic
field gradient (empty circles) along the z axis for | =2 A. The amplitude of
the magnetic field and the amplitude of the magnetic field gradient are
proportional to |. By placing the tip of the nozzle at the appropriate position
a positive, negative, or zero magnetic field gradient can be applied during
bubble formation.

coils is varied. The effect of the strength of the current | on
the bubble volume V is found to strongly depend on the
location of bubble production. For zy<— Cdthe bubble vol-
ume increases with |, for zy>+ it decreases with I,
whereas it remains constant for — [ zy<+ CThisindicates
the important role of the field gradient in bubble size control.
Above a critical current, bubbles can even be observed to
move downward in the ferrofluid.

Figures 4 and 5 present data taken for different nozzle
diameters d and different positions z, of bubble production
within the region of positive field gradient (zo<— O For
the purpose of fitting and plotting the data, the bubble diam-
eter D=(6/7 V)3 is used to represent bubble size. As the
current is varied between 0 and 1.8 A, the bubble diameter is
very reproducibly increased by afactor of up to 3. Hysteresis
is not observed. The range of accessible bubble volumes
could, in theory, be much larger since the bubble diameter
diverges as the current approaches a value of about 1.8 A.
However, the monodispersity of the foam decreases notice-
ably when the bubble diameter exceeds the tube diameter
and, also, when the bubble extends over a region of signifi-
cant variation in field gradient.

We did not quantitatively investigate the decrease of
bubble volume with increasing current in the region of posi-
tive field gradient, as the bubble diameter decreases very
quickly to a value smaller than the internal nozzle diameter.
This leads to very irregular bubble volumes, probably due to
the wetting of the internal nozzle boundary by the ferrofluid.

In order to investigate whether the demagnetizing field
of the ferrofluid (due to the magnetic dipolar interaction)
leads to a deformation of the bubble during formation, ac-
companying experiments of the same type were conducted
using a Hele—Shaw cell instead of the Plexiglas tube. In such
a cell, the ferrofluid is contained between two glass plates
separated by a gap of 1 mm, thus forming a quasi-two-
dimensional system, which alows the easy observation of

Downloaded 16 Jun 2004 to 134.157.90.193. Redistribution subject to AIP license or copyright, see http://jap.aip.org/jap/copyright.jsp
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FIG. 4. Bubble diameter D as a function of current through the coils at
constant air flux. The two sets of data correspond to measurements with
different nozzle diameters d at the same position Z,= —21 mm in the region
of positive magnetic field gradient. Every data point is an average of four
measurements. The lines represent the best fits of the data using Eq. (1).
Circles: d=084mm, »f=391x10"*Nm™, and 4,8(2)[, =191
x10°Am %, and squares d=25mm, yf=384x10Nm%, and
32B(2)]z,=2.26% 10°Am L

bubble shapes. Figure 6 shows an example. Apart from the
hydrodynamic deformation due to the rising of the bubble in
the ferrofluid, no additional deformation can be observed,
indicative of the negligible demagnetizing effect of the fer-
rofluid.

C. Modeling

The effect of increasing bubble volume with magnetic
field strength has already been observed in a quasi-two-
dimensional cell containing ferrofluid submitted to a constant
perpendicular magnetic field by Maiorov.!® This was inter-
preted as an effect of magnetic dipole interaction between
the magnetic particles. In the present case, however, a ferro-
fluid is used with a concentration of magnetic particles small
enough for the demagnetizing energy to be negligible with
respect to interfacial energy, as shown in our experiments in
the Hele—Shaw cell. The influence of the magnetic field on
the variation of bubble size then only depends on the exis-
tence of a magnetic force generated by a magnetic field gra-
dient. We developed a simple model of force balance, which
very accurately reproduced the experimental data. The un-
derlying idea is as follows. A magnetic field gradient gener-
ates a magnetic volume force on a bubble in a magnetic
fluid.! Depending on the direction of the field gradient, the
magnetic force results in the reduction or magnification of
the effective buoyancy of the bubble, which changes the
critical bubble volume necessary for the detachment of the
bubble from the nozzle. Neglecting demagnetizing effects of
the ferrofluid and equating the forces acting on the bubble
(interfacial force between nozzle and bubble, buoyancy
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FIG. 5. Bubble diameter D as a function of current through the coils at
constant air flux. The two sets of data correspond to measurements with the
same nozzle (d=0.84 mm) at different positions in the region of positive
magnetic field gradient. Every data point is an average of four measure-
ments. The lines represent the best fits of the data using Eq. (1). Empty
circles: zy=—19mm, fy=428x10°*Nm™, and 4,8(2)|,,=153
x10° Am~%; and full circles: zo=—17 mm, yf=450x10"3Nm?%, and
9.8(2)];,=1.78% 105 Am™1,

force, and magnetic force), leads to an equation, which re-
lates the bubble diameter D to the position z, of the nozzle
and the current | through the coils (see the Appendix for
definition of the variables and details of the derivation):

U3

—V

ks

D(zy, 1)=

6dyf s
= . 1)
p(2)
Apg—poM(zo, 1) — =z

This formula is in accord with our experimental obser-
vations: The bubble diameter D increases with | when the
gradient 0ZB(Z)|ZO>0 for zo<<— [t decreases with | when
9,8(2),,<0 for zo>— [, Iwhereas it remains constant when

@ b © (@ _(©
A
4
—
H
I
z,4VH

nozzle I5mm

FIG. 6. Variation of bubbles size and initial shape with current | through the
coils in a Hele—Shaw cell (quasi-two dimensional), which was placed be-
tween the coils: (@) 1=0, (b) I=1A, (¢c) I=2A, (d) I=3A, and (e) |
=4 A.
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FIG. 8. Signa U as a function of time obtained for the staircase structure:
(a) The two possible configurations in the tube when the signal is at
maximum-corresponding to two different peak heights, (b) theoreticaly ex-
pected signal profile, and (c) experimentally detected signal. The deviation
from the expected signal is due to the fact that the electrodes were not
placed at exactly the same height in the tube.

of versus time. However, when using this method, the liquid
fraction of the structure has to be taken into account.

IV. CONCLUSIONS AND OUTLOOK

The methods described in this article provide the basis
for practical devices to control and monitor bubble size in
ferrofluid foams. This will be of immediate use in ongoing
experiments on bubble transport and switching. They should
aso be immediately adaptable to emulsion systems.

The present experiments involve bubbles and tubes
whose diameters are of the order of millimeters. It remainsto
be seen how easily the length scale can be reduced to that

Uy

—>
()
\
| R |
—>
U

T

FIG. 9. Possible setup for detection of the foam structure as a function of
position in the channel by use of multiple electrodes.
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Magnetization (103 Am-1)
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0 10 20 30 40 50 60 70 80
Magnetic Field (10% Am-")
FIG. 10. Magnetization of the ferrofluid—surfactant solution as a function of

the applied external magnetic field, performed using a Foner device. Solid
line: Best fit of data using Eq. (1).

generaly indicated for microfluidics and lab-on-a-chip tech-
nologies. In addition, the use of time-varying magnetic fields
would enable us to make ordered sequences of differently
sized bubbles, something which is difficult to achieve by any
other technique.

A related application is the use of an appropriate mag-
netic field gradient to precisely balance gravity, so that
bubbles can be made free floating in a ferrofluid. If this can
be achieved with sufficient uniformity over large volumes, it
will offer a convenient alternative to microgravity experi-
ments in space or on parabolic flights.1*°
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APPENDIX: DERIVATION OF EQ. (1)

Since our experiments in the Hele—Shaw cell show that
no noticeable deformation of the bubbles takes place in the
magnetic field, dipolar interactions within the ferrofluid are
neglected in the derivation of the bubble volume as a func-
tion of the system parameters. Furthermore, all derivations
are considered in the quasi-static limit, which is provided
experimentally by choosing a very low ar flux (Q
=10ml/min) for bubble production.

A bubble detaches from the nozzle when the interfacial
force between nozzle and bubble, the buoyancy force, and
the magnetic force on the bubble equalize. The interfacia
force can be described by

Fs=—mydfe, (A1)

where d is the diameter of the nozzle, vy is the surface tension
of the air—ferrofluid interface, e, is a unit vector pointing
upward, and f is a correction factor close to unity.® Thisisa
rather crude model, but seems sufficient for a very accurate
description of the experiments conducted here. The buoy-
ancy force is given by

Fe=ApgVe, (A2)
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where Ap is the density difference between the continuous
(ferrofluid) and dispersed (air) phase, g is the gravitational
acceleration and V is the volume of the bubble.

The derivation of the magnetic force on the bubble re-
quires a closer look at the physical properties of the
ferrofluid—bubble system. The maghemite particles in the
ferrofluid carry a permanent magnetic moment. In response
to an applied magnetic field, thermal agitation competes with
the magnetic energy, which tends to align the particles in the
same direction as the externa field. The resulting macro-
scopic magnetic behavior of the solution is of paramagnetic
type, the magnetization M (H) of the ferrofluid having the
same direction as the applied field H. M (H) was experimen-
tally determined using a Foner device (Fig. 10).2® The ob-
tained data can, in principle, be described by a Langevin
model, taking into account the polydispersity of the
particles.'” However, such a model does not give an analyti-
cal expression for the magnetization, making further deriva-
tions difficult. Alternatively, the experimental data can be
fitted very accurately using the empirical expression:

XMgH

MH) = Merxh

(A3)
where y and M g are the magnetic susceptibility and the satu-
ration magnetization of the solution, respectively. In our
case: y=0.176 and Mg=5230Am™ 1.

The magnetic force on the bubble can be found by not-
ing that a nonmagnetic bubble inside a magnetic fluid of
magnetization M (H) is physicaly equivalent to a magnetic
bubble of magnetization-M(H) inside a nonmagnetic
fluid.’8%° Therefore, the magnetic force acting on the bubble
is given by™® Fy, = — uoV(M(H) - V)H.

In the region of bubble generation, the vertical compo-
nents of the magnetic field and of the ferrofluid magnetiza-
tion are negligible in comparison to the horizontal compo-
nents. Furthermore, using the Maxwell equations VXH=0
and V(M +H) =0, the vertical magnetic force on the bubble
can be written as:

dH(z, 1)
Fv=—#oVM(H)

0 & (A4)

where H(z,l) is the magnetic field strength as a function of
position z and current | through the coils. Although local
horizontal forces occur in the system, they can be neglected:
Due to symmetry, they would only dlightly deform the
bubble but not result in a net force.

Since H(z,l) is proportiond to I, it can be written as

H(z,l)=pB(2)] (A5)
and

dH(z,l) 9B(2)

Jz - Jz ! (A6)

where B(z) depends on the position only and can be deter-
mined for the particular experimental setup using a Hall
probe (see Fig. 3).
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Equating Fs+ Fg+Fy=0 [Egs. (A1), (A2), and (A4)]
and using Egs. (A5) and (A6), alows the determination of
the bubble diameter D(z,,l) as a function of nozzle position
Zy and the current | through the coils:

1/3
D(zo,l)= (—v)

o
6dyf s
- o, | A
APQ—MOM(ZOJ)TEJ
where M (z,,1) is given by Egs. (A3) and (A5):
_ xMgB(zo)l
M(Zo,l)f m (AS)

The variables are:

z=vertical position;

Zy=position of the nozzle;

| = current through the coils;

v=surface tension of the ferrofluid — SDS solution;

d=interna nozzle diameter;

Ap=density difference between air and ferrofluid;

g=gravitational acceleration;

f = correction factor (close to unity);

o= constant of magnetic permeability;

x=magnetic susceptibility of the ferrofluid (in low
fields);

M g= saturation magnetization of the ferrofluid; and

B(z) =position dependent coefficient which relates the
coil current to the local magnetic field strength.
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Conclusions et Perspectives

Dans la premiere partie de ce mémoire, nous avons abordé des questions relatives
a I'élasticité des mousses. Nous avons utilisé un nouvel outil, la déformation statistique
stockée, pour quantifier I’état de déformation de la mousse. Cette outil constitue une
généralisation du tenseur de déformation au cas des déformations plastiques. En outre,
nous avons mené une étude expérimentale de I’élasticité du pilier de la mousse : le bord
de Plateau. Un modele simple a permis d’obtenir la constante élastique en fonction
des parametres physiques des mousse. Cette approche permet de tenir compte d’un
écoulement de liquide dans le bord de Plateau.

La seconde partie est consacrée a l’étude d’'un nouveau systéme : les mousses
magnétiques. Les mousses de savon, dont les propriétés sont gouvernées par la gra-
vité et la capillarité, possedent peu de parametres de contrble aisément variables sur
terre. En incorporant des particules magnétiques colloidales a une mousse de savon, elle
acquiert des propriétés magnétiques. Ces propriétés structurelles et hydrodynamiques
dépendent alors d’'un parametre expérimental supplémentaire : le champ magnétique.
Nous avons dans cette theése caractérisé les propriétés de ces mousses en fonction du
champ magnétique. Nous avons tout d’abord montré que l'effet d’'un champ magnétique
homogene est de rendre anisotrope la structure interne de la mousse : le rayon de cour-
bure d’'un bord de Plateau dépend de son orientation par rapport au champ. Dans le
cas d’'une mousse 2D humide, nous avons montré que l'angle entre les bords de Pla-
teau s’écarte fortement des 120° imposés des lois de Plateau, allant jusqu’a permettre
I’existence de mousse 2D a structure carrée. Dans le cas d’une mousse 3D, nous avons
montré que cette anisotropie de la structure provoque ’anisotropie de la perméabilité
hydrodynamique de la mousse : le drainage dépend de la direction de la gravite par
rapport au champ.

Par ailleurs, en appliquant des gradients de champ magnétique, nous avons montré
que 'on peut contréler la taille des bulles. Dans le cas d’une tige de bulle on peut ainsi
manipuler la structure et envisager une application dans le domaine de la microfluidique.

Les propriétés physiques des mousses magnétiques étant maintenant établies, on peut
envisager de les utiliser comme systemes expérimentaux modeles des mousses de savon,
pour résoudre des problemes encore ouvert dans la physique des mousses.

Dans le domaine de la mécanique, elles peuvent fournir un outil intéressant pour
répondre a la question de la localisation du cisaillement. En effet, on pourrait utiliser le
champ magnétique pour induire des directions de cisaillement favorables ou défavorables,

via l’anisotropie de la structure.

En outre, la possibilité de manipuler la structure interne de la mousse autorise I’étude
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de systemes analogues, comme par exemple les motifs formés par les nervures des feuilles.

Lors de I’application d’un gradient de pression, il faut un certain temps pour que le
champ de vitesse atteigne son profil d’équilibre. Or la théorie du drainage des mousses
ne s’applique que dans le cas ou il y a équilibre entre la force motrice et la dissipation.
Ces écoulements transitoires sont pourtant important pour comprendre la dissipation
de I’énergie dans les mousses. En effet, un T1 dure une dizaine de ms et dissipe ’énergie
élastique sous la forme d’un écoulement hydrodynamique. Cette dissipation n’as été
pour l'instant que tres peu étudiée. Les mousses magnétiques pourraient se révéler étre
un tres bon systeme modele pour comprendre la dissipation hydrodynamique a haute
fréquence. En effet 'utilisation de gradients de champ magnétique permet de générer
des forces volumiques controlable dans le temps et dans I'espace. Il est donc possible
d’induire des écoulements locaux et d’observer la réponse de la mousse en fonction de

la fréquence de 'excitation.



Annexe A

Patron d’une cellule de Kelvin

Pour alléger la lecture de ce mémoire, nous avons pensé qu’un peu d’exercice manuel
serait le bienvenu. Au dos, vous trouverez le patron d’'une cellule de Kelvin que vous

pourrez assembler a I’'aide de ruban adhésif (non fourni).
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Annexe B

Cisaillement de Couette en
Elasticité Classique

Nous allons présenter ici quelques résultats d’élasticité classique. Imaginons une cel-
lule de Couette remplie avec un matériau élastique. Le disque intérieur est mobile et son
rayon est Ry tandis que le disque extérieur de rayon R; est fixe. On 'aura compris, il
s’agit d’obtenir les champs de déformation et le tenseur de déformation élastique gréace
a I'élasticité classique.

B.1 Quelques formules utiles

.. en coordonnées polaires.

B.1.1 le Gradient

grad(s) = V(s) = | L2 . (B.1)

B.1.2 la Divergence d’un Vecteur

l1orf, 10 af,
rfe 10 Of

div(f) =V 7= = B.2
iv(f) ! r Or r 00 0z (B.2)
B.1.3 la Divergence d’un Tenseur ?
B B 8TM + 71«855 + aTM + Trr—The
div(T)=V.T = aTr + 1000 4 6T92 b : (B.3)
8T,«2 + '}‘dggz + 8Tzz + Trz

197



198 ANNEXE B. CISAILLEMENT DE COUETTE EN ELASTICITE CLASSIQUE

B.1.4 le Rotationnel

10f. _ 9fo

L o N . ra?e 8]c?z

wi(f) =Vaf=| -9 | . (B.4)
10rfo _ 10fr
r or r 00

B.1.5 Le tenseur de déformation (2D)

Our 1 (Oug _ ug 4 10uy

= or 2\ or r r 00
1 %fﬂle% 1 aﬂ+u
2 or T r 00 r \ Or T

B.2 Champ de déformation

Equation vectorielle pour o

Considérons un élément de volume avec un rayon vecteur 7 au repos. Lorsque le
matériau est déformé, son rayon vecteur est 7'. Le vecteur déplacement est défini par
@ = 7' — 7. Les équations que doivent satisfaire les composantes de # sont données par
(cf [75] équation 7.5 ) :

21 — 0,)V(V.@) — (1 =20,)VA(VAT) =0 (B.6)

ol 0 est le module de Poisson. Du fait de I'invariance par rotation, @ ne dépend pas de
I’angle 0, et les deux composantes en coordonnées polaires ne dépendent que du rayon
r. On obtient deux équations pour les deux composantes de 4 :

0 [(Ou, u, B
<6r +r> =0 (B.7)

or
0 [(Oug ug B

Ces équations ont pour solution :

b

ur = ar —|— ; (Bg)
d

ug = cr+ el (B.10)

ou a, b, c et d sont des constantes a déterminer avec les conditions initiales.

Décomposition Cisaillement — Compression

Pour un cisaillement pur, la composante u, est nulle en tout point, ce qui implique
a = b = 0. Lorsque 'on a une compression pure, alors ug = 0 et ¢ = d = 0. Pour obtenir
le tenseur de déformation, on utilise la formule B.5 , ce qui donne :

_ a—-4% -4
u= —%T a+Ti . (B.11)
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On peut décomposer ce tenseur en deux parties :

RIRy 1 b
- 0 P o=z 0 B.12
RiRy 1 + b : (B.12)
T -2tifo 5 0 0 at+ b

Ri1+Ro

S

Le premier terme de droite est non diagonal et correspondant a un cisaillement pur,
tandis que le second terme du membre de droite est diagonal correspondant a une

compression.

Dans le cas d’un cisaillement dans une cellule de Couette, le déplacement ugy est
imposé par le mouvement du disque interne. En introduisant le cisaillement v = %:gg),
on obtient pour la composante croisée du tenseur de déformation :

RIRy 1
Upg = [ ————— B.13
o Ry + Ry r? ( )

Pour les autres composantes, on dira qu’elles sont nulles dans le cas d’un cisaillement de
Couette. Finalement, le tenseur de déformation dans un cisaillement de Couette, s’écrit :

0 r il 1
= _ R R 2
uc = r R%Ro 1+t r . (B14)

1
Ri+Ror? 0
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Annexe C

° 14 . [ o
Unités Magnétiques : conversion
cgs-mks

A toutes fins utiles, nous donnons ici les unités utilisées en magnétisme, ainsi que
les facteurs de conversions entre le systéme international mksA (metre , kilogramme,

seconde, Ampere) et le systeme cgsA (centimetre, gramme, seconde, Ampere). Cette
table a été réalisée par R. B. Goldfarb et F. R. Fickett.

201



202 ANNEXE C. UNITES MAGNETIQUES : CONVERSION CGS-MKS

UNITSFOR MAGNETIC PROPERTIES

Conversion
Quantity Symbol Gaussian & cgsemu ® factor, C° S| & rationalized mks °
Magnetic flux density, B gauss (G) 10* tesla (T), Wh/im?
magnetic induction
Magnetic flux ] maxwell (Mx), Grem? 10°® weber (Wb), volt second (Vrs)
Magnetic potential difference, U, F gilbert (Gb) 10/4m ampere (A)
magnetomotive force
Magnetic field strength, H oersted (Oe),® Gh/cm 10%4m Alm '
magnetizing force
(Volume) magnetization ¢ M emu/cm®" 10° A/m
(Volume) magnetization 4Anv G 1 0Y4m Alm
Magnetic polarization
intensity of magnetization J, | emu/cm® 47rx10* T, Wh/m?*!
1 Atm?kg
(Mass) magnetization o.M emu/g 4mrx107 Whbrm/kg
Magnetic moment m emu, erg/G 10° Acm?, joule per tesla (JT)
Magnetic dipole moment j emu, erg/G 47rx10™%° Wbm'
(Volume) susceptibility X, K dimensionless, emu/cm® am dimensionless

(4my* x10” henry per meter (H/m), Wh/(Arm)

4mx10° m/kg
(Mass) susceptibility X K, cm®/g, emu/g (4r)?x10™°  Hmm%kg
47rx10° m?/mol
(Molar) susceptibility Xmo, Kmi  cm’/mol, emwmol (4m*x10®  Hm?mol
Permeability u dimensionless 47107 H/m, Wb/(Arm)
Relative permeability ! L not defined dimensionless
(Volume) energy density, w erglem® 10* Jm®
energy product
Demagnetization factor D,N dimensionless l/am dimensionless

a. Gaussian units and cgs emu are the same for magnetic properties. The defining relation is B =H +4aM.

b. Multiply anumber in Gaussian units by C to convert it to Sl (e.g., 1 Gx 10*T/G = 10* T).

c. Sl (Sysfme International d'Unks)as been adopted by the National Bureau of Standards. Where two conversion factors are
given, the upper one is recognized under, or consistent with, Sl and is based on the definition B=pip(H+M), where
Uo=47rx10” H/m. The lower one is not recognized under Sl and is based on the definition B = igH +J, where the symbol
| is often used in place of J.

d. 1 gauss= 10° gamma ().

e. Both oersted and gauss are expressed as cm ™2 g% in terms of base units.

f. A/m was often expressed as "ampere-turn per meter" when used for magnetic field strength.

g. Magnetic moment per unit volume.

h. The designation "emu" is not a unit.

i. Recognized under Sl, even though based on the definition B = pioH +J. See footnote c.

Jotr =l =1+ x,dlinSl. u isequa to Gaussian p.

k. BH and 1oMrH have SI units ¥m® McH and BrH/4ahave Gaussian units erg/cm?®.

R. B. Goldfarb and F. R. Fickett, U.S. Department of Commerce, National Bureau of Standards, Boulder, Colorado 80303, March 1985
NBS Special Publication 696 For sale by the Superintendent of Documents, U.S. Government Printing Office, Washington, DC 20402
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Elasticité, Morphologie et Drainage ... Eric Janiaud

Résumé

Une mousse liquide est constituée de bulles de gaz piégées dans une matrice liquide.
Cette structure confere aux mousses des propriétés hydrodynamiques complexes qui se
manifestent d’une part par un couplage entre élasticité et plasticité et d’autre part par
un écoulement de liquide & I'intérieur méme de leur structure (drainage).

La premiere partie de ce manuscrit porte sur le comportement élastique des mousses.
Grace a l'utilisation d’une nouvelle définition statistique du tenseur de déformation,
nous avons pu ré-analyser une expérience de cisaillement d’une mousse de savon quasi
bidimensionnelle dans une cellule de Couette par G. Debrégeas. Nous avons montré qu’il
était possible de caractériser I’état de déformation élastique d’'une mousse méme dans le
régime plastique. Nous avons également étudié la réponse élastique d’un bord de Plateau
unique issue de la jonction de trois films de savon s’appuyant sur un cadre rigide.
Dans la seconde partie de ce manuscrit, nous nous sommes intéressés au drainage
d’une mousse de ferrofluide. En dopant la phase liquide de la mousse en nanoparti-
cules magnétiques, il est possible d’ajouter aux forces capillaires et gravitationnelles des
forces magnétiques controlables depuis 'extérieur, via le champ magnétique. Nous avons
pu montrer qu'un champ magnétique homogeéne modifiait la structure de la mousse en
introduisant une anisotropie dans la section des bords de Plateau. Cet effet permet
d’expliquer le ralentissement ou 'accélération du drainage magnétique sous 'effet d’un
champ magnétique constant. Lorsquune mousse de ferrofluide est confinée, il est possible
de manipuler sa structure grace a 'utilisation de gradients de champ magnétique.

Abstract

A liquid foam is made of bubbles trapped in a liquid matrix. This structure gives to foams
a complex hydrodynamic behaviour, which involves elasticity, plasticity and drainage
through the skeleton of the foam.

The first part of the manuscript deals with the elasticity of foams. By using a new
statistical definition of the strain tensor, we have shown that it is possible to describe
the elastic state of foams, even in a plastic regime. We also have studied the elastic
response of a single Plateau border made by the junction of three films leaning on a
rigid wire.

By bubbling air in ferrofluid (a colloidal suspension of magnetic particles) and soap
solution, we have been able to make stable ferrofluid foams. In these foams, it is possible
to add a magnetic force to the classical capillary and gravitational forces. We have shown,
using quasi two-dimensional foams that the section of the Plateau border depends on the
orientation of the magnetic field. In three-dimensional foams it is possible to slow down
or to enhance drainage. When confined in cylindrical tube, it is possible to manipulate
the structure of the foam by using a local gradient fields. This might have a great utility

in microfluidics.



