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Introdu
tionLa mayonnaise, les desserts la
tés ou les 
on�tures en gelée, les détergents, les shampooingsou les pâtes dentifri
es, les peintures, les 
iments ou en
ore les boues sont des matériaux quel'on re
ontre quotidiennement et qui, selon les 
onditions, peuvent paraître très �solides� ous'é
ouler plut�t 
omme des ��uides�. Mieux 
omprendre leurs propriétés possède une impor-tan
e 
apitale tant du point de vue fondamental que pour les appli
ations aux domainesagro-alimentaire, 
osmétique, pharma
eutique ou pétrolier par exemple.Depuis trois ans, mon a
tivité s
ienti�que est 
entrée sur l'étude des propriétés hors d'équi-libre de tel matériaux que l'on peut regrouper sous le terme générique de ��uides 
omplexes�.Avant de dé
rire plus en détail les motivations de mes travaux, les résultats obtenus et les pers-pe
tives, pré
isons tout d'abord 
e que l'on entend par ��uides 
omplexes hors d'équilibre� etpourquoi une appro
he �lo
ale� est importante.Qu'est-
e qu'un �uide 
omplexe ?Les ��uides 
omplexes� énumérés 
i-dessus possèdent tous 
omme point 
ommun d'être
onstitués de 
omposés en solution ou de mélanges. Une fois en solution, les di�érents 
onsti-tuants s'arrangent en agrégats supramolé
ulaires et 
onfèrent au �uide une mi
rostru
tureparti
ulière. Par exemple, des molé
ules tensioa
tives en solution aqueuse peuvent former desmi
elles sphériques ou 
ylindriques dont la taille est �xée par la géométrie du tensioa
tif, latempérature, ou en
ore la présen
e d'espè
es 
hargées dans la solution.Ainsi, 
ontrairement à un �uide simple 
omme l'eau ou de l'al
ool, un �uide 
omplexeest 
ara
térisé par l'existen
e d'une é
helle de taille supramolé
ulaire, intermédiaire entreune taille molé
ulaire (≃ 10−10 m) et l'é
helle de longueur ma
ros
opique du ré
ipient qui le
ontient (≃ 10−2 m). Cette taille 
ara
téristique, appelée é
helle mésos
opique, se situe dans ledomaine 10−8�10−4 m, soit de la dizaine de nanomètres à la 
entaine de mi
romètres. Il s'agitdu rayon de giration d'un polymère dans une solution polymérique diluée ou de la distan
eentre deux en
hevêtrements dans une solution 
on
entrée, du pas sme
tique dans une phaselamellaire ou plus simplement de la taille d'une parti
ule 
olloïdale dans une suspension oudu rayon des gouttelettes d'huile dans une émulsion.L'existen
e d'une mi
rostru
ture 
onduit à des propriétés spé
i�ques, di�érentes de 
ellesdu �uide simple 
omme l'eau liquide (au-dessus du point de fusion) et de 
elles du solide
ristallin 
omme l'eau sous forme de gla
e (en dessous du point de fusion). Par exemple, lesagrégats supramolé
ulaires peuvent s'arranger selon un ordre positionnel à une, deux ou troisdimensions. S'ils sont anisotropes, 
es agrégats sont aussi sus
eptibles de posséder un ordre5



6 INTRODUCTIONorientationnel. On obtient ainsi des propriétés dites de �
ristal liquide� intermédiaires entre
elles du liquide simple (au
un ordre positionnel ni orientationnel à longue portée) et 
ellesdu solide 
ristallin (ordre à trois dimensions).Étude à l'équilibreUne première étape dans la 
ompréhension des �uides 
omplexes 
onsiste à déterminer leurmi
rostru
ture à l'équilibre thermodynamique.1 Pour 
ela, on utilise 
lassiquement la di�usiondu rayonnement (neutrons, rayons X ou lumière) qui renseigne sur l'arrangement relatif desagrégats supramolé
ulaires [81℄. En faisant varier la température et/ou les 
on
entrations des
onstituants, on détermine alors les di�érentes phases a

essibles au système, les lignes detransition et les éventuelles zones de 
oexisten
e (où le système est diphasique, triphasique,et
.) que l'on rassemble sur un diagramme des phases du système à l'équilibre.
(b)(a)

(i)

(ii)

(iii)Fig. 1 � (a) Quelques stru
tures ma
romolé
ulaires ren
ontrées dans les �uides 
omplexes : (i) phasemi
ellaire, (ii) phase lamellaire et (iii) phase nématique de mi
elles 
ylindriques. (b) Diagramme desphases à l'équilibre du système SDS-o
tanol-eau salée (à 20 g.L−1). L1, Lα, L3 et L4 indiquent respe
-tivement les phases mi
ellaire, lamellaire, éponge et de vési
ules. Les régions ha
hurées indiquent leszones de 
oexisten
e de phases (d'après [69℄).1 Notons que 
ertains systèmes 
omme les émulsions, les mousses ou les verres ne sont intrinsèquementpas à l'équilibre thermodynamique. Les propriétés de 
es systèmes évoluent au 
ours du temps : on dit qu'ilsvieillissent. Dans le domaine des �uides 
omplexes, il 
onvient don
 parfois de manier ave
 pré
aution la notiond'équilibre.



INTRODUCTION 7L'extrême diversité des phases thermodynamiques ren
ontrées dans les �uides 
omplexes(phases mi
ellaire, hexagonale, 
ubique, sme
tique, nématique, lamellaire, éponge, vési
ules,mi
roémulsions, �mi
elles géantes�, 
f. �gure 1(a)) 
onstitue toute la ri
hesse de la physi
o-
himie de la �matière molle�. À titre d'exemple, la �gure 1(b) présente le diagramme desphases du système SDS2-o
tanol-eau salée à l'équilibre. Ce système sera étudié au voisinagede la ligne de transition entre phase lamellaire (Lα) et phase éponge (L3) au paragraphe 1.5.3.Une des
ription 
omplète des phases à l'équilibre des di�érents systèmes étudiés dansnotre équipe dépasse largement le 
adre de 
e mémoire. De plus, ma démar
he a 
onsisté àtirer pro�t des 
onnaissan
es sur la formulation et l'étude à l'équilibre de �uides 
omplexesvariés, 
onnaissan
es disponibles au Centre de Re
her
he Paul Pas
al (CRPP) ou via des
ollaborations extérieures, pour examiner les propriétés de nombreux systèmes hors d'équilibre.Le but sera don
 plus de re
her
her une des
ription et des expli
ations générales que de sefo
aliser sur un système pré
is.Étude hors d'équilibreUne fois réalisée l'étude à l'équilibre, il est indispensable de se pen
her sur les propriétésdu �uide lorsqu'il est dépla
é hors de l'équilibre thermodynamique [29, 94℄. En e�et, dans lapratique, un matériau est rarement à l'équilibre. Cela est évident lors de 
ha
une des étapes desa fabri
ation où interviennent réa
tions 
himiques, gradients thermiques, 
ontraintes mé
a-niques et é
oulements. Lors de l'utilisation du produit, l'équilibre thermique ou mé
anique estlà en
ore très souvent rompu. Nous nous restreindrons i
i au 
as le plus 
ouramment ren
ontré,
elui des systèmes hors de l'équilibre mé
anique.En général, pour dé
rire la réponse d'un milieu à une 
ontrainte mé
anique, on distinguedeux types de 
omportements bien 
onnus : 
elui du liquide simple (ou �newtonien�) dé
ritpar les équations de Navier-Stokes (le liquide s'é
oule jusqu'à 
e que le mouvement s'arrêtepar dissipation visqueuse) et 
elui du solide dé
rit par la théorie de l'élasti
ité linéaire (lemilieu revient à sa position d'équilibre 
omme un ressort). Toutefois, l'expérien
e montre quela plupart des �uides 
omplexes adoptent des 
omportements intermédiaires.Plus pré
isément, lorsqu'il est soumis à une petite 
ontrainte os
illante autour de l'équilibremé
anique, un �uide 
omplexe n'os
ille pas parfaitement en phase ave
 l'ex
itation 
ommele ferait un solide et une partie de l'énergie fournie est dissipée : on parle de 
omportementvis
oélastique. De plus, s'il est soumis à un é
oulement permanent qui le dépla
e loin del'équilibre, on 
onstate que la vitesse du �uide ne dépend pas linéairement de la for
e appliquée
omme dans un �uide simple : on parle de 
omportement non-newtonien [19, 81℄.Par exemple, lorsqu'un �uide 
omplexe est soumis à un é
oulement, on observe fréquem-ment que sa vis
osité diminue à mesure que la vitesse de l'é
oulement augmente (
ompor-tement rhéo�uidi�ant). Cette diminution de la vis
osité montre que l'é
oulement modi�e lami
rostru
ture du �uide : il a tendan
e à l'ordonner pour minimiser la dissipation. Ainsi, dans2 Les abréviations suivantes désignent quelques tensioa
tifs 
ourants :SDS : sodium dode
ylsulfateCTAB : 
etyl trimethylammonium bromideMTAB : myristyl trimethylammonium bromide



8 INTRODUCTIONune solution polymérique, les molé
ules de polymère s'allongent et s'orientent selon l'é
oule-ment. Bien sûr, la réponse d'un �uide 
omplexe à un é
oulement dépend aussi fortement de sa
omposition, des 
on
entrations des diverses espè
es en solution, de la température ou en
orede la façon dont sont appliquées les 
ontraintes et don
 de l'histoire de l'é
hantillon.Né
essité d'une étude lo
aleLa diversité des phases à l'équilibre 
onduit à une ri
hesse inépuisable des 
omportementshors d'équilibre. En e�et, nous avons vu 
i-dessus qu'une 
ontrainte mé
anique pouvait modi-�er l'arrangement des agrégats supramolé
ulaires et don
 éventuellement mener à de nouvelles�phases hors d'équilibre�. Dans la suite, même si le terme de �phase� est un abus de langagelorsque le système n'est pas à l'équilibre, j'emploierai indi�éremment les notions de �phase�,de �stru
ture� ou de �texture� induite par le 
isaillement (�shear-indu
ed stru
ture� en an-glais). On peut alors regrouper les 
omportements observés dans un diagramme des phaseshors d'équilibre qui résume 
es 
ouplages entre mi
rostru
ture et 
ontrainte extérieure.Toutefois, de même qu'à l'équilibre plusieurs phases sont sus
eptibles de 
oexister dansun même é
hantillon, un �uide 
omplexe peut se séparer en plusieurs �phases� lorsqu'on luiapplique une 
ontrainte : l'une de stru
ture identique à la phase à l'équilibre et l'autre 
orres-pondant à une stru
ture induite par la 
ontrainte. Il est don
 d'emblée né
essaire d'insister surl'aspe
t éventuellement lo
al de toute des
ription hors d'équilibre. Un des buts des re
her
hesque j'ai entamées au CRPP est d'obtenir une vision lo
ale de 
ertains �uides 
omplexes sousé
oulement de 
isaillement ou sous vibrations.Un exemple 
ara
téristique sur lequel nous aurons l'o

asion de revenir est 
elui des �mi-
elles géantes�, solutions de molé
ules tensioa
tives qui s'arrangent en longues mi
elles 
ylin-driques (jusqu'à plusieurs dizaines de mi
romètres de long pour un diamètre de l'ordre dela dizaine de nanomètres). À forte 
on
entration et à basse 
ontrainte, les mi
elles sont en-
hevêtrées et le système est très visqueux. À haute 
ontrainte, elles s'orientent formant ainsil'équivalent d'un 
ristal liquide nématique. Le système devient alors très �uide. Depuis unedizaine d'années, diverses équipes ont observé la 
oexisten
e de 
es deux états sous é
oulementde 
isaillement [15, 25, 86℄. Ces résultats ont sus
ité de nombreux travaux théoriques et denouvelles études expérimentales in
luant le développement au CRPP des deux te
hniques demesures lo
ales présentées au 
hapitre suivant.



INTRODUCTION 9Plan du mémoireCe mémoire reprend le déroulement de mes travaux dans l'équipe �Fluides Complexes Horsd'Équilibre� du CRPP depuis trois ans. Mes a
tivités antérieures, 
onsa
rées à l'hydrodyna-mique des �uides simples et au développement d'outils de mesures a
oustiques pour les é
ou-lements tourbillonnaires, m'avaient amené à proposer d'appliquer 
es outils à la rhéophysiquedes �uides 
omplexes. C'est pourquoi, dans un premier temps, j'ai mis au point une te
hniqueultrasonore pour mesurer des pro�ls de vitesse dans des �uides 
omplexes sous 
isaillement.Cette te
hnique est venue 
ompléter le montage de vélo
imétrie par di�usion dynamique dela lumière mis en pla
e par Jean-Baptiste Salmon, Annie Colin et Bernard Pouligny et auquelj'ai également 
ontribué. À l'aide de 
es deux dispositifs, nous avons pu 
ara
tériser lo
ale-ment l'é
oulement de divers �uides 
omplexes et mettre en éviden
e un 
ertain nombre de
omportements généraux ou plus spé
i�ques. Le premier 
hapitre présente su

intement lesdeux te
hniques et quelques résultats importants, tout en insistant sur leurs impli
ations pourmes re
her
hes futures.La 
ontrainte de 
isaillement est le moyen le plus 
ouramment utilisé au laboratoire pourdépla
er un �uide 
omplexe loin de l'équilibre thermodynamique. De plus, 
'est sans doute letype d'é
oulement simple le plus souvent ren
ontré dans les appli
ations (é
oulements dans des
onduites, mélange, et
.). Toutefois, une étude du 
omportement d'un �uide 
omplexe dansd'autres types d'é
oulements peut s'avérer très fru
tueuse. Diverses équipes s'intéressent déjàau 
as des é
oulements élongationnels qui interviennent dans des appli
ations aussi diversesque l'extrusion de polymères, l'enrobage ou la pulvérisation [40, 142℄. J'ai 
hoisi d'examiner laréponse d'une 
ou
he de �uide 
omplexe à des vibrations mé
aniques verti
ales. En e�et, dansun �uide simple, une modulation verti
ale du 
hamp de gravité 
onduit à la déstabilisation du�uide initialement au repos : on assiste à la formation d'ondes de surfa
e à l'interfa
e �uide�airqui s'a

ompagnent de re
ir
ulations en volume sous forme de rouleaux. C'est là une instabilité
lassique en hydrodynamique 
onnue sous le nom d'�instabilité de Faraday�. Au-dessus du seuild'instabilité, 
es ondes de surfa
e forment des motifs stationnaires qui dépendent du �uide, del'ex
itation et de la géométrie de l'expérien
e (lignes, 
er
les, 
arrés, hexagones, spirales, et
.).Je me suis naturellement demandé 
omment 
ette instabilité était modi�ée dans un �uide
omplexe présentant un 
ouplage mi
rostru
ture�é
oulement. Le deuxième 
hapitre est ainsi
onsa
ré aux premiers résultats obtenus sur une solution de �mi
elles géantes� soumise à desvibrations verti
ales.Ce deuxième 
hapitre est nettement plus 
ourt que le premier : plut�t qu'un ensemblede résultats dé�nitifs, il présente des travaux en 
ours et dé
rit les dire
tions dans lesquellesje souhaite orienter mes re
her
hes. En�n, le 
hapitre de 
on
lusion résume ma démar
he etl'illustre une dernière fois ave
 un travail qui débute sur la déformation d'interfa
es �uides parpression de radiation a
oustique. Les annexes rassemblent 
urri
ulum vitae, liste de publi
a-tions et tirés à part des arti
les dont 
e mémoire retra
e les prin
ipaux éléments.





Chapitre 1Fluides 
omplexes sous 
isaillementDans 
e 
hapitre, je montrerai 
omment des mesures lo
ales de vitesse peuvent apporterdes éléments de réponse aux nombreuses questions soulevées par le 
omportement d'un �uide
omplexe sous l'e�et d'un é
oulement de 
isaillement. Je rappellerai d'abord quelques bases dela rhéologie non-linéaire. Puis, grâ
e à quelques exemples tirés de la littérature, je montreraique 
ontrairement à un �uide simple, un �uide 
omplexe peut 
onduire à des é
oulementsinhomogènes et non-stationnaires même sous l'e�et d'un faible 
hamp de for
e uniforme et
onstant. Ces 
omportements surprenants se révèlent assez généraux dès que l'é
oulement estsus
eptible de modi�er la mi
rostru
ture du �uide. Après avoir dé
rit nos deux te
hniques demesures lo
ales, je présenterai quelques résultats sur des systèmes 
onnus pour présenter detels 
omportements 
ara
téristiques d'un 
ouplage mi
rostru
ture�é
oulement.1.1 Position du problèmeRhéologie non-linéairePour étudier la réponse d'un �uide 
omplexe sous é
oulement, on utilise le plus souventun é
oulement de 
isaillement simple et permanent : le �uide est soumis à un gradient devitesse homogène et 
onstant selon la dire
tion dite du �gradient de vitesse�. La �gure 1.1(a)reproduit la situation idéale d'un é
hantillon 
on�né entre deux plans in�nis et soumis à ungradient de vitesse γ̇ = ∂vy/∂x uniforme dans l'espa
e et 
onstant dans le temps. Le s
hémade la �gure 1.1(a) est invariant par translation selon les dire
tions y et z dites de la vitesseet de la vorti
ité respe
tivement. γ̇ est aussi appelé le taux de 
isaillement (�shear rate� enanglais).Soit σ la 
ontrainte de 
isaillement1 (ou 
ontrainte tangentielle ou �shear stress� en anglais)subie par l'é
hantillon et dé�nie 
omme la for
e exer
ée sur le �uide selon la dire
tion y parunité de surfa
e perpendi
ulaire à x. La vis
osité de 
isaillement du �uide est alors donnéepar
η =

σ

γ̇
. (1.1)1 Par sou
i de simpli
ité, nous n'entrons pas dans les détails du formalisme tensoriel (tenseurs des 
ontrainteset des taux de déformation) et nous introduisons dire
tement les quantités pertinentes expérimentalement σ,

γ̇ et η. 11



12 CHAPITRE 1. FLUIDES COMPLEXES SOUS CISAILLEMENT
(a) (b)

(i) (ii) (iii)

�;
y
� xz

v0 �;
 �;


Fig. 1.1 � (a) É
oulement de 
isaillement simple. (b) Géométries utilisées en rhéologie : (i) 
elluleplan-plan, (ii) 
�ne-plan et (iii) Couette 
ylindrique. L'é
hantillon est représenté en gris.Pour un �uide simple 
omme de l'eau, 
ette vis
osité est indépendante du taux de 
isaille-ment et de la 
ontrainte appliquée. On parle de 
omportement newtonien. En revan
he, pourun �uide 
omplexe et à 
ause du 
ouplage mi
rostru
ture�é
oulement, η dépend de γ̇ et de
σ : selon la for
e que l'on applique sur le matériau, 
elui-
i peut être plus ou moins visqueux.Ce 
omportement est quali�é de non-newtonien. Dans le 
as le plus fréquent, la vis
osité dé-
roît 
ontinûment ave
 le taux de 
isaillement ou la 
ontrainte : le �uide est rhéo�uidi�ant(�shear-thinning� en anglais). La �
ourbe d'é
oulement� σ(γ̇) se présente alors souvent sous laforme d'une loi de puissan
e σ = Aγ̇n ave
 n < 1, soit une vis
osité η = Aγ̇n−1 dé
roissanteave
 γ̇. Toutefois, on trouve aussi des 
as où la vis
osité du système augmente lorsqu'on luiapplique des 
ontraintes 
roissantes. Un tel matériau est quali�é de rhéoépaississant (�shear-thi
kening� en anglais). En�n, on parle de thixotropie lorsque la vis
osité dépend de l'histoirede l'é
hantillon. Par exemple, un gel peut avoir vu sa stru
ture détruite par l'appli
ation d'unfort 
isaillement mais �reprendre� après un 
ertain temps si le 
isaillement est diminué [34℄.L'étude de la vis
osité en fon
tion de γ̇ ou de σ 
onstitue la base de la rhéologie non-linéaire.2 En pratique, la situation idéale de la �gure 1.1(a) est impossible à réaliser. Pourappro
her au mieux un 
isaillement uniforme dans un é
hantillon de volume �ni, on utilisedes géométries à symétrie 
ylindrique (
ellules plan-plan, 
�ne-plan ou Couette 
ylindrique) :
omme le montre la �gure 1.1(b), l'é
hantillon est 
on�né entre une piè
e mobile (rotor) etune piè
e �xe (stator) et les mesures 
onsistent en un enregistrement de la vitesse de rotationdu rotor Ω et du 
ouple Γ exer
é par l'é
hantillon sur le rotor. Ω et Γ sont proportionnelsrespe
tivement à γ̇ et σ, les fa
teurs de proportionnalité dépendant de la géométrie utilisée.À partir des enregistrements de Ω et Γ, le �rhéomètre� ainsi 
onstitué peut don
 fournir lavis
osité η éventuellement en fon
tion du temps.Dans le 
adre de mon projet, je me suis limité à la géométrie de Couette où l'é
hantillonest 
on�né entre deux 
ylindres 
on
entriques. Même si le taux de 
isaillement et la 
ontrainte2 La rhéologie non-linéaire traite des �grandes� déformations don
, en parti
ulier, des é
oulements 
isaillésqui dépla
ent le système loin de l'équilibre. Au 
hapitre suivant, nous aurons l'o

asion de revenir sur larhéologie linéaire qui s'intéresse aux �petites� déformations autour de l'équilibre (
f. paragraphe 2.2.2).
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tement uniformes, 
'est la géométrie la plus pratique pour mettre en pla
eun dispositif de mesure du pro�l de vitesse au sein de l'é
hantillon. La �gure 1.2(a) rassembleles notations utilisées dans 
e mémoire et dans les arti
les présentés en annexe. Le 
ylindreintérieur de rayon R1 est mobile (rotor) alors que le 
ylindre extérieur de rayon R2 est �xe(stator). La dire
tion du gradient de vitesse 
orrespond à la dire
tion radiale er. On notera
x = r − R1 la distan
e au rotor selon er. L'équivalent de la vitesse vy(x) introduite 
i-dessusest alors la vitesse selon la dire
tion eθ ou �vitesse tangentielle� vθ(r) que nous noterons plussimplement v(r) ou v(x) dans la suite. En 
oordonnées 
ylindriques, le taux de 
isaillementest donné par γ̇ = r∂(v/r)/∂r. En�n, lorsque l'entrefer e = R2 − R1 est su�samment faibledevant R1, on peut négliger la 
ourbure de la 
ellule de Couette et 
onsidérer que la 
ontrainteest homogène sur tout l'entrefer.Des é
oulements inhomogènes et non-stationnairesLa relation (1.1) sur laquelle se fonde la rhéologie non-linéaire repose sur deux hypothèsesfondamentales : (i) le taux de 
isaillement est homogène au sein de l'é
hantillon et (ii) l'é
ou-lement est indépendant du temps. Cette situation est s
hématisée dans la �gure 1.2(a) quimontre, en vue de dessus, le pro�l de vitesse homogène attendu dans le 
as d'un �uide new-tonien : la vitesse v(x) dé
roît linéairement de la vitesse v0 de la paroi mobile en x = 0 à
v = 0 au stator (i.e. en x = e). En toute rigueur, il faut aussi pouvoir négliger l'inertie dansl'analyse. En général, 
ette approximation ne pose pas de problème puisque les nombres deReynolds Re = ρve/η mis en jeu dans les expérien
es de rhéologie restent faibles devant 1.En e�et, on a typiquement ρ ≃ 103 kg.m−3, v ≃ 100 mm.s−1, e ≃ 1 mm et η ≃ 1 Pa.s soit
Re ≃ 0.1. Nos expérien
es seront don
 menées nettement en dessous du seuil d'instabilitésinertielles du type Taylor-Couette [134℄.Toutefois, dans le domaine des �uides 
omplexes, la littérature abonde en exemples où le�uide ne reste pas homogène sous 
isaillement. Comme nous l'avons souligné en introdu
tion,le 
isaillement peut modi�er la mi
rostru
ture du �uide et 
onduire à l'apparition de phasesinduites de vis
osités très di�érentes de 
elle du �uide à l'équilibre. Même pour des entrefersde l'ordre du millimètre et pour des for
es appliquées uniformes, 
onstantes et relativementfaibles, on a pu observer des é
oulements inhomogènes et non-stationnaires. L'origine d'unetelle stru
turation spatiale et de la dynamique temporelle de 
es é
oulements représente, àl'heure a
tuelle, un des enjeux majeurs des re
her
hes sur les �uides 
omplexes.La �gure 1.2(b) présente trois 
as typiques de pro�ls de vitesse attendus dans les �uides
omplexes. Le 
as (i) 
orrespond au 
as où deux phases de vis
osités di�érentes 
oexistent :la 
ontrainte étant supposée uniforme dans l'entrefer, la phase visqueuse (près du stator)supporte un 
isaillement plus faible que la phase �uide (près du rotor), 
e qui 
onduit à unpro�l de vitesse présentant deux bandes de 
isaillement. C'est le 
as du �shear-banding� dansla dire
tion du gradient de vitesse. Nous en verrons plusieurs exemples aux paragraphes 1.5.2et 1.5.3. Cette situation est prédite théoriquement dans le 
as des �mi
elles géantes� en régimesemi-dilué ou 
on
entré [30, 102℄. Expérimentalement, la 
oexisten
e entre un état de mi
ellesalignées et un état en
hevêtré a été observée en biréfringen
e dans une 
ellule de Couette parDe
ruppe et al. (
f. �gure 1.3) [25, 39, 82, 83℄.
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v

e� erFig. 1.2 � (a) S
héma de la 
ellule de Couette utilisée dans nos expérien
es et agrandissement del'entrefer en vue de dessus dans le 
as d'un é
oulement homogène. (b) Exemples de pro�ls de vitesseinhomogènes en géométrie de Couette. (i) Bandes de 
isaillement ou �shear-banding� : deux bandessupportant des taux de 
isaillement di�érents 
oexistent dans l'entrefer. (ii) Blo
age ou �jamming� :une partie du �uide est bloquée (�jammed� en anglais) alors que le reste de l'é
hantillon est 
isaillé. (iii)Glissement : la présen
e de deux �lms de lubri�
ation très fortement 
isaillés 
onduit à un glissementapparent aux parois.Le 
as (ii) de la �gure 1.2(b) présente un 
as extrême de �shear-banding� où la phase forte-ment visqueuse ne 
oule pas (vis
osité in�nie). Le pro�l de vitesse présente une partie 
isailléeet une partie où la vitesse reste 
onstante. On parle alors de blo
age (ou �jamming� en anglais).On ren
ontre 
ette situation dans les systèmes vitreux, les suspensions 
olloïdales 
on
entrées(ou �pâtes�), les milieux granulaires ou en
ore les émulsions (
f. paragraphes 1.5.1 et 1.5.5)[7, 35, 99, 133℄. Des observations qualitatives à l'aide de 
olorants ont mis en éviden
e 
e typede 
omportement dans des suspensions 
olloïdales thixotropes et des émulsions 
on
entrées[111, 113℄.De plus, en fon
tion de la rugosité de la 
ellule, la vitesse du �uide au voisinage des pa-rois peut être très di�érente de 
elle des parois : on parle de glissement (
f. 
as (iii) de la�gure 1.2(b)). Le glissement dans les �uides 
omplexes pose des problèmes industriels im-portants et reste di�
ile à déte
ter et à mesurer quantitativement. Ce glissement s'expliquehabituellement par la présen
e de 
ou
hes de lubri�
ation aux parois dont la mi
rostru
turedi�ère fortement de 
elle du �uide en volume.3 Par exemple, dans les émulsions, un tel glis-sement est dû à deux très �nes 
ou
hes de faible vis
osité où la 
on
entration en gouttelettesd'huile est beau
oup plus faible qu'en volume et qui supportent un très fort taux de 
isaille-ment [8, 113, 114℄. Le taux de 
isaillement en volume est ainsi très inférieur à 
elui donnésimplement par v0/e et 
al
ulé par le rhéomètre à partir de la mesure globale Ω. En 
al
ulantla vis
osité selon l'équation (1.1), on peut ainsi sous-estimer la vraie vis
osité de plusieursordres de grandeur.3 Il est important de bien distinguer 
e glissement �apparent� dans les �uides 
omplexes du glissement�molé
ulaire� dans les �uides simples et qui 
onstitue à lui seul tout un 
hamp de la re
her
he a
tuelle.
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Fig. 1.3 � Solution 
on
entrée de �mi
elles géantes� (CTAB�D2O à 18 % en masse) observée entrepolariseur et analyseur 
roisés pour des 
isaillements 
roissants de (a) à (e). L'entrefer de 1.5 mm est vude dessus. Une bande très brillante don
 fortement biréfringente 
orrespondant à une phase de mi
ellesalignées (ou phase nématique, notée �N�) est nu
léée à partir du rotor et envahit progressivement toutl'entrefer à mesure que le 
isaillement augmente. La phase désordonnée (ou phase isotrope, notée �I�)est peu biréfringente et apparaît don
 en gris fon
é (d'après [25℄).



16 CHAPITRE 1. FLUIDES COMPLEXES SOUS CISAILLEMENTEn�n, il a été 
onstaté que 
es é
oulements inhomogènes s'a

ompagnent généralement dephénomènes non-stationnaires. Bien que la 
ontrainte ou le taux de 
isaillement soient main-tenus 
onstants, la vis
osité enregistrée par le rhéomètre �u
tue au 
ours du temps indiquantla présen
e d'un 
hamp de vitesse non-stationnaire. Si l'�e�et spurt� ou l'instabilité �en peaude requin� (�sharkskin instability� en anglais) qui a

ompagnent l'extrusion de polymères sontbien do
umentées depuis une trentaine d'années ainsi que les instabilités aux parois de type�sti
k-slip� [40, 45, 101, 109℄, des os
illations spontanées de la vis
osité η(t) ainsi que desréponses plus 
omplexes évoquant des signaux 
haotiques ont été observées au voisinage detransitions de stru
ture induites par le 
isaillement et soulèvent de nombreuses questions quantà leur origine et leur interprétation [5, 70, 74, 85, 138, 139℄. Les �gures 1.4 et 1.5 montrentdes exemples typiques de réponses rhéologiques fortement non-stationnaires ren
ontrées dansnos �uides 
omplexes. Notons d'ores et déjà la très vaste gamme d'é
helles de temps mise enjeu dans 
es dynamiques allant de moins d'une se
onde à plusieurs heures.
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Fig. 1.4 � Réponse du 
isaillement γ̇(t) dans une solution de �mi
elles géantes� (MTAB�NaSal dansl'eau) à 
ontrainte imposée (a) σ = 100 et (b) σ = 103 Pa (
ollaboration A. Ponton, LBHP).
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Fig. 1.5 � Réponse du 
isaillement γ̇(t) dans une phase lamellaire SDS�o
tanol�eau salée à 
ontrainteimposée (a) σ = 13, (b) σ = 15.5, (
) σ = 16, (d) σ = 17, (e) σ = 18.5 et (f) σ = 16 Pa (d'après [118℄).



1.2. ÉTAT DE L'ART SUR LES MESURES LOCALES DE VITESSE 17Dans le 
as d'é
oulements inhomogènes et/ou non-stationnaires, une des
ription moyennede l'état du �uide est don
 très insu�sante et les mesures globales fournies par un rhéomètrepeuvent prêter à 
onfusion. Pour mieux 
omprendre 
es é
oulements, nous avons don
 proposéd'e�e
tuer des mesures lo
ales du 
hamp de vitesse dans un �uide 
omplexe sous 
isaillement.Pour 
ela, nous avons développé deux te
hniques di�érentes : la di�usion dynamique de lalumière et la vélo
imétrie ultrasonore. Avant d'en donner une des
ription, nous examinonsrapidement l'état de l'art sur la question des mesures lo
ales de vitesse en rhéologie.1.2 État de l'art sur les mesures lo
ales de vitesseLes exemples 
i-dessus ont montré que des mesures pré
ises résolues à la fois en espa
eet en temps s'avèrent 
ru
iales pour 
omprendre le 
omportement d'un �uide 
omplexe sous
isaillement. Si elle donne a

ès à une image qualitative de l'é
oulement, l'inje
tion de 
olorantne permet pas de mesure quantitative et reste trop intrusive. Les te
hniques non-intrusives uti-lisées 
lassiquement pour estimer le 
hamp de vitesse dans un �uide 
omplexe 
isaillé peuventêtre regroupées en deux 
atégories selon qu'elles utilisent (i) l'intera
tion d'une onde lumineuseave
 le �uide ou ave
 des parti
ules suivant l'é
oulement ou (ii) l'intera
tion d'un 
hamp ma-gnétique ave
 le matériau.Te
hniques optiquesLes te
hniques optiques sont de deux types : suivi de parti
ules ou di�usion de lumière.La te
hnique de suivi de parti
ules (�parti
le tra
king� en anglais ou �Parti
le Imaging Ve-lo
imetry�, PIV) 
onsiste à �lmer dire
tement des marqueurs, ré�é
hissants ou �uores
ents,introduits dans le �uide et à 
al
uler leur ve
teur dépla
ement en 
omparant deux imagessu

essives. Si l'on suppose que 
es marqueurs suivent e�e
tivement l'é
oulement (hypothèsede tra
eurs passifs ou lagrangiens), on remonte alors à une image du 
hamp de vitesse ave
une très bonne résolution temporelle lorsqu'on utilise une 
améra rapide. La PIV a été utiliséepour mettre en éviden
e des é
oulements inhomogènes dans des solutions rhéoépaississantesde �mi
elles géantes� diluées [73℄, des �mi
rogels� [95℄, des pâtes granulaires [7℄ ou en
ore lorsde l'extrusion de fondus de polymères [101℄.Toutefois, le suivi de parti
ules n'est possible que dans un �uide transparent et à 
onditionde bien 
ontr�ler l'ensemen
ement par les marqueurs. Or, en général, les �uides 
omplexesdi�usent la lumière voire sont 
omplètement opaques. Si le �uide ne di�use pas trop la lumière(régime de di�usion simple), on peut tirer pro�t de 
e phénomène pour mesurer la vitesselo
ale. En e�et, sous é
oulement, la lumière di�usée subit un petit dé
alage en fréquen
eappelé �dé
alage Doppler� et lié à la vitesse des di�useurs. En faisant interférer 
ette lumièredi�usée ave
 un fais
eau de référen
e ou ave
 de la lumière di�usée dans une autre dire
tion, onpeut mesurer 
e dé
alage Doppler et remonter à la vitesse lo
ale [12, 37, 143℄. C'est le prin
ipede la vélo
imétrie laser Doppler (�Laser Doppler Velo
imetry�, LDV) et de la te
hnique dedi�usion dynamique hétérodyne de la lumière (�Dynami
 Light S
attering�, DLS) présentéeau paragraphe 1.3.Largement répandue dans l'étude des �uides simples, en turbulen
e par exemple, la LDV



18 CHAPITRE 1. FLUIDES COMPLEXES SOUS CISAILLEMENTa été peu employée dans le domaine de la rhéologie des �uides 
omplexes sauf dans des é
ou-lements élongationnels. En e�et, la LDV né
essite de 
roiser deux fais
eaux laser pré
isémentau sein de l'é
hantillon pour ré
upérer l'interféren
e des deux fais
eaux lumineux di�usés sousdes angles di�érents. Elle est don
 di�
ile à mettre en ÷uvre dans une géométrie 
ourbée detype Couette et nous lui avons préféré la DLS où l'interféren
e est réalisée à l'extérieur del'é
hantillon.Résonan
e magnétique nu
léaireDepuis une dizaine d'années, diverses équipes utilisent la résonan
e magnétique nu
léaire(�Nu
lear Magneti
 Resonan
e�, NMR) pour obtenir des images du 
hamp de vitesse sous
isaillement en géométrie 
�ne-plan, en géométrie de Couette et dans des 
onduites [24, 35,59, 86℄. L'équipe de P. Callaghan a ainsi mis en éviden
e pour la première fois l'existen
ed'é
oulements inhomogènes dans des solutions semi-diluées et 
on
entrées de �mi
elles géantes�sous 
isaillement [86, 87℄. La �gure 1.6 montre deux exemples de pro�ls de vitesse inhomogènesmesurés par NMR.

Fig. 1.6 � Pro�ls de vitesse obtenus par NMR en géométrie de Couette dans une solution 
on
entréede �mi
elles géantes� (CTAB�D2O à 20 % en masse). Le 
isaillement est imposé à γ̇ = 51 s−1 et latempérature vaut 40◦C (à gau
he) et 39◦C (à droite). L'a
quisition d'un pro�l de vitesse prend environune heure (d'après [52℄).En exploitant les données NMR pour en déduire la stru
ture lo
ale du �uide,4 Callaghan etal. disposent en prin
ipe d'une 
ara
térisation rhéophysique 
omplète de leur �uide : rhéologie,mi
rostru
ture et 
hamp de vitesse [22, 23℄. La NMR donne aussi a

ès à un grand nombrede �uides 
omplexes : pâtes granulaires, émulsions, suspensions 
olloïdales 
on
entrées, et
.[35, 60, 61℄.Toutefois, la NMR possède plusieurs in
onvénients de taille. Tout d'abord, la NMR est unete
hnique 
oûteuse et 
ontraignante. En parti
ulier, elle interdit la présen
e de piè
es métal-liques dans l'entrefer des aimants qui fournissent le 
hamp magnétique. La mesure simultanéedes données de vitesse et des données rhéologiques à l'aide d'un rhéomètre est don
 en généralimpossible. Cela ne sera pas le 
as des deux te
hniques présentées 
i-dessous.4 Plus pré
isément, le signal NMR peut être analysé pour en déduire un paramètre d'ordre lo
al 
ara
térisantl'alignement des mi
elles.



1.3. VÉLOCIMÉTRIE PAR DIFFUSION DYNAMIQUE DE LA LUMIÈRE 19D'autre part, l'obtention d'une image du 
hamp de vitesse ave
 une résolution spatiale del'ordre de 50 µm né
essite environ une heure. Une telle résolution temporelle est trop faiblepour pouvoir étudier la dynamique des é
oulements et peut 
ompliquer l'analyse des résultats.Par exemple, dans les expérien
es de Callaghan et al., la question reste ouverte de savoir siles zones fortement 
isaillées 
orrespondent e�e
tivement à des mi
elles alignées ou non à
ause d'éventuelles �u
tuations de la vitesse [51, 52, 72℄. Si, au lieu d'enregistrer des images,on limite l'a
quisition de données à des pro�ls de vitesse, on peut obtenir une résolutiontemporelle nettement meilleure au détriment de la résolution spatiale : un pro�l par se
ondepour une résolution spatiale de l'ordre de 200 µm [17, 66℄.1.3 Vélo
imétrie par di�usion dynamique de la lumièreÀ mon arrivée au CRPP en o
tobre 2001, Jean-Baptiste Salmon entamait sa deuxièmeannée de thèse sous la dire
tion d'Annie Colin et de Didier Roux. Les dynamiques os
illantesobservées dans la réponse rhéologique d'une phase lamellaire formulée au laboratoire les avaientin
ités à envisager la possibilité d'un é
oulement inhomogène. Pour tester 
ette hypothèse,ils avaient 
onçu une expérien
e de di�usion dynamique de la lumière sous 
isaillement en
ollaboration ave
 Bernard Pouligny. Pour �nan
er la �n de l'a
hat du matériel né
essaireà 
ette expérien
e ainsi que mon propre montage de vélo
imétrie ultrasonore, j'ai rédigé unprojet intitulé �É
oulements de �uides 
omplexes� qui a été �nan
é à hauteur de 236 kEurossur deux ans par le CNRS et la Région Aquitaine. Ave
 Jean-Baptiste Salmon, nous avonsensuite mis en pla
e au printemps 2002 le dispositif de di�usion de lumière dé
rit 
i-dessous.Dans le domaine des �uides 
omplexes, la di�usion dynamique de la lumière (DLS) a étéutilisée pour la première fois dans les années 1980 en géométrie homodyne : en analysant lafon
tion d'auto
orrélation de l'intensité di�usée sous 
isaillement, on remonte à une mesuredu 
isaillement lo
al [1, 56℄. En géométrie hétérodyne, la DLS permet de mesurer lo
alementla vitesse d'un �uide di�usant la lumière : on fait interférer l'onde lumineuse di�usée par lemilieu ave
 un fais
eau lumineux de référen
e n'ayant pas traversé l'é
hantillon [12℄. L'intensité
I(t) résultant de 
ette interféren
e est re
ueillie par un tube photo-multipli
ateur (�photo-multiplier tube�, PMT). Comme nous l'avons rappelé plus haut, le mouvement des di�useursdans le volume di�usant, dé�ni par l'interse
tion du fais
eau in
ident et du fais
eau di�usé,induit un dé
alage Doppler δν sur la fréquen
e de l'onde di�usée. Ce dé
alage Doppler estdonné par δν = q · v, où q = ki − kd est le ve
teur d'onde de di�usion (ki et kd sont lesve
teurs d'onde in
ident et di�usés respe
tivement) et v est le ve
teur vitesse moyen desdi�useurs dans le volume di�usant. Grâ
e à un 
orrélateur numérique, on 
al
ule ensuite lafon
tion d'auto
orrélation C(τ) = 〈I(t)I(t+ τ)〉 de l'intensité déte
tée par le PMT. L'analysede la fon
tion de 
orrélation permet de remonter à la vitesse du �uide moyennée sur un volumedi�usant d'environ 50 µm de 
�té.Plus pré
isément, on peut montrer que la fon
tion d'auto
orrélation C(τ) os
ille en fon
-tion du dé
alage temporel τ à la fréquen
e Doppler δν. La �gure 1.7 montre un s
héma simpli�éde notre montage de DLS ainsi qu'un exemple de fon
tion d'auto
orrélation mesurée dans uneémulsion 
isaillée. Le rhéomètre (AR1000N, TA Instruments) est monté sur une table mé
a-
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Fig. 1.7 � (a) Dispositif de di�usion dynamique de la lumière en vue de dessus. Le fais
eau de référen
eest prélevé sur le fais
eau in
ident par une lame à fa
es parallèles (�beam splitter�, BS). De mêmeque le fais
eau di�usé, il est inje
té dans une �bre optique monomode via un �ltre spatial (�spatial�lter�, SF ). C désigne le 
oupleur de �bres monomodes où est réalisée l'interféren
e. (b) Fon
tiond'auto
orrélation C(τ) mesurée dans une émulsion 
isaillée à γ̇ = 10 s−1. La fréquen
e d'os
illation δνest mesurée à partir des annulations de C(τ) déterminées par interpolation (en gras) et repérées pardes ×.nique dont les dépla
ements dans les trois dire
tions de l'espa
e sont 
ontr�lés au mi
romètreprès. La 
ellule de Couette en plexiglas (transparent et lisse), en gris sur la �gure 1.7(a), estthermostatée par une 
ir
ulation d'eau autour du stator sur une épaisseur de 3 mm. Moyen-nant une pro
édure de 
alibration minutieuse qui permet de s'a�ran
hir des e�ets de réfra
tionliés à la 
ourbure de la 
ellule et de 
onnaître exa
tement la position du volume di�usant dansl'entrefer ainsi que l'angle de di�usion θi, on remonte à une mesure �pon
tuelle� de la vitessedu �uide (au sens de �moyennée sur environ 50 µm�).Pour obtenir un pro�l 
omplet de la vitesse à travers l'entrefer, il est ensuite né
essairede dépla
er le rhéomètre pour séle
tionner un �point� di�érent dans l'entrefer. C'est là l'in-
onvénient majeur de la te
hnique puisque 
e dépla
ement mé
anique limite 
onsidérablementla résolution temporelle. En e�et, s'il faut quelques se
ondes pour obtenir une mesure de vi-tesse, l'établissement d'un pro�l 
omplet 
onstitué d'une trentaine de points prend une à deuxminutes. Ainsi, les dynamiques mesurables par DLS sont né
essairement �lentes� : des �u
-tuations plus rapides que la minute ne sont pas a

essibles par 
ette te
hnique. La résolutionspatiale, quant à elle, est donnée par la taille du volume di�usant soit environ 50 µm.En�n, il est important de noter que la DLS ne s'applique pas aux é
hantillons fortementdi�usants ni opaques. Dans 
es 
as, la lo
alisation spatiale est perdue par di�usion multiple.De plus, pour un é
hantillon transparent ou trop faiblement di�usant, il est né
essaire d'ense-men
er le système par des di�useurs. En général, un ajout de parti
ules 
olloïdales en faiblequantité (1 % en masse de parti
ules de diamètre 30 nm, Ludox, Aldri
h) permet d'obtenir



1.4. VÉLOCIMÉTRIE ULTRASONORE 21une intensité di�usée su�sante sans a�e
ter le 
omportement rhéologique du �uide. Pour plusde détails te
hniques 
on
ernant la DLS (optique, 
alibration, et
.), nous renvoyons le le
teurà la référen
e [124℄ reproduite en annexe [P1℄.51.4 Vélo
imétrie ultrasonoreLes limitations de la DLS m'ont 
onduit à développer une te
hnique 
omplémentaire pourmesurer lo
alement la vitesse dans un �uide 
omplexe 
isaillé : la vélo
imétrie ultrasonore.En e�et, les ondes a
oustiques représentent une te
hnique de mesure non-intrusive employée
ouramment dans le domaine biomédi
al. À haute fréquen
e (ultrasons), elles permettent desonder des milieux biologiques sur des tailles de l'ordre du 
entimètre et d'obtenir des imagesé
hographiques souvent dé
isives en termes de diagnosti
. En hydrodynamique, les ultrasonspeuvent être utilisés pour mesurer la vitesse de parti
ules en suspension : le mouvement desdi�useurs induit un dépla
ement des é
hos ultrasonores et l'on peut alors réaliser un �suivia
oustique de parti
ules� analogue à la PIV optique [75℄. Par exemple, grâ
e au signal ré�é
hipar les globules rouges, les ultrasons permettent désormais de mesurer pré
isément la vitessedes é
oulements sanguins dans le 
orps humain pour déte
ter d'éventuelles maladies 
ardio-vas
ulaires [20, 32℄.J'ai don
 proposé d'adapter les te
hniques é
hographiques de vélo
imétrie au 
as des �uides
omplexes sous é
oulement de 
isaillement. Plus pré
isément, j'ai adapté une te
hnique de vé-lo
imétrie ultrasonore introduite il y a une quinzaine d'années [21, 54, 131℄ à nos situationsexpérimentales. Les fréquen
es f utilisées dans les te
hniques usuelles de vélo
imétrie ultra-sonore sont de l'ordre du mégahertz et o�rent une résolution spatiale λ = c0/f de l'ordre dumillimètre, où c0 ≃ 1500 m.s−1 est la vitesse du son dans le milieu et λ la longueur d'onde [104℄.Or, les tailles mises en jeu dans nos expérien
es de rhéologie sont de l'ordre du millimètre,dimension 
ara
téristique de l'entrefer d'une 
ellule de Couette. Pour obtenir une informationlo
ale sur une distan
e d'environ 1 mm ave
 une résolution su�sante, il faut don
 utiliserdes ultrasons de très haute fréquen
e [16, 49℄. Malheureusement, l'atténuation des ultrasons,déjà importante à basse fréquen
e dans des �uides vis
oélastiques, augmente fortement ave
la fréquen
e, 
e qui entraîne une rapide dégradation du rapport signal à bruit. Le meilleur
ompromis entre résolution et atténuation se situe autour d'une fréquen
e de 50 MHz. Onobtient alors une résolution spatiale de l'ordre de 30 µm 
ompatible ave
 l'étude des �uides
omplexes à l'é
helle mésos
opique.Comme pour la DLS, le montage 
onsiste en un rhéomètre 
ommer
ial (AR1000, TAInstruments) autour duquel est installé le dispositif de mesure. Là en
ore, nous pourronsa

éder aux données rhéologiques enregistrées simultanément aux pro�ls de vitesse. Ce points'avèrera 
ru
ial lorsqu'il s'agira de 
orréler rhéologie et 
hamp de vitesse et d'en interpréterles �u
tuations temporelles respe
tives. La référen
e [89℄ présentée en annexe [P2℄ rassembletous les aspe
ts te
hniques de notre �rhéo-vélo
imètre ultrasonore� pour lequel un brevet a étédéposé en 2003 [88℄. Ci-dessous, nous en résumons le prin
ipe et les 
ara
téristiques.5 La numérotation �Pn� renvoie à mes arti
les dans des revues à 
omité de le
ture listés en annexe dans lesse
tions �Liste de publi
ations� et �Publi
ations ré
entes�.



22 CHAPITRE 1. FLUIDES COMPLEXES SOUS CISAILLEMENTPrin
ipe de la vélo
imétrie ultrasonoreLa �gure 1.8 montre le dispositif ultrasonore installé autour du rhéomètre. Un trans-du
teur piézo-polymère (Panametri
s PI 50-2) 
ommandé par un module pulseur-ré
epteurà large bande (Panametri
s 5900PR) envoie des impulsions ultrasonores 
entrées autour de
f = 36 MHz. Ces impulsions sont très 
ourtes et durent typiquement une période a
oustique.Le transdu
teur fon
tionne en émission 
omme en ré
eption. Il est immergé dans une 
uveremplie d'eau distillée qui permet à la fois la transmission a
oustique vers la 
ellule de Couetteet la thermostatation du �uide. Les impulsions ultrasonores sont fo
alisées au milieu de l'en-trefer 
omme le montre la �gure 1.9. Les résolutions axiale et transverse sont respe
tivementde 30 µm et 65 µm sur une profondeur de 
hamp d'environ 1 mm.

circulation

pulser−receiver

digitizer

water

PCtransducer

rheometer

Fig. 1.8 � S
héma général et photographie du dispositif de vélo
imétrie ultrasonore.

w
p

y� e


0 �0
Fig. 1.9 � Arrangement expérimental du transdu
teur ultrasonore par rapport à la 
ellule de Couette.
c0, cp et cw sont les vitesses du son respe
tivement dans le �uide 
omplexe, le plexiglas et l'eau. Lespoints (•) indiquent s
hématiquement les inhomogénéités situées dans le fais
eau ultrasonore et qui
ontribuent au signal rétrodi�usé. À droite, la photographie montre le transdu
teur et le stator vusde dessus une fois le rotor relevé.



1.4. VÉLOCIMÉTRIE ULTRASONORE 23Les impulsions ultrasonores traversent le stator en plexiglas via une fenêtre d'épaisseurminimale 0.5 mm et pénètrent dans le �uide sous une in
iden
e θ ≃ 15◦ (
f. �gure 1.9). Al'intérieur du �uide, les ultrasons sont di�usés par des inhomogénéités de 
ompressibilité oude densité. Ces inhomogénéités peuvent être dues à la mi
rostru
ture du �uide ou introduitesarti�
iellement pour augmenter le 
ontraste a
oustique. Comme en DLS, il faut non seulementqu'elles soient su�santes pour donner lieu à un signal mesurable, mais aussi qu'elles restenten quantité relativement faible pour éviter la di�usion multiple [110℄.Considérons le 
as d'une impulsion unique se propageant dans la 
uve, puis à travers lestator et en�n dans un milieu di�usant. Après un 
ertain délai t0 
orrespondant à la propaga-tion à travers l'eau et le plexiglas, le transdu
teur 
ommen
e à re
evoir des é
hos ultrasonoresdus à la di�usion par les premières inhomogénéités ren
ontrées. Au fur et à mesure de sa pro-pagation, l'impulsion ultrasonore est di�usée par des inhomogénéités situées de plus en plusloin du stator qui donnent lieu à des é
hos arrivant de plus en plus tard.Ainsi, dans l'hypothèse d'une di�usion simple, le signal de pression rétrodi�usé et reçusur le transdu
teur à l'instant t s'interprète 
omme la 
ontribution des parti
ules situées àune distan
e y = c0(t − t0)/2, où y est la distan
e au stator le long du fais
eau ultrasonoreet t0 le temps de propagation à travers l'eau et le plexiglas.6 Un tel signal rétrodi�usé estappelé �spe
kle ultrasonore�. Le signal reçu par le transdu
teur est alors numérisé par une
arte d'a
quisition rapide (A
qiris DP235) et sto
ké dans un ordinateur.La �gure 1.10(a) montre un signal de spe
kle typique p(t) 
orrespondant à une impulsionunique rétrodi�usée par une suspension diluée de sphères de polystyrene. L'entrefer de la
ellule de Couette 
orrespond aux temps d'arrivée 
ompris entre t ≃ 13.5 µs (stator) et
t ≃ 15.0 µs (rotor). On voit don
 qu'en enregistrant le signal temporel résultant d'une seuleimpulsion ultrasonore, on ré
upère une information spatiale sur la répartition des di�useursdans l'entrefer. Cette 
orrespondan
e temps�espa
e est à la base des te
hniques d'é
hographieultrasonore où, 
ontrairement aux te
hniques optiques 
omme la DLS, on tire pro�t du faitque la phase d'une onde a
oustique est fa
ilement mesurable.Lorsque le �uide est soumis à un é
oulement, le spe
kle 
hange sous l'e�et du dépla
ementdes di�useurs. La �gure 1.10(b) montre un agrandissement sur quatre périodes a
oustiques dessignaux de spe
kle reçus pour deux impulsions su

essives séparées de ∆T = 1 ms. Le dé
alagetemporel δt des deux signaux reçus au temps t 
orrespond au dépla
ement δy = c0δt/2 dedi�useurs situés à la position moyenne y = c0(t− t0)/2. On en déduit fa
ilement la vitesse desdi�useurs situés en y et projetée le long de l'axe ultrasonore par vy = δy/∆T .En dé
oupant les signaux 
orrespondant à deux impulsions su

essives en petites fenêtrestemporelles, on ré
upère fa
ilement les dé
alages temporels dans 
haque fenêtre par inter
or-rélation [20, 21, 68℄. On mesure alors la vitesse du son c0 indépendamment et, grâ
e à une
alibration utilisant un �uide newtonien (pour lequel le pro�l de vitesse est 
onnu), on obtientles valeurs exa
tes de t0 et θ qui permettent de remonter à vy(y) dans tout l'entrefer puisau pro�l de vitesse v(x).7 En e�et, lorsque e ≪ R1, la position radiale x est donnée simple-6 Au risque d'une 
ertaine 
onfusion, on utilise i
i temporairement y pour noter l'axe ultrasonore alorsqu'aux paragraphes pré
édents, y représentait la dire
tion de la vitesse.7 Ex
epté le suivi optique de parti
ules (PIV), les te
hniques évoquées dans 
e 
hapitre (NMR, DLS, USV) nedonnent a

ès qu'à une 
omposante du ve
teur vitesse projeté selon une dire
tion parti
ulière. Pour interpréter
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Fig. 1.10 � (a) Signal de pression rétrodi�usé par une suspension de sphères de polystyrène dediamètre 3�10 µm à 1 % en masse. L'impulsion est émise à t = 0. Le signal a été normalisé parl'amplitude maximale p0. (b) Agrandissement de la fenêtre indiquée en (a) par des pointillés. Lessymboles • 
orrespondent au signal tra
é en (a). Les symboles ◦ représentent le signal reçu aprèsune deuxième impulsion émise ∆T = 1 ms plus tard. Pour pouvoir 
omparer les deux signaux, on aramené les instants d'émission des deux impulsions en t = 0. Le dépla
ement des di�useurs induit undé
alage du spe
kle vers la droite i.e. les di�useurs s'éloignent du transdu
teur. Le 
isaillement imposéest γ̇ = 25 s−1.ment par x = e − y cos θ et la vitesse orthoradiale par v(x) = vy/ sin θ. Une telle te
hniqued'inter
orrélation de spe
kle ultrasonore est appelée �Ultrasoni
 Spe
kle Velo
imetry� (USV)[91, 126℄ [P11, P12℄.Cara
téristiques de la te
hnique USVEn prin
ipe, il su�t de deux impulsions su

essives pour mesurer un pro�l de vitesse [105℄.L'intervalle de temps ∆T entre deux impulsions est ajusté en fon
tion des 
onditions expéri-mentales, de sorte que le dépla
ement des di�useurs entre les deux impulsions reste inférieurà une longueur d'onde : δy ∼ v∆T ∼ γ̇e∆T . λ. ∆T est don
 inversement proportionnel autaux de 
isaillement et expérimentalement, on a ∆T ≃ 1 ms pour γ̇ ≃ 10 s−1.En pratique, l'amplitude du spe
kle n'est jamais parfaitement uniforme8 (
f. �gure 1.10(a))et il est né
essaire de moyenner sur plusieurs inter
orrélations su

essives pour obtenir unebonne 
onvergen
e statistique des mesures. En fon
tion des 
onditions expérimentales, l'a
-quisition d'un pro�l prend 0.02 à 2 s (voire plusieurs dizaines de se
ondes pour les plus faibles
isaillements γ̇ ≃ 0.01�0.1 s−1). La résolution temporelle de la te
hnique USV est don
 nette-ment meilleure qu'en DLS.Notre te
hnique ultrasonore donne a

ès à une gamme de vitesses s'étendant de 1 µm. s−1 à1 m.s−1 ave
 une résolution spatiale de l'ordre de λ ≃ 40 µm. Notons que la plupart des �uides
omplexes 
onsidérés par la suite ne possèdent pas une mi
rostru
ture di�usant su�sammentles pro�ls de vitesse mesurés en géométrie de Couette, il faut garder à l'esprit que la vitesse tangentielle v(x) estdéduite de la 
omposante mesurée en faisant l'hypothèse d'un é
oulement purement orthoradial : v = v(x)eθ.8 L'amplitude du spe
kle est liée aux 
onditions d'interféren
e des di�érentes ondes rétrodi�usées parles inhomogénéités. Selon la répartition spatiale des di�useurs dans le fais
eau, 
es ondes peuvent interférerdestru
tivement. On obtient alors lo
alement un niveau de signal trop faible pour être exploitable.



1.5. RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX 25les ultrasons. Comme en DLS pour des milieux optiquement transparents, nous sommes alors
onduits à ensemen
er le �uide par des �agents de 
ontraste ultrasonore� sous la forme departi
ules dures d'un diamètre de l'ordre de 10 µm. Même si 
es parti
ules peuvent paraître�grosses� par rapport à l'é
helle mésos
opique des �uides étudiés, elles sont introduites enquantité relativement faible (1 % en masse) et nous pouvons négliger leur in�uen
e sur le
omportement du �uide. Notons en�n qu'ave
 la te
hnique USV, il est possible d'utiliser des
ellules aux parois rugueuses. En e�et, même si la 
ellule n'est plus optiquement transparente,les ultrasons ne sont pas a�e
tés tant que la taille 
ara
téristique des rugosités reste petitedevant la longueur d'onde a
oustique λ ≃ 40 µm.1.5 Résultats expérimentauxAprès avoir mis en pla
e, testé et 
alibré les deux te
hniques dé
rites 
i-dessus (DLSet USV) dans des �uides newtoniens, j'ai entamé une étude systématique de divers �uides
omplexes. Le tableau 1.1 rassemble les sigles utilisés pour désigner les 
onstituants de nossystèmes. Le tableau 1.2 présente une synthèse des résultats obtenus. La 
olonne marquée�Rhéophysique� mentionne les di�érents phénomènes hors d'équilibre auxquels je me suis inté-ressé : existen
e d'une 
ontrainte seuil σ0 et transition pâte��uide (P → F) dans des émulsions,transition isotrope�nématique (I→ N) dans des �mi
elles géantes�, ou en
ore transitions phaselamellaire��ognons� (Lα → O) et �ognons� désordonnés��ognons� ordonnés (OD → OO) dansdes phases lamellaires.Ces résultats font partie des travaux de thèse de Jean-Baptiste Salmon et de Lydiane Bé
u.Ils ont tous été obtenus en 
ollaboration étroite ave
 Annie Colin. Ils sont aussi le fruit de 
ol-laborations extérieures ave
 François Molino (GDPC, Montpellier), Christophe Chassenieux(ESPCI, Paris), Alain Ponton (LBHP, Paris), Peter Olmsted (Université de Leeds, Royaume-Uni), François S
hosseler (LDFC, Strasbourg) et Jean-Lu
 Pozzo (LCOO, Bordeaux) qui nousont fourni les é
hantillons et nous ont parfois assistés dans les expérien
es. En�n, 
ertainesétudes plus spé
i�ques, sur la dynamique des �mi
elles géantes� ou 
elle des émulsions 
on
en-trées par exemple, ont 
onstitué l'objet de divers stages de Master ou de DEA.
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one polydimethyl siloxane η = 135 Pa.s, RhodiaDC705 Huile sili
one �di�usion pump �uid 705� η = 0.18 Pa.s, Dow CorningTTAB Tetrade
yl trimethylammonium bromide, Aldri
hCPCl Cetylpyridinium 
hloride, Aldri
hNaSal Sodium sali
ylate, A
ros Organi
sCTAB Cetyl trimethylammonium bromide, Aldri
hMTAB Myristyl trimethylammonium bromideEHUT Bis(ethylhexylureido)tolueneSDS Sodium dode
ylsulfateP84 Pluroni
s P84 PEO�PPO�PEO, BayerNHD N-5-hydroxypropyl dode
anamideTab. 1.1 � Sigles utilisés dans le tableau 1.2 pour désigner les 
onstituants 
himiques de nos systèmes.Dans toutes nos expérien
es, les données rhéologiques globales γ̇(t), σ(t) et η(t) sont en-registrées toutes les se
ondes simultanément aux pro�ls de vitesse.9 Dans 
ertains 
as (phaselamellaire et émulsions), un dispositif de di�usion statique de la lumière permet en outred'a

éder à une information sur la mi
rostru
ture ou sur la �texture� du �uide.10Dans la suite, plut�t que de m'intéresser en détail à un système parti
ulier, j'ai 
hoiside ne présenter brièvement que les résultats les plus représentatifs obtenus sur des systèmesvariés. En e�et, des analyses détaillées font l'objet des thèses et stages en 
ours ainsi quedes publi
ations reproduites en annexe. La séle
tion présentée i
i met en éviden
e la diver-sité et la 
omplexité des 
omportements observés mais permet aussi de dégager une 
ertaine�universalité� dans 
es 
omportements.

9 La page web http://www.
rpp-bordeaux.
nrs.fr/∼sebm/usv rassemble des animations des pro�ls devitesse v(x, t) enregistrés en vélo
imétrie ultrasonore.10 Une mi
rostru
ture donnée, par exemple, une stru
ture lamellaire, peut présenter des défauts dont l'ar-rangement à plus grande é
helle 
onfère au �uide sa �texture�.
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Tab.1.2�Synthèsedesrésultatsdemesureslo
alessous
isaillement.Lespour
entagesindiquéssont
massiques.Système Composition Étudiants Collaboration RésultatsRhéophys. Pro�ls v(x, t) Te
h. Référen
eÉmulsion PDMS à 75 %eau�gly
érol�TTABà 20◦C J.-B. SalmonL. Bé
u σ0 glissement DLS [119℄ [P3℄Émulsion DC705 à 75 %eau�TTAB à 20◦C P. Grondin σ0P → F glissementjamming USVÉmulsion ri
in à 75 %eau�SDS à 20◦C L. Bé
u σ0P → F glissementjamming USVMi
elles géantes CPCl�NaSal à 6 %eau salée à 21.5◦C J.-B. Salmon F. MolinoMontpellier I → N shear-bandingsans glissement DLS [120℄ [P4℄Mi
elles géantes CTAB à 20 %D2O à 34�44◦C D. Ana
heL. Bé
u I → N shear-bandinget glissementdynamiques USV [10℄ [P5℄Mi
elles géantes EHUT 4�6.5 g.L−1dodé
ane à 25◦C C. ChassenieuxESPCI, Paris I → N? glissementshear-banding ?inst. élastique ? USVMi
elles géantes MTAB à 100 mMNaSal à 200 mMeau à 25.5◦C A. PontonLBHP, Paris I → N?rhéoépaisst glissement USVPhase lamellaire SDS, pentanoldode
ane à 50 %eau salée à 22◦C G. Wilkins P. OlmstedLeeds, UK Lα → Orhéoépaisst glissementdynamique USVPhase lamellaire SDS à 6.5 %o
tanol à 7.8 % J.-B. Salmon OD → OO shear-bandingave
 glissement DLS [122, 123℄[P6, P7℄eau salée à 26�33◦C dynamique USV [90℄ [P8℄Polymère triblo
 P84 à 4 %eau salée à 37�41◦C F. S
hoesselerStrasbourg I → N shear-bandinginst. élastique USVOrganogel NHDtoluène à 5◦C P. Grondin J.-L. PozzoBordeaux thixotropie fra
turesjamming USV



28 CHAPITRE 1. FLUIDES COMPLEXES SOUS CISAILLEMENT1.5.1 Glissement et transition pâte��uide dans une émulsionLes émulsions et les suspensions 
olloïdales 
on
entrées sont omniprésentes dans l'industrie
osmétique, agro-alimentaire ou pétrolière. Une émulsion est 
onstituée de gouttelettes d'huilestabilisées par un tensioa
tif et en suspension dans une solution aqueuse.11 Lorsque l'émulsionest 
on
entrée au-dessus de la fra
tion volumique d'empilement 
ompa
t (≃ 64 % pour unsystème monodisperse), les gouttelettes sont déformées et 
omprimées les unes 
ontre lesautres. Le système possède alors des propriétés fortement élastiques et, pour le mettre enmouvement, il est né
essaire de lui appliquer une 
ontrainte supérieure à une �
ontrainteseuil� σ0.L'existen
e de 
ette 
ontrainte seuil et la présen
e de glissement aux parois posent d'im-portants problèmes industriels, par exemple dans les é
oulements à travers des 
onduitesimpliqués dans l'extra
tion du pétrole ou en agro-alimentaire [8℄. En parti
ulier, il a été mon-tré qu'au voisinage de la 
ontrainte seuil, on assiste à une transition pâte��uide : pour des
ontraintes inférieures à σ0, le système se 
omporte 
omme un solide �pâteux� et au-dessus de
σ0, le système s'é
oule 
omme un �uide [17, 67, 93℄. Ce type de 
omportement semble généraldans toute une 
lasse de matériaux �mous et vitreux� appelés �soft glassy materials� en anglais[33, 35, 36, 95, 111, 132℄.
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x  (mm)Fig. 1.11 � Pro�ls de vitesse mesurés en dessous de la 
ontrainte seuil dans une émulsion d'huilesili
one à 75 % dans un mélange eau�gly
érol�TTAB pour des 
isaillements imposés de (a) γ̇ = 0.1et (b) 0.2 s−1. Les pro�ls ont été normalisés par la vitesse du rotor v0. Les lignes en traits-tirésreprésentent le pro�l attendu pour un �uide newtonien qui ne glisse pas.De plus, diverses équipes ont montré l'existen
e d'é
oulements inhomogènes au voisinagede σ0 [17, 92℄. De tels é
oulements ont aussi été obtenus ré
emment par simulation numérique[55, 71, 135, 140℄. En utilisant la DLS sur une émulsion quasi-transparente, nous avons observéles états �pâteux� et ��uide� dans un système stabilisé par du TTAB où les gouttelettes ont11 Il s'agit alors d'une émulsion dire
te. On peut aussi trouver des émulsions inverses où des gouttelettesd'eau sont suspendues dans de l'huile.



1.5. RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX 29un diamètre de l'ordre de 2 µm (
f. tableau 1.2). La �gure 1.11 montre que, pour des tauxde 
isaillement imposés par le rhéomètre inférieurs à 0.3 s−1, l'émulsion n'est pas 
isaillée envolume : le glissement est total, la �pâte� est entraînée en rotation solide et tout l'é
oulementa lieu dans des �lms de lubri�
ation aux parois. Lorsque γ̇ > 0.3 s−1, le glissement reste trèsimportant mais les pro�ls de vitesse normalisés présentent une pente non nulle : l'émulsions'é
oule en volume (
f. �gure 1.12).
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x  (mm)Fig. 1.12 � Pro�ls de vitesse mesurés au-dessus de la 
ontrainte seuil pour des 
isaillements imposés de(a) γ̇ = 0.4 et (b) 1 s−1. Les pro�ls ont été normalisés par la vitesse du rotor v0. Les lignes en traits-tirésreprésentent le pro�l attendu pour un �uide newtonien qui ne glisse pas. Les pointillés 
orrespondent aupro�l de vitesse d'un �uide newtonien qui glisse aux parois dans les mêmes proportions que l'émulsion.Les lignes 
ontinues sont les meilleurs ajustements par un �uide rhéo�uidi�ant en loi de puissan
e
σ = Aγ̇n ave
 n = 0.4.Cet exemple montre à quel point il 
onvient d'être prudent dans l'interprétation des don-nées rhéologiques globales. En e�et, à 
ause du glissement, le taux de 
isaillement �vrai� γ̇effressenti par l'émulsion est nettement plus faible, voire �in�niment plus faible� dans le 
as del'état pâteux, que 
elui indiqué par le rhéomètre et 
al
ulé par γ̇ ≃ v0/e 
omme pour un �uidenewtonien qui ne glisserait pas [8, 95, 108℄.12 De nos pro�ls de vitesse et de la 
ontraintemesurée par le rhéomètre, nous pouvons déduire une 
ourbe d'é
oulement σ(γ̇eff) 
orrigée duglissement et la 
omparer à 
elle déduite des données rhéologiques globales. L'élimination
omplète du glissement ou sa prise en 
ompte dans les expérien
es de rhéologie 
lassique n'estjamais évidente. Les mesures lo
ales o�rent don
 une solution à 
e problème et permettentd'a

éder au 
omportement e�e
tif d'un �uide 
omplexe.L'étude détaillée du glissement dans 
e système et de son 
omportement rhéologique lo
alse trouve reproduite en annexe [P3℄ (référen
e [119℄). Le prolongement de 
e travail 
onstitueune partie de la thèse de Lydiane Bé
u. Pour pouvoir utiliser la te
hnique USV, il a fallu12 En toute rigueur, l'expression du 
isaillement indiqué par le rhéomètre en géométrie de Couette faitintervenir des fa
teurs 
ontenant R1 et R2 [118, 119℄. Par sou
i de simpli
ité, nous utilisons i
i l'expressionappro
hée γ̇ ≃ v0/e valable pour e ≪ R1.



30 CHAPITRE 1. FLUIDES COMPLEXES SOUS CISAILLEMENTformuler une émulsion transparente aux ultrasons13 en ajustant les impédan
es a
oustiquesde la phase 
ontinue et de la phase dispersée. L'ajout en faible quantité de billes de verre
reuses de même densité que l'émulsion permet ensuite de 
ontr�ler le niveau de signal despe
kle ultrasonore. Les premiers résultats mettent en éviden
e la présen
e d'é
oulementsinhomogènes de type �jamming� et fortement non-stationnaires au moins de façon transitoiredans diverses émulsions 
on
entrées (à base d'huile sili
one ou d'huile de ri
in).1.5.2 �Shear-banding� dans des solutions de �mi
elles géantes�L'exemple des solutions de �mi
elles géantes� déjà mentionné plus haut est 
ara
téristiquedes 
omportements sous é
oulement observés dans les �uides 
omplexes. Ces longs agrégats
ylindriques de molé
ules tensioa
tives en solution sont sus
eptibles de s'aligner sous l'e�etd'un 
isaillement. On observe ainsi une transition isotrope�nématique entre un état de mi-
elles en
hevêtrées et des mi
elles alignées dans la dire
tion de la vitesse [14, 15, 117, 127℄.La signature rhéologique de 
ette transition sur la 
ourbe d'é
oulement σ(γ̇) 
onsiste en unplateau de 
ontrainte à une valeur σ⋆ entre γ̇1 et γ̇2 séparant deux bran
hes 
orrespondantrespe
tivement à l'état isotrope aux faibles 
ontraintes et à l'état aligné aux fortes 
ontraintes.Par analogie ave
 les transitions de phase à l'équilibre, la théorie prédit une 
oexisten
e dephases, i.e. des é
oulements où 
oexistent des �bandes� de 
isaillements di�érents, le long duplateau [102, 103, 112℄.14Dans un premier temps, nous avons étudié un système mi
ellaire 
lassique [13, 14℄, lesystème CPCl�NaSal à 6 % en masse ensemen
é pour la DLS par 1 % en masse de parti
ules
olloïdales de diamètre 30 nm. Pour la première fois, nous y avons 
lairement mis en éviden
eun 
as de �shear-banding� stationnaire à deux bandes de 
isaillements di�érents selon uns
énario 
onforme à la théorie [120℄. La proportion α de phase induite (phase alignée, peuvisqueuse) est �xée par la distan
e entre le 
isaillement imposé et le début du plateau : α = (γ̇−
γ̇1)/(γ̇2− γ̇1). Nous avons aussi montré que la position de l'interfa
e dans l'entrefer 
orrespondà une 
ontrainte �xe qui 
oïn
ide ave
 la 
ontrainte plateau σ⋆. Au
un glissement signi�
atifn'a été déte
té dans 
e système semi-dilué. Toutefois, il faut noter qu'à haut 
isaillement, laphase nématique subit une instabilité élastique qui peut 
onduire à l'éje
tion de l'é
hantillonhors de la 
ellule. Nous verrons un autre exemple d'une telle instabilité au paragraphe 1.5.4.De plus, de faibles �u
tuations du 
hamp de vitesse, di�
iles à résoudre en DLS, pourraientavoir lieu même en dessous du seuil d'instabilité élastique [118℄. Des mesures 
omplémentairessur 
e système à l'aide de la te
hnique USV pourront sans doute tran
her à 
e sujet.Les résultats 
orrespondant au système pré
édent sont regroupés en annexe [P4℄ (référen
e[120℄). Nous nous sommes ensuite intéressés à un système mi
ellaire 
on
entré sus
eptible deprésenter de fortes �u
tuations temporelles, le système CTAB�D2O à 20 % en masse [25, 26,52℄. Cette étude a fait l'objet d'une publi
ation dont la �gure 1.13 reprend les prin
ipaux13 De même qu'une émulsion 
on
entrée dont le diamètre des gouttelettes est de l'ordre du mi
romètreapparaît blan
he optiquement, une émulsion est généralement opaque aux ultrasons : à 
ause des rupturesd'impédan
es liées à la présen
e des gouttelettes, le milieu di�use très fortement les ultrasons.14 D'autres auteurs interprétent la 
ourbe d'é
oulement plut�t en termes d'instabilité mé
anique du �uide[30, 130℄. Les 
on
lusions sur l'é
oulement inhomogène résultant restent essentiellement les mêmes et bien que
e débat soulève des questions fondamentales intéressantes, il dépasse le 
adre de 
e mémoire.
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f. référen
e [10℄ et annexe [P5℄).Sur la 
ourbe d'é
oulement, on retrouve la présen
e d'un plateau de 
ontrainte 
ara
té-ristique d'une transition isotrope�nématique induite par l'é
oulement (
f. �gure 1.13(A)). Enrevan
he, dans 
e système, lorsqu'on impose un 
isaillement, l'état stationnaire n'est atteintqu'au bout de plusieurs heures (
f. �gure 1.13(B)). Ce transitoire ultra-lent 
orrespond à lanu
léation et à la 
roissan
e d'une région fortement 
isaillée au rotor15 
omme le montre lediagramme spatio-temporel de γ̇(x, t) 
al
ulé à partir de pro�ls de vitesse v(x, t) enregistréspar USV toutes les 2 s (
f. �gure 1.13(C)).
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Fig. 1.13 � (A) Courbe d'é
oulement σ(γ̇) du système CTAB�D2O à 44◦C. Insert : agrandissementsur γ̇ = 60�1000 s−1 montrant le plateau de 
ontrainte. (B) Relaxation de la 
ontrainte σ(t) après uné
helon de 
isaillement de 0 à 200 s−1. Insert : �overshoot� élastique aux temps 
ourts. (C) Diagrammespatio-temporel du taux de 
isaillement lo
al γ̇(x, t). Le noir et le blan
 
orrespondent respe
tivement à
γ̇ = 0 et γ̇ ≥ 300 s−1. (a) Pro�ls de vitesse pendant l'apparition intermittente d'une bande fortement
isaillée au rotor (x . 150 µm) à t = 4505 (•) et 4508 s (◦). (
) Pro�ls de vitesse au 
ours d'uneos
illation de l'interfa
e à t = 18800 (◦), 18810 (•) et 18818 s (¤). (e) Pro�ls de vitesse pendant lanu
léation d'une se
onde bande fortement 
isaillée au stator à t = 22292 (◦), 22350 (•), 22388 (¤) et22463 s (¥). (b), (d) et (f) Agrandissements de γ̇(x, t) 
orrespondant à (a), (
) et (e).15 En géométrie de Couette, la 
ontrainte dé
roît 
omme 1/(R1 + x)2 : elle est légèrement plus forte aurotor qu'au stator. La phase induite aura don
 tendan
e à nu
léer au rotor pour envahir progressivement toutl'entrefer. Une autre 
onséquen
e de l'inhomogénéité de 
ontrainte est une légère pente systématique dans le�plateau� de 
ontrainte sur la 
ourbe d'é
oulement [118, 122℄.



32 CHAPITRE 1. FLUIDES COMPLEXES SOUS CISAILLEMENTÀ 
ette dynamique ex
essivement lente se superpose une dynamique rapide et très 
om-plexe de l'interfa
e séparant les deux bandes de 
isaillements di�érents ainsi que des �u
-tuations des vitesses de glissement aux parois. On note même parfois l'apparition brutale ettransitoire d'une se
onde bande fortement 
isaillée au voisinage du stator (
f. �gures 1.13(a)�(f)). Au vu d'une telle dynamique spatio-temporelle, on 
omprend mieux en quoi des pro�lsde vitesse résolus en temps apportent un 
omplément indispensable aux mesures rhéologiquesglobales et des informations 
ru
iales en vue de valider d'éventuels modèles théoriques.En�n, des expérien
es dans une 
ellule de Couette striée ont montré que la suppressiondu glissement aux parois stoppe les os
illations de l'interfa
e mais renfor
e les événements�
atastrophiques� 
omme 
elui de la �gure 1.13(e). Ces observations expérimentales évoquentles résultats théoriques ré
ents qui prédisent des dynamiques 
haotiques dans 
e type d'é
ou-lements 
isaillés [3, 50℄. Toutefois, la présen
e de glissement ajoute un ingrédient sus
eptiblede masquer une dynamique �simple� en volume : la dynamique de l'interfa
e régit-elle 
elledu glissement, le glissement peut-il in�uen
er le mouvement de l'interfa
e ou bien les deuxdynamiques sont-elle 
omplètement dé
orrélées ? Le paragraphe suivant o�re un autre exempled'une telle problématique.1.5.3 Dynamique d'une phase lamellaireLa plupart des adou
issants ou des shampooings sont des phases lamellaires 
onstituéesde divers tensioa
tifs en solution aqueuse. L'étude des phases lamellaires à l'équilibre et horsd'équilibre représente l'un des domaines d'expertise du CRPP : les travaux de D. Roux etal. ont permis de montrer que le 
isaillement 
ontr�le la �texture� de 
es �uides, 
'est-à-direl'organisation des défauts d'empilement des membranes. En parti
ulier, une nouvelle stru
tureinduite par le 
isaillement a été mise en éviden
e dans di�érents systèmes, où les membraness'arrangent en une assemblée monodisperse et 
ompa
te de vési
ules multilamellaires appelées�ognons� par analogie ave
 le légume 
onstitué de 
ou
hes emboîtées les unes dans les autres[41, 42, 107, 129℄. C'est la transition lamelles�oignons (Lα → O).Selon les 
onditions de température et les 
on
entrations des 
onstituants, 
ette assembléed'�ognons�, désordonnée aux faibles taux de 
isaillement, peut a
quérir un ordre positionnel àlongue portée à plus fort 
isaillement. On assiste alors à une deuxième transition induite parle 
isaillement appelée �transition de feuilletage� (ou �layering transition� en anglais) [43, 129℄.Après 
ette transition désordre�ordre (OD → OO), les �ognons� sont organisés selon un ré-seau hexagonal dans des feuillets qui glissent les uns sur les autres sous l'e�et de l'é
oulement.L'assemblée ordonnée possède ainsi une vis
osité nettement plus faible que l'assemblée désor-donnée. De même que la transition isotrope�nématique étudiée au paragraphe pré
édent, latransition de feuilletage est don
 rhéo�uidi�ante. Notons en�n qu'une telle transition désordre�ordre est aussi observée dans les suspensions monodisperses de sphères dures [2℄.Au 
ours de sa thèse, Jean-Baptiste Salmon s'est intéressé au système SDS�o
tanol�eausalée 
onnu pour donner lieu à des os
illations de vis
osité au voisinage de la transition defeuilletage et à 
ontrainte imposée [129, 139℄. Des régimes dynamiques variés (os
illationspériodiques ou apériodiques, réponses bruitées, 
f. �gure 1.5) ont été observés, évoquant lessignaux rhéologiques non-stationnaires rapportés pour des solutions rhéoépaississantes de �mi-
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elles géantes� diluées [5, 6, 74℄ et quali�és de �rhéo
haos�. Toutefois, dans 
ette phase lamel-laire, au
un 
haos temporel �simple�, dit de basse dimensionnalité, n'a pu être mis en éviden
eà partir des signaux rhéologiques, 
onduisant à l'hypothèse d'un é
oulement inhomogène met-tant en jeu les degrés de liberté spatiaux du problème [118, 121℄. À l'origine, 
'est pour tester
ette hypothèse que le dispositif de DLS avait été 
onçu.Shear-banding et glissement à 
isaillement imposéÀ 
isaillement imposé, la réponse rhéologique du système reste stationnaire. Les mesuresde DLS ont alors mis éviden
e un s
énario de �shear-banding� similaire à 
elui observé dansles �mi
elles géantes� CPCl�NaSal, ave
 toutefois deux di�éren
es notables : (i) la présen
ede glissement et (ii) la présen
e de �u
tuations temporelles du 
hamp de vitesse (alors quela réponse rhéologique reste stationnaire). Les deux publi
ations relatives à 
es mesures sontreproduites en annexe [P6, P7℄ (référen
es [122, 123℄).
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Fig. 1.14 � (a) Courbes d'é
oulement à 
isaillement imposé σ(γ̇) (•) et σ(γ̇eff) (¤) du système SDS�o
tanol�eau salée à 33◦C. Les lignes 
ontinues 
orrespondent aux bran
hes homogènes : un �uide en loide puissan
e à faible 
isaillement et un �uide de Bingham à fort 
isaillement. Les pointillés indiquentla zone de 
oexisten
e de phases. (b) Pro�ls de vitesse moyennés dans le temps pour γ̇ = 10 (•), 30 (◦)et 45 s−1 (¥). Les barres d'erreur représentent la déviation standard des mesures de vitesse. Les lignes
ontinues 
orrespondent aux pro�ls théoriques 
al
ulés selon la méthode détaillée dans la référen
e[122℄. Insert : données adimensionnées v/v0 vs. x/e.La poursuite de 
ette étude à l'aide de la te
hnique USV a permis de mieux 
omprendre lesrésultats antérieurs. La �gure 1.14(a) montre la 
ourbe d'é
oulement enregistrée à 
isaillementimposé simultanément aux pro�ls de vitesse de la �gure 1.14(b). La texture du �uide estdéterminée par di�usion statique de la lumière : aux faibles taux de 
isaillement, un anneauisotrope 
orrespond à la texture désordonnée de l'assemblée d'�ognons�, alors qu'aux taux de
isaillements élevés, des pi
s de Bragg traduisent un ordre hexagonal à longue portée. Aux
isaillements intermédiaires, on observe une superposition de 
es deux motifs indiquant la
oexisten
e des deux phases dans l'entrefer de la 
ellule. En e�et, alors qu'ils sont parfaitement



34 CHAPITRE 1. FLUIDES COMPLEXES SOUS CISAILLEMENThomogènes à faible 
isaillement, les pro�ls de vitesse présentent 
lairement deux bandes de
isaillements di�érents dans la zone de 
oexisten
e (
f. �gure 1.14(b)). Même si nous n'enavons pas de preuve dire
te, il est naturel de penser que la bande fortement 
isaillée près durotor 
orrespond à la phase ordonnée moins visqueuse que la phase désordonnée.D'autre part, dans tous les 
as, un fort glissement aux parois est observé. Comme dansles émulsions, la mesure des vitesses de glissement permet de dé�nir un 
isaillement e�e
tif
γ̇eff ≃ (v1 −v2)/e à partir des vitesses v1 et v2 du �uide au rotor et au stator respe
tivement.16On en déduit la 
ourbe d'é
oulement 
orrigée du glissement σ(γ̇eff) à partir de laquelle ondétermine le 
omportement rhéologique de 
haque phase : un �uide rhéo�uidi�ant en loi depuissan
e σ = Aγ̇n

eff
pour la bran
he désordonnée et un �uide de Bingham σ = σ0+ηγ̇eff pour labran
he ordonnée (
f. �gure 1.14(a)). Connaissant 
es paramètres rhéologiques et les vitessesde glissement, il est alors possible de prédire les pro�ls de vitesse dans la zone de 
oexisten
egrâ
e à la théorie du �shear-banding� [122℄. Les lignes 
ontinues de la �gure 1.14(b) montrentqu'on obtient alors une très bonne des
ription des données expérimentales.En�n, 
omme le montre l'insert de la �gure 1.14(b), le glissement devient nettement dissy-métrique entre le rotor et le stator dès que l'on entre dans la zone de 
oexisten
e (γ̇ & 15 s−1) :

v/v0 atteint près de 40 % au rotor alors qu'il reste toujours inférieur à 10 % au stator. Cettedissymétrie traduit la di�éren
e de mi
rostru
ture entre les deux phases. En e�et, dans laphase ordonnée, les feuillets d'�ognons� sont lubri�és par de l'eau pure expulsée des vési
ulesalors qu'au stator, le �lm de lubri�
ation est sans doute 
onstitué de membranes [122℄. Ons'attend don
 à observer un glissement plus important au rotor du 
�té de la phase ordonnée.Dynamique 
omplexe à 
ontrainte imposéeLa présen
e de bandes de 
isaillement et de glissement expliquent en partie pourquoi lesystème à 
ontrainte imposée ne peut être dé
rit par un os
illateur 
haotique �simple� : puisquedes degrés de liberté spatiaux sont impliqués, il est possible que plusieurs dynamiques 
oupléesinterviennent 
onduisant d'emblée à des 
omportements spatio-temporels 
omplexes. Commele montre la �gure 1.15(a), le taux de 
isaillement indiqué par le rhéomètre à 
ontrainteimposée �u
tue sur des é
helles de temps de 50�500 s. Qu'en est-il alors du 
hamp de vitesse ?Les mesures lo
ales par USV, résolues en temps, montrent que la dynamique à 
ontrainteimposée s'interprète à l'aide de deux pro
essus distin
ts : (i) les �u
tuations des vitessesde glissement (
f. �gure 1.15) et (ii) la dynamique de l'interfa
e entre les deux bandes de
isaillement (
f. �gure 1.16). En e�et, il est possible d'extraire du diagramme spatio-temporel
γ̇(x, t) de la �gure 1.16(a) la position δ(t) de l'interfa
e entre les deux zones de 
isaillementsdi�érents. Une analyse pré
ise de la �gure 1.16(b) montre que les �u
tuations de δ(t) sont
orrélées à 
elles du 
isaillement e�e
tif γ̇eff(t) et non à 
elles du 
isaillement γ̇(t) indiqué parle rhéomètre [90℄.Ces résultats sont 
ohérents ave
 l'image d'un é
oulement en bandes de 
isaillement où la
ontrainte à laquelle se situe l'interfa
e σ⋆ �u
tuerait dans le temps. L'origine de 
es �u
tua-tions de σ⋆(t) reste spé
ulative. Elles pourraient être liées à une dynamique lente de perméation16 Des fa
teurs 
orre
tifs liés à la géométrie de Couette interviennent aussi dans l'expression de γ̇eff [118, 119℄.Nous ne les expli
iterons pas i
i.
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Fig. 1.15 � Signaux temporels mesurés pour une 
ontrainte imposée de σ = 19 Pa à 32◦C. (a) Taux de
isaillement indiqué par le rhéomètre γ̇(t) (en trait épais) et taux de 
isaillement 
orrigé du glissement
γ̇eff(t) (en trait �n). (b) Vitesses de glissement au rotor (en trait �n) et au stator (en trait épais).de l'eau à travers les membranes rendant plus ou moins �uide la phase ordonnée. À 
e �shear-banding non-stationnaire� s'ajoute une dynamique du glissement qui, à 
ontrainte imposée,semble dé
orrélée de 
elle du �uide en volume. À 
isaillement imposé, la situation est di�é-rente puisque la 
ontinuité des vitesses impose une relation entre les vitesses de glissement, le
isaillement e�e
tif et le 
isaillement imposé.Dans la référen
e [90℄ reproduite en annexe [P8℄, le le
teur trouvera plus de détails sur 
esmesures ainsi qu'un modèle phénoménologique simple reproduisant les prin
ipales 
ara
téris-tiques de la dynamique observée. Les deux derniers paragraphes, 
onsa
rés respe
tivement àl'é
oulement d'un 
opolymère triblo
 et d'un organogel, sont le fruit de 
ollaborations exté-rieures et n'ont pas en
ore fait l'objet de publi
ations.
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Fig. 1.16 � (a) Diagramme spatio-temporel du taux de 
isaillement lo
al γ̇(x, t). (b) Position δ(t) del'interfa
e entre les bandes fortement et faiblement 
isaillées.



36 CHAPITRE 1. FLUIDES COMPLEXES SOUS CISAILLEMENT1.5.4 Instabilité élastique d'un 
opolymère triblo
Les �
opolymères à blo
s� sont des molé
ules 
onstituées de plusieurs segments polymé-riques di�érents. Ils peuvent être linéaires ou bran
hés et, selon les 
onditions de températureet de 
on
entration, forment des agrégats supramolé
ulaires variés sus
eptibles d'être forte-ment modi�és sous 
isaillement [65℄. En 
ollaboration ave
 François S
hosseler (LDFC, Stras-bourg), je me suis intéressé à un 
opolymère triblo
 de type PEO�PPO�PEO17 de la familledes �pluroni
s� (P84, Bayer) en solution dans l'eau salée (2 M NaCl). Au voisinage d'un pointde trouble à 43◦C, 
e 
opolymère forme des mi
elles sphériques ou 
ylindriques, les partiesPPO hydrophobes tendant à se rassembler à l'intérieur des mi
elles. Ce type de 
opolymèreest utilisé dans l'industrie pharma
eutique pour l'en
apsulation de médi
aments [97℄.Les �gures 1.17 et 1.18 résument les résultats obtenus à 39◦C en imposant le 
isaillement.La 
ourbe d'é
oulement est très similaire à 
elle obtenue pour les �mi
elles géantes� et la phaselamellaire pré
édente : elle présente un plateau de 
ontrainte entre 0.1 et 5 s−1 séparant deuxbran
hes 
roissantes. Cette forme, 
ara
téristique d'une transition de stru
ture induite par le
isaillement, avait 
onduit F. S
hosseler à e�e
tuer des mesures de di�usion statique de lalumière qui ont montré l'apparition d'une phase de mi
elles allongées et alignées 
oexistantave
 une phase désordonnée de mi
elles (sphériques ou 
ylindriques) le long du plateau de
ontrainte [137℄.
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Fig. 1.17 � (a) Courbes d'é
oulement σ(γ̇) (•) et σ(γ̇eff) (¤) du 
opolymère triblo
 P84 en solutiondans l'eau salée. (b) Pro�ls de vitesse moyennés dans le temps pour γ̇ = 1.0 (•), 1.5 (◦) et 2.0 s−1(¥). Insert : données adimensionnées v/v0 vs. x/e. v0 est la vitesse du rotor et e désigne la largeur del'entrefer.Des mesures de pro�ls de vitesse le long de la bran
he à très faible 
isaillement (γ̇ .

0.05 s−1) montrent que l'é
oulement y est homogène et sans glissement 
omme dans un �uidenewtonien. Dès que l'on atteint le plateau de 
ontrainte (γ̇ ≃ 0.1 s−1), un très fort glissement17 PEO : poly(ethylene oxide), PPO : poly(propylene oxide).



1.5. RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX 37apparent survient au rotor alors que la vitesse de glissement au stator reste négligeable (
om-parer σ(γ̇eff) et σ(γ̇) sur la �gure 1.17(a) et 
f. insert de la �gure 1.17(b)). À la �n du plateau(γ̇ & 1 s−1), les pro�ls de vitesse mesurés par USV et moyennés dans le temps (sur 50 pro�lssoit environ 2 min) mettent en éviden
e un é
oulement inhomogène d'une nature nouvelle :deux bandes fortement 
isaillées 
roissent à partir des parois à mesure que le 
isaillementimposé augmente. Le taux de 
isaillement dans la bande située près du rotor est environ deuxfois plus élevé que dans la bande au stator. La partie 
entrale de l'entrefer n'est pas bloquéemais s'é
oule ave
 un très faible taux de 
isaillement 
orrespondant à l'entrée dans le plateau(γ̇ . 0.1 s−1).Bien que de faibles �u
tuations au voisinage du rotor soit dé
elées, 
es pro�ls de vitesserestent relativement stationnaires tant que γ̇ . 5 s−1. La réponse rhéologique est, elle aussi,stationnaire. Toutefois, à plus fort 
isaillement, l'é
oulement devient soudainement très in-stable 
omme le montre la �gure 1.18. Les �u
tuations ont lieu sur des é
helles de tempsrelativement �
ourtes� de l'ordre de la dizaine de se
ondes voire inférieures à la se
onde. Deplus, des vitesses apparentes nettement supérieures à 
elle du rotor sont enregistrées ainsi quedes parties 
roissantes dans le pro�l de vitesse. Les pro�ls de vitesse ne peuvent alors plusêtre interprétés par un é
oulement purement orthoradial et indiquent plut�t la présen
e d'uné
oulement tridimensionnel. En e�et, jusqu'i
i, nous avons 
onsidéré tous les pro�ls de vitesseen termes de vitesse orthoradiale 
ar ils 
orrespondaient à une image 
lassique prédite par lathéorie du �shear-banding�. Pourtant, lorsque la vitesse mesurée (proje
tion du ve
teur vitessele long d'une dire
tion di�érente de eθ) et re
onstruite en supposant l'é
oulement purementorthoradial prend des valeurs supérieures à 
elle du rotor et 
e, de façon stationnaire, il esttrès probable que 
ette mesure 
ontienne la 
ontribution d'une vitesse radiale vr non nulle.
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Fig. 1.18 � Instabilité élastique dans le 
opolymère triblo
 à γ̇ = 7 s−1. (a) Diagramme spatio-temporel de la vitesse lo
ale v(x, t). (b) Vitesses de glissement au rotor (en trait �n) et au stator (entrait épais).Je propose d'interpréter 
et é
oulement non-stationnaire 
omme la signature d'une insta-bilité élastique. Dans les solutions de polymères fortement vis
oélastiques, divers auteurs ontmontré l'apparition d'un é
oulement 
omposé de rouleaux au-dessus d'un 
ertain 
isaillement
ritique [62, 63, 100, 128℄. Cet é
oulement est similaire aux �rouleaux de Taylor-Couette� ob-servés au-dessus du seuil de l'instabilité inertielle de Taylor-Couette [64, 134℄. Néanmoins, il



38 CHAPITRE 1. FLUIDES COMPLEXES SOUS CISAILLEMENTne sont pas dus à la for
e 
entrifuge mais à des for
es 
entripètes de nature élastique [106℄. Ces�for
es normales� sont aussi à l'origine de la montée d'un �uide vis
oélastique le long d'une tigeen rotation (e�et 
onnu sous le nom d'�e�et Weissenberg�) [81℄. Dans le 
as d'un é
oulementde Couette vis
oélastique, le 
isaillement 
ritique pour l'apparition de �rouleaux élastiques�est donné par γ̇c ≃ 5.9
√

R1/e/τ où τ est le temps de relaxation du �uide18 [106℄. Ave
 τ ≃ 10 s[137℄, on prévoit un 
isaillement 
ritique γ̇c ≃ 3 s−1 
ompatible ave
 nos observations. Pour
omparaison, le seuil d'instabilité de Taylor-Couette est donné par γ̇c ≃ 41 ηR
1/2

1 /(ρe5/2).Ave
 R1 = 24 mm, e = 1 mm, ρ ≃ 103 kg.m−3 et une vis
osité η & 0.1 Pa.s, on trouve
γ̇c & 2 · 104 s−1. Nos situations expérimentales sont don
 toujours situées largement en des-sous du seuil de 
ette instabilité inertielle.Toutefois, l'instabilité élastique �
lassique� présente un régime de rouleaux stationnairesqui deviennent instables avant de transiter vers la �turbulen
e élastique� [62, 63℄. I
i, il sembleque nous observions dire
tement un régime �turbulent�.19 Cela est sans doute lié à l'é
oulementinhomogène sous-ja
ent faisant intervenir une 
oexisten
e entre des phases d'élasti
ités peut-être très di�érentes. Notons en�n la forte dynamique du glissement au rotor, d'amplitude etde fréquen
e nettement supérieures à la vitesse de glissement au stator (
f. �gure 1.18(b)).1.5.5 �Jamming� et fra
tures dans un organogelNotre dernier exemple 
on
erne un organogel résultant de la 
ristallisation de N-5-hydroxy-propyl dode
anamide dans le toluène à 5◦C. Ce gel est 
onstitué de �bres anisotropes bran
héesde diamètre typique 10 µm pour une longueur de 100 µm. Ces �bres ressemblent à des étoilesempilées les unes sur les autres dans le solvant et leur morphologie exa
te dépend des 
onditionsde préparation [84℄. Une telle mi
rostru
ture est assez �grosse� (par rapport à la longueurd'onde a
oustique) et assez �dure� (par rapport à la 
ompressibilité du solvant environnant)pour di�user e�
a
ement les ultrasons dans le régime de di�usion simple et permettre ainsides mesures USV sans ensemen
er le �uide.Les pro�ls de vitesse enregistrés dans une 
ellule striée de gap e = 0.55 mm sont fortementinhomogènes et non-stationnaires (
f. �gure 1.19(a)). Une région bloquée s'étend sur environ100 µm près du stator. C'est le phénomène de �jamming�. Le reste du �uide est 
isaillé mais detrès grandes barres d'erreur sur les vitesses moyennées dans le temps sont visibles au milieu del'entrefer. Au rotor, on véri�e que la rugosité de la paroi permet d'empê
her tout glissement.Les grandes �u
tuations temporelles du 
hamp de vitesse dans la zone 
entrale sont sansdoute le résultat de fra
tures. Cette image est 
on�rmée par un examen dire
t des signaux despe
kle ultrasonore : le diagramme spatio-temporel de la �gure 1.19(b) représente les signauxde pression rétrodi�usés 
orrespondant à 150 impulsions ultrasonores séparées de 0.5 s sousun 
isaillement de 0.05 s−1. L'abs
isse y 
orrespond à la position le long de l'axe ultrasonore18 Voir aussi le paragraphe 2.2.2 sur la rhéologie linéaire pour une dé�nition du temps de relaxation.19 Notons que la forme �en S� observée sur le pro�l de vitesse à γ̇ = 2 s−1 pourrait aussi s'interpréter parla présen
e d'un rouleau élastique stationnaire. Il est don
 di�
ile de dire exa
tement quand des rouleauxstationnaires (d'amplitude très faible au seuil de l'instabilité) viennent se superposer à l'é
oulement de baseorthoradial, surtout lorsque 
et é
oulement de base est lui-même inhomogène. Comme le sens de la vitesseradiale asso
iée aux rouleaux 
hange de signe selon la position verti
ale z, des mesures de vitesse en fon
tionde z pourraient apporter des éléments de réponse à 
e problème déli
at.
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Fig. 1.19 � (a) Pro�ls de vitesse mesurés dans l'organogel et moyennés dans le temps pour γ̇ = 30(•) et 70 s−1 (◦). (b) 150 signaux de spe
kle su

essifs ave
 ∆T = 0.5 s enregistrés pendant un é
helonde 
isaillement de 0 à 0.05 s−1. Le 
isaillement est appliqué à T = 0. Le stator (resp. rotor) est situéen y = 0 (resp. y = 0.55 mm).et l'ordonnée T à l'instant d'émission des impulsions. On passe de y à x par x = e − y cos θ(
f. paragraphe 1.4). Les niveaux de gris 
orrespondent aux valeurs de la pression reçue par letransdu
teur. La région bloquée est 
lairement identi�able par les é
hos verti
aux (i.e. �xes enfon
tion du temps T ) pour y . 150 µm. Après une phase de déformation homogène (T . 15 s),des fra
tures se développent au milieu de l'entrefer et se traduisent sur les é
hos ultrasonorespar des dis
ontinuités (voire des dépla
ements dans le sens opposé à 
elui de la 
ontrainte),par exemple à T ≃ 15, 18, 27, ou 50 s. Lo
alement, des parties du gel se translatent d'environ20 µm en moins de ∆T = 0.5 s. Pour y & 0.4 mm, on retrouve un é
oulement de 
isaillementhomogène.En�n, pour 
omparaison, la �gure 1.20(a) montre les signaux de spe
kle ultrasonores mesu-rés dans une suspension newtonienne 
isaillée. La pente des é
hos, proportionnelle à la vitesselo
ale, évolue 
ontinûment du stator au rotor indiquant un taux de 
isaillement homogène. Lespro�ls de vitesse de la �gure 1.20(b) parfaitement linéaires, stationnaires et sans glissement
on�rment l'information obtenue en regardant dire
tement le diagramme spatio-temporel desé
hos ultrasonores.
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Fig. 1.20 � (a) 20 signaux de spe
kle su

essifs enregistrés ave
 ∆T = 1 ms dans une suspensionnewtonienne de sphères de polystyrène de diamètre 3�10 µm à 1 % en masse et 
isaillée à 25 s−1. Lessignaux sont i
i représentés en niveaux de gris en fon
tion du temps ultrasonore �rapide� d'arrivée desé
hos t et du temps �lent� T 
orrespondant à l'instant d'émission des impulsions. On passe de t à y par
y = c0(t − t0)/2 (
f. paragraphe 1.4). L'entrefer s'étend de t = 13.5 µs (stator) à 15.0 µs (rotor). (b)Pro�ls de vitesse à γ̇ = 3 (•), 6 (◦), 12 (¥), 25 (△) et 50 s−1 (×). Insert : données adimensionnées v/v0vs. x/e. Les pro�ls dé
roissent linéairement de v(x = 0) = v0, où v0 est la vitesse du rotor imposée parle rhéomètre, à v(x = e) = 0 au stator.1.6 Perspe
tivesÀ travers les exemples dé
rits 
i-dessus, nous avons mis en éviden
e l'importan
e des me-sures lo
ales dans l'étude des é
oulements de �uides 
omplexes. Les te
hniques de DLS et USVpermettent de sonder un grand nombre de matériaux, à l'ex
eption notable des matériaux dif-fusant trop fortement la lumière ou les ultrasons. Pour pouvoir être étudiés, les matériaux trop�
on
entrés� ou trop di�usants doivent être rendus transparents en jouant sur la formulationdu système (
f. l'exemple de nos émulsions 
on
entrées). Dans tous les 
as, la for
e des mon-tages réalisés au CRPP réside dans leur 
apa
ité à suivre simultanément la rhéologie globaleet la vitesse lo
ale sous 
isaillement.Les deux te
hniques présentées dans 
e 
hapitre possèdent 
ha
une leurs avantages et leursin
onvénients. Les ultrasons de très haute fréquen
e o�rent une résolution spatiale et tempo-relle inégalée. En revan
he, ils né
essitent souvent d'introduire arti�
iellement des di�useursrelativement �gros� dans le système. La di�usion de lumière permet, quant à elle, de sonderune gamme plus large de �uides sans en
emen
ement (ou alors en introduisant des di�u-seurs beau
oup plus �petits�) et d'obtenir une information sur la stru
ture du �uide mais nedonne a

ès à un pro�l de vitesse qu'à 
ondition de dépla
er mé
aniquement le dispositif. Lesaméliorations te
hniques envisagées sont multiples :1. Nous souhaitons rempla
er la déte
tion a
tuelle du dispositif de DLS par un analyseurde spe
tres (au lieu d'un tube photo-multipli
ateur et d'un 
orrélateur). Cela nous per-



1.6. PERSPECTIVES 41mettrait d'extraire dire
tement le dé
alage Doppler en temps réel sans devoir a

umulerdes fon
tions de 
orrélation sur plusieurs se
ondes. Nous espérons réaliser ainsi des me-sures �pon
tuelles� ave
 une bien meilleure résolution temporelle et suivre la dynamiquelo
ale de la vitesse 
omme 
ela est fait 
ouramment en turbulen
e [57, 58℄.2. Les expérien
es sur les émulsions 
on
entrées vont être 
omplétées par une étude des�u
tuations de 
on
entration grâ
e au montage de DLS. En étudiant l'intensité di�uséepar une émulsion en fon
tion de la position dans l'entrefer, nous envisageons de remonteraux variations lo
ales de 
on
entration et de suivre ainsi une éventuelle migration desgouttelettes ou de la phase 
ontinue à travers l'entrefer. En e�et, les études théoriqueset numériques du �jamming� dans les systèmes 
on
entrés montrent que la densité lo
alede 
olloïdes ou de gouttelettes peut être un paramètre 
ru
ial dans la dynamique sous
isaillement [55, 71, 135, 140℄.3. La ré
ente a
quisition d'un transdu
teur de fréquen
e 
entrale 50 MHz (au lieu de36 MHz a
tuellement) permettra d'améliorer en
ore la résolution spatiale de la te
h-nique USV. D'autre part, la valorisation du brevet déposé sur 
ette te
hnique [88℄ pour-rait débou
her sur la réalisation d'un a

essoire de mesure de pro�ls de vitesse pour desrhéomètres 
ommer
iaux.4. J'envisage d'étendre la te
hnique USV à deux dimensions en utilisant un réseau detransdu
teurs au lieu d'un transdu
teur unique. En e�et, grâ
e aux sondes d'é
hographieutilisées en imagerie médi
ale, il est possible de réaliser un suivi de spe
kle a
oustiqueà deux dimensions et don
 d'obtenir des images de la vitesse orthoradiale v(x, z, t) enfon
tion à la fois de la position radiale x et de la position verti
ale z [20, 91, 126℄[P11, P12℄. Une telle te
hnique bidimensionnelle né
essite l'a
quisition d'une éle
troniqued'émission-ré
eption multi-voies ainsi que d'un 
apteur multi-éléments. Les fréquen
esa

essibles seraient alors limitées à 12 MHz et il faudrait adapter les 
ellules de Couetteen 
onséquen
e (rayon de 50 mm et entrefers de 3 à 5 mm pour 
onserver le même nombrede points dans les pro�ls et une 
ourbure faible). Dans le 
adre de la thèse de LydianeBé
u, des expérien
es préliminaires prometteuses ont été e�e
tuées au Laboratoire Ondeset A
oustique (ESPCI, Paris) en 
ollaboration ave
 Mathias Fink et Mi
kaël Tanter.5. Jusqu'à présent, nous nous sommes fo
alisés sur les é
oulements résultant d'un 
isaille-ment permanent (rhéologie non-linéaire). Pourtant, il est tout à fait possible d'utiliser noste
hniques lo
ales dans le domaine de la rhéologie linéaire. À 
e titre, la te
hnique USV,mieux résolue en temps, semble la plus adaptée pour suivre lo
alement la déformationd'un é
hantillon soumis à de petites os
illations autour de l'équilibre. Le dépla
ementminimal mesurable par USV est de l'ordre de 1 µm. Des déformations de l'ordre de1 % dans un gap de 1 mm semblent don
 fa
ilement a

essibles. Selon la déformationà mesurer, la gamme de fréquen
es utilisables pourrait s'étendre jusqu'à 100 Hz. Desmesures par USV sous 
ontrainte de 
isaillement os
illante permettraient, par exemple,de lo
aliser les zones de réarrangements dans une émulsion 
on
entrée et de mieux 
om-prendre 
omment un tel système �se met à 
ouler� au voisinage de la 
ontrainte seuil.Elles viendraient 
ompléter les mesures de di�usion multiple de la lumière 
ertes beau-
oup plus pré
ises au niveau des faibles déformations mais qui ne donnent a

ès qu'à la
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tion volumique globale de gouttelettes subissant des réarrangements [67℄.Les résultats exposés aux paragraphes pré
édents font apparaître un 
ertain nombre desimilitudes frappantes entre les di�érents systèmes. Les transitions de stru
ture induites parle 
isaillement et donnant lieu à un plateau de 
ontrainte semblent toutes s'a

ompagnerd'é
oulements inhomogènes (glissement, �shear-banding� ou �jamming�). La bande fortement
isaillée 
orrespondant à la stru
ture induite apparaît préférentiellement au rotor à 
ause dela faible inhomogénéité de 
ontrainte inhérente à la géométrie de Couette (
f. note 15). Le
as parti
ulier du 
opolymère triblo
 qui présente des pro�ls de vitesse stationnaires à troisbandes reste inexpliqué. Il s'agit toutefois d'un 
as où les phases induites par le 
isaillementne sont pas 
lairement identi�ées et où la proximité d'une instabilité élastique pourrait jouerun r�le important.En général, de tels é
oulements inhomogènes s'a

ompagnent de phénomènes dynamiquesque la rhéologie globale ne re�ète parfois pas du tout. Quatre pro
essus non-stationnaires�élémentaires� peuvent être distingués : (i) mouvement de l'interfa
e séparant des phases devis
osités di�érentes, (ii) nu
léation transitoire d'une se
onde bande fortement 
isaillée au sta-tor (ou parfois même au milieu de l'entrefer), (iii) fra
tures et (iv) �u
tuations des vitesses deglissement au parois. Les é
helles de temps mises en jeu dans 
es pro
essus sont très variablesselon les systèmes. Elles sont vraisemblablement liées à la physi
o-
himie du �uide (tempsde perméation, de migration, de réorganisation de la mi
rostru
ture, et
.). Les dynamiquespeuvent être simplement os
illantes et périodiques ou bien beau
oup plus 
omplexes, apério-diques et évoquant des signaux 
haotiques. À l'heure a
tuelle, nous n'avons mis à jour au
uns
énario dynamique simple dans les di�érents systèmes abordés.En�n, le glissement aux parois est ré
urrent dans les �uides étudiés pré
édemment. Unglissement fortement dissymétrique entre rotor et stator semble être la signature d'une transi-tion de stru
ture. Sa dynamique évoque parfois les instabilités de type �sti
k-slip�. Elle sembleen général dé
orrélée du 
omportement du �uide en volume mais une étude plus poussée deson in�uen
e semble indispensable, en parti
ulier via des expérien
es ultrasonores en géomé-trie rugueuse. En tout 
as, l'a

ès à une estimation quantitative du glissement est un atoutindéniable pour la rhéophysique.Les expérien
es futures viseront à dégager des 
ara
tères �universels� dans tous 
es 
ompor-tements et, sur 
ertains systèmes 
omme les mi
elles géantes, à les 
omparer à des prédi
tionsthéoriques de la dynamique sous 
isaillement grâ
e à des modélisations mi
ros
opiques réa-listes. En généralisant la te
hnique ultrasonore à deux dimensions, je souhaite aussi entamerl'étude de systèmes présentant des �bandes de vorti
ité� i.e. une inhomogénéité spatiale dansla dire
tion verti
ale z.



Chapitre 2Fluides 
omplexes sous vibrationsAu 
hapitre pré
édent, nous nous sommes intéressés à la réponse d'un �uide 
omplexesous é
oulement de 
isaillement simple. Si le 
isaillement simple est ren
ontré dans de trèsnombreuses situations, il n'est pourtant pas le seul type de 
ontrainte mé
anique que l'onpeut exer
er sur un �uide. C'est pourquoi, après avoir examiné de nombreux systèmes 
isaillésen géométrie de Couette, j'ai proposé de 
ompléter 
es re
her
hes par une étude de l'e�et devibrations mé
aniques sur un �uide 
omplexe. En e�et, une question qui se pose naturellementest de savoir si des vibrations sont sus
eptibles de modi�er la mi
rostru
ture d'un matériau,et dans l'a�rmative, si 
es modi�
ations sont globales ou lo
ales.Dans 
e 
hapitre, je dé
rirai d'abord brièvement l'e�et de vibrations verti
ales sur une
ou
he de �uide simple. Nous verrons qu'au-dessus d'une 
ertaine a

éleration 
ritique, lasurfa
e libre se détabilise pour donner lieu à un système stationnaire d'ondes de surfa
e. C'estl'instabilité de Faraday. Nous nous demanderons ensuite 
omment 
ette instabilité est modi�éedans un �uide vis
oélastique et présenterons les premiers résultats obtenus sur une solutionde �mi
elles géantes�. En�n, suivant la démar
he adoptée au premier 
hapitre, je dis
uterai lesperspe
tives ouvertes par 
e travail, en parti
ulier en 
e qui 
on
erne l'aspe
t lo
al des e�etsmis en éviden
e.2.1 Instabilité de Faraday dans un �uide simpleLorsqu'une 
ou
he de �uide est soumise à des vibrations verti
ales d'amplitude su�sante,on observe la formation d'un réseau d'ondes de surfa
e stationnaire à l'interfa
e �uide�air. Lagéométrie de 
e réseau (�motif� ou �pattern� en anglais) dépend du �uide, des 
ara
téristiquesdu ré
ipient et de la forme de l'ex
itation. C'est Faraday qui, en 1831, dé
rivit le premier
ette instabilité hydrodynamique désormais 
lassique [48℄. Il observa des motifs en lignes, en
arrés ou en
ore en hexagones à la surfa
e de divers �uides et montra que la surfa
e os
ille àla moitié de la fréquen
e d'ex
itation.Il est bien 
onnu qu'un os
illateur de fréquen
e propre ω0 présente une résonan
e lorsquel'on module 
ette fréquen
e propre à 2ω0 : 
'est la résonan
e paramétrique. Un exemple 
las-sique en mé
anique est 
elui de la balançoire où une modulation de la position du 
entre degravité introduit une modulation de la fréquen
e propre. De même en introduisant une for
e43



44 CHAPITRE 2. FLUIDES COMPLEXES SOUS VIBRATIONSd'inertie qui vient moduler la pesanteur, des vibrations verti
ales peuvent dé
len
her la réso-nan
e paramétrique. Dans la suite, nous noterons f = ω/2π la fréquen
e des vibrations. En1883, Rayleigh expliqua l'instabilité de Faraday par le fait qu'il doit toujours exister un modede vibration de la surfa
e du �uide dont la fréquen
e propre est assez pro
he de f/2 pour êtreex
ité paramétriquement [115℄. La �gure 2.1 illustre 
ette réponse du �uide à f/2, quali�éede réponse sous-harmonique.
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air

fluide t = 2�=! t = 3�=! t = 4�=!t = 0 t = �=!Fig. 2.1 � Résonan
e paramétrique d'une onde de surfa
e. Les �è
hes en trait �n indiquent le sens dela vitesse dans le �uide. Une petite perturbation (en haut à gau
he) est ampli�ée par inertie lorsque leré
ipient des
end (0 < t < π/ω). Quand il remonte (π/ω < t < 2π/ω), la déformation disparaît maisla vitesse 
hange de sens de sorte que pendant l'os
illation suivante du ré
ipient (2π/ω < t < 4π/ω),la déformation opposée apparaît : la réponse est sous-harmonique.2.1.1 Cas du �uide parfaitEn 1954, Benjamin et Ursell [11℄ proposèrent la première démonstration rigoureuse desidées pré
édentes pour une 
ou
he de �uide parfait de hauteur h soumise à des vibrationssinusoïdales de pulsation ω et d'amplitude1 δ = −a/ω2. L'équation de la surfa
e z = ζ(x, y, t)est développée selon un ensemble de fon
tions propres Sk(x, y) véri�ant l'équation d'onde
lassique (∇2 + k2)Sk = 0 et les 
onditions aux limites.2 En utilisant les équations d'Eulerpour un �uide parfait, on montre que les modes propres de vibration se 
omportent 
ommedes os
illateurs dé
ouplés soumis à une modulation de la gravité. On sait alors que de telsos
illateurs résonnent paramétriquement lorsque k est tel que
ω0(k) =

√

(

gk +
γ

ρ
k3

)

tanh(kh) =
ω

2
, (2.1)où γ désigne la tension de surfa
e du �uide, ρ sa densité et g l'a

élération de la pesanteur.Cette équation est appelée la relation de dispersion. Elle relie la fréquen
e d'ex
itation aunombre d'onde le plus instable kc tel que ω0(kc) = ω/2. Pour les basses fréquen
es (i.e. les1 Si δ(t) = δ cos(ωt) désigne le dépla
ement sinusoïdal imposé au ré
ipient, alors son a

élération instantanéeest a(t) = −ω2δ cos(ωt). Dans la suite, nous mesurerons l'amplitude a = −ω2δ de l'a

éleration et nousraisonnerons don
 sur a.2 x et y désignent les 
oordonnées 
artésiennes dans le plan horizontal. k est le ve
teur d'onde et k = ‖k‖le nombre d'onde.



2.1. INSTABILITÉ DE FARADAY DANS UN FLUIDE SIMPLE 45faibles nombres d'onde), gk est le terme dominant dans l'équation (2.1) : on parle d'ondesde gravité. Aux hautes fréquen
es (ou aux fortes tensions de surfa
e), 
'est le terme γk3/ρqui domine et l'on parle d'ondes 
apillaires. La longueur 
apillaire lc =
√

γ/ρg permet dedistinguer 
es deux régimes selon que klc ≪ 1 ou klc ≫ 1.Lorsqu'il existe un mode de vibration dont le nombre d'onde véri�e exa
tement la relation(2.1), on observe la résonan
e dès que l'amplitude a est non nulle. Toutefois, le résultat pré-
édent n'est vrai que dans un �uide parfait et s'il existe kc tel que ω0(kc) = ω/2. En général,à 
ause de la dissipation visqueuse, l'amplitude né
essaire pour dé
len
her la résonan
e estnon nulle : l'a

éleration doit dépasser un 
ertain seuil ac. Au-dessus de l'a

élaration 
ritique
ac, la résonan
e paramétrique séle
tionne un 
ertain nombre d'onde kc. Les perturbations denombre d'onde kc 
roissent et forment un motif d'ondes stationnaires.Notons en�n que des résonan
es interviennent pour 
haque multiple demi-entier de ω i.e.lorsque ω0(k) = nω/2. La relation de dispersion (2.1) 
orrespond au 
as n = 1 et don
 àune réponse sous-harmonique. Dans 
ertains 
as parti
uliers, la résonan
e est observée plusfa
ilement pour n = 2 : on obtient alors une réponse harmonique.2.1.2 Cas du �uide visqueuxL'appro
he de Benjamin et Ursell [11℄ permet d'expliquer l'apparition de l'instabilité deFaraday dans un �uide parfait. Dans le 
as d'un �uide visqueux, les modes propres de vibrationn'obéissent plus à des équations dé
ouplées. L'analyse est alors nettement moins aisée etla relation de dispersion devient beau
oup plus 
ompliquée [9℄ [P22℄. En 1994, Kumar etTu
kerman [78℄ ont résolu le problème visqueux en linéarisant les équations de Navier-Stokes3

∂ρ

∂t
+ ∇ · (ρv) = 0 (2.2)

ρ

(

∂v

∂t
+ v · ∇v

)

= −∇p + η∇2v (2.3)et en utilisant la théorie de Floquet. Connaissant les 
ara
téristiques du �uide (densité ρ,tension de surfa
e γ et vis
osité η), on peut alors prévoir l'a

éleration 
ritique ac au-dessusde laquelle se développe un motif d'ondes de surfa
e de nombre d'onde kc.Plus pré
isément, pour une fréquen
e d'ex
itation donnée, l'analyse de stabilité linéaire deKumar et Tu
kerman permet de 
al
uler le domaines de stabilité et d'instabilité dans le plan
(k, a) [9, 78℄ [P22℄. La �gure 2.2 représente l'ensemble des points satisfaisant une 
ondition
ritique de résonan
e et montre que des �langues de résonan
e� séparent les régions stablesdes régions instables : à k �xé, l'interfa
e reste plane tant que l'a

élération est située endessous de la 
ourbe. Dès que l'a

élération passe au-dessus de la 
ourbe, le nombre d'onde kdevient instable et des ondes de surfa
e se forment. La première �langue� marquée �S� à gau
he
orrespond au 
as de la résonan
e sous-harmonique pour n = 1. À mesure que k augmente,on observe la suite de résonan
es pour n = 2 (harmonique), n = 3 (sous-harmonique), n = 4(harmonique), et
.3 Le 
as η = 0 
orrespond alors aux équations d'Euler utilisées Benjamin et Ursell [11℄.
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Fig. 2.2 � �Langues de résonan
e� (sous-harmonique S, harmonique H) 
al
ulées selon la référen
e[78℄ pour une fréquen
e d'ex
itation f = 50 Hz et une hauteur de �uide h = 10 mm. (a) Eau à 20◦C :
ρ = 1.0 g.
m−3, γ = 0.07 N.m−1 et η = 10−3 Pa.s. (b) Mélange eau�gly
érol : ρ = 1.19 g.
m−3,
γ = 0.06 N.m−1 et η = 0.05 Pa.s.Le minimum global de 
es �langues de résonan
e� 
orrespond au point 
ritique (kc, ac)observé expérimentalement : lorsque l'amplitude est augmentée juste au-dessus de ac, 
'est lenombre d'onde kc qui devient instable le premier. En général, 
e point 
ritique est atteint pourla première résonan
e sous-harmonique (n = 1). Pour un �uide peu visqueux 
omme de l'eau(�gure 2.2(a)), le seuil ac est très faible. Lorsque la vis
osité augmente (�gure 2.2(b)), le nombred'onde 
ritique reste quasiment in
hangé mais l'a

élération 
ritique augmente fortement et laforme arrondie des �langues� indique que la résonan
e est beau
oup moins piquée. En variantensuite la fréquen
e d'ex
itation f , on est 
apable de 
onstruire les 
ourbes ac(f) et kc(f) quiseront les grandeurs a

essibles dans les expérien
es.Jusqu'i
i, il a �su�� de linéariser les équations du mouvement pour 
al
uler ac et kc.Toutefois, l'analyse de stabilité linéaire ne permet pas de prédire l'évolution temporelle desondes de surfa
e ni leur amplitude �nale et en
ore moins la géométrie du motif séle
tionnéau-dessus du seuil. Pour 
ela, il est né
essaire de faire appel à des outils non-linéaires 
ommela théorie des bifur
ations, le formalisme des équations d'amplitude et l'analyse multi-é
helle[44, 47, 98℄. L'exposé 
omplet de 
es théories dépasse largement notre propos. Il nous su�rade noter i
i qu'en fon
tion du �uide, de la géométrie du ré
ipient et des 
onditions aux limites,de nombreux motifs peuvent être observés qui 
orrespondent à la superposition de N ve
teursd'ondes de même amplitude kc. Lorsque N = 1, on obtient un motif en lignes. Pour N = 2,on observe un motif en 
arrés alors que des hexagones sont séle
tionnés si N = 3.En�n, si l'amplitude de l'ex
itation est augmentée nettement au-dessus du seuil, le motifstationnaire présente des défauts éventuellement non-stationnaires. À mesure que l'on aug-mente en
ore l'amplitude, des instabilités se
ondaires apparaissent et 
onduisent au 
haosspatio-temporel [38, 77, 144℄ [P21℄.



2.1. INSTABILITÉ DE FARADAY DANS UN FLUIDE SIMPLE 472.1.3 Dispositif expérimentalPour �nan
er un dispositif permettant d'étudier l'instabilité de Faraday au CRPP, j'aiproposé un projet intitulé �Couplage entre la stru
ture d'un �uide 
omplexe et une instabilitéhydrodynamique� qui a reçu le soutien du Ministère de la re
her
he sous la forme d'une �ACIJeunes Cher
heurs� (ACI 2002 n◦ 2046 pour un montant de 75 kEuros). Le montage, installépar Pierre Ballesta dans les premiers mois de sa thèse, est désormais opérationnel.
diodes

caméra

thermostaté
bain

accéléromètre

détection
synchrone

PC

ampli
vibreur

stroboscope

Fig. 2.3 � Dispositif expérimental permettant d'étudier l'instabilité de Faraday.La �gure 2.3 montre un s
héma des di�érents éléments du montage. Un ré
ipient 
y-lindrique de diamètre 60 mm est rempli d'une 
ou
he de �uide de hauteur h = 10 mm etvibré verti
alement grâ
e à un vibreur éle
tromagnétique (Ling Dynami
 Systems V406). Latempérature du �uide est 
ontr�lée à ±0.05◦C par une 
ir
ulation d'eau sous le ré
ipient. Un
ouver
le en plexiglas ferme le ré
ipient pour minimiser l'évaporation du �uide et la 
ontamina-tion de la surfa
e par des poussières. Un petit a

éléromètre piézo-éle
trique (Endev
o 2224C)est �xé sur le 
ouver
le. Le signal de l'a

éléromètre est envoyé à une déte
tion syn
hrone(Stanford Resear
h Systems SR810) qui fournit aussi l'ex
itation sinusoïdale de fréquen
e fau vibreur.Pour visualiser la surfa
e, on é
laire l'expérien
e par dessus grâ
e à un 
er
le de diodes
ommandé par un strobos
ope syn
hronisé ave
 l'ex
itation. La fréquen
e du strobos
opeest réglée sur f ou f/2 pour déterminer le type de réponse du �uide (harmonique ou sous-harmonique). Cette te
hnique de visualisation permet de mesurer le seuil d'instabilité ac ave
une pré
ision de l'ordre de 2 %. Le nombre d'onde 
ritique est déterminé en analysant uneimage de la surfa
e 
omplètement déstabilisée (environ 5 % au-dessus du seuil) : on mesuredire
tement la longueur d'onde λc du motif observé et on en déduit kc = 2π/λc. De plusamples détails sur le dispositif sont disponibles dans la référen
e [4℄ reproduite en annexe [P9℄.



48 CHAPITRE 2. FLUIDES COMPLEXES SOUS VIBRATIONS2.1.4 Résultats expérimentauxPlusieurs études expérimentales antérieures de l'instabilité de Faraday dans des �uidessimples ont montré un bon a

ord ave
 la théorie [9, 18, 31℄. Nous avons don
 
ommen
épar véri�er 
et a

ord grâ
e à notre dispositif. La �gure 2.4 montre les mesures de ac et kce�e
tuées dans un mélange newtonien 
onstitué de 22 % en masse d'eau et de 78 % de gly
érol.L'a

ord ave
 les prédi
tions théoriques de la référen
e [78℄ est ex
ellent sur toute la gammede fréquen
es f = 25�90 Hz. En guise d'illustration, la �gure 2.5 présente quelques motifsobservés dans 
e �uide newtonien.
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Fig. 2.4 � (a) A

élération 
ritique ac et (b) nombre d'onde 
ritique kc en fon
tion de la fréquen
ed'ex
itation f dans le mélange eau�gly
érol. Les lignes 
ontinues 
orrespondent aux prédi
tions théo-riques de la référen
e [78℄ ave
 ρ = 1.19 g.
m−3, γ = 0.06 N.m−1 et η = 0.05 Pa.s.
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Fig. 2.5 � Motifs observés au seuil d'instabilité dans le mélange eau�gly
érol pour (a) f = 28 Hz, (b)
f = 48 Hz, (
) f = 56 Hz et (d) f = 76 Hz.



50 CHAPITRE 2. FLUIDES COMPLEXES SOUS VIBRATIONS2.2 Instabilité de Faraday dans un �uide 
omplexeSi l'instabilité de Faraday est désormais bien 
omprise dans les �uides simples, il en vaautrement dans les �uides 
omplexes. En e�et, 
omme nous l'avons vu au premier 
hapitre,la diversité des réponses d'un �uide 
omplexe à un é
oulement est la sour
e de 
ompli
ationsthéoriques importantes. Expérimentalement, on peut don
 se demander de quelle façon lami
rostru
ture d'un �uide 
omplexe peut modi�er l'instabilité de Faraday. En parti
ulier, sile temps de relaxation de la mi
rostru
ture est 
omparable à la période de l'ex
itation, ons'attend à observer un 
ouplage ave
 l'é
oulement au-dessus du seuil d'instabilité.2.2.1 État de l'artDepuis une dizaine d'années,4 divers auteurs ont 
ommen
é à s'intéresser au 
omporte-ment d'une 
ou
he de �uide 
omplexe soumise à des vibrations verti
ales. Les expérien
es surdes solutions de polymère semi-diluées n'ont toutefois pas mis en éviden
e de modi�
ationssigni�
atives de l'instabilité [116, 136℄. En e�et, il a été montré qu'il su�sait d'introduire dansle modèle théorique une vis
osité η(ω) dépendant de la fréquen
e d'ex
itation pour reproduire
orre
tement les 
ourbes ac(ω) et kc(ω) [116℄. Le débat s'est ensuite fo
alisé sur l'existen
ed'une réponse harmonique au lieu de la réponse sous-harmonique 
lassique. Cet e�et typique-ment vis
oélastique a été observé à �basse� fréquen
e (f < 40 Hz) ainsi que de nouveaux typesde motifs entrant en 
ompétition entre eux [136℄. Dans le domaine des fréquen
es plus élevées
50�100 Hz, l'instabilité reste similaire à 
elle observée dans les �uides simples sans doute à
ause de la faible vis
oélasti
ité des �uides 
hoisis.Tout ré
emment, des expérien
es dans des suspensions rhéoépaississantes ont mis en évi-den
e des e�ets très importants de la stru
ture du �uide : au-dessus du seuil d'instabilité, unepetite perturbation de la surfa
e (par exemple, une dépression 
ausée par un jet d'air) 
roîtet envahit une grande partie de la 
ellule 
réant de véritables �trous� dans le �uide [96℄. Cesobservations ont été interprétées en termes de 
ouplage entre la mi
rostru
ture du �uide et leréseau d'ondes de surfa
e.2.2.2 Rhéologie linéaireNous avons 
hoisi de tester la réponse d'une solution de �mi
elles géantes� 
onstituée deCPCl�NaSal à 4 % en masse en solution dans l'eau salée (0.5 M de NaCl) à 21◦C. Comme nousl'avons vu au premier 
hapitre, une telle solution est très vis
oélastique et présente de forts
ouplages mi
rostru
ture�é
oulement. Dans un �uide simple, l'instabilité de Faraday se traduitpar le passage d'un état de base au repos (v = 0 partout) à un faible é
oulement os
illantinduit par les ondes de surfa
e (rouleaux exponentiellement atténués ave
 la profondeur). Dansun �uide 
omplexe, on s'attend don
 à 
e que la réponse du �uide soit dé
rite par la rhéologielinéaire, au moins au voisinage du seuil d'instabilité.4 Nous omettons volontairement i
i toutes les études sur les milieux granulaires se
s (�tas de sable�) sousvibrations verti
ales initiées dès les années 1980. Bien que 
es sytèmes donnent lieu à des phénomènes intéres-sants, nous ne les 
onsidérerons pas 
omme faisant partie de nos �uides 
omplexes.



2.2. INSTABILITÉ DE FARADAY DANS UN FLUIDE COMPLEXE 51En rhéologie linéaire, l'é
hantillon est soumis à une petite déformation de 
isaillementos
illante γ(t) = γ0 sin(ωt). On mesure alors la 
ontrainte en fon
tion du temps qui, en régimepermanent, s'é
rit de façon générale
σ(t) = γ0

(

G′(ω) sin(ωt) + G′′(ω) cos(ωt)
)

. (2.4)Le 
oe�
ient G′(ω), appelé �module élastique� 
ara
térise la réponse élastique du matériau(en phase ave
 le forçage) alors que le �module de perte� G′′(ω) 
orrespond à la dissipationvisqueuse (en quadrature de phase ave
 γ(t)). Un matériau est dit �vis
oélastique� lorsqu'il pos-sède des modules G′(ω) et G′′(ω) 
omparables au moins sur une 
ertaine plage de fréquen
es.De façon équivalente, on introduit la vis
osité 
omplexe :
η(ω) =

1

ω

(

G′′(ω) − iG′(ω)
)

. (2.5)
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Fig. 2.6 � Module élastique G′(ω) (◦) et module de perte G′′(ω) (•) en fon
tion de la fréquen
edes os
illations ω/2π pour une solution de �mi
elles géantes� CPCl�NaSal à 4 % en masse. Les lignesen pointillés 
orrespondent au modèle de Maxwell (équation (2.6) ave
 G0 = 16 Pa, τ = 0.44 set ηs = 10−3 Pa.s). Les lignes 
ontinues sont obtenues en ajoutant un terme de Zimm au modèlepré
édent (équation (2.7) ave
 aZ = 0.12 Pa.s2/3).La �gure 2.6 présente les mesures de G′(ω) et G′′(ω) sur notre solution mi
ellaire. Lesrésultats sont typiques d'un �uide fortement vis
oélastique : à basse fréquen
e, le module deperte domine et la réponse est essentiellement visqueuse. Au-delà de 1 Hz, G′(ω) ≫ G′′(ω) etnotre matériau se 
omporte 
omme un solide élastique. L'inverse de la fréquen
e pour laquelle
G′ et G′′ se 
roisent permet de dé�nir le temps de relaxation du �uide τ ≃ 0.5 s.Pour f . 2 Hz, les modules vis
oélastiques sont bien reproduits par le modèle de Maxwell[34℄ :

ηM (ω) = ηs +
G0τ

1 + iωτ
, (2.6)ave
 un module de 
isaillement G0 = 16 Pa et un temps de relaxation τ = 0.44 s. La vis
ositédu solvant ηs sera prise égale à 
elle de l'eau ηs = 10−3 Pa.s. Toutefois, pour les fréquen
es
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onstate une remontée du module de perte 
ara
téristique de modesde relaxation de type Rouse ou Zimm [19℄ et souvent observée dans les solutions de �mi
ellesgéantes� [53℄. En ajoutant un terme de Zimm en ω−1/3 à ηM (ω),
ηZ(ω) = ηs +

G0τ

1 + iωτ
+ aZ

(

1 − i√
3

)

ω−
1

3 , (2.7)on obtient une ex
ellente approximation de G′(ω) et G′′(ω) sur toute la gamme de fréquen
es.2.2.3 Résultats expérimentaux dans une solution de �mi
elles géantes�Les résultats obtenus dans une 
ou
he de solution mi
ellaire de hauteur h = 10 mm etpour laquelle nous avons mesuré ρ = 1.0 g.
m−3 et γ = 0.03 N.m−1 sont rassemblés dans les�gures 2.7 et 2.8. Les mesures de ac et de kc mettent en éviden
e un e�et spe
ta
ulaire dela vis
oélasti
ité du �uide : ac et kc présentent des os
illations marquées en fon
tion de lafréquen
e d'ex
itation (
f. �gure 2.7). Les motifs de la �gure 2.8 montrent bien que l'évolutionde kc n'est pas monotone puisque la longueur d'onde est plus grande à 52 Hz qu'à 42 Hz et64 Hz. Notons que pour un �uide newtonien 
onduisant à des valeurs de ac et de kc similaires,au
une os
illation n'est observée (
f. �gure 2.4).
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Fig. 2.7 � (a) A

élération 
ritique ac et (b) nombre d'onde 
ritique kc en fon
tion de la fréquen
ed'ex
itation f dans la solution de �mi
elles géantes�. Les lignes en pointillés 
orrespondent aux prédi
-tions théoriques de la référen
e [79℄ pour le �uide de Maxwell extrait des données rhéologiques de la�gure 2.6. Les lignes 
ontinues sont les prédi
tions obtenues en ajoutant un terme de Zimm au �uidede Maxwell pré
édent.Nous proposons d'interpréter 
es os
illations par la présen
e d'ondes élastiques de 
isaille-ment émises à la surfa
e du �uide, se propageant dans la hauteur du �uide et ré�é
hies sur lefond du ré
ipient. En e�et, dans un �uide de Maxwell pour lequel ωτ ≫ 1 (
e qui est toujoursle 
as dans nos expérien
es), la vitesse de propagation des ondes de 
isaillement est donnée par
√

G0/ρ. Au-dessus du seuil d'instabilité, les ondes de surfa
e engendrent des ondes élastiquesqui peuvent former une onde stationnaire dans la hauteur du �uide.
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Fig. 2.8 � Motifs observés au seuil d'instabilité dans la solution de �mi
elles géantes� pour (a) f =
42 Hz, (b) f = 52 Hz, (
) f = 64 Hz et (d) f = 72 Hz.
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isément, pour un forçage sous-harmonique à f/2 par les ondes de surfa
e, lalongueur d'onde des ondes de 
isaillement vaut 2
√

G0/ρ/f . Lorsqu'un aller-retour sur unehauteur h après ré�exion sur le fond, soit une distan
e 2h, 
orrespond à un nombre demi-entierde longueurs d'onde,5 i.e. lorsque f = (n + 1/2)
√

G0/ρ/h, des interféren
es 
onstru
tives ontlieu à la surfa
e libre. Dans 
e 
as, les ondes élastiques et les perturbations à la surfa
e sontampli�ées de sorte que l'a

élération 
ritique est plus faible qu'en l'absen
e d'e�ets élastiques.Au 
ontraire, si f = n
√

G0/ρ/h, des interféren
es destru
tives 
onduisent à une augmentationde ac.Cette interprétation permet d'expliquer les os
illations de la �gure 2.7. En e�et, ave

G0 = 16 Pa, ρ = 103 kg.m−3 et h = 10 mm, on a √

G0/ρ/h ≃ 13 Hz, 
e qui 
orrespond bien àl'intervalle de fréquen
e entre deux os
illations de ac ou de kc (
f. �gure 2.7). La référen
e [4℄reproduite en annexe [P9℄ donne plus de détails et des arguments quantitatifs 
on
ernant 
ete�et de profondeur �nie.Pour �nir, soulignons le fait que de telles os
illations sont prévues théoriquement. Ene�et, nous avons repris la méthode numérique développée par S. Kumar [79, 80℄ pour un�uide vis
oélastique de profondeur �nie. Cette méthode 
onsiste essentiellement à rempla
erla vis
osité η par une vis
osité 
omplexe η(ω) dans la théorie dis
utée au paragraphe 2.1[78℄. Pour le modèle de Maxwell ηM (ω) ave
 les paramètres extraits de la rhéologie linéaire
G0 = 16 Pa et τ = 0.44 s, on obtient des fon
tions ac(ω) et kc(ω) os
illantes. De plus, siles prédi
tions théoriques sont très éloignées des données expérimentales pour le �uide deMaxwell, la �gure 2.7 montre un a

ord nettement meilleur lorsqu'un terme de Zimm estajouté à ηM (ω) pour prendre en 
ompte le 
omportement de notre �uide à haute fréquen
e.De tels e�ets n'avaient pas été observés numériquement ou expérimentalement auparavant,sans doute par
e que les �uides envisagés n'étaient pas assez vis
oélastiques.2.3 Dis
ussion et perspe
tivesValidité de l'appro
he théoriqueL'étude pré
édente a mis en éviden
e un nouvel e�et vis
oélastique témoignant du 
ouplageentre l'instabilité de Faraday et un �uide 
omplexe. Cet e�et ne dépend pas du temps derelaxation du �uide mais seulement de son module élastique et de la hauteur de �uide [P9℄.Je 
ompte poursuivre 
ette étude sur les �mi
elles géantes� soumises à des vibrations dansplusieurs dire
tions.Tout d'abord, même si l'a

ord ave
 la théorie semble satisfaisant, je souhaite mieux 
om-prendre les di�éren
es observées entre les données expérimentales et le modèle utilisant ηZ(ω)(
f. �gure 2.7). En e�et, nos mesures rhéologiques sont limitées à 10 Hz alors que l'expérien
ede Faraday est réalisée entre 25 et 90 Hz. On peut don
 s'interroger sur la pertinen
e dumodèle rhéologique ηZ(ω) extrapolé vers les hautes fréquen
es. Pour des questions de limita-tions te
hniques du vibreur, il n'est pas raisonnable d'envisager de soumettre nos �uides à desfréquen
es inférieures à 15 Hz. Dans l'avenir, il faudra don
 obtenir des mesures rhéologiques5 À 
ause d'un déphasage de π introduit à la ré�exion, les interféren
es 
onstru
tives ont lieu pour unnombre demi-entier (et non entier) de longueurs d'onde.
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e (> 10 Hz) pour savoir si la di�éren
e provient d'un modèle rhéologiqueinadéquat.D'autre part, le modèle théorique de la référen
e [79℄ ne prend pas en 
ompte la vis
oélas-ti
ité de surfa
e. Pourtant, dans un �uide 
omme notre solution mi
ellaire, la dépendan
e dela vis
osité de surfa
e et/ou de la tension de surfa
e ave
 la fréquen
e pourrait jouer un r�leimportant sur les 
onditions aux limites [46℄.En�n, l'appro
he théorique suivie jusqu'i
i repose sur la vis
oélasti
ité linéaire. Elle estjusti�ée par le fait qu'au voisinage du seuil, les déformations attendues à la surfa
e sont�petites� [79, 80℄. Toutefois, expérimentalement, les plus petites déformations mesurables sontde l'ordre de ζ ≃ 10 µm. Le taux de 
isaillement 
orrespondant peut être estimé par γ̇ ∼
ζωkc ≃ 10 s−1 pour f = 60 Hz [80℄. Or, pour notre solution de �mi
elles géantes�, un tel tauxde 
isaillement est déjà loin dans le régime non-linéaire (
f. paragraphe 1.5.2). Ainsi, la seule
onnaissan
e de G′(ω) et G′′(ω) ne su�t peut-être pas et des e�ets non-linéaires pourraiententrer en jeu 
omme la transition isotrope�nématique induite par le 
isaillement et dé
rite au
hapitre pré
édent.Vers des mesures lo
ales sous vibrationsSuivant la même démar
he que pour l'é
oulement de 
isaillement, je souhaite désormaise�e
tuer des mesures lo
ales dans l'instabilité de Faraday. En e�et, dans un �uide fortementvis
oélastique, le 
hamp de vitesse devrait être nettement di�érent de 
elui observé dans un�uide newtonien. Des mesures par suivi de parti
ules (PIV) permettraient d'identi�er lesmé
anismes d'é
oulement mis en jeu au-dessus du seuil d'instabilité.De plus, dans les solutions mi
ellaires, j'envisage d'e�e
tuer des mesures lo
ales de labiréfringen
e pour voir si la stru
ture du �uide est modi�ée par la présen
e d'un motif sta-tionnaire d'ondes de surfa
e. Au-dessus du seuil, le 
isaillement est lo
alisé aux n÷uds desondes de surfa
e alors qu'il est nul aux ventres. Si la valeur maximale du 
isaillement dépasse
elle né
essaire pour dé
len
her l'alignement des mi
elles, alors on devrait observer une stru
-turation spatiale du �uide par l'instabilité de Faraday. Comme nous le verrons à travers le
hapitre de 
on
lusion, une telle stru
turation à l'é
helle ma
ros
opique pourrait trouver uneappli
ation originale dans la synthèse de nouveaux matériaux. Ces expérien
es 
onstituerontdon
 le 
÷ur de la thèse de Pierre Ballesta.En�n, nous avons l'intention d'étudier d'autres �uides 
omplexes sous vibrations verti
ales.En parti
ulier, nous souhaitons nous intéresser à un système rhéoépaississant. Un tel �uideest sus
eptible de donner lieu à des phénomènes dynamiques dont l'étude pourrait rejoindre
elle des 
omportements temporels du premier 
hapitre. En e�et, puisque le seuil d'instabi-lité augmente ave
 la vis
osité, dès qu'un é
oulement survient au-dessus du seuil, le systèmes'épaissit, 
e qui repousse le seuil un peu plus haut et entraîne l'arrêt de l'instabilité don
 la�uidi�
ation du milieu. Selon les temps 
ara
téristiques né
essaires pour modi�er la mi
ro-stru
ture du �uide, on 
omprend intuitivement que l'on puisse ainsi obtenir des phénomènesos
illants, ou du moins fortement hystérétiques, au voisinage du seuil d'instabilité.





Con
lusions et perspe
tivesDes �uides simples aux �uides 
omplexesAvant mon arrivée au CRPP, mes re
her
hes s'étaient fo
alisées sur les é
oulements in-stables ou turbulents dans les �uides simples [P13�P22℄. Le paramètre de 
ontr�le est alorsle nombre de Reynolds Re = ρvL/η où v est la vitesse 
ara
téristique de l'é
oulement et Lune taille 
ara
téristique de l'expérien
e (taille de la 
ellule, d'un obsta
le, d'un ori�
e, et
.).À faible nombre de Reynolds (Re ≪ 1), l'é
oulement est laminaire : les 
ou
hes de �uide
oulent �sans se mélanger�.1 Lorsque le nombre de Reynolds augmente, par exemple lorsquel'on augmente la vitesse de l'é
oulement, des instabilités hydrodynamiques apparaissent etse traduisent par l'existen
e de stru
tures tourbillonnaires de taille typique L.2 À très hautnombre de Reynolds, l'é
oulement est 
ara
térisé par l'existen
e de tourbillons à toutes lesé
helles spatiales : 
'est la turbulen
e. Ces phénomènes sont la 
onséquen
e de la non-linéaritédes équations de Navier-Stokes (terme �
onve
tif� ou �inertiel� v · ∇v dans l'équation (2.3)).Dans les �uides 
omplexes, nous avons vu que les expérien
es sont souvent 
onduites à faiblevitesse, sur des petites tailles et sur des matériaux très visqueux. Le nombre de Reynolds estdon
 en général très faible et l'inertie n'est pas un phénomène pertinent. Toutefois, 
ommel'ont montré les exemples abordés dans le premier 
hapitre, l'é
oulement ne reste pas laminaireou homogène pour autant. En e�et, l'existen
e d'une mi
rostru
ture sus
eptible de se 
oupler àl'é
oulement 
onduit à des phénomènes nouveaux. Ainsi, l'élasti
ité du �uide peut donner lieuà des �instabilités élastiques� et induire une véritable �turbulen
e élastique� (
f. paragraphe1.5.4). Problème industriel ré
urrent, le glissement et sa dynamique soulèvent de nombreusesquestions fondamentales (
f. paragraphes 1.5.1 et 1.5.3). En�n, les transitions de stru
tureinduites par un é
oulement (
f. paragraphes 1.5.2 et 1.5.3) et les phénomènes de fra
tures (
f.paragraphe 1.5.5) s'a

ompagnent de 
omportements spatio-temporels 
omplexes que seuls desmodèles mi
ros
opiques semblent en mesure d'expliquer. La thèse de Lydiane Bé
u devraitapporter de nouveaux éléments de réponse à 
es problèmes di�
iles.En proposant d'examiner la réponse d'un �uide 
omplexe à une instabilité hydrodynamique
lassique 
omme l'instabilité de Faraday, j'ai souhaité non seulement entamer l'étude d'unegéométrie d'é
oulement peu explorée mais surtout m'interroger sur le 
ouplage entre les aspe
ts�é
oulement 
omplexe d'un �uide simple� et �é
oulement simple d'un �uide 
omplexe� qui ont1 Par exemple, dans l'é
oulement de 
isaillement simple, la vitesse du �uide est orientée dans le même sensque 
elle de la paroi mobile et augmente linéairement de la paroi �xe à la paroi mobile (
f. �gure 1.1).2 En géométrie de Couette 
ylindrique, il s'agit des rouleaux observés au-dessus du seuil de l'instabilité deTaylor-Couette dis
utée plus haut (
f. paragraphe 1.5.4).57



58 CONCLUSIONS ET PERSPECTIVESfait jusqu'à présent l'objet de mes re
her
hes. En e�et, l'existen
e d'un seuil d'instabilitépermet un bon 
ontr�le du �uide et de son é
oulement. De plus, l'apparition d'un motifstationnaire au-dessus du seuil, don
 d'une stru
turation spatiale de l'é
oulement, in
ite àattendre des réponses spatio-temporelles originales dans les �uides 
omplexes. En soumettantune solution de �mi
elles géantes� à l'é
oulement induit par l'instabilité de Faraday, nous avonsdéjà pu mettre en éviden
e un e�et important de la vis
oélasti
ité sur le seuil d'instabilité (
f.paragraphe 2.2.3).Des mesures globales aux mesures lo
alesLes outils de mesure 
ouramment utilisés pour étudier la stru
ture des �uides 
omplexesou leur réponse à un 
isaillement donnent a

ès à des grandeurs globales i.e. moyennées surl'épaisseur de l'é
hantillon voire sur tout son volume : di�usion de neutrons, de rayons X ou delumière, rhéométrie 
lassique, et
. Au CRPP, le développement de deux te
hniques lo
ales, ladi�usion dynamique de la lumière [P1℄ et la vélo
imétrie ultrasonore [P2, P11, P12℄, a permisd'a

éder aux pro�ls de vitesse dans de nombreux �uides 
omplexes 
isaillés en géométrie deCouette [P3�P8℄. Ces nouveaux outils viennent 
ompléter les te
hniques introduites aupara-vant dans 
e domaine 
omme la résonan
e magnétique, le suivi de parti
ules ou la biréfringen
esous é
oulement.Tout au long du premier 
hapitre, j'ai largement insisté sur l'importan
e d'obtenir desmesures lo
ales résolues en temps et enregistrées simultanément aux données rhéologiquesglobales. En e�et, dans le 
as de nos mesures de vitesse, il est né
essaire de 
onnaître la
ontrainte imposée au �uide pour 
orréler 
omportement rhéologique global et lo
al. Toutefois,les données issues d'un rhéomètre sont parfois très loin de re�éter le 
omportement e�e
tif du�uide tant dans sa stru
ture spatiale que dans sa dynamique. Pour atteindre une des
riptionlo
ale 
omplète, l'idéal serait de disposer aussi d'une mesure de la 
ontrainte résolue en espa
e.Une telle mesure soulève malheureusement des di�
ultés te
hniques importantes. Une autrevoie pour examiner lo
alement les �uides 
omplexes hors d'équilibre 
onsiste à les 
on�ner dansdes dispositifs de mi
ro�uidique. Les épaisseurs mises en jeu sont alors très faibles (quelquesdizaines de mi
romètres) et permettent une visualisation dire
te dans la plupart des �uides
omplexes. Après une 
ollaboration fru
tueuse sur les expérien
es en géométrie de Couette,
'est dans 
ette dire
tion que s'orientent les travaux de Jean-Baptiste Salmon et d'Annie Colin(Laboratoire du Futur, Rhodia�CNRS, Pessa
) ave
 qui je 
ompte garder des liens s
ienti�quesétroits sur 
e sujet des é
oulements de �uides 
omplexes.En�n, notre étude de l'instabilité de Faraday dans les �uides 
omplexes a suivi la mêmedémar
he. Contrairement aux rhéomètres utilisés lors de l'étude sous 
isaillement, le dispositifpermettant d'engendrer des vibrations mé
aniques n'existait pas au laboratoire. Il a don
d'abord fallu l'installer et le tester sur des �uides simples. Après une 
ampagne de mesuresglobales (a

élération et nombre d'onde au seuil d'instabilité) dans une solution de �mi
ellesgéantes� [P9℄, nous souhaitons maintenant faire évoluer le montage dans le but d'e�e
tuerdes mesures plus lo
ales, par exemple du 
hamp de vitesse par suivi de parti
ules ou de lastru
ture par biréfringen
e. Ce passage du global au lo
al dans nos expérien
es sous vibrationsreprésente un des enjeux prin
ipaux de la thèse de Pierre Ballesta.



CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES 59Vers de nouveaux matériaux stru
turés par un é
oulementUne appli
ation potentielle des travaux exposés dans 
e mémoire 
onsiste en l'obtentionde nouveaux matériaux stru
turés par un é
oulement. En 
ollaboration ave
 Annie Colin etRénal Ba
kov (CRPP), j'envisage d'utiliser des instabilités hydrodynamiques pour �mettre enforme� un �uide 
omplexe sur les tailles 
ara
téristiques résultant de l'instabilité. En e�et, de-puis une dizaine d'années, de nouvelles te
hniques 
himiques se développent pour la synthèsede matériaux inorganiques poreux à l'é
helle mésos
opique appelés matériaux mésoporeux.Ces te
hniques utilisent des systèmes molé
ulaires organisés 
omme phase stru
turante d'unobjet minéral en 
roissan
e. Ainsi, la mi
rostru
ture d'un �uide 
omplexe (gouttelettes d'uneémulsion, vési
ules ou mi
elles, et
.) peut servir de substrat organique pour pré
ipiter des
omposés minéraux 
omme des pré
urseurs de la sili
e. Après élimination du �moule� orga-nique, on obtient un matériau poreux présentant une très grande variété de formes selon le�uide 
omplexe utilisé [125, 141℄.L'intérêt prin
ipal des matériaux obtenus réside dans leur 
ara
tère anisotrope et éven-tuellement hiérar
hisé. Leurs appli
ations les plus prometteuses appartiennent au domaine dela �ltration, de la séparation de biomolé
ules et des biomatériaux 
omme les prothèses ou lesimplants médi
aux. À l'heure a
tuelle, un dé� majeur réside dans l'obtention de matériaux or-ganisés non seulement à l'é
helle du mi
romètre mais aussi à plus grande é
helle, sur des taillesde l'ordre du millimètre. Dans 
e 
ontexte, il a été observé que l'appli
ation d'un 
isaillementau mélange moule�pré
urseur 
onduit à des stru
tures anisotropes de manière reprodu
tible[76℄.

Fig. 3.1 � Observations mi
ros
opiques après pré
ipitation 
omplète d'un mélange d'un pré
urseurde la sili
e, d'eau à pH 0.8 et de TTAB, pla
é sur une plaque 
hau�ante à 40◦C pendant plusieursheures. (a) Stru
tures orientées en �vagues�. (b) Stru
tures 
ellulaires. Les stru
tures ont une tailletypique de 10 à 50 µm (images obtenues dans le 
adre du stage d'ingénieur de Lu
ie Aubier).En utilisant l'é
oulement induit par une instabilité hydrodynamique formant des motifs,nous espérons obtenir un meilleur 
ontr�le du matériau �nal non seulement sur des taillesmi
ros
opiques mais surtout à l'é
helle ma
ros
opique des motifs. La stru
turation spatialede l'é
oulement à l'é
helle de la longueur d'onde 
ritique λc introduirait ainsi une nouvelleé
helle 
ara
téristique dans le matériau, de l'ordre du millimètre au 
entimètre. Des expérien
es



60 CONCLUSIONS ET PERSPECTIVESpréliminaires ont été e�e
tuées dans une instabilité 
onve
tive de type Bénard-Marangoni [64℄ :en 
hau�ant par le bas une faible épaisseur de solution aqueuse a
ide 
ontenant un pré
urseurde la sili
e, des rouleaux de 
onve
tion thermique apparaissent puis se ��gent� au 
ours de laréa
tion de pré
ipitation de la sili
e 
onduisant aux morphologies présentées dans la �gure 3.1.Toutefois, imposer pré
isément un gradient thermique tout en gardant un bon 
ontr�le dela stru
ture du �uide est très déli
at dans les �uides 
omplexes à 
ause de leur grande sensibilitéà la température. C'est pourquoi je pense que l'instabilité de Faraday est un meilleur 
andidatpour stru
turer un matériau mésoporeux. Le 
ontr�le de l'é
oulement et de la longueur d'ondede l'instabilité par des vibrations mé
aniques semble en e�et plus fa
ile. De plus, on pourraitalors 
hoisir de dé
len
her la réa
tion 
himique soit par une variation de pH soit par unevariation de température. De telles expérien
es devraient 
onstituer la dernière partie de lathèse de Pierre Ballesta ou faire l'objet d'un stage de Master.Vers l'a
oustique intrusive dans les �uides 
omplexesLes fréquen
es des vibrations mises en jeu dans l'expérien
e de Faraday sont limitées àquelques kilohertz. Une extension naturelle est l'étude de l'e�et de vibrations à plus hautefréquen
e, dans le domaine ultrasonore. En 
ollaboration ave
 Régis Wunenburger et Jean-Pierre Delville (Centre de Physique Molé
ulaire, Optique et Hertzienne, Talen
e) et dans le
adre du stage post-do
toral d'Ali
e Ni
olas �nan
é par l'ACI Jeunes Cher
heurs, j'ai proposéd'explorer les e�ets d'une onde a
oustique de forte puissan
e sur l'interfa
e entre deux �uides.
thermostaté

PC

bain

2

1caméra

ampligénérateur 2.25 MHzFig. 3.2 � Dispositif permettant l'étude de la déformation induite par une onde a
oustique à l'interfa
eentre deux �uides. Une onde ultrasonore de forte puissan
e, émise par un transdu
teur hémisphérique(en gris), est fo
alisée sur l'interfa
e entre le �uide 1 et le �uide 2. La déformation de l'interfa
e est�lmée et analysée après numérisation.Ce travail suit la démar
he adoptée jusqu'i
i pour l'é
oulement de 
isaillement et pourl'instabilité de Faraday. Après avoir mis en pla
e le dispositif s
hématisé sur la �gure 3.2,nous analysons depuis quelques mois la réponse de l'interfa
e entre deux �uides simples àune onde a
oustique fo
alisée de forte puissan
e émise par un transdu
teur fon
tionnant à2.25 MHz (diamètre 38 mm, Imasoni
). Alors que le transdu
teur à haute fréquen
e utilisépour la vélo
imétrie ultrasonore émettait des puissan
es très faibles et permettait des mesures
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f. paragraphe 1.4), la puissan
e transmise i
i est su�sante pour induire desdéformations importantes de l'interfa
e entre deux �uides 
omme le montre la �gure 3.3. Lediamètre typique de la déformation est donné par la longueur d'onde a
oustique soit 0.7 mmà 2.25 MHz.
Fig. 3.3 � Déformations induites par la pression de radiation a
oustique à l'interfa
e entre de l'huileDC704 (en haut) et de l'eau lourde salée (en bas) pour des intensités 
roissantes (images obtenuesdans le 
adre du stage de Master d'Olivier Misère en 
ollaboration ave
 Régis Wunenburger et Ali
eNi
olas).Ces déformations sont dues à la pression de radiation asso
iée à une onde a
oustique :lorsqu'elle 
hange de milieu, l'onde voit son énergie varier et 
ommunique une 
ertaine quantitéde mouvement à l'interfa
e. En première approximation, on peut é
rire le bilan des for
ess'exerçant sur l'interfa
e à l'équilibre selon :

(ρ2 − ρ1) gh + γζ =
P 2

2

(

1

Z2c2

− 1

Z1c1

)

, (3.1)où h est la hauteur de l'interfa
e, ζ sa 
ourbure, P l'amplitude de l'onde a
oustique, ci lavitesse du son du milieu i et Zi = ρici son impédan
e a
oustique. Comme pré
édemment, ρdésigne la densité et γ la tension de surfa
e. Le membre de droite représente la for
e volumiqueasso
iée à la pression de radiation. Son signe dépend des 
ara
téristiques a
oustiques des deux�uides. La déformation n'est don
 pas né
essairement induite dans le sens de la propagationa
oustique. Les premières mesures quantitatives ont permis de distinguer un régime de �faibles�déformations, modélisable par l'équation (3.1), et un domaine de �fortes� déformations où l'onobserve des formes de �doigts� ou de �tétines� (
f. �gure 3.3). Ces formes pourraient être liéesà un guidage de l'onde a
oustique via des ré�exions multiples à l'intérieur de la déformation.De telles observations rejoignent 
elles e�e
tuées en optique dans l'équipe de Jean-PierreDelville. En e�et, lorsqu'un laser intense est fo
alisé à l'interfa
e entre deux �uides, la pressionde radiation éle
tromagnétique entraîne des déformations similaires [27, 28℄. Les �gures 3.4et 3.5 permettent de 
omparer les formes obtenues dans les deux expérien
es. En optique, lestailles 
ara
téristiques sont beau
oup plus faibles qu'en a
oustique : les jets observés aux plusfortes puissan
es dans la �gure 3.5 ont un diamètre d'une dizaine de mi
rons pour une lon-gueur de l'ordre de 500 µm en optique, alors qu'en a
oustique, leur longueur atteint plusieurs
entimètres pour un diamètre d'un millimètre environ. Toutefois, la pression de radiation estun phénomène nettement plus fort en a
oustique qu'en optique où la tension de surfa
e entreles deux �uides doit être rendue très faible pour obtenir un e�et mesurable [27℄.D'autre part, la propagation d'ultrasons intenses dans un �uide met en jeu non seulementdes e�ets d'interfa
e 
omme la pression de radiation mais aussi des e�ets de volume. En e�et,
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Fig. 3.4 � Déformations en �tétines� observées à l'interfa
e entre deux �uides (a) sous l'e�et de lapression de radiation a
oustique entre de l'huile DC704 (en haut) et de l'eau lourde salée (en bas)(image obtenue dans le 
adre du stage de Master d'Olivier Misère) et (b) sous l'e�et de la pression deradiation éle
tromagnétique dans une mi
roémulsion au voisinage du point 
ritique (d'après [28℄).

Fig. 3.5 � Jets observés à l'interfa
e entre deux �uides (a) sous l'e�et de la pression de radiationa
oustique entre de l'huile DC200 (en haut) et de l'eau (en bas) (image obtenue dans le 
adre du stagede Master d'Olivier Misère) et (b) sous l'e�et de la pression de radiation éle
tromagnétique dans unemi
roémulsion au voisinage du point 
ritique (d'après [28℄).
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ours de sa propagation, une onde a
oustique de forte puissan
e engendre un é
oulement(�a
ousti
 streaming� en anglais). Cet é
oulement a toujours lieu dans le sens de la propagationet peut don
 venir ampli�er la déformation ou bien, au 
ontraire, s'y opposer. Dans un premiertemps, nous nous sommes don
 limités à des interfa
es entre deux �uides simples. Dans lebut de séparer les e�ets de la pression de radiation de 
eux des é
oulements induits, nouse�e
tuerons des mesures de 
hamp de vitesse par suivi de parti
ules et essaierons de résoudrela dynamique de l'interfa
e grâ
e à une 
améra rapide.À plus long terme, l'obje
tif est d'étudier l'interfa
e entre un �uide 
omplexe et un �uidesimple ou entre deux �uides 
omplexes. Nous souhaitons ainsi nous interroger sur le 
ouplageentre une onde a
oustique et la mi
rostru
ture d'un �uide 
omplexe. En parti
ulier, 
ommedans l'instabilité de Faraday, nous nous attendons à mettre en éviden
e une in�uen
e de lavis
oélasti
ité sur les déformations par pression de radiation. D'autre part, nous nous deman-derons si des ultrasons de puissan
e sont sus
eptibles d'induire des transitions de stru
tureet s'ils pourraient représenter un moyen d'appliquer à distan
e des déformations lo
ales (ensurfa
e ou en volume) dans un �uide 
omplexe.Bilan généralLes travaux dé
rits dans 
e mémoire ont été e�e
tués au sein de l'équipe �Fluides Com-plexes Hors d'Équilibre� du CRPP. Situés à l'interfa
e entre physique et 
himie, les �uides
omplexes font partie intégrante de la �matière molle�. Depuis une vingtaine d'année, la dé
ou-verte de nouvelles stru
tures et de nouveaux matériaux font des �uides 
omplexes un domaineextrêmement dynamique tant au plan fondamental qu'au niveau des appli
ations.Les re
her
hes que j'ai menées sur l'e�et du 
isaillement et des vibrations dans les �uides
omplexes m'ont permis non seulement de réinvestir les 
ompéten
es issues de mes travauxantérieurs sur les �uides simples, mais aussi d'a
quérir de nouvelles 
onnaissan
es sur undomaine en 
onstante évolution. En introduisant des te
hniques de mesures lo
ales, nousavons pu mieux 
ara
tériser la réponse de divers �uides 
omplexes à une 
ontrainte extérieure.L'enjeu fondamental est alors d'entreprendre une des
ription théorique générale des e�etsspatio-temporels observés, au moins pour des �uides 
omplexes de mi
rostru
tures similaires.En intégrant dans les modèles des ingrédients plus spé
i�ques, on pourrait sans doute mieux
omprendre 
e qui fait la parti
ularité de tel ou tel système.D'autre part, 
es re
her
hes semblent ri
hes d'appli
ations potentielles. Au-delà du dé-veloppement et de la valorisation des te
hniques mises en pla
e depuis trois ans, je 
omptedébuter rapidement les expérien
es de pré
ipitation de sili
e dans une instabilité hydrody-namique formant des motifs. L'étude des e�ets des ultrasons de puissan
e sur la stru
tured'un �uide 
omplexe semble aussi prometteuse puisque les ondes a
oustiques représentent unmoyen de sonder ou de perturber un milieu à distan
e. Mes a
tivités futures s'ins
riront don
dans la lignée des travaux présentés dans 
e mémoire, en poursuivant les 
ollaborations lo
ales(ave
 le CPMOH) ou internes au CRPP, déjà mises en pla
e grâ
e au soutien de la RégionAquitaine, et en développant de nouveaux liens s
ienti�ques extérieurs ou dans la région bor-delaise, qu'il s'agisse de physi
o-
himie ou d'a
oustique (ave
 le Laboratoire du Futur à Pessa
ou le Laboratoire Ondes et A
oustique à Paris).
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