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Introduction

Le passage d’interfaces a travers une porosité est un phénomeéne complexe mettant en jeu
I’affinité du liquide avec le solide, mais aussi la capacité de l'interface a se déformer. Pour
qu’une interface puisse entrer spontanément dans une porosité, il faut que les forces de tension
de surface y soient favorables. Dans le cas contraire, il faut apporter de 1’énergie par ailleurs
pour forcer son passage.

C’est ce que nous allons étudier ici, a partir d’un probleme posé par un projet de décontamination
de tissu. Un tissu (qui est un milieux poreux, puisque constitué de fibres solides entre les-
quelles peut circuler un liquide) est pollué par un liquide (une huile) dispersé sous forme de
gouttelettes et nous voudrions pouvoir I'extraire de la porosité. Pour cela, nous comptons sur
la capacité qu’ont les solutions tensioactives d’émulsionner ou de solubiliser les huiles dans
les micelles. Pour limiter I'imbibition du tissu par le liquide, nous choisissons d’utiliser une
mousse de cette solution pour décontaminer. Cette derniere est une assemblée de bulles de
gaz dispersées dans du liquide moussant et peut elle aussi étre considérée comme un milieu

poreux (le liquide pouvant circuler entre les bulles).

Ce probleme nous permet de dégager trois axes d’étude. Nous étudierons dans un premier
temps le passage forcé de liquide dans un poreux simple, dans le cadre de 'impact d’une
goutte dans des pores dont la surface est soit hydrophobe, soit hydrophile. Dans ce premier
cas, I'imprégnation n’est pas spontanée et nous espérons avec l'impact apporter 1’énergie
nécessaire pour forcer le passage de l'interface, et au moins d’une partie du liquide de la
goutte. Dans le second cas, 'imbibition se fait spontanément, mais la vitesse d’imprégnation
et la quantité de liquide entrée dépendent fortement des caractéristiques de I'impact.

Dans un second temps, le passage d’'une mousse est forcé a travers un pore. La mousse
étant constituée de deux fluides différents, ce sont des interfaces liquide - air qui doivent passer
successivement. Nous nous plagons dans le cas ou le diametre des bulles est supérieur ou égal
au diametre du pore. Nous verrons comment la mousse résiste a cette imprégnation forcée, et
quels sont les mécanismes physiques qui déterminent la nature et la morphologie des phases

qui pénetrent.



Enfin, nous nous intéressons a la capacité d’une mousse a extraire une huile piégée dans
les pores d’un milieu poreux, d’abord un pore unique, puis dans un ordre plus appliqué, au

cas d’un tissu.



Chapitre 1

Impacts

1.1 Introduction

Avant de pouvoir prétendre dépolluer un tissu, nous nous demandons ou le polluant se
situe, imprégné a l'intérieur ou seulement étalé en surface. S’il s’agit d’un liquide projeté
sous forme de gouttelettes, nous voudrions savoir si le liquide peut se retrouver piégé dans la
porosité du tissu, ou s’il reste en surface. En effet, pour des tissus comme le coton, nous nous
attendons a ce que les gouttes péneétrent entiérement, alors que sur des GoreTex par exemple,
les gouttes devraient s’écouler a la surface a cause du traitement qui donne ses propriétés
hydrophobes a ce tissu. Nous nous demandons donc quels sont les phénomeénes mis en jeu lors

de I'impact de gouttes sur un milieu poreux.

Considérons un poreux minimaliste : un trou dans une surface tres fine. Les expériences
menées dans [1] nous apprennent qu’il existe une vitesse critique au dela de laquelle une partie
de la goutte est éjectée au travers du trou. Cette vitesse dépend de la tension de surface de
la goutte (qui a tendance a la maintenir sphérique), de la viscosité du liquide et de ’énergie
cinétique (qui tend a séparer du reste de la goutte le liquide qui est passé a travers le trou).
Les contributions de la viscosité et de la capillarité par rapport a l'inertie sont quantifiées

pUT

par les nombres de Reynolds, Re* = calculé a partir du rayon du trou r, de p la masse

volumique du liquide, de n sa viscosité dynamique et v; la vitesse d’impact et de Weber

We* = 217 avec ~ la tension de surface du liquide.

Ces deux nombres permettent de déterminer le seuil d’éjection d’une goutte au travers du
trou comme 1’équilibre entre 'inertie, la viscosité et la tension de surface. Les auteurs notent
également que selon I’épaisseur de la plaque percée, la vitesse d’impact seuil permettant la
formation d’une goutte est différente. Les résultats ne sont donc pas directement exploitables

dans le cas d’'un poreux réel, c’est a dire avec des parois.



La plupart des études menées sur les impacts sur des milieux poreux plus réalistes concernent
les phénomeénes ayant lieu a la surface du poreux. En effet, il est assez difficile de faire des me-
sures dans le volume du poreux qui est, le plus souvent opaque ou tres fin (comme dans le cas
du papier). Nous donnons ici une liste non exhaustive de certains de ces travaux. Kannangara
et al. [2], Chandra et Avedisian [3] ont étudié les conséquences de 'imbibition sur la maniere
dont s’étale le liquide a la surface du poreux. Ils ont mesuré les diametres de gouttes lors de
I’étalement sur les surfaces des poreux, mais la tres faible taille de la porosité par rapport a
la taille de la goutte ne leur a pas permis d’étudier les phénomenes en volume.

Les phénomenes ayant lieu en volume ont été appréhendés numériquement. Ainsi, Hsu et
Ashgriz [4] regardent ce qu’il se passe sur la premiére couche de poreux, en modélisant la
porosité comme deux plaques paralleles horizontales séparées par de 'air et dont la plaque
supérieure est percée d’un trou. Reis et al. [5] considérent un empilement de sphéres désordonnées
comme un milieu poreux et ils comparent le volume finalement occupé par le liquide dans
leurs simulations & celui obtenu expérimentalement grace a 'imagerie RMN (figure 1.1). Ces
simulations numériques leur permettent de prédire la profondeur de pénétration pour un em-
pilement aléatoire de sphéres mouillantes (ils n’observent pas de variation significative des
résultats pour des angles de contact allant de 0 & 60°). Elle est, pour tous les poreux testés,
systématiquement inférieure a un diametre de goutte, alors que le diametre maximal d’im-
bibition est quant a lui de deux a cinqg fois le rayon de la goutte et est égal au diametre
maximal d’étalement de la goutte en surface. Les prédictions numériques donnent pour les
plus grosses spheres, des profondeurs de pénétration et des étalements légerement plus grands
que ceux mesurés (cas a, ¢ et d). En effet, comme les spheres sont plus grosses et que la taille
de la goutte ne change pas, ’écoulement de liquide se fait sur un nombre moins important de
spheres, donc moyenné sur un plus petit nombre de pores et est plus sensible & I’empilement
idéal imposé dans les simulations. Cette étude présente 1’état final du liquide dans le poreux,
mais ne donne pas d’indication sur la présence ou non de liquide a I'extérieur du poreux. La
dynamique de 'imprégnation est également étudiée dans [6] par les mémes auteurs. Dans ce
cas, la comparaison avec l’expérience n’a pu étre faite. Dans les deux études de Reis et al [5],
[6], les calculs sont faits & I’échelle du poreux, mais les auteurs ne donnent pas la dynamique
d’imprégnation a 1’échelle du pore.

Ces différents travaux montrent que I'impact sur les poreux mettent en jeu deux phénomenes
couplés, I'imbibition du liquide en volume et son étalement en surface. Nous verrons donc dans

la suite de cette introduction un état de ’art pour ces deux problemes.



—

a) Water droplet impinging on 180um sand case 10

_

c) Water droplet impinging on 120um glass beads case 12

—_—

d) Water droplet impinging on 50um glass beads case 13

(e) Water droplet impinging on 500um glass beads case 14

Fig. 1.1- Figure tirée de [5]. Profil de pénétration de liquide dans un milieu poreux : & gauche simu-
lations numériques, a droite images IRM apres I'impact & 0,52 m/s, pour des gouttes de
diametre 1,825 mm pour le cas 10, 1,715 mm pour le cas 11 et 1,660 mm pour les autres
cas. Les simulations numériques permettent de donner la profondeur de pénétration du li-
quide et le diametre d’étalement. Tout le liquide initialement dans la goutte impregne le
poreux ; la zone humide prend la forme d’une calotte sphérique, dont le diametre maximal
est le diametre maximal d’étalement de la goutte et la profondeur atteinte est tres inférieure
au diametre de la goutte. Elles sont en meilleur accord avec l'expérience pour les pores
les plus petits que pour les plus grands, a cause du plus grand nombre de pores sur les-
quels I'écoulement est moyenné, ce qui diminue la sensibilité de I’écoulement aux défauts

Pempilement. La dynamique de pénétration est étudiée numériquement dans [6].



1.1.1 L’impact

Un tres grand nombre d’études sont dévolues aux expériences d’impact de gouttes. Ceci est
probablement da au grand nombre d’applications industrielles, mais aussi a la simplicité de
Iexpérience elle méme (le fait de lancer une goutte sur une surface). Pourtant, en dépit de cette
simplicité, on observe toute une variété de comportements : les gouttes s’étalent simplement,
rebondissent partiellement ou totalement, ou enfin se fragmentent en se rétractant ou non.
Nous ne ferons pas ici de revue détaillée reprenant toutes les expériences ou simulations menées
sur le sujet (Yarin [7] a fait une revue sur les impacts de liquides sur différentes surfaces), mais
nous donnons ici quelques éléments permettant d’appréhender ce phénomene simplement.

L’étalement d’un liquide sur une surface plane et seche au cours d’un impact est controlé
par la compétition entre l'inertie apportée au liquide lors de sa chute, qui tend a aplatir la
goutte sur la surface et a deux contributions qui tendent a empécher le liquide de s’étaler, a
savoir, la tension de surface (qui veut maintenir une goutte ronde) et la viscosité (qui s’oppose
a I’écoulement du liquide, dans ce cas a I’étalement sur une surface).

Les nombres de Reynolds et de Weber sont cette fois-ci calculés a partir du diametre initial
de la goutte 2r, (figure 1.2). Leurs expressions sont alors Re = Pui2tg et We = %. Un des
parametres les plus simples a étudier est le diametre d’étalemen‘? d, qui atteint a:yl maximuin

de 'extension de la goutte la valeur D4,

Fig. 1.2- Impact d’une goutte de rayon 2r, sur une surface plane a la vitesse d’impact v;. Le diametre

d’étalement de la goutte est noté d, il vaut D,,4, au maximum de son extension.

L’influence de la viscosité a été étudiée par différents auteurs, tels que Chandra et Avedi-
sian [3] Sikalo et al. [8] et Marmaris et Thoroddsen [9]. Ils ont observé que le diamétre maximal

d’étalement d’une goutte Dy,q, dépend de la viscosité du liquide. Plus précisément, Chandra
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et Avedisian [3] et Rein [10] ont montré que la dépendance de D4, avec la viscosité se fait

en Re'/®. L’énergie cinétique de la goutte p(2rg)3v,;2 est dissipée entierement par la viscosité
(% 3
D

du volume hy;, D2, ~ (2ry)3. Ce régime est dit régime visqueux.

dans un disque de diametre Dy,,; et d’épaisseur hy;, donné par la conservation

Clanet et al. [11] montrent que le diametre maximal d’étalement D,,q5/2r, suit une loi
en Wel/4 pour des gouttes d’eau impactant sur une surface super hydrophobe. Ils montrent
que cette loi est valable pour pour les données des travaux de Stow et Hadfield [12] d’eau
impactant sur une plaque d’aluminium lisse, celles de Marmanis et Thoroddsen [9] pour
de 'eau impactant sur du papier. Il s’agit dans ce cas d’un régime « inertiel » dans lequel
I'inertie est dissipée en partie par les forces capillaires et en partie par de la dissipation due
a la recirculation de liquide dans la goutte déformée.

Ils ont de plus déterminé expérimentalement le passage du régime visqueux au régime

capillaire, ce seuil est représenté sur la figure 1.3.

I 1/4
D . [~
A (1 < ; #
2rgRe”5 ; B _E
g I-.-i'
102 10! 10° 10! 102 10°

We/Re*>

Fig. 1.3- Extrait de [11]. Diamétre maximal adimensionné en fonction du rapport We/Re*/. Le

1/5

régime visqueux est donc le rapport We/Re'/® > 1. Nos expériences seront menées dans le

régime capillaire, pour T/Ve/Rel/5 < 1.
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Dans toutes les expériences que nous menerons, nous nous placerons dans le régime capil-
laire, c’est a dire pour We/Rel/5 <1.

Intéressons nous a présent a ’évolution du diametre d’étalement d au cours du temps.

Les expériences de Mourougou-Candoni et al. [13] consistent & faire impacter une goutte
de 2 & 3 mm de diametre, de différentes solutions de tensioactifs concentrées a 10 fois la
concentration micellaire critique, leur tension de surface varie de 25 mN/m a 36,9 mN/m. Elles
tombent toutes d’'une hauteur de 70 cm de haut sur un substrat de verre recouvert d’acide
stéarique, qui rend la surface hydrophobe. La figure 1.4 présente le diametre d’étalement

adimensionné § = d/2r, au cours du temps.

5 :
B N 'l
| /
] oy I
4+ gV /
4 Rie s ;
] ) i O r'
i £q4 %q&,g.ahm:h&‘_‘_
31 B A L S e
: “e 1i0E L
'y
" -* 3
2 PR W g - P LA & SRR S el e et
- L]
J %
1 -
p
0 et e e
100ps 1ms 10ms 100ms 1s 10s

time

Fig. 1.4- Données de [13]. Diametre d’étalement adimensionné 3 = d/2r, au cours du temps pour

une goutte de 2-3 mm de diametre impactant sur une surfaces de verre hydrophobe.

Pour toutes les solutions de tensioactifs testées, I’étalement de la goutte se fait en deux
étapes. Tout d’abord, les liquides s’étalent tous de la méme maniere sur le substrat, quelle
que soit leur tension de surface, jusqu’a ce que le diametre maximal d’étalement D4, soit
atteint. Celui ci devrait étre différent selon les tensioactifs, mais la faible différence entre les
tensions de surface ne nous permet pas de distinguer les différents comportements. Une fois
D, atteint, la goutte se rétracte et le comportement pour chaque liquide est alors différent.

L’étude de Sikalo et al. [8] concerne I'impact de différents liquides sur différentes surfaces,
présentant une grande variabilité d’angles de contact (de 0° & 105°). La figure 1.5 présente
leurs résultats. L’évolution du diametre d’étalement d adimensionné par le diametre de la

goutte 2r, est mesurée au cours du temps t adimensionné par 2ry/v; le temps que met la

12



goutte lancée a la vitesse v; a se déplacer d’un diametre. Pour toute la gamme d’angles de
contact, le diametre d’étalement suit la méme variation au cours du temps pour les différentes
surfaces, jusqu’a ce que le diametre maximal d’étalement soit atteint. Ensuite, la rétraction

de la goutte au cours du temps est différente pour chaque substrat.

d/2rg
6
We=763
° + smooth glass
4 O wax a4
A PVC g
3 g
*
Z
1 O
m = break u H%@
0 A e ?.;ﬁ] H B
0.001 0.01 0.1 1 10 100 1000
tvi/2rg

Fig. 1.5- Extrait de [8]. Diameétre d’étalement adimensionné au cours du temps d’une goutte de

diametre 2ry =2,7 mm impactant & v; =4,52 m/s sur différentes surfaces.

Dans la limite capillaire, le nombre de Weber We pilote ’étalement sur une surface plane
dans le régime capillaire de I’étalement, mais qu’en est-il lorsque le liquide passe a travers et

qu’il rencontre ensuite le volume du poreux ?

1.1.2 L’imbibition

Lorsqu’un milieu poreux est mis en contact avec un bain de liquide mouillant, nous pou-
vons observer un front de liquide monter dans le poreux. Cette ascension est due aux forces
capillaires qui tirent le liquide vers le haut et lui permettent d’atteindre une certaine hauteur,

équilibrée par le poids du liquide.

Pezron et al [14] ont déterminé que I'imbibition d’un tissu vertical mis en contact avec
un bain de liquide comprend deux montées de liquide simultanées. L’une due a I'imbibition
dans les plus gros trous, formés lors du tissage (entouré rouge sur la figure 1.6); 'autre due
a I'imbibition dans les zones d’air entre les fibres constituant les fils (en noir sur la méme

figure).
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Zones d'air entre les fils

Trou du au tissage b ues au filage

Fig. 1.6- Image de microscope tirée de [14], de quelques mailles de tissu.

Dans leur modele, ils considérent le tissu comme un faisceau de pores cylindriques de
rayons constants, ce qui leur permet de prédire la hauteur de montée de liquide.

L’imprégnation dans des tubes capillaires est souvent utilisée comme modele pour 'imprégnation
dans des poreux. Elle a été étudiée par Jurin [15], qui présente la hauteur maximale que doit

atteindre un liquide dans un tube capillaire. Elle est donnée par 1’équilibre entre la dépression
2~vcosl

du liquide due au ménisque P, = (avec 0 I’angle de contact statique et 7, le rayon du

t
tube) et la pression hydrostatique Phyaro = pgH (avec g la gravité et H la hauteur de liquide

2
montée dans le tube) comme sur la figure 1.7. Finalement, H = =7 cosd

pPgrt

2r,

P,

Fig. 1.7- Expérience d’'imprégnation classique de montée d’eau dans un tube capillaire mouillant, telle

que celle décrite par Jurin [15].

La dynamique de montée du liquide dans un tube capillaire a été étudiée par Washburn
[16]. Les contributions au mouvement du liquide sont la tension de surface, le poids et les
forces visqueuses. L’équilibre entre ces forces donne I’équation 1.1

d

pn (mv) = 2mrycosd — 8mnzv — mg (1.1)

avec m la masse de liquide dans le tube, v sa vitesse, z la position de I'interface dans le tube,

0 'angle de contact et r; le rayon du tube.
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Lorsque l'influence du poids et de l'inertie sont négligés (aux instants courts, en-dessous

de 0,01 s pour de I’eau montant dans un tube de rayon 0,1 mm), la position z est donnée par

2= ,/Mt (1.2)
21

Les forces visqueuses dans le tube ne se développent pas immédiatement dans le tube,

la relation :

il existe une longueur d’entrée sur laquelle ’écoulement de Poiseuille se met en place. Tant
que l'interface n’a pas atteint cette longueur, il existe donc un régime ou l’inertie ne peut
pas étre négligeable face aux forces visqueuses. Dans cette situation (étudiée par Quéré [17]),
I’équilibre se fait entre l'inertie et les forces capillaires seules. L’équation 1.3 donne la position

de linterface au cours du temps dans ce régime :

[2ycos6
s = | 9T (1.3)
pTt

Ces modeles permettent de décrire les phénomenes d’imprégnation dans les poreux les plus

simples et d’estimer les dynamiques d’imprégnation dans les plus complexes comme dans le

cas des tissus pour Pezron et al [14].

1.1.3 Poreux modele

Pour tenter de comprendre la dynamique d’imprégnation d’un tissu lors de 'impact d’une
goutte, nous considérons la structure microscopique dont un tissu est constitué.

Nous choisissons de regarder les phénomenes d’imprégnation a 1’échelle d’un pore unique.
Sur la figure 1.6, les plus gros pores apparaissent comme des trous d’air verticaux, dans un
solide poreux constitué de fils. Lors d’un impact, ce sont ces plus gros trous qui peuvent laisser
passer le plus de liquide et nous nous intéressons a 'impact de liquide sur des tubes capillaires
verticaux, dont la paroi est en verre lisse (nous ne tenons pas compte de la seconde porosité).
Le verre nous permet de pouvoir faire varier ’état de surface du pore et donc d’étudier le

comportement du liquide au contact de surfaces mouillables ou non.

L’expérience d’imprégnation forcée considérée dans cette these propose deux modifications
par rapport a ’expérience classique d’imbibition, puisque la goutte - le réservoir de liquide -

est de volume fini et de surcroit possede une énergie cinétique [18].
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1.2 Montage expérimental

Une goutte de liquide de diametre 2r, = 2,5 mm est formée en poussant le liquide, a I'aide
d’un un pousse-seringue, a travers une aiguille de diametre 0,5 mm. Celle-ci tombe sur un
tube capillaire vertical & une vitesse v; comprise entre 0 et 3 m/s qui varie avec la hauteur de
chute de la goutte (voir figure 1.8). Nous filmons I'impact & ’aide d’une caméra rapide & une
vitesse typique de 7000 images par seconde. Nous vérifions le centrage a posteriori a l'aide
de deux miroirs verticaux orientés a 45° I'un de 'autre. La vitesse est mesurée pour chaque

expérience juste avant I’entrée dans le tube, a l'aide des images de la caméra.

—
o Lo
T T miroir

miroir

6
T

Tube a bords épais

ext

rl

Fig. 1.8- Montage expérimental : une goutte de liquide tombe d’une seringue et entre dans le tube
vertical. Les parois du tube sont larges devant ’ouverture du pore et le tube est ouvert aux
deux extrémités. Le miroir permet de vérifier que le centre de la goutte est bien situé sur

I’axe de symétrie du pore.

Nous utilisons des tubes capillaires en verre de 5 cm de long, ouverts aux deux extrémités.
Nous choisissons des tubes a bord large (Rey: supérieur & 5 mm). Ainsi, lors de I'impact, le
liquide éjecté ne retombe pas sur la paroi extérieure du tube, ce qui empécherait de voir ce
qui se passe dans celui-ci. Les rayons internes r; sont de 0,10 mm, 0,22 mm, 0,30 mm, 0,40

mm et 0,50 mm.
1.2.1 Mouillabilité des pores

1.2.1.1 Traitement de surface

Nous traitons les surfaces des tubes de maniere a obtenir deux mouillabilités : I'une plutot
hydrophile (I’angle de contact entre le liquide et le solide est inférieur & 90°) et l'autre plutot
hydrophobe (angle de contact supérieur a 90°). Les tubes en verre non traités présentent un

angle de contact de I'ordre de 50°. Nous cherchons & le réduire pour améliorer I’hydrophi-
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lie. Pour cela, nous plagons les tubes au four a plasma pendant 20 minutes avant chaque
expérience, ce qui a pour effet de détruire les impuretés organiques présentes a la surface du
verre et ainsi d’avoir une surface de verre propre. L’angle de contact de 1’eau sur ce verre
propre est alors de 30° (le détail de la méthode de mesure des angles est donné plus loin).
Pour obtenir des surfaces hydrophobes, nous commencons par nettoyer les tubes dans
un mélange de 1/3 H2O4 (Fulka), 1/3 HoO (eau pure MiliQ), 1/3 H2S04 (95%, Prolabo)
pendant une heure. Cette étape permet de supprimer les impuretés qui peuvent se trouver
sur le tube. Nous les plongeons ensuite dans une solution de 50 ml de toluene (Aldrich) et 10
ul de dichlorodimethylsilane (99.5% , Fulka) pendant environ 15 minutes. Les groupes SiOH
qui sont présents a la surface du verre peut réagir avec les groupes -Cl du silane (figure 1.9).
Les groupes méthyle se retrouvent alors a la surface du verre, ce qui lui conféere un caractere

hydrophobe [19].

CH,
|
CH,— SI— |
I
cl
CH, CH,
N/
Sl +  2HC
—_— 7\
OH OH OH OH O O
[ [
Sl sl S Sl sl sl
verre verre

Fig. 1.9- Réaction entre le dichlorodiméthylsilane et la surface de verre. Ce sont les groupements

méthyle qui donnent le caractére hydrophobe a la surface.

Pour obtenir le méme angle de contact dans chaque tube, il a fallu faire varier le temps
de réaction dans la solution de dichlorodimethylsilane. Plusieurs essais ont été nécessaires
afin d’obtenir ’angle de 110°, qui semble étre I’angle de contact maximum que nous pouvons

obtenir avec ce réactif.

1.2.1.2 Angles de contact

Pour déterminer les angles de contact, nous mettons 'extrémité des tubes en contact avec

un bain d’eau, nous mesurons la différence de hauteur H entre le liquide dans le bain et le
2vcosb,

PgTt

liquide dans le tube (figure 1.10) et utilisons la loi de Jurin : H = L’angle 6. mesuré
par cette technique est ’angle d’équilibre du ménisque.

Nous mesurons ’hystérésis des angles de contact en mesurant le poids de la plus grande
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a) hydrophile b) hydrophobe

Fig. 1.10- Hauteur de liquide dans les tubes capillaires hydrophiles ou hydrophobes

colonne de liquide que peut supporter le ménisque. Pour cela, nous remplissons petit a petit
un tube capillaire vertical avec de ’eau et notons le volume auquel la colonne de liquide
se détache [20]. Nous comparons la pression hydrostatique pgh a la différence de tension de
surface l(coser—cosea), avec 0" Pangle de reculée du ménisque et §% I’angle d’avancée (figure
1.11). Cglta donne pour les tubes hydrophiles cosf” —cosf® ~ 0, 3 et pour les tubes hydrophobes

cost” —cosf? ~ 1, 8.

Fig. 1.11- Dans un tube vertical les deux angles de contact aux deux interfaces hautes et basses ne
sont pas les mémes. La figure illustre ce point pour une surface hydrophile. Dans le cas
hydrophobe, les courbure sont inversées, I’angle d’avancée étant toujours plus grand que

I’angle de reculée.

Nous pouvons étre surpris par la grande valeur obtenue dans le cas hydrophobe, puisque
1,8 est proche de la valeur maximale pouvant étre mesurée, a savoir 2. Johnson et Dettre [21]

ont en effet montré que des rugositées faibles peuvent engendrer de grandes valeurs d’hystérésis
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(comme sur la figure 1.12).

Wenzel Cassie - Baxter

< 3y
<

< >
< >

Avancée

\ Reculée

CONTACT AMNGLE, degrees
s

O B s Moy E B
< NUMBER OF HEAT TREATMENTS (nh.t)
SURFACE ROUGHNESS ~—e

Fig. 1.12- Valeurs que peut prendre ’angle de contact en avancée et en reculée selon la rugosité du

substrat (tiré de [21], pour une goutte d’eau sur des cires).

Les auteurs expliquent que dans la zone de grande hystérésis, la ligne de contact est piégée
dans la rugosité et il lui est difficile de se déplacer (état « Wenzel » représenté sur la figure
1.13 a). L’hystérésis presque constante correspond a 1’état ou de air est emprisonné sous le
liquide dans la rugosité (état « Cassie-Baxter » , figure 1.13 b), le liquide peut glisser sur la

surface et la ligne de contact se déplace donc plus facilement.

b)

Fig. 1.13- a) Ligne de contact sur une faible rugosité, elle est bloquée dans la rugosité, ’hystérésis est
grand, c’est 1’état état Wenzel. b) Etat Cassie-Baxter : de D'air est piégé sous la goutte car
la rugosité est trop grande pour que le liquide entre dans toute les aspérités. L hystérésis

est alors petit, puisque la ligne de contact peut glisser sur le substrat.
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1.2.2 Liquides utilisés

Nous avons utilisé deux liquides pour faire nos gouttes : de I’eau ultra pure MilliQQ dont
la masse volumique p est 103 kg/m?, la viscosité dynamique 7 de 1 mPa.s et la tension de
surface v de 72 mN/m. Nous avons de plus utilisé un mélange de 2/3 d’eau ultra pure et de
1/3 de glycérol (en masse) dont la masse volumique est 1,1.10% kg/m?, la viscosité 2,4 mPa.s

et la tension de surface 60 mN/m.

1.3 Observations : les différents régimes d’imprégnation

Nous présentons a présent les différents régimes d’imprégnation du liquide dans le tube
lors de I'impact d’une goutte d’eau. Nous avons fait varier la vitesse d’impact v; et le rayon

du tube 74, pour chacun des deux états de surface.

1.3.1 Cas non mouillant

Dans le cas de I'imprégnation classique [15] d’un tube capillaire mis en contact avec un
réservoir infini de liquide (figure 1.10), le liquide non mouillant ne peut pénétrer dans le tube.
Nous allons voir si 'apport d’énergie cinétique au liquide peut permettre de forcer ’entrée

dans le tube. Nous distinguons trois régimes caractéristiques présentés sur la figure 1.14.

Sur la figure 1.14 a), 'impact est fait a faible vitesse, sur un tube dont le rayon est petit.
Nous observons que le liquide ne pénetre pas dans le tube et que la goutte forme une calotte

sphérique sur la surface horizontale. Nous appelons cela le régime de non-imprégnation (NT).

Sur la figure 1.14 b), le rayon du tube est plus grand et la vitesse d’impact reste la méme.
Dans ce cas, une partie de la goutte pénetre dans le tube alors que le reste s’étale a I’extérieur.
A la fin de I'expérience, la goutte n’est que partiellement entrée dans le tube, sous la forme
d’une colonne de liquide qui reste connectée a la goutte restant a ’extérieur. Cette situation

est appelée imprégnation limitée (IL).

Sur la figure 1.14 c¢), a la fois le rayon du tube et la vitesse d’impact sont plus élevés.
Nous constatons que le liquide qui entre dans le tube se déconnecte du liquide qui s’étale
a lextérieur. Un index de liquide se retrouve alors isolé dans le tube, alors que la goutte
poursuit sa dynamique en surface. Finalement, du liquide se retrouve piégé, alors que le reste
du liquide a l'extérieur forme une calotte sphérique posée sur la surface horizontale. Nous

appelons ce régime d’étalement régime de formation d’index (FI).
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1.3.2 Cas mouillant

Nous nous intéressons a présent au cas mouillant. Dans le cadre d’une imprégnation clas-
sique d’eau dans un tube hydrophile, le liquide s’étale sur toutes les surfaces et monte dans
le tube [15]. Notre expérience propose de regarder ce qui se passe pour un volume fini de
liquide auquel nous imposons une vitesse initiale. Nous voudrions savoir si le tube aspire tout

le liquide. Ici encore, nous distingons trois régimes caractéristiques présentés sur la figure 1.15.

Sur la figure 1.15 a), pour le plus petit rayon de tube et une faible vitesse d’impact,
la goutte se vide totalement dans le tube. Nous appelons ce régime, régime d’imprégnation
totale (IT). Nous retrouvons le comportement sans vitesse initiale prédit par 'imprégnation
classique. Notons qu’'une petite goutte de liquide est éjectée apres 'impact, ce phénomene
est d a I'énergie cinétique de la goutte lors de sa rétractation. Le liquide qui s’était étalé
revient, se souleve et peut libérer une goutte. Ce phénomene a été observé sur les surfaces
hydrophobes, c’est a dire lorsque le diametre maximal a été atteint, que I’énergie de surface
a atteint son maximum et qu’elle est retransformée en énergie cinétique. Dans notre cas, si la
goutte se rétracte, c’est a cause du rebond de la ligne de contact sur le rebord du tube, mais

les conséquences sont les mémes, a savoir I’éjection d’une goutte satellite.

Sur la figure 1.15 b), le rayon est plus grand et la vitesse aussi. Un index se détache et
descend dans le tube, pendant que le reste de la goutte s’étale a la surface, rencontre les parois
extérieures, rebondit et revient vers ’entrée du trou. Du liquide remplit a nouveau le tube, en
enfermant l'air entré juste apres I'index. C’est le régime de formation d’une bulle (B). Dans
ce cas, comme dans le précédent, tout le liquide de la goutte se vide dans le tube, cette fois-ci

en deux morceaux séparés par une bulle d’air.

Sur la figure 1.15 c), pour le plus grand rayon et la plus grande vitesse, la goutte est
sectionnée en deux parties. Une partie s’étale sur la surface horizontale en haut du tube,
pendant qu’'un index se détache et descend dans le tube. C’est, comme dans le cas hydrophobe,
le régime de formation d’index (FI). Cependant, a la différence de 'index hydrophobe, 'index

hydrophile se retrouve au bas du tube car son poids 'a fait descendre.
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cas particulier du régime bulle (B) Nous pouvons remarquer que le régime bulle (B) est
un cas particulier du régime de formation d’index (FI). Un index est formé dans un premier
temps, de l'air entre & sa suite dans le tube, le temps que le reste de la goutte s’étale et
revienne vers le trou. La bulle d’air est refermée par ce liquide qui descend a son tour dans le
tube. Si les parois horizontales du tube étaient infinies, il n’y aurait pas de retour du liquide
et donc pas de formation de bulle d’air, mais seulement un index. Ce régime est donc propre

aux conditions limites de notre expérience.

Dans les deux cas de mouillabilité, les petites vitesses et / ou les petits rayons de tube
donnent des comportements semblables & ce qui se passe dans le cas d’une imprégnation
classique (volume infini et vitesse initiale nulle). De méme, dans les deux cas, les grandes
vitesses et / ou larges tubes conduisent & une séparation de la goutte en deux parties : une
qui réussit a entrer alors que le reste s’étale a I’extérieur sur les parois horizontales.

Nous constatons donc que 'existence d’une vitesse d’impact initiale a des effets antago-
nistes selon la mouillabilité du substrat. Elle permet, dans le cas hydrophobe, de forcer une
partie de la goutte a entrer dans le tube, alors que dans le cas hydrophile, au contraire, la

vitesse initiale conduit & une limitation du volume entrant dans le tube.

1.4 Résultats et discussion

Nous nous intéressons dans un premier temps a la quantité de liquide contenue dans ces
index, puis ensuite aux vitesses-seuil délimitant les comportements décrits plus haut, enfin la

profondeur de pénétration du liquide sera étudiée.

1.4.1 Volume d’un index

Lors de I'impact sur des tubes de mouillabilitées différentes, le régime de formation d’index
conduit une fraction €2 de la goutte a entrer dans le tube. Nous tragons sur la figure 1.16 le
volume ) en fonction des rayons des tubes et reportons, pour comparer, dans le cas hydrophile
le volume entré dans le cas de 'imprégnation totale.

Nous constatons plusieurs choses sur la figure 1.16. Tout d’abord, plus le tube est grand,
plus le volume de I’index est grand. De plus, pour une taille de tube donnée, le volume d’index
est le méme quelle que soit la vitesse d’impact. Ensuite, la viscosité du fluide ne semble pas
jouer non plus sur la valeur du volume, puisque les points correspondant aux expériences
faites avec un mélange eau - glycerol (en rouge) sur les figures sont confondus avec les points
représentant les expériences faites avec I'eau (en bleu). Ces observations sont valables a la
fois pour les tubes hydrophobes et hydrophiles et le volume des index semble suivre la méme

tendance dans les deux cas.
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Fig. 1.16- Volume de liquide contenu dans l'index en fonction du rayon du tube. Les points bleus
représentent des gouttes d’eau et les points rouges le mélange eau-glycérol. La ligne

représente le volume Q = 777 x 2r,. a) cas hydrophobe et b) cas hydrophile.

Dans le cas du régime bulle, nous rappelons que 'entrée d’air est due au manque de liquide
a la surface et que la fermeture de la bulle n’intervient que lorsque du liquide provenant des
mouvements extérieurs revient remplir le tube. Nous avons donc dans le tube d’abord un
index, puis une bulle et enfin le reste du liquide. Les index des régimes (B) et (FI) ont été

tracés sur la méme figure 1.16b), ils ont le méme volume que les index seuls.

1.4.1.1 Interprétation géométrique

~ 2r9
— 2
Q=mnrg 2rg
» <
2r¢

Fig. 1.17- Volume de liquide juste au dessus du trou.

Nous comparons les volumes mesurés au volume d’un cylindre de rayon r; et de hauteur
274 qui correspond au volume de liquide directement au dessus du trou lorsque la goutte tombe
(figure 1.17). Ce modele géométrique décrit bien nos données (figure 1.16), sans parametre
ajustable. Lors de I'impact, la goutte est coupée en deux, la partie qui se trouve au dessus

du trou entre alors que la partie qui se trouve au dessus du rebord du tube s’étale. Nous
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établirons dans la suite quels sont les ingrédients physiques qui conduisent & ces ruptures de
gouttes.

1.4.2 Seuils comportementaux

Nous représentons ces régimes selon la vitesse d’impact et le rayon du tube sur la figure

1.18 pour les hydrophobes et sur la figure 1.26 pour les hydrophiles. Nous cherchons ici a
déterminer les limites des différents régimes observés.

1.4.2.1 Vitesses-seuil dans le cas hydrophobe

2.59,
1% ov O eau
Vi (m/ S) | 'll ® V B cau/glycerol
204 ¢
4 1
[0)
R N v ¥
. \
1.5_ \\ 8 g
‘\
1 (0] (0]
1.0 N
] B [ [} [ J L J
0.5: B ‘\\Q\ g IL o
INI_ g e
] BT
00 T T T ? T T T T \l T T T T T T T 1
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6
7, (mm)

Fig. 1.18- Diagramme de phase dans le cas hydrophobe des différents régimes observés pour
leau (symboles ouverts) et un mélange d’eau-glycérol (symboles pleins). Les carrés
correspondent au régime de non imprégnation (Figure 1.14 a), les cercles au régime
d’imprégnation limitée (Figure 1.14 b) et les triangles & la formation d’index (Figure 1.14

¢). La ligne continue correspond & la vitesse-seuil v§™ (Equation 1.5) et la ligne pointillée
a v (Equation 1.4).

Selon les vitesses d’impact et diametres de tubes, deux vitesses-seuil sont calculées pour
donner les limites entre les régimes

celle séparant le régime de non imprégnation (NI) et
d’imprégnation limitée (IL), elle est notée v]"™. Celle séparant I'imprégnation limitée (IL) de
la formation d’index (FI) est notée v3™ (figure 1.19).

Nous nous intéressons a présent aux ingrédients physiques mis en jeu lors de l'impact.

L’inertie et la gravité tendent & faire pénétrer le liquide dans le tube, alors que la viscosité et
la tension de surface s’y opposent.

Nous comparons l'inertie et la gravité pour déterminer si I’'une est prédominante devant

I’autre dans la gamme de rayons et de vitesses étudiés. Le nombre de Froude est, pour un
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Fig. 1.19- Au dela de v{™ du liquide pénetre dans le tube. Au dela de v3™ un index se détache du

reste de la goutte.

rayon de tube de 'ordre du millimetre et pour une vitesse d’impact de l'ordre de 1 m/s

Fr= Zirg ~ 10. Nous pouvons donc négliger le poids.

De méme, nous comparons les effets capillaires et visqueux en évaluant le nombre capillaire.
Ca = %, calculé comme le rapport de la force visqueuse appliquée sur la longueur d’'un
index 8mnuv;r, avec la force de tension de surface dans le tube 27yr;. La valeur de Ca est
~ 1072, ce sont donc les forces de tension de surface qui dominent.

Les deux contributions majeures proviennent donc de l'inertie et de la tension de surface.
La vitesse v} permettant une imprégnation limitée du tube est déterminée par I’écoulement
de Bernoulli sur une ligne de courant (ligne rouge sur la figure 1.20). Au point A sur la figure
1.20 a), la pression dynamique %pv? et la pression de Laplace de la goutte z—z poussent le
liquide vers le bas. Au point B sur la méme figure, la pression de Laplace dans le tube —w
(voir ’annexe A) tend & faire remonter le liquide. Nous écrivons cette équation au seuil entre
les deux régimes : la vitesse au point B est donc nulle alors que I'angle de contact vaut 6..
Ainsi,

1 2 2~vcosb
2, 2y _ _2ycosfe

- nm
5 p (vi™) ry re

(1.4)

La vitesse v ainsi calculée est tracée en pointillés rouges sur la figure 1.18. Elle délimite
tres bien nos données, sans parametre ajustable.

Nous devons faire remarquer que le terme de pression provenant de la goutte % n’induit
qu’une correction aux faibles vitesses. Ce terme donne un diametre coupure au-dessus duquel
on ne trouvera jamais de régime NI (figure 1.18). En effet, pour des tubes plus grands, le
liquide peut entrer dans le tube, méme a vitesse nulle. Cela a été montré par les travaux
de Marmur [22] dans lesquels une goutte est mise en contact (sans vitesse) avec un tube
capillaire de mouillabilité connue. Les auteurs ont observé qu’une partie de la goutte entre
alors spontanément dans le tube, méme si ce dernier est hydrophobe. Le gradient de pression
vient ici de la dépression exercée par le ménisque du liquide dans le tube et de la surpression

exercée par la courbure de la goutte. Si cette derniere est la plus grande, elle peut obliger le
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liquide a pénétrer dans un tube en dépit des conditions de mouillage hydrophobe.
—2~vcosb 2

* = =1 On obtient rf ~0.43

Ty Tg

mm, qui est bien compris entre 0,22 mm et 0,5 mm les rayons de tube entre lesquels nous

Nous pouvons calculer la valeur de r; a la coupure :

obtenons expérimentalement la coupure.

A V.
\ C
B TVi
D
a) Vlnm b) Vznm

Fig. 1.20- a) Premier seuil : le liquide entre dans le tube si la pression en A est plus grande que la
pression en B. b) Deuxiéme seuil : la seconde interface entre dans le tube et permet la

formation d’un index si la pression en C est plus grande que la pression en D

La vitesse vy est elle aussi déterminée par un équilibre entre inertie et tension de surface.
Au point C de la figure 1.20 b) nous retrouvons la pression dynamique % pv? et la tension de

surface devient de 'ordre de _%' Au point D, la vitesse est nulle (au seuil de formation d’un

2vycosf

index) et nous avons comme en B — "

1 5, 2y 2~vcos0,
2 L _ZmTe 1.5
9 PY; T T (1.5)

Les vitesses-seuils sont tracées figure 1.18. Ici encore, elles décrivent trés bien nos données

sans parametre ajustable. Nous établissons donc la validité de ’approche inertielle utilisée ici

par les équations 1.4 et 1.5.

1.4.2.2 Le régime intermédiaire IL

Les seuils que nous venons de calculer donnent les limites entre les différents régimes
lors de I’entrée du liquide dans le tube, mais ne donnent pas d’indication sur I’état final de
I'imprégnation. Dans le cas de non imprégnation (NI), si le liquide n’est pas entré dans le
tube au moment de l'impact, il n’y entrera pas par la suite, donc I’état final est le méme
qu’au moment de l'impact. Pour le régime de formation d’index (FI), une fois que le 'index
est déconnecté, il ne rentre pas plus de liquide dans le tube, seule la position de 'index dans
le tube change entre I'impact et I’état final. Pour le régime intermédiaire par contre, le liquide
prend une forme de « champignon » dont le pied est la colonne de liquide dans le tube et le

chapeau est le liquide & Pextérieur qui prend une forme de calotte sphérique (figure 1.21). Le
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couplage entre les écoulements de surface et de volume pourrait donc induire un mouvement

de liquide dans le tube.

Fig. 1.21- Etat final du régime IL.

Pour étudier ce point, nous tracons la position de l'interface de liquide dans le tube en
fonction du temps (figure 1.22 a)). Nous observons une oscillation de petite amplitude (~0,1
mm) et de période d’environs 50 ms, avant I’arrét. Cette oscillation est-elle la signature d’un
mouvement de liquide dans le tube ?

temps (s)
0.000 0.005 0.010 0.015 0.020 0.025 0.030

00— — 1 a1y

0.2
0.4
06 1
08] ¢

0] -«
I
14 ]

z (mm)

16 1

1.8: . .
L ] L ]

20 1

b) z=0

B

Fig. 1.22- a) Position de l'interface dans le tube pour un capillaire de 0,5 mm de rayon et pour une
vitesse d’impact de 0.5 m/s. Les oscillations sont de lordre du dixiéme de mm. b) image

spatiotemporelle de 'impact, prise sur la ligne pointillée AB du schéma c).
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Sur l'image spatio-temporelle b) de la figure 1.22, nous pouvons voir que les oscillations
sont en phase avec l'oscillation de la partie de la goutte restée en surface. En effet, apres
I'impact, le liquide s’étale sur la surface en méme temps que le liquide au dessus du trou
entre dans le tube. Une fois que le diametre maximum d’étalement en surface est atteint, la
couronne de liquide se rétracte, la goutte se regonfle et entraine le liquide vers le haut. La
goutte se réétale ensuite, poussant a nouveau le liquide vers le fond. Nous pouvons estimer la

hauteur de ménisque h selon l’angle de contact représenté sur la figure 1.23 a).

a) b)

Fig. 1.23- a )Hauteur h du ménisque de rayon de courbure R dans le tube pour un angle de contact
non mouillant 6. b) Le ménisque bleu présente la forme de l'interface pour un angle de

reculée 6" et le rouge pour un angle d’avancée 6.

La relation entre h, r; et 8 est donnée par les équations suivantes :
 sin(m—0) (1.6)
(R—h)*=R?>—7?

Comme sin(m — 6) =sind, il vient :

"t "\ o 1.7
h_sin0 <3in6’) "t (L.7)

Comme 0° < 6 < 180°, alors sinf > 0 :

Finalement :
Tt

V1 — cos?6

L’amplitude de 'oscillation du ménisque est donnée par Ah = hpmaz + hmin, avec hmin et

h = (1 —|cosh)) (1.9)

hmaz les hauteurs minimales et maximales des calottes sphériques des ménisques calculées avec
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les angles de reculée et d’avancée du ménisque, représentés qur la figure 1.23 b).En utilisant
les mesures d’hystérésis d’angle de contact présentés dans la sections 1.2.1.2 qui donnaient
cosf” —cosf® = 1, 8, nous pouvons exprimer la différence Ah en fonction de cosf” et la tragons
sur la figure 1.24. Pour toutes les valeurs de 6" possibles, 'amplitude des oscillations est
supérieure a 0,17 mm, ce qui est inférieur a la valeur minimale de Ah mesurée comme sur
la figure 1.22. La colonne de liquide ne se déplace pas dans le tube : seule la courbure du

ménisque qui change, puisque la ligne de contact est ancrée et ne se déplace pas.

Ah (mm)

030
025
020
0.15
0.10
0.05

oo ‘*+—1—v—vr——T——r——r————

0 ()

Fig. 1.24- Valeur de Ah en fonction de I’angle de reculée 6”. La valeur de Ah est toujours supérieure
a 0,16 mm et donc supérieure a 'amplitude des oscillations observées qui sont de 1'ordre

de 0,1 mm.

Lors de la rétraction du liquide a 'extérieur apres I'impact, si ’angle de contact restait
supérieur & 90° a l'intérieur du tube, nous pourrions observer une sortie de la colonne de
liquide. Or a cause de ’hystérésis de I’angle de contact, le ménisque passe d’une forme convexe
a une forme concave, inversant ainsi le sens de la force de tension de surface. Le mouvement
ne peut donc pas étre créé et le liquide ne peut plus bouger.

L’impact d’une goutte de liquide sur un poreux ne présentant pas d’hystérésis d’angle de
contact a été étudié numériquement dans une géométrie de deux plaques horizontales dont
celle du haut est percée par Hsu et Ashgriz [4]. Sur la figure 1.25 est présentée la simulation
d’un impact sur un pore dont 'angle de contact est de 110°. Une partie du liquide s’étale
a la surface, pendant que le reste entre dans le pore. Les deux parties de la goutte restent
connectées. Lorsque le diametre maximal d’étalement a ’extérieur est atteint, la goutte se
rétracte, le liquide qui était a 'intérieur ressort de la porosité et la goutte prend la forme d’une
spheére (comme sur la figure 1.25 h). Dans ces simulations, ’angle de contact est constant, la
ligne de contact ne s’ancre pas sur la surface, le liquide ressort donc du pore lorsque la goutte

se rétracte. Cela ne peut se produire dans notre cas.
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(d) (h)

Fig. 1.25- Simulation numérique tirée de [4]. La vitesse d’impact de la goutte est de 0.8 m/s, son
diametre est de 2 mm. La distance entre les plaques est de 0,5 mm, tout comme le diametre
du trou. Les images a) & h) correspondent aux temps 0,0 ms, 0,5 ms, 3,0 ms, 12,0 ms, 15,0
ms, 16,0 ms, 25,0 ms et 50,0 ms. La goutte impacte sur la surface, une partie du liquide
entre dans la porosité. Lorsque la goutte se rétracte, le liquide ressort du pore et la goutte
est finalement posée sur la surface percée. Dans ce cas, il n’y a pas de liquide piégé dans

le pore a I’état final.

C’est donc bien I'hystérésis de ’angle de contact qui bloque la ligne de contact dans le
tube aux premiers instants de 'impact et I’empéche de se déplacer par la suite. Ceci permet

a la goutte de garder sa forme de champignon a I’état final.

Lorsqu’une goutte tombe sur une surface hydrophobe, I'inertie est le moteur de l'entrée
du liquide dans le tube, alors que la tension de surface s’y oppose. C’est ’équilibre entre ces
deux effets qui impose les différents régimes d’imprégnation observés. Par ailleurs, nous avons
montré que le volume de liquide entré  compris entre 0 et 777, est défini par les conditions
imposées par 'inertie et la tension de surface au moment de I'impact. En effet, a cause de

I’hystérésis d’angle de contact, ce volume ne varie plus jusqu’a ce que 1’état final soit atteint.
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Fig. 1.26- Diagramme de phase des différents régimes observés pour des gouttes d’eau et de glycérol
impactant sur un pore hydrophile. Les carrés correspondent & I'imprégnation totale (IT)
de la goutte, figure 1.15 a), les cercles & la formation d’un index suivie par la formation
d’une bulle (B), figure 1.15 b, les triangles représentent la formation d’un index (FI), figure
1.15 ¢).

1.4.2.3 vitesses-seuils dans le cas hydrophile

Sur la figure 1.26, est représenté le diagramme de phase des différents régimes d’impact
dans le cas hydrophile. Nous rappelons (1.3.2) que le régime de formation d’une bulle (B) est
un cas particulier du régime de formation d’index. Nous calculons dans un premier temps la
vitesse-seuil v™ (figure 1.27), entre les régimes d’imprégnation totale (IT) d’une part et les
régimes (B) et (FI) d’autre part. Nous décrirons ensuite les conditions de formation d’une
bulle.

IT B FI

N——¥" W

V}'ﬂ

Fig. 1.27- Dans le cas mouillant, au-dela de v un index de liquide est formé.

Dans le cas du tube hydrophile, comme le liquide s’étale sur toutes les surfaces, le tube se
remplit de liquide lorsqu’il est mis en contact avec un réservoir de liquide, que celui-ci soit fini,
comme dans nos expériences ou infini comme dans les expériences effectuées par Washburn
[16]. Voyons a présent ce qui limite I'imbibition du tube et donc la formation d’un index. Pour
cela, nous partons du probleme d’imbibition classique.

Lorsque I'imprégnation est de type inertiel, comme décrite par I’équation 1.3, la viscosité
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ne ralentit pas encore le liquide, ce qui donne une vitesse du liquide constante dans toute la
section du capillaire, tant que 1’écoulement de Poiseuille n’est pas établi dans le tube.

Ce régime disparait lorsque la vitesse de montée de liquide dans le tube est donnée par
I’équilibre entre la force de tension de surface et les forces visqueuses, c’est a dire lorsque le

régime de Washburn est atteint et que la position de I'interface au cours du temps est donnée

~vricost
21

Dans notre probleéme, on peut penser que si la vitesse d’impact est inférieure a la vitesse

par I’équation 1.2 z = t.

inertielle donnée par 1’équation 1.3, le liquide qui entre dans le tube atteint cette vitesse sous
I’action des forces de tension de surface. Par contre, si la vitesse d’impact est plus grande que
cette vitesse de Washburn, le liquide se déplace a la vitesse v; jusqu’a ce que la viscosité le

freine. Nous évaluons le temps 7 auquel le régime inertiel rejoint le régime de Washburn :

<2’ycos€> 2 o <7rt00897_> 2 (1.10)
pr 2n
2
P
= — 1.11
rl (1.11)

De la méme maniere, nous pouvons déterminer le temps nécessaire pour que les forces
visqueuses freinent le liquide lancé initialement & la vitesse d’impact v;. Pour cela, nous
cherchons la distance a laquelle 'inertie du liquide est totalement dissipée par la viscosité en

rappelant le calcul de Washburn :

1
§pvi27r7“,52 = 8mnzz (1.12)
D’ou
2,2
2=/ BTty (1.13)
81

Si cette distance est inférieure a un diametre de goutte 27y, alors aucun index ne peut étre
formé, la goutte n’est pas fragmentée. Si cette distance est supérieure a 2ry, un index entre
dans le tube alors que les forces visqueuses ne se sont pas encore développées et un index est
formé. Le temps nécessaire au développement des forces visqueuses est donc :

2
Ty = 32ng (1.14)
pUITS

Durant cette période, en haut du tube, la goutte est en train de s’étaler a la vitesse

d’impact. Le temps d’entrée 7. qu’il faut pour que I'interface haute atteigne I’entrée du tube
2r

(comme sur la figure 1.27 & la vitesse v™) vaut 7, = —2.
(%
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Au seuil, 7. est égal a 7,. La vitesse-seuil de formation d’index est donc :

m

B 16nr,

2
P

(1.15)

Si la vitesse est plus grande que v™, la viscosité ne se mettra en place qu’apres que la
goutte soit entrée d’un diametre, le liquide se déplacera plus longtemps que 7. a la vitesse
v;. Un index sera alors formé. Si la vitesse est plus petite que v,,, le liquide a 'intérieur est
ralenti par la viscosité. Il ne se déconnecte alors pas du liquide qui s’étale a I'extérieur.

La figure 1.28 présente nos résultats de vitesse-seuil mesurée v,.s, comparées a la vitesse-

seuil calculée par ’équation 1.15.

v . (m/s)
2.5,
2
1.5]
1 |
O eau
0.5 ® eau/glycerol
0 . . . ' .
0 05 1 1.5 2 2.5
16179 (/s
pre
Fig. 1.28- vitesse-seuil mesurée v,,.s en fonction de H;ZZQ, pour différents rayons de tubes. L’eau est

représentée par les symboles vides et le mélange eau-glycérol par les symboles pleins. La

droite donne une pente 1.

La limite entre les régimes d’imprégnation totale (IT) et de formation d’index (B) et (FI)
est donc due aux phénomenes ayant lieu aux premiers instants de I'impact (jusqu’a ce que
z = 2ry). La formation de la bulle se fait plus tard au cours du processus de rétraction, que

nous décrivons maintenant.

1.4.2.4 Formation d’une bulle

La formation d’une bulle lors des impacts sur des surfaces planes (non percées) a été
étudiée par Thoroddsen et al. [23]. Les auteurs montrent que lors de la rétractation de la
goutte apres son étalement di a 'impact, une onde capillaire se déplace du bord de la goutte
étalée vers le centre. Lorsque ces ondes se rencontrent au centre, elles peuvent capturer une

bulle d’air, comme schématisé sur la figure 1.29.
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> «— __—goutte étalée
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Fig. 1.29- Lors de la rétractation de la goutte, les ondes capillaires peuvent conduire a la capture

d’une bulle d’air sous le liquide [23].

Dans nos expériences, la formation d’une bulle n’est pas liée au méme phénomene. En
effet, les bulles observées par Thoroddsen et al. sont de 'ordre de la dizaine de micrometres
de diametre, alors que nos bulles sont bien plus grosses, de I'ordre du millimetre.

L’apparition d’une bulle dans nos expériences est directement liée aux conditions de de
notre expérience. En effet, apres qu’'un index est formé, le liquide qui s’étale sur la surface
haute arrive aux bords du tube. Il rebondit sur les parois extérieures et revient remplir le
tube. Nous avons utilisé plusieurs tailles de tubes et vérifié que le temps de fermeture de la
bulle ¢ est du méme ordre de grandeur que le temps R..¢/v;, comme présenté sur la figure
1.30. Les points au-dessus de la droite de pente 1 correspondent au cas ou le liquide est ralenti
par la viscosité. Lors de la rétractation pour les plus petites vitesses, le temps que met la bulle
a se refermer est plus long.

Les bords du tube sont donc a l'origine de la formation d’une bulle, si nous avions utilisé
des parois infinies, le liquide se serait étalé sur un diametre plus grand, et la vitesse du bourlet
se rétractant aurait alors été plus faible (il n’y aurait pas eu la composante de la vitesse due

au rebond mais uniquement celle due a la tension de surface).
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Fig. 1.30- Temps que met la bulle d’air & se refermer comparé & R.,:/v;. La ligne noire est la droite

de pente 1 (pour l’eau).

Nous avons vu que les régimes d’imprégnation totale (IT) et de formation d’index (B) et
(FI) dans le cas hydrophile résultent d’un équilibre entre les forces inertielles et visqueuses,
contrairement aux limites entre les régimes de non imprégnation (NI), d’imprégnation limitée
(IL) d’une part et (IL) et formation d’index (FI) d’autre part pour les tubes hydrophobes,
pour lesquels c’est la tension de surface qui empéche 'imprégnation. La formation d’un index
de liquide dans les tubes est, pour les deux états de surface, due a la taille finie de la goutte.
Cependant ce ne sont pas les mémes ingrédients physiques qui pilotent le détachement, puisque
la viscosité n’intervient que dans le cas hydrophile. De plus, les profondeurs atteintes par ces

index sont différentes selon la mouillabilité. Nous allons & présent nous y intéresser.

1.4.3 Position du front de liquide

Selon la mouillabilité des tubes, la distance parcourue par le liquide n’est pas la méme. En
effet, pour les surfaces hydrophobes, U'interface, si elle peut entrer (dans les cas d’imprégnation
limitée et de formation d’index), reste bloquée & une certaine profondeur dans le tube, alors
que pour les surfaces hydrophiles, le liquide descend au fond du tube pour les différents régimes

(imprégnation totale , formation de bulle et formation d’index).

1.4.3.1 Cas non mouillant

Le régime de formation d’index est, dans le cas hydrophobe, le régime qui permet de piéger
un maximum de liquide dans le tube et c’est dans ce régime que le liquide pénetre le plus
loin, a une distance au moins égale a 2r,, qui est la longueur d’un index.

La figure 1.31 représente la profondeur maximale atteinte par le liquide, pour les régimes
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de formation d’index, pour deux tubes différents. Nous allons a présent chercher a déterminer

cette profondeur.

max

10 |

v, (m/s)

Fig. 1.31- Position finale de l'interface basse 2,4, en fonction de la vitesse d’entrée (définie plus

loin), dans le cas d’une goutte d’eau (points vides) et d’une goutte d’eau - glycérol (points

pleins).

a) Les forces mises en jeu : Notons z la position de 'interface au bas de la goutte (figure
1.32) et suivons son mouvement au cours du temps. Dans le cas de la formation d’un index,
tant que seule la premiere interface est dans le tube (la colonne de liquide qui se trouve dans
le tube est plus petite que 2ry), I'inertie domine le mouvement, comme nous ’avons vu dans
la partie 1.4.2.3 et le liquide se déplace a la vitesse v;. Cette situation est schématisée sur la
figure 1.32. A partir du moment ou la seconde interface entre dans le tube, les forces mises
en jeu sont les suivantes :
— la force de tension de surface en bas de la colonne de liquide Feqp(bas) = 2mriycost,
(<0)
— la force de tension de surface en haut de la colonne de liquide Fi,p,(haut) = —27mrycost,
(< 0). Ici, r est différent de ; car un film de liquide, dont nous allons discuter 1’épaisseur

par la suite reste sur la paroi du tube (le film démouille plus tard).

la force visqueuse Fj, = —8mnz2r,
— le poids P = pgm’tz%g

avec 6" 'angle dynamique de reculée et 6 ’angle dynamique d’avancée.
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Fig. 1.32- Forces appliquées a un index qui vient juste d’étre formé. z est la position de U'interface la

plus basse. En t = 0, z = 2r,.

Pour décrire la dynamique d’imprégnation, nous écrivons le bilan de quantité de mouve-
ment sur un index de masse M.

d
pn (M%) = —2nrycosh, + 2mryycost, — 8mnir, + pgrri2r, (1.16)

M = pgm"?Qrg, est la masse d’un cylindre de liquide de rayon r; et de hauteur 2r, et est

donc constante (partie 1.4.1).

b) Les angles de contact : Le liquide dans le tube commence par avancer a la vitesse
d’impact, puis ralentit pour finalement s’arréter. Les angles d’avancée et de reculée changent
donc au cours du temps. Pour évaluer ces variations d’angle de contact, nous proposons

I’analyse ci dessous.

L’angle d’avancée : L’angle d’avancée dynamique est ’angle de contact lorsque le
liquide est en mouvement. Il est différent de ’angle statique puisque le liquide en volume
pousse sur linterface liquide-air et la déforme, et dépend du nombre capillaire Ca* = @,
calculé comme le rapport des forces visqueuses appliquées sur une longueur de ’ordre d’?m
rayon de tube (qui donne l'ordre de grandeur du ménisque) nury sur la force de tension de
surface yry. Plus Ca* est grand, plus 'angle d’avancée est grand.

L’angle d’avancée est donné par la relation (de Gennes [24], Cox [25] et la revue de Cazabat

[26]) :
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dz
= (6% + 94123 1.1
0 = (02 +942%) (117)

A est une constante sans dimension, est définie comme A = In(L/s) avec L la longueur
caractéristique du systéme (nous prendrons 1072 m) et s une longueur de coupure de I’ordre

de 107 m, une longueur moléculaire.

16, 1.’
v<jy An V>3 An
e—» <«
0 =0_-9ACa" 6=0°
0,=0_+9ACa'"" 0,=0_+9ACa'""

Fig. 1.33- Angles d’avancée et de reculée dynamiques pour les petites et grandes vitesses. Un film

93
liquide reste sur la paroi du tube lorsque la vitesse d’impact est supérieure a 9 Ae .
n
L’angle de reculée : De la méme maniere que I’angle de contact augmente avec la

vitesse d’avancée, celui-ci diminue avec la vitesse de reculée. Dans notre cas, 'angle de contact
vaut 110° & I’équilibre statique et est réduit avec la vitesse, selon la méme variation que nous
avions pour I'angle d’avancée, soit 6, = (62 — QAQ%)U 3. Cependant, lorsque la vitesse atteint
la valeur de ﬁeg’, I’angle 6, atteint la valeur 0°. Au-dela de cette vitesse, un film de mouillage

reste sur la paroi du tube comme montré sur la figure 1.33 et I'angle de reculée est 0°.

Nous pouvons récapituler a I'aide de la figure 1.33 et des équations 1.18 et 1.19 :

dz dz y
0, = (03 — 9ATLZ)1/3 Rl e 1.1
6 =942) P pour 52 < ] (1.18)
6, =0 owr B ) g (1.19)
T P dt =~ 9An ‘

40



c) Epaisseur du film a ’arriére de I’index : Nous discutons maintenant la force de
tension de surface a l'arriere de 'index. Elle se trouve réduite lorsqu’un film de liquide se
dépose sur la paroi [27]. En effet, la courbure du ménisque est diminuée par la présence du

film, comme schématisé sur la figure 1.33 b). La pression du liquide sur linterface devient

2vcos0, . )
alors ———— avec e I’épaisseur du film déposé (dans notre cas, cosf, = 1). Cette pression
re —e
s’exerce sur la surface du tube 777
2

La force de tension de surface devient donc —27r 76050 Par ailleurs, I’épaisseur de

ce film déposé augmente avec la vitesse et la viscosité du hqulde Comme la tension de surface
tend a réduire la surface entre le liquide et ’air, plus y est grand, moins de liquide est déposé,
nous avons donc une dépendance de e en C'a. Nous prenons ’expression de 1’épaisseur donnée

par [28] :

0 dz\ 23
dt
avec e 1'épaisseur du film a linfini, donnée par la relation de Bretherton [29].

e/ry >~ 2.9ex /1T ~ 3.88 < (1.20)

d) Conditions aux limites : La vitesse du liquide dans le tube au moment ou 'interface
la plus haute (I'interface A sur la figure 1.34) passe dans le tube, est différente de la vitesse
d’impact. En effet,il y a inversion de courbure au moment du passage de cette interface dans
le tube : la goutte étant sphérique, la courbure était dirigée vers le bas et elle change pour se

diriger vers le haut une fois dans le tube, comme on peut le voir sur la figure 1.34.

Fig. 1.34- Série d’images & 7500 i/s. Le passage de l'interface haute (A) & travers lentrée du tube

ralentit le liquide.

Cette inversion marque le début du ralentissement de I’index. Nous prendrons donc comme
vitesse initiale la tangente a la trajectoire de l'interface basse a ’entrée du tube, que nous
notons v;, au lieu de la vitesse d’impact. La vitesse ¥; est mesurée pour chaque expérience
a l'aide d’images spatio-temporelles telles que celle présentée sur la figure 1.35. Notons que
cette correction de la vitesse initiale serait négligeable pour les plus grandes vitesses, mais

elle a une importance pour les vitesses les plus faibles.
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Fig. 1.35- La vitesse initiale est celle mesurée au moment ou la seconde interface entre dans le tube.

e) Comparaison avec nos mesures : Sur la figure 1.36 nous tragons les valeurs de
Zmaz Mesurées lorsque I'index est arrété et aux valeurs obtenues en résolvant numériquement
I’équation 1.16.

Le modele est en accord avec les expériences, méme s’il semble les sous estimer systématiquement.
Nous avons tenté de tenir compte de la perte de masse due au dépot du film a 'arriere de
la goutte en ne considérant pas la masse constante. Par ailleurs, lorsque le film déposé a
I’arriere de I'index démouille et revient remplir 'index, la vitesse a laquelle ce liquide rejoint
I'index peut avoir une influence sur la vitesse totale de I'index. Lex images obtenues ne nous
permettent pas de mesurer le film de mouillage. Nous pouvons par ailleurs supposer que le
mouillage n’est pas homogene sur toute la longueur du tube. En effet, s’il existe des zones ol
I’angle de contact est plus faible, le liquide pourrait alors descendre plus bas dans le tube,

puisqu’il serait moins freiné par la force de tension de surface a I'avant.

1.4.3.2 Cas mouillant

Nous nous intéressons a présent a la dynamique d’imprégnation dans les tubes mouillants.
Dans ce cas, les forces de tension de surface agissent dans le méme sens que le poids, c’est la

raison pour laquelle le liquide entré se retrouve toujours en bas du tube a I’état final.
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Fig. 1.36- Position finale de l'interface basse z,,4, en fonction de la vitesse d’entrée, dans le cas d’une
goutte d’eau (points vides) et d’une goutte d’eau - glycérol (points pleins). Les lignes
continues donnent le modele de z,,4, calculé avec I’équation 1.16 pour ’eau et les lignes
pointillées pour le mélange eau - glycérol. Couleurs : marron, tube de 0,5 mm; orange,
tube de 0,3 mm.

a) Régime de formation d’index (FI) : Tout d’abord, pour le régime de formation
d’index dans le cas hydrophile, le mouvement du liquide est décrit par I’équation 1.16 utilisée
pour les index dans les tubes hydrophobes. Comme précédemment, nous imposons comme
vitesse initiale la vitesse du liquide au moment de la formation d’index (la droite bleue de la
figure 1.35). Les angles de contact dynamiques sont aussi calculés de la méme maniére que
pour le cas hydrophobe.

La position de l'interface basse d’un index se déplagant dans un tube hydrophile est
réprésentée sur la figure 1.37. A nos données expérimentales ont été superposées les courbes
de z(t) calculées numériquement par I’équation 1.16.

Les index descendent dans le tube a des vitesses proches de la vitesse d’impact, ce qui
leur permet d’atteindre tres vite des profondeurs jusqu’a quatre fois le diametre de goutte
(pour 1,3 m/s par exemple sur la figure 1.37). Tant que la viscosité ne réussit pas a les freiner
suffisament (partie 1.4.2.3) les index peuvent avancer. Ensuite, c’est la tension de surface et

le poids qui prennent le relais et qui entrainent le liquide vers le fond du tube.

b) Régime d’imprégnation totale (IT) : Nous nous intéressons & présent a la dyna-
mique du régime d’imprégnation totale. Cette fois-ci, le liquide n’est pas fractionné, la goutte
se vide donc entierement dans le tube.

Sur la figure 1.38, nous avons reporté la position de I'interface avant au cours du temps.
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z (mm)
0.015 -

Fig. 1.37- Les symboles représentent la profondeur de liquide au cours du temps dans les tubes
lorsqu’un index est formé. En triangle bleu 0,8 m/s, en ronds rose, 1,1 m/s, en carrés rouge

1,3 m/s. Les lignes correspondent & l'expression de z(t) donnée par I’équation 1.16.

Fig. 1.38- Profondeur de pénétration en fonction du temps ¢ pour différentes vitesses d’impact. La

courbe noire correspond a la position donnée par ’équation 1.3.
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Nous pouvons remarquer que dans ce régime d’imprégnation totale, le mouvement du liquide
n’est pas tres loin d’une expérience d’imprégnation classique. Nous comparons nos données a
I'équation de Washburn [16] donnée en 1.2.

Dans cette expression, I’angle de contact 8 est celui d’avancée. Nous 1’évaluons a 'aide de
la relation 1.17, pour un angle de contact statique de 30° et une vitesse d’avancée de 0,3 m/s
qui est comprise entre la vitesse d’impact de l'ordre de 1 m/s et de la vitesse mesurée vers la

fin de lexpérience qui est proche de 0,1 m/s. Nous obtenons finalement =50".

La postition de I'interface donnée par Washburn (avec #=50) est représentée en noir sur
la figure 1.38 et elle décrit tres bien nos expériences pour toutes les vitesses d’impact. A ces
échelles de temps, 'inertie semble donc étre négligeable dans ce cas par rapport aux forces de
tension de surface qui attirent le liquide dans le tube. Le liquide s’écoule donc dans le tube
tant que la goutte ne s’est pas vidée entierement.

Nous pensons que la vitesse d’impact peut jouer un role aux tous premiers instants de
I'imprégnation, lorsque le liquide atteint un régime d’imprégnation linéaire (équation 1.3).
Toutefois, ce régime n’intervient que pour des temps tels que t < prf /v soit 107* s. Cette

gamme de temps ne nous est pas accessible.

Le fait de lancer une goutte sur un tube hydrophile ne permet pas toujours d’augmenter
la vitesse a laquelle le liquide se déplace dans le tube : dans le cas d’imprégnation totale, la
dynamique du liquide rejoint celle de Washburn, alors que dans le cas de formation d’index,
lorsque l'inertie est grande devant les forces visqueuses alors que dans le cas contraire, on
rejoint un régime d’imbibition de Washburn : le liquide entre plus rapidement dans le tube.
De plus, I'impact limite la quantité de liquide entré a un volume d’index, soit 27Trt2rg contre

4/ 37rr§ pour 'imprégnation totale.

1.5 Aux tres grandes vitesses

Lors de nos impacts, nous ne sommes pas allés au dela de 3 m/s. En effet, pour les tres
grandes vitesses, nous n’avons jamais réussi a obtenir des index de liquide bien formés, que
ce soit pour les tubes hydrophobes ou hydrophiles. La figure 1.39 présente le comportement
typique du liquide lancé a tres grande vitesse. Le liquide semble s’écouler le long des pa-
rois, plutot qu’en « bloc » comme précédemment, mais plutot en « doigts ». Nous constatons
également que le liquide qui entre de cette maniere dans le tube va beaucoup plus loin. H. Ding
and T. Theofanous [30] étudient numériquement le passage du régime index au régime doigts.
Ce dernier régime leur semble se mettre en place lorsqu’une instabilité de 'interface pénétrant

dans le tube se développe. Ils expliquent que cette instabilité serait liée a la résistance de 1’air
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qui est repoussé vers le bas du tube.

Fig. 1.39- Vitesse d'impact de 2,3 m/s pour un tube de 0,3 mm de rayon. Entre deux images il y a

0,53 ms et la derniére image est prise a la fin a 2,5 ms.

1.6 Conclusion sur les impacts

Lorsqu’une goutte est lancée sur un tube capillaire vertical, la quantité de liquide pénétrant
dépend de I’équilibre entre I'inertie qui pousse le liquide, la tension de surface (pour les tubes
non mouillants) et la viscosité (pour les tubes mouillants) qui freinent sa progression. La
formation d’un index est établie par cet équilibre tant que la longueur de la colonne de
liquide entrée dans le tube est encore inférieure a un diametre de goutte. La dynamique du
liquide dans le tube est quant a elle donnée par ’équilibre entre ces trois contributions, plus
celle du poids dans le cas de la formation d’index, quel que soit I’état de surface.

Pour les plus petites vitesses d’impact, la goutte de liquide se comporte comme dans le
cas d’une imbibition sans vitesse initiale : le liquide n’entre dans les tubes hydrophobes que si
la pression de la goutte est supérieure a la pression donnée par la courbure de l'interface dans
le tube. La goutte imbibe totalement les tubes hydrophiles en suivant la dynamique décrite

par Washburn.

Cette étude a seulement porté sur I'impact de gouttes centrées sur ’axe du tube, mais
nous pouvons imaginer que le décentrage des gouttes ne conduit pas a la méme quantité de
liquide dans le tube puisque la colonne de liquide en face du trou lors de I'impact est plus
petite. Par ailleurs, introduire une tortuosité a notre probléeme nous permettrait aussi de nous
rapprocher de I'impact sur un poreux réel. Nous ne pouvons plus par exemple casser la goutte
en deux parties pour former un index selon le méme critére géométrique (les lignes de courant

sont déviées lorsqu’elles rencontrent un obstacle).

Par rapport au poreux réel, cette étude nous permet de dire que le liquide projeté sur les

tissus peut passer a travers la porosité la plus large, méme si les surfaces sont a priori non
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mouillantes. Les études menées par Reis et al. [5], [6] & ’échelle d'un empilement de grains, et
donc d’un grand nombre de pores, n’a pas révélé la présence de bulles d’air dans le poreux due
a la déconnection du liquide en volume et du reste de la goutte en surface mise en évidence

a I’échelle du pore unique que nous avons mis en évidence.
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Chapitre 2

Imprégnation forcée de mousse

dans un pore

2.1 Généralités sur les mousses

La mousse est un matériau constitué de bulles dispersées dans un liquide moussant. Selon
les quantités respectives de liquide et de gaz qu’elle contient, ses propriétés physiques sont
différentes, nous verrons par exemple plus loin qu’elle s’écoule d’autant plus facilement qu’elle
contient plus de liquide. La mousse est par ailleurs toujours en évolution : les bulles changent
de voisines (réarrangement), leur taille évolue, les petites bulles se vident dans les grosses
(mtrissement), leur nombre diminue lorsqu’un film séparant deux bulles casse (coalescence)
et le liquide s’écoule lorsqu’elle est soumise & la gravité (drainage). Le mirissement, la coa-
lescence et le drainage constituent ce qu’on appelle le vieillissement de la mousse, les échelles
de temps sur lesquelles ils ont lieu peuvent étre plus ou moins longues, et peuvent, dans une
certaine mesure, étre controlés.

Comme nous comptons utiliser la mousse pour décontaminer un tissu, nous allons nous
intéresser a son comportement au contact avec un poreux modele. En effet, nous avons vu
précédemment que du liquide mis en contact avec un poreux ’imbibe lorsque les forces de
tension de surface y sont favorables. Pour I'expérience de Washburn par exemple [16], lorsque
du liquide entre en contact avec un tube capillaire mouillant, un ménisque se forme et fait
monter une colonne de liquide dans le tube. Dans le cas d’une mousse, lorsque le liquide
constituant la mousse entre en contact avec un pore, a-t-on le méme mécanisme d’entrée de
liquide ? Qu’en est-il des bulles, peuvent-elles pénétrer dans le pore? Pour répondre a ces
questions nous avons mis en place une expérience d’aspiration forcée de mousse a travers un

tube capillaire en verre.
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Nous allons dans un premier temps décrire quelques propriétés de la mousse afin de mieux
comprendre plus tard quel est le lien entre les caractéristiques de la mousse et ce qui réussi a

entrer dans le tube.

2.1.1 Géométrie

Localement, la géométrie des mousses change avec la quantité de liquide qu’elle contient,
a savoir la fraction liquide € qui est calculé comme le rapport du volume de liquide dans la
mousse sur le volume total de mousse. Dans le cas des mousses monodisperses seéches, chaque
bulle en volume peut étre modélisée par une cellule de Kelvin (figure 2.1, extrait de [31], pour
la mousse & € = 1%). Plus € est grand, plus la forme des bulles se rapproche de celle de la
sphere (e = 11% figure 2.1).

e=1% £ =10% ce=11%

Fig. 2.1- Forme d’une bulle selon la fraction liquide [31] dans un empilement de type cubique centré
(cellules de Kelvin).

Pour les mousses dont la fraction liquide est en dessous de 3 & 5%, il est possible de repérer
trois zones distinctes ol est contenu le liquide, comme schématisé sur la figure 2.2 : Les films,
les bords de Plateau (& l'intersection de trois films) et les nceuds (lorsque quatre bords de
Plateau se rencontrent).

La cellule de Kelvin (e = 0) est formée de 14 films dont 6 de forme carrée et 8 de forme
hexagonale. Elle comprend 36 bords de Plareau et 24 noeuds, tous identiques.

La fraction liquide € est le volume de liquide autour d’une bulle sur le volume total V'
Vi+VBap + Vi

liquide +gaz). On calcule alors € = avec V¢ le volume des films par bulle
f

Vaap le volume de bord de Plateau par bulle, et V,, le volume des nceuds par bulle.

Le volume d’un film est donné par le volume des 8 faces hexagonales et 6 faces carrées, chacune

d’épaisseur ey, partagée par deux bulles :

3v3 6
V= (8{ + 2) L¢; (2.1)

Le volume d’un bord de Plateau est donné (voir la figure 2.2) par l'intersection entre trois
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bords de Plateau

Fig. 2.2- Eléments du squelette liquide de la mousse pour € autour de 1%. Dans I'encart : détail du
bord de Plateau . La section d’un bord de Plateau (en bleu foncé) est décrite par trois arcs

de cercle de rayon r << R.

arcs de cercles de rayons r sur une longueur L. A raison de 36/3 bords de Plateau par cellule,

on trouve :

Viap = 12(v/3 — g)r2L (2.2)

Un calcul du volume des nceuds par bulle a été proposé par Koehler et al. [32] :

Vi =6x 0,33 (2.3)

En considérant que le volume de gaz Vj est grand devant le volume du liquide, on obtient
VeV, =Vg= 8v2L3 avec Vi le volume d’une cellule de Kelvin , d’ou le’expression de la
fraction liquide :

e=1, 19% +0, 17222 +0, 1622 (2.4)
Dans le cas des mousses millimétriques, dont la fraction liquide est de 'ordre de 3% a 5%,
on a généralement les inégalités suivantes : ey << r << L si bien que € est approché par la

solution :

,r.2

€ 0,174

(2.5)

Le volume des bulles dans la colonne est le méme en haut et en bas, que les bulles soient
tres facettées ou quasiment sphériques. Le volume d’une cellule de Kelvin Vi est donc le

méme que le volume d’une bulle sphérique. Nous pouvons donc écrire :

Vi = 8V2L3 = 4/37r} (2.6)
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Ce qui donne le rapport entre € et 7 :

€~0,3 <T>2 (2.7)

Ty

Ce qui est décrit précédemment est valable pour des mousses seches. Pour les mousses
plus humides, nous représentons sur la figure 2.3 un bord de Plateau et deux noeuds. Le rayon
de courbure 7 est le rayon de courbure minimal du bord de Plateau, le rayon de courbure
longitudinal est noté R : il est considéré comme infini devant r dans la limite des mousses
seches. L est la longueur du bord de Plateau de noeud a noeud et Lggp = L + &7 la longueur
totale entre deux nceuds, c’est-a-dire celle du bord de Plateau et des portions de noeud lui

étant attribuées.

Fig. 2.3- Géométrie d’'un bord de Plateau. Nous repérons le rayon de courbure du bord de Plateau
transverse r, le rayon de courbure longitudinal R, la longueur de bord de Plateau sans les

neeuds L et la longueur de nceud a nceud Lpgp.

Il existe plusieurs propositions pour exprimer £, nous choisissons celle présentée par [33]
pour les valeurs de € allant de 0 & 0,26 (fraction liquide d’un empilement compact de spheres

dures au dela de laquelle les bulles ne sont plus en contact) :

0,99¢2/3 — 2,35

L/Lpqp = B9

(2.8)

Cette relation est tracée sur la figure 2.4.

Cette relation est basée sur une interpolation entre les longueurs déterminées sur la struc-
ture cubique centrée (cellule de Kelvin) aux petites fractions (e <0,06) et cubique faces
centrées aux fractions plus élevées. Les rayons ont été mesurés directement sur les structures
simulées avec le logiciel Surface Evolver. L’approche d’interpolation a été proposée initiale-
ment par Hohler et al. [35] pour décrire la variation de la pression osmotique dans des cristaux
de bulles permettant une transition de structure entre cubique centré et cubique faces centrées

autour de €=0,63. Dans [34], il est montré que cette approche permet également de bien décrire
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Fig. 2.4- Rapport L/Lpgp en fonction de e obtenue par [34].

I’évolution du rayon de courbure des bords de Plateau r sur toute la gamme de fraction li-
quide, malgré 'absence visible de transition structurale. Cette approche permet dans cette
méme étude de bien décrire le changement du nombre de bords de Plateau et de noeuds par

bulle lorsque € augmente.

2.1.2 Stabilité des mousses

La pression des bulles de gaz dans la mousse est proche de la pression atmosphérique [36].

Aux faibles fractions liquides, la pression dans le liquide reliée au rayon de courbure des

bords de Plateau est donnée par la loi de Laplace (schématisé sur l'encart de la figure 2.2) :

P=P -1 (2.9)

Les films quant a eux, ont une courbure nulle, et le liquide qu’ils contiennent est donc
soumis a la suction capillaire des bords de Plateau. Ils se videraient entierement de leur
liquide si d’autres forces n’intervenaient pas pour les stabiliser. En effet, lorsque 1’épaisseur
des films e approche les 100 nm (suite a 1’écoulement du liquide vers les bords de Plateau), des
forces d’interactions entre les deux interfaces apparaissent. La somme des forces d’interaction,
par unité d’aire, représente ce que ’'on nomme la pression de disjonction 11, elle dépend de
la longueur d’interaction Ag a partir de laquelle la répulsion se fait sentir. Son expression

est donnée par le modele qui rend compte de la sensibilité des effets électrostatiques avec
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la distance entre les deux surfaces. Plus celle ci est petite, plus les forces d’interaction sont

importantes :

—— o0

0
On constate donc que II augmente lorsque I’épaisseur du film devient petite. Pour un film

de savon, II s’oppose a la succion capillaire (figure 2.5) et maintient le systeme a 1’équilibre.

On a alors :

i
I=- 2.11
- (2.11)

Fig. 2.5- La pression dans le liquide est partout la méme. Dans le bord de Plateau, la dépression
par rapport au gaz est fixée par la courbure des interfaces, dans le film par la pression de

disjonction.
Dans la mousse, a 1’équilibre, la pression du liquide est hydrostatique :

P, =P, — pgz (2.12)

D’apres les équations 2.11 et 2.12, on a ’égalité suivante reliant le rayon des bords de Plateau

a la hauteur :

. pgz (2.13)
r
Les relations 2.7 et 2.13 permettent de relier € a z et ainsi obtenir le profil de fraction liquide :

e:0,3< 1 )2 (2.14)

PY=Ty

L’équation 2.14 est représentée sur la figure 2.6 b).

Cependant, la dépression dans les films ne peut dépasser une valeur limitée II., fixée par

les interactions entre les deux interfaces, au dela de laquelle les tensioactifs ne peuvent plus
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Fig. 2.6- a) Dans une colonne de mousse, la pression dans le liquide dépend de la hauteur dans la
mousse et de la hauteur totale de mousse. b) Profil de fraction liquide dans la colonne &

I’équilibre.

retenir le liquide dans le film, qui casse si 7 > Il.. Cela nous donne une hauteur limite que
peut atteindre une colonne de mousse. "

Bergeron [37] a mesuré la pression de disjonction d'un film en fonction de son épaisseur
pour différents tensioactifs, comme présenté sur la figure 2.7. Pour le TTAB (que nous uti-
liserons pas la suite), \p=5 nm, a savoir une distance de l'ordre de grandeur de plusieurs

longueurs de tensioactifs. Cela donne 'expression de e (en nm) en fonction de II :

e~52—5In(II) (2.15)

La rupture du film a lieu pour un film d’'une quinzaine de nanometres, pour une pression
de 3.10% Pa, ce qui donne une hauteur de mousse de I'ordre de 3 m. Cette valeur est parti-
culierement élevée et dans la pratique il est tres difficile de réaliser des colonnes de mousse
atteignant cette hauteur. Carrier et Colin [38] ont d’ailleurs montré que la mousse casse alors
que la pression dans les films est bien plus petite que la pression de disjonction critique. Ils ont
mesuré une fraction liquide critique plutot qu’une pression de disjonction critique conduisant
a la rupture de la mousses. Nous proposerons plus loin dans ce manuscrit une expérience

permettant d’expliquer pourquoi une mousse ne peut pas atteindre de telles hauteurs.

2.1.3 Perméabilité

La mousse peut étre considérée comme un milieu poreux. En effet, du liquide peut s’écouler

sous l'effet d’une pression dans le réseau de bords de Plateau de la méme maniere qu’il
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Fig. 2.7- Extrait de [37]. Pression de disjonction en fonction de ’épaisseur du liquide d’un film de
savon pour différentes solutions moussantes. Le TTAB correspond aux cercles vides. e; est
Pépaisseur du liquide uniquement (pour obtenir I’épaisseur du film, il faut ajouter I’épaisseur
de la couche de tensioactifs, qui est constante et de I’ordre de 2 nm). La pression de disjonc-
tion critique correspondant & I’épaisseur minimale que peut atteindre un film est IT. ~3.10*
Pa.

s’écoulerait dans les pores d’un poreux solide. L’écoulement dans un poreux solide a travers

une surface S est donné par la loi de Darcy :

vl = 7% (613 - pg) (2.16)

avec U vecteur unitaire perpendiculaire a .S, P la pression imposée au liquide et  la perméabilité
du poreux. La vitesse débitante v, est la vitesse moyenne de I’écoulement dans la direction

u. Cette vitesse est reliée a la vitesse moyenne dans tous les pores < v, > par la relation :

vg =€ < vp > (2.17)

Dans le cas d’une mousse, la perméabilité est fixée par la taille des bulles, mais aussi par
la fraction liquide et la nature des tensioactifs. En effet, les parois des pores de la mousse sont
les interfaces liquide-air qui constituent le réseau des bords de Plateau. Or, ces parois sont
fluides, se déforment et s’adaptent a la quantité de liquide dans les cannaux. Dans la limite

des mousses seches (lorsque L >> r), et pour des interfaces mobiles (lorsque la dissipation
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visqueuse se fait principalement dans les nceuds du réseau, comme ce sera notre cas par la

suite), la perméabilité d’une mousse est donnée par la relation [33] :

k=2,7.10733/22 (2.18)

Pour les mousses plus humides, la perméabilité peut étre mesurée grace a une expérience
de drainage libre : une colonne de mousse est formée et le liquide, sous 'action de la gravité
s’écoule librement au débit @Q; vers le bas. Il est retenu par un gradient de forces capillaires
(opposé a la gravité) da a la différence de fraction liquide (et donc de rayon de courbure des

bords de Plateau) entre le haut et le bas de la colonne. L’équation de conservation du liquide

d d
(imcompressible) est donc d—; = #. La loi de Darcy dans la direction verticale est donnée
z
par la relation :
Qi K
Scolonne n ( )
- : dp(2) :
avec Scolonne Laire de la section de la colonne de mousse, G = pg — ¥ le gradient de
z

pression dans la direction z. Nous avons vu plus haut (équation 2.9) que la pression dans le

liquide dépend du rayon des bords de Plateau, qui dans le cas d’une mousse en drainage libre

dépend de la hauteur dans le liquide, d’ou G = pg — 4 <Pg — 7). Comme r(z) dépend

de €(z) (équations 2.4 et 2.6), '’équation du drainage gg dépendréfgs que de la perméabilité
de la mousse pour décrire I’évolution de la fraction liquide au cours du temps pour chaque
hauteur z. Le profil d’équilibre €(z) a été donné précédemment sur la figure 2.6.

La variation de la perméabilité avec la taille des bulles et la fraction liquide a été déterminée
par [33], [39], en menant des expériences de drainage forcé. Du liquide est versé en haut de
colonne en continu au débit @), ce qui crée un front entre la mousse initialement séche et la
mousse plus humide qui apparait, et dans laquelle la fraction liquide la méme partout, il n’y
a alors plus de gradient de pression capillaire, et le liquide s’écoule uniquement a cause de la
gravité. La loi de Darcy se simplifie alors en :

Vg = 9 " g (2.20)

Scolonne n
La vitesse débitante est la vitesse du liquide déversé au débit () sur une mousse initialement

seche de section Seponne (figure 2.8).

En contréolant le débit injecté et le diametre de la colonne, nous fixons la perméabilité
de la mousse sur toute sa hauteur. Lorenceau et al. [33] et Pitois et al. [40] proposent une
expression de la perméabilité d’'une mousse a partir d’'une étude de 1’écoulement a 1’échelle

d’un bord de Plateau et d’'une mousse monodisperse. Rappelons que chaque noeud est partagé
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€ constant

€ constant

Vfront

Fig. 2.8- Une colonne de mousse est formée et laissée drainer librement, ce qui crée un gradient de
fraction liquide dans la colonne. Du liquide est ensuite versé en continu au débit @ en haut
de colonne, ce qui fait apparaitre un front de liquide s’écoulant a la vitesse vf,ons vers le bas
sous l'action de la gravité. Lorsque le front a atteint le bas de la colonne, la fraction liquide

est uniforme sur toute la colonne.

par 4 bords de Plateau, donc le liquide provient d’un quart de noeud au dessus du bord de
Plateau, et s’écoule par le quart de noeud du dessous. La résistance d’un bord de Plateau en
série avec un demi noeud est alors donnée par le rapport de la pression induisant I’écoulement

sur le débit dans le bord de Plateau, soit I’expression suivante :

AP
—— =Cc+ Cn/2 (2.21)
ABapvpgp
avec Aggp l'aire d’un bord de Plateau, vggp la vitesse moyenne du liquide dans un bord de
Plateau selon la direction i et C. et C,, les résistances dans les bords de Plateau et dans les

neeuds. Cela conduit au gradient de pression moyen :

AP . Cn ABde%dP
T = <C’C—|— 2) i (2.22)

Avec I'équation 2.19 et 2.17, on trouve l'expression de la perméabilité d’une mousse,

moyennée sur toutes les orientations des bords de Plateau :

enlL
Cr

Up

(2.23)

K =

Les vitesses vpgp et v, correspondent aux vitesses moyennes dans un bord de Plateau
proprement dit et dans les « pores » de la mousse, la moyenne se calculant sur toute la
porosité. Elles sont égales pour les mousses les plus seéches, lorsque les nceuds sont pe-

tits et que ’écoulement se fait principalement dans les bords de Plateau, mais deviennent
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différentes quand la fraction liquide augmente. vpgp/v, est donné par [40], et s’exprime

€ . . N
comme i , avec €, la fraction liquide attribuée a un bord de Plateau : ¢, =
€p + €n 750”3

n
L—2r
. €x la fraction liquide attribuée & un noeud : €, = 0, 54(r/L)3. Le rapport

0,171(r/L)?

ABap
A

est le rapport de I'aire d’un bord de Plateau sur 'aire d’un nceud, et vaut 0,42.

T.a résistance des bords de Plateau et des nceuds dépend de la mobilité des interfaces,
elle a été étudiée par Pitois et al. [41], [42]. Il s’agit de la capacité des interfaces & s’écouler
sous leffet de ’écoulement de volume. Nous ne nous intéressons qu’au cas ou ces interfaces
sont « mobiles », qui correspond aux interfaces obtenues avec la solution de TTAB que nous

utiliserons par la suite. La résistance d’un bord de Plateau est 1'expression donnée par [43] et

vaut
nkoL
Co= —7— 2.24
© " Apapr? (2.24)
avec K 0, 0065580 /2 +0.02, la perméabilité du canal, le rapport Bo Hs est le nombre
v = ) ==
©7 0,209 + Bo0-6% b e Tapp r

de Boussinesq (avec n la viscosité du liquide et ps la viscosité des interfaces, il rend compte
de I'importance relative de la dissipassion visqueuse en volume et en surface.

La figure 2.9 extraite de [34] représente la perméabilité adimensionnée (équation 2.23) en
fonction de € dans le cas d’une solution de TTAB a 3 g/l. Cette figure permet de comparer
les expériences menées avec le modele donné par I’'équation 2.23.

Les parametres ajustables sont la résistance des nceuds, et la mobilité de surface ps. Ils
montrent que le fait de fixer le nombre de Boussinesq, c’est-a-dire de supposer que 'effet de la
dissipation visqueuse de surface dépend du rayon de courbure des bords de Plateau (et donc

de la fraction liquide dans la mousse) permet de mieux décrire leurs données.

2.1.4 Seuil d’écoulement, T1

Nous avons vu comment se déroulent les écoulements de liquide dans le réseau des bords
de Plateau, alors que les bulles de la mousse sont censées étre & des positions fixes. Nous allons
maintenant nous intéresser a 1’écoulement de la mousse a 1’échelle macroscopique. Selon la
fraction liquide qu’elle contient, la mousse ne s’écoule pas de la méme maniere. La mousse
est un fluide a seuil, c’est-a-dire qu’il faut la contraindre suffisament pour qu’elle commence
a s’écouler. De plus, le seuil dépend de la fraction liquide de la mousse et de la pression du
liquide 7. Par ailleurs, plus la mousse est seche, plus il est difficile de déplacer les bulles les
unes pa? rapport aux autres. Le seuil de contrainte a appliquer a la mousse pour provoquer

I’écoulement peut s’exprimer de la maniére suivante :
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[ — = m=4,5.10%kg/s 2r,=1mm) |
""" m =4,5.10°kg/s (2r,=4,3mm)
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Fig. 2.9- Perméabilité de la mousse adimensionnée en fonction de € pour une solution de TTAB &
3 g/1. La valeur de la résistance des nceuds adimensionnée C), est fixée a 480. Le fait de
fixer la valeur de Bo (courbe pleine) permet de mieux décrire les données pour toute la
gamme de tailles de bulles testées (de 0,8 mm & 4,3 mm). L’ajustement & us fixé implique

une dépendance en taille de bulles, qui n’est pas observé expérimentalement.

Ty = ﬂrlb (€y — 6)2 (2.25)

avec €, = 0, 36 la fraction liquide d'un empilement aléatoire de spheres, au dela de laquelle les
bulles ne se touchent plus, et donc ou les bulles peuvent se déplacer librement dans le liquide.
Pour ces dernieres, il n’existe plus de contrainte seuil a imposer a la mousse pour la déplacer.
Le préfacteur 3 est sans dimensions, il a été mesuré par Rouyer et al. [44] pour une mousse
dont la fraction liquide est inférieure & 1%. Il est de ’ordre de 0,5. Il varie avec la dispersion
de taille des bulles. Ce seuil de contrainte est un critére permettant de caractériser la capacité
de la mousse & s’écouler sous contrainte.

Une autre maniere de mesurer ce seuil d’écoulement est de mesurer le seuil de contrainte
imposée au dela de laquelle la mousse est déformée de maniere irréversible. Pour des petites
déformations, la mousse est élastique, c’est-a-dire que les bulles la constituant se déforment,
mais cette déformation est réversible lorsque la contrainte qui impose cette déformation est
relachée. Pour de plus grandes déformations, des réarrangements de bulles les unes par rapport
aux autres conduisent a une déformation plastique de la mousse.

Pour une mousse & trois dimensions, Rouyer et al [44]. ont mis en évidence la dépendance

du seuil de déformation I'y avec le taux de cisaillement I', pour une mousse seche, a € = 1%.
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Par ailleurs, les travaux de Saint Jalmes et Durian [45] pour les mousses et de Mason et al.
[46] pour les émulsions donnent une indication de la dépendance de Iy avec la fraction liquide.
Ils trouvent expérimentalement que I'y est linéaire en fraction de € la phase continue, sur la
gamme des € inférieurs & 10% qui nous concerne. Leurs résultats sont représentés sur la figure
2.10.

I , .
y
Iy (@ mousses - (b) ?mulspns
0.2 y .
0.16 F _
o.12f _ £ *a
008f 4 ; Yy
0.04 F - 0.05 ¢ ';,.;a'" ]
e "
L L ‘g
05 06 0.7 08 09 1 1
1-¢ 0 . . . .
0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1

Fig. 2.10- Seuil de déformation I'y en fonction de la fraction en gaz. Dans le cas d’une mousse (a), les
résultats sont ceux de Saint-Jalmes et Durian [45]. La zone en gris correspond aux fractions
en gaz auxquelles le drainage du liquide peut avoir une incidence sur les mesures. Dans le
cas d’une émulsion (b), les résultats sont ceux de Mason et al. [46], les différents symboles

correspondent & différentes tailles de gouttes.

Par ailleurs, le seuil de réarrangement n’existe qu’a partir du moment ou les bulles sont
en contact les unes avec les autres, c’est-a-dire lorsque 'empilement compact de spheres
dures est atteint, pour €,=0,36. Notons toutefois que la valeur de déplacement seuil n’atteint
pas 0 a €, puisque des spheres empilées se touchant sans se déformer ne sont pas libres de
suivre le mouvement imposé par le cisaillement, en tout point. Elles sont déformées lorsqu’une

contrainte leur est appliquée, et se réarrangent si cette derniére est trop grande (figure 2.11).

_—>

<—

Fig. 2.11- Pour une mousse dont la fraction liquide atteint e =0,36, I',=0 n’est pas atteint puisque
I’empilement compact des bulles les empéche de se déplacer librement. Elles peuvent donc

se déformer sous contrainte sans que la déformation ne soit irréversible.
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A Téchelle de quelques bulles, le réarrangement plastique de la mousse est appelé T1. 11
s’agit pour une bulle donnée, de la perte de contact avec une voisine et de la création d’un

nouveau contact avec une autre. Pour une mousse 2D, la figure 2.12 schématise un T1.

Fig. 2.12- Réarrangement 2D a 1’échelle de 4 bulles : le film entre 1 et 3 disparait a cause de la
déformation appliquée, conduisant a un arrangement des bulles qui n’est pas stable, et qui

va relaxer en créant le film entre 2 et 4.

Sun et Hutzler [47] ont étudié numériquement le nombre de réarrangements ayant lieu
dans une mousse selon la fraction liquide. Leur expérience consiste a déplacer un disque dur
de diametre comparable a la taille moyenne des bulles < 7, > dans une mousse polydisperse
par pas de 0,377, puis ils laissent la mousse relaxer jusqu’a son équilibre, et recommencent
jusqu’a ce que le disque atteigne le bas de la cellule (& une distance de 10 < r, >). La figure
2.13 représente le nombre moyen de réarrangements par bulle N ayant lieu durant le parcours
du disque pour différentes fractions liquides.

Sur la figure 2.13, nous constatons que le nombre de réarrangements par bulle varie selon
la fraction liquide, mais pas de maniére monotone. En effet, pour e=7,2%, N atteint un maxi-
mum. Les auteurs expliquent cela par le fait que dans les mousses seches, le déplacement des
bulles les unes par rapport aux autres est difficile, vu la petite quantité de liquide présente
dans le réseau de liquide, et la forte dépression dans les bords de Plateau qui maintient les
bulles « collées » entre elles. Donc, plus € est grand, moins la mousse est rigide et donc plus
N est grand. Pour les mousses les plus humides (au dela de 7,2%), plus € augmente, plus les
bulles ont de place pour se déplacer et se déformer dans I’espace qui leur est attribué par I’em-
pilement, et cela sans déplacer ou déformer les bulles voisines. Le nombre de réarrangements

diminue alors avec la fraction liquide.

En forcant le passage d’une mousse a travers un pore, nous allons regarder comment les
réarrangements des bulles a I’entrée du pore peuvent permettre ’écoulement de la mousse
dans une constriction, dont la taille est comparable a la taille des bulles. Cela nous permettra

d’établir des liens entre le comportement de la mousse a I’échelle de quelques bulles et celui

61



T

0.24

0.16

012 F

0.08

T

0.04

0.00 : : : : : .
0.00 0.04 008 0.12 0.1€

Fig. 2.13- Nombre moyen de réarrangements par bulle lors du passage du disque a travers la mousse
pour différentes fractions liquides extrait de [47]. La courbe représente I’équation N =
0,23 — 38,2(e — 0,072)2.

a I’échelle macroscopique.

2.2 Montage expérimental

La mousse est formée par bullage de diazote dans une solution moussante contenue
dans une colonne transparente en plexiglass (figure 2.14). Nous avons utilisé deux colonnes
différentes, une de 20 cm de haut, I'autre de 30 cm et respectivement de 2 ou 10 cm de
diametre selon la taille des bulles, de sorte qu’il y ait au moins 20 bulles par diametre de co-
lonne 27cponne- On obtient une mousse de bulles monodisperses dont les rayons 7}, des bulles
obtenues sont compris entre 0,30 mm et 2 mm. Le tensioactif utilisé est le TTAB (tetra-
decyltrimethylammonium bromide) dissous & 3 g/1 dans de l'eau pure MilliQ. La viscosité
dynamique du liquide moussant est = 1072 kg/m/s & la température du laboratoire (23° +
3), sa masse volumique est p = 10% kg/m?, sa tension de surface est v = 37 mN/m.

Du liquide est versé en continu en haut de la colonne et un trop-plein permet 1’évacuation
du liquide par le bas. Cela engendre des conditions d’écoulement stationnaire dans tout le

réseau de bord de Plateau, et permet ainsi de fixer la fraction liquide e.
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r
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trop plein

Fig. 2.14- Une mousse est formée dans une colonne de diametre 2r.,jonne =2 ou 10 cm. Du liquide
moussant est versé avec un débit () en haut de la colonne; il s’échappe au méme débit en
bas, ce qui permet de maintenir la mousse sous conditions de drainage stationnaire. On

aspire la mousse a ’aide d’un capillaire avec un débit Qqspi-

2.2.1 Mousse stationnaire
2.2.1.1 Mesure de la taille des bulles

Deux méthodes ont été utilisées pour mesurer la taille des bulles. La premiere technique
consiste a placer la mousse dans une cellule de type Hele-Shaw, dont ’espacement est tres
précisément connu. La mousse est prélevée en haut de la colonne, et placée entre deux plaques
de verre séparées par des espaceurs de métal de 0,1 mm ou 0,2 mm. Nous mesurons 'aire des
bulles a la paroi du verre, et en déduisons leur volume. Cette technique d’échantillonage sert
a calibrer la seconde méthode, qui permet quant a elle d’effectuer des mesures directement a
la paroi de la colonne, et qui est donc plus facile & mettre en place, ainsi nous suivons la taille

des bulles tout au long de I'expérience.

Cette seconde méthode consiste a mesurer la longueur des bords de Plateau sur la paroi
[38] pour remonter au rayon des bulles. Comme les bulles sont écrasées contre la paroi de la

colonne, l'aire d’un film a la paroi est plus grande que l'aire d’un film en volume. Les bords
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Fig. 2.15- Image de bulles écrasées entre deux plaques espacées de 0,1 mm.

de Plateau pariétaux sont alors plus grands que les bords de Plateau en volume. A la paroi,
Cheng et Lemlich [48] ont montré que la surface d’un disque de rayon rj, présentée a la surface

par des bulles sphériques est la méme que 'aire des cellules de Kelvin. On trouve alors :

,_3V3

=

avec Lparo; la longueur d'un bord de Plateau en paroi. La valeur de 7, est donc donnée par

L? (2.26)

parot

I’expression 2.27 :

rp =0, 91Lparoi (227)

Nous avons trouvé que r, = 0,84 £ 0,03 Lparei, €t que la dispersion des tailles de bulles
est inférieure & 5%. Nous avons utilisé la mesure & la paroi pour toutes les nouvelles colonnes
de mousse étudiée.

A partir de la longueur des bords de Plateau en paroi, nous pouvons aussi remonter & la
longueur L des bords de Plateau en volume. Avec les équations 2.26 et 2.6, nous trouvons
que les rapport des longueurs de bords de Plateau en paroi et en volume est donné par le

rapport :

Lparoi/L ~1,5 (2.28)

Nous avons vérifié la valeur du rapport & l'aide de la premiere méthode utilisée pour
mesurer la taille des bulles, et avons trouvé qu’il est égal a 1,65+0,03. C’est cette valeur

expérimentale que nous avons utilisée par la suite.
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a) b)

Fig. 2.16- a) Longueur I'un bord de Plateau dans une cellule de Kelvin. b) Longueur d’un bord de

Plateau a la paroi de la colonne.

2.2.1.2 Fraction liquide

La fraction liquide de la mousse est mesurée par la « méthode du front » qui consiste a
mesurer la vitesse du front de liquide développé lors du drainage forcé d’une mousse décrit
plus haut. La figure 2.17 présente une image spatio-temporelle sur laquelle nous pouvons
mesurer la vitesse de front. La zone claire correspond & la mousse seche et la zone sombre
a la mousse dont la fraction liquide est € apres le passage du front, lors d’une expérience de

drainage forcé telle que celle décrite sur la figure 2.8.

temps

Zvy

Fig. 2.17- Position du front de liquide au cours du temps, pour une mousse dont le rayon des bulles
est de 0,5 mm, et la fraction liquide (dans la zone sombre aprés le passage du front) est
de 7%. La pente de la droite noire donne la vitesse de front du liquide, qui correspond &

la vitesse moyenne verticale du liquide dans les bords de Plateau.

Notons que I'ajout de liquide dans la colonne de mousse a pour conséquence de dilater
le réseau liquide de cette derniere, et donc il existe une vitesse de remontée des bulles due

a cette dilatation laquelle ne peut se faire que vers le haut, puisqu’en bas, la mousse repose
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sur un bain de liquide. La vitesse vy est donc a corriger d’un petit v correspondant a cette
remontée des bulles pendant le passage du front.

La vitesse du liquide dans les bords de Plateau est la vitesse de front mesurée sur la figure
2.17, c’est-a-dire la vitesse moyenne dans la direction verticale du débit @) passant a travers
une surface accessible au liquide €Scoionne-

Nous calculons les valeurs de perméabilité adimensionnée r/(2r,)? mesurées a partir de la
valeur du débit de liquide en haut de colonne (équation 2.20), et les valeurs de € sont données
par la mesure de vitesse de front vy équation 2.29, et controlons qu’elles sont conformes a

celles prévues par le modele 2.23 (figure 2.18).

Q

6Scolonne

vp = (2.29)

10?

10

10°

1
107 4 T T ———T

103 10° 10" 10°
e

Fig. 2.18- La courbe représentant ’équation 2.23 est représentée en bleu, nos valeurs de perméabilité
pour toutes les valeurs de 7, testées en fonction de € sont les points rouges, et sont en bon

accord avec le modele de perméabilité, pour R, =480 et Bo=0,25, comme sur la figure 2.9)

Pour obtenir de tres faibles fractions liquides, nous utilisons la méme colonne de mousse
que précédemment, mais nous n’ajoutons pas de liquide en haut de la colonne. € n’est alors
plus uniforme sur toute la hauteur, comme nous pouvons le voir sur la figure 2.6 présentée
précédemment. La mousse la plus seche est située en haut de la colonne, mais nous ne
controlons pas la valeur de ¢ comme dans l’expérience de drainage forcé. Pour déterminer
la fraction liquide dans cette mousse, nous mesurons le rayon de courbure des bords de Pla-
teau en paroi, et pouvons ainsi déterminer la valeur de € par la relation 2.7.

A la paroi, la largeur d’un bord de Plateau est de 2r, comme le montre la figure 2.19, nous
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pouvons donc, a partir des mesures de L et r a la paroi calculer la valeur de e.

film

paroi

N
-
*

Fig. 2.19- La largeur d’un bord de Plateau mesurée en paroi correspond a 27.

Pour les fractions liquides les plus faibles, la largeur de bord de Plateau mesurée est plus
petite que 2r. En effet, le raccord entre le film et le bord de Plateau peut étre trés fin, comme
le montre I'image 2.20 pour une mousse a 1% (mousse 10 fois plus humide que certaines
des mousses que nous serons amenés a étudier), et devient difficilement mesurable pour les
mousses les plus séches, nous ne distinguons plus que la partie centrale du bord de Plateau

2r*.

Fig. 2.20- Image d’un bord de Plateau pour un € de l'ordre de 1%. La longueur 2r mesurée est celle
permettant de retrouver la bonne fraction liquide. Pour les mousses les plus seches, la limite

entre le film et le bord de Plateau n’est plus visible & I'image, on ne mesure plus que 2r*
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Nous utilisons alors une méthode de calibration qui consiste & fabriquer une mousse dans
une colonne dont le haut est amovible (sur 3 cm). r est mesuré a la paroi de cette partie
amovible. Celle-ci est ensuite séparée du reste de la mousse et pesée. Nous trouvons que la
fraction liquide mesurée a la paroi est 16 fois plus petite que la valeur donnée par pesée. Nous
ferons cette correction sur e sur la mesure des fractions liquides calculées a partir des images
de bords de Plateau a la paroi. Cette calibration est effectuée pour chaque taille de bulles, et

n’est valable que pour nos conditions expérimentales.

2.2.2 L’aspiration

Un tube capillaire en verre (RingCaps) est placé a mi-hauteur, au centre de la colonne de
mousse comme présenté sur la figure 2.14. Nous faisons remarquer que le haut et le bas de
la mousse sont des zones de fraction liquide non homogenes, perturbées par les écoulements
d’entrée et de sortie du liquide. En effet, en haut, le liquide arrive ponctuellement dans la
mousse, et il faut une certaine distance, de 'ordre du diametre de la colonne, pour qu’il se
répartisse sur toute la section de la mousse. En bas de la colonne, la mousse est en contact
avec un bain de liquide, et la fraction liquide € est donnée par le profil d’équilibre : en bas
de colonne la fraction liquide imposée par ’écoulement est inférieure a €(z) (représenté sur la

figure 2.6 b), la fraction liquide est donc différente de € dans le centre de la colonne.

La longueur des capillaires utilisés est L;=12,5 cm, et leur rayon r; est compris entre 0,145
mm et 0,7 mm. Pour réaliser ’aspiration, le tube est relié & un pousse-seringue qui impose
un débit d’aspiration comme schématisé sur la figure 2.14. Le passage de la mousse dans le
tube est ainsi forcé tout au long de I'expérience. Nous filmons intérieur du tube au cours
de l'aspiration. La fraction liquide dans le tube €. est déterminée en pesant la masse de
liquide entré m = mqg — etubeﬂr?Lt (avec mp la masse du tube vide). La microbalance nous
permet d’obtenir une précision sur la fraction liquide dans le tube €pe = % = 41074
Nous avons constaté que lorsque les tubes sont sortis des mousses les plus hunfidés, le film de
liquide déposé a l'extérieur du tube n’est pas de masse négligeable. Nous essuyons donc tous
les tubes avant de les peser. Nous avons par ailleurs vérifié que cet essuyage ne dépose pas de

fibres pouvant peser elles aussi, et ainsi fausser la mesure de fraction liquide.

2.3 Résultats et discussions

Comme nous allons le voir, I’expérience présentée offre une riche variété de régimes d’entrée
des phases gazeuse et liquide de la mousse, lorsque celle-ci est aspirée. En effet, le tube peut

soit se replir de bulles, qui peuvent étre fractionnées ou non, soit de liquide uniquement ou de
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gaz uniquement. La figure 2.21 présente un diagramme des phases de ce que nous récupérons
dans le tube, nous déterminons dans la suite quels sont mécanismes qui fixent les limites de

ce diagramme.

A
Débit

Mousse
Gaz

liquide

o

Fraction liquide

Fig. 2.21- Diagramme des phases représentant le fluide entrant dans le tube lors de ’aspiration : gaz

seul en vert, liquide seul en bleu, une mousse en rouge.

2.3.1 Reégime « mousse »

Dans le régime d’aspiration « mousse » des films de savon entrent dans le tube, comme
présenté sur la figure 2.22. Dans la mesure ou les bulles entrées ont un diametre plus grand
que celui du tube, la géométrie observée est celle d’'une mousse « bambou », c’est-a-dire une

série de films de savon espacés par des bulles d’air.

Films liquides

—

= e e wm— . =

“«—>
A

Fig. 2.22- Image d’un tube capillaire rempli de bulles.

2.3.1.1 Taille des bulles

Nous obtenons le volume des bulles en mesurant la distance A\ entre deux films, et nous

observons deux cas, 'un pour lequel les bulles entrent entierement dans le tube, 'autre pour
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lequel les bulles sont fractionnées. Sur la figure 2.23 est représenté le rapport du rayon des
bulles dans le tube ry(;yp) sur le rayon des bulles dans la mousse 7, en fonction du rapport

Tb/Tt- Th(tube) €St calculé comme le rayon équivalent qu’aurait une bulle de gaz de méme volume

3 1/3
que celui mesuré dans le tube : 7y(upe) = <4rt2)\) .

/r

r'b(‘cube) b
1T i mE EN

0.8

0.6 bulles fractionnées

0.4 Fittube~Th

0.2]
0 ]

OI'IIS "I1O 15
r./r

b" "t

Fig. 2.23- Fraction de bulle entrant dans le tube. En rouge, les bulles entrent entierement dans le

tube. Au dela de r,/r;=6, les bulles entrant dans le tube sont fractionnées.

Il est classique de prédire le fractionnement d’une bulle dans un écoulement en comparant
les forces visqueuses qui étirent la bulle dans le sens de 1’écoulement, et les forces capillaires
qui empéchent cette déformation. Le critere de fractionnement est basé sur une valeur critique
du nombre capillaire Ca = nv/~ avec v la vitesse de I’écoulement. La valeur critique Ca, est
de I'ordre de 102 donnée par Garsteki et al. [49] et de Menech et al. [50]. Nous tragons sur la
figure 2.24 la variation du nombre capillaire avec le débit d’aspiration, pour différentes tailles
de tube.

Comme les nombres capillaires calculés pour tous les tubes étudiés sont inférieurs ou
proches de Cla., nous ne devrions pas pour les tubes les plus gros avoir de bulles fractionnées.
Ce n’est pas le cas, en effet, la courbe 2.25 représente la dispersion de taille de bulles lors-
qu’elles entrent entierement dans le tube, pour des € allant de 1.5% & 6.5%, des rayons de
bulles allant de 0,5 mm & 0,7 mm et pour des tubes de 0,145 mm 0,3 mm et 0,5 mm.

Sur toute la gamme de débits d’aspiration utilisée, nous n’observons pas de vitesse d’as-
piration coupure au dela de laquelle les bulles seraient fractionnées ; le critére pour sectionner
les bulles dépend donc uniquement du rapport r,/r;. Le mécanisme est donc, dans notre

expérience, différent de celui mettant en jeu les forces capillaires et visqueuses.

Pour comprendre ce qui conduit au fractionnement des bulles, nous filmons a la paroi de
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Fig. 2.24- Pour r; =0,145 mm, 0,3 mm, 0,5 mm et 0,7 mm, les nombres capillaires sont inférieurs a
la valeur critique Ca. sur la pluspart des débits explorés pour les tubes de 0,145 mm et

0,3 mm et sur toute la gamme des débits pour les tubes de 0,5 mm et 0,7 mm.

rb(tube)/rb
1.4 1
1.2 4

. i{'{ '§E~{ ot

0.8

1

0.6

0.4

0.2
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0 — T T T —T T T —TTTTTm

102 107 10° 10
Q_ . (ml/min)

aspi

Fig. 2.25- Taille des bulles mesurées dans le tube par rapport a la taille des bulles dans la colonne pour
rp/1Te < 6, en fonction du débit d’aspiration, pour des mousses telles que 1.5 < € < 6,5,
0,5 <7y < 0,7 et pour des tubes de 0,145, 0,3 et 0,5 mm. Les barres d’erreur correspondent

a la variation maximale du rapport 7 (;yupe) /7y mesuré.

la colonne I'entrée du tube au cours de I'aspiration. Notons qu’il est probable que les arrange-
ments de bulles en paroi soient différents de ceux en volume, mais les phénomenes conduisant
au fractionnement des bulles sont supposés rester les mémes. La figure 2.26 présente une

série d’images a I’entrée d’un tube de 0,1 mm de diametre. Le trou n’est pas visible sur les
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images, nous ne voyons que le diametre extérieur du tube qui correspond au cercle blanc sur
la premiére image.

Nous voyons sur cette série d’images que les bulles qui sont devant le tube sont aspirées
chacune leur tour. Lors de 'aspiration d’une bulle, un volume de gaz disparait peu a peu
dans le tube, cela provoque alors des déplacements des autres bulles, qui peuvent conduire au

détachement de la bulle du tube, et seule une partie de la bulle est alors entrée dans le tube.
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Nous allons nous intéresser aux conditions nécessaires pour détacher une bulle du tube.
Pour cela, nous regardons quelles sont les forces appliquées a une bulle en train d’étre aspirée.

La figure 2.27 a) représente une bulle a ’entrée du tube entourée de ses voisines, lorsqu’au
cours de l’aspiration, les contacts entre la bulle aspirée et ses voisines sont modifiés. Dans
la configuration initiale, la bulle qui commence & entrer subit les forces appliquées par les
voisines. Ces forces se compensent selon les différentes directions, jusqu’a ce qu'un des contact
ne soit plus symétrique selon une direction. Nous nous intéressons a la configuration la plus
défavorable, lorsqu’un contact disparait entierement entre deux bulles alors que les autres ne
sont pas modifiés. Pour le calcul, nous résonnons sur une direction, celle qui relie les centres
des bulles 1, 2 et 3, figure 2.27 b). Nous considérons le cas ou la force exercée par la bulle 1
sur la bulle 2 est la méme que dans la mousse, et que celle appliquée par 3 sur 2 devient nulle

lors de 'entrée de la bulle 2 dans le tube.

a) b)

Fig. 2.27- a) Déséquilibre mécanique d'une bulle lors de son aspiration. b) La force exercée par la
bulle 1 peut déplacer la bulle 2 et la détacher du tube si la force qui la retient au tube est

plus faible.

La comparaison de la force F}_~9o exercée par la bulle 1 sur la bulle 2 qui tend a repousser
cette derniere de I'entrée du tube, avec la force F; exercée par le tube, qui retient la bulle
devant D'orifice, nous donne le critere de détachement de la bulle du tube. Lorsque la bulle se
détache du tube, la place est libre pour qu’une autre bulle se fasse aspirer ; la quantité de gaz
entrée est donc une fraction de la quantité du gaz contenue dans la bulle.

La force Fi_so a été calculée par Lacasse et al. [51], il s’agit de la force exercée par la
pression de Laplace 2 sur AS qui est la différence de surface entre la bulle non déformée

Ty
mr? et la surface déformée 7(r, — §)2. On obtient donc :
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2
F1_>2 = 7’7’: (TI'T'E - 71'(7’[, — 5)2) (2.30)
D’ou :
F1_>2 >~ 47‘("}/(5 (231)

La valeur de J est la valeur de la déformation produite par la force exercée par la bulle
1 sur la bulle 2, au sein de la mousse. Cette valeur a été calculée par Lacasse et al. [51], et
vaut, dans le cas d’une mousse seche ~ 0, 095r.

La force F; exercée par le tube pour retenir la bulle est de ’ordre de :
Fy ~ 2wy, (2.32)

En égalisant ces deux forces, on trouve un rapport r,/r; ~6,5. Bien que nous n’ayons
pas étudié en détail le phénomene de fractionnement, ce résultat est en bon accord avec nos
premiéres observations, & savoir r,/r; ~ 6 (figure 2.23).

Le mécanisme de fractionnement présenté ici se distingue du mécanisme classique pour
une bulle cisaillée dans un pore, ou le fractionnement est gouverné par le nombre capillaire

défini plus haut (figure 2.24).

2.3.1.2 Fraction liquide dans le tube

La fraction liquide €z, de la mousse entrée dans le pore est déterminée par pesée : nous
I’avons reportée en fonction de € sur la figure 2.28. Comme le montre cette figure on a toujours
€tube > €.

La valeur de €4, ne dépend ni de r;, ni de 7, mais seulement de ¢, nous allons donc
nous intéresser au volume de liquide disponible V; autour d’une bulle. Nous avons vu lors du
calcul de € que le volume des nceuds est partagé par 4 bulles, celui des bords de Plateau par
3 bulles et celui des films par 2 bulles. Lorsqu’une bulle entre dans le tube, la quantité de
liquide disponible est donc Vi = 4V;, + 3Vpgp + 2V}. En négligeant le volume des films, on
trouve une fraction de liquide disponible par bulle % ~ 3e. La fraction de liquide entrainée

avec une bulle est donc :

€ = Ae (2.33)

avec A compris entre 1 et 3, selon que la bulle n’entraine que le volume de liquide qui lui est
attribué ou tout le liquide disponible autour d’elle.
Sur la figure 2.28, on remarque que tous les points ne convergent pas vers €. = 0, mais

vers une valeur autour de 3 quand € — 0. Il existe donc une quantité de liquide en exces par
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Fig. 2.28- Fraction liquide dans le tube comparée a la fraction liquide dans la mousse pour toutes
nos valeurs a savoir r;=0,145 mm, 0,3 mm 0,5 mm, 0,7 mm et 0,31< r, <1,75. La mousse
dans le tube est systématiquement plus humide que la mousse initiale. Il semble de plus

que pour €=0, la fraction liquide dans le tube ne soit pas nulle.

rapport a la quantité de liquide liée a €, et qui entre systématiquement dans le tube, deés que
I’aspiration a lieu. Nous allons a présent chercher a calculer la valeur de cette ordonnée a
I’origine.

Lorsqu’une bulle commence a étre aspirée, elle est déplacée de la mousse vers le tube. Ce
déplacement peut conduire au réarrangement des bulles alentour pour combler le vide laissé
par la bulle aspirée. Pour provoquer un réarrangement, il faut que la déformation atteigne
une valeur seuil I'y, en-dessous de laquelle, chaque bulle garde ses voisines.

Donc, lors de I'aspiration, la mousse ne se réarrange pas forcément tant que le déplacement
d’une bulle d/r}, reste inférieur a I'y. Il se crée donc un espace libre & 'arriere de la bulle,
comme présenté sur la figure 2.29. Le volume correspondant est de I'ordre de d°. 11 se remplit
de liquide tant d/r, < I'y, c’est-a-dire tant que les bulles alentour ne se déplacent pas pour
venir combler I'espace. Le passage de la bulle dans le tube est donc suivi par le passage de ce
volume de liquide, qui vient augmenter la fraction liquide mesurée dans le tube d’une valeur
de T'ordre de d3/V. L’expression de d est donc reliée & la capacité de la mousse & encaisser
cette déformation, et nous avons vu dans la partie 2.1.4 que I'y varie linéairement avec e, et

ce phénomene ne peut étre observé qu’a partir ou les bulles se touchent entre elles, c’est a
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dire lorsque la fraction liquide est égale a 0,36. De plus, la longueur dépend de la longueur

caractéristique du probleme, a savoir ici r,. Nous en déduisons donc une expression de d :

d~nl'y ~ (0,36 — €)1y (2.34)

Fig. 2.29- L’aspiration d’une bulle créé une déformation de la mousse autour de I'entrée du tube. Le
réarrangement n’a lieu que lorsque I'y est atteint. Tant que la déformation est inférieure
a I'y, du liquide prend la place de la bulle en cours d’aspiration, et vient augmenter le

volume de liquide entrainé dans le tube derriere la bulle.

Le volume entrainé avant que ne se produise un réarrangement, permet de calculer la
fraction de liquide €' en surplus entrant dans le tube, c’est-a-dire le volume de liquide entrant

& larriere de la bulle d® par volume de bulle V :

t=B— 2.35
" =By (2:35)

ou B est une constante sans dimensions, que nous ajusterons par la suite.
Finalement, la fraction liquide entrant dans le tube est la somme de la fraction liquide
entrainée dans le tube avec une bulle €€ et de la fraction liquide par bulle provenant de ’espace

laissé par le gaz durant ’aspiration €™

Va d?
€tupe = €€ + €T = A2 + B—
o % (2.36)

€rube = Ae+ B’ (0,36 — 6)3

Nous avons tracé cette expression de €5, sur la figure 2.30 et obtenu A=2 et B'=2,8

par ajustement sur les valeurs expérimentales. Notons que la variation en (0,36 — 6)3

, est
faible puisque les valeurs de € sont au maximum égales a 0,06. Ce deuxieme terme fixe donc
essentiellement I'ordonnée a l'origine vers laquelle tendent nos points expérimentaux.
Lorsqu’une bulle entre dans le tube, elle entraine avec elle plus de liquide que ce qui lui
est attribué par la fraction liquide de la mousse. L’écoulement de drainage permet largement
d’alimenter en liquide la mousse située pres de 'entrée du tube puisque le débit de liquide

injecté est toujours 10 a 100 fois supérieur au débit d’aspiration.
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Fig. 2.30- Fraction liquide dans le tube en fonction de la fraction liquide dans la mousse. La courbe

bleue représente ’équation 2.36.

2.3.2 Régime « liquide »
2.3.2.1 Effets conjugués du débit d’aspiration et de la fraction liquide

La figure 2.31 représente la fraction liquide €. mesurée dans le tube en fonction de
Quaspi- 11 existe un débit d’aspiration seuil, Q7 tel que : si Qqspi > Qj,; nOUS sommes dans
le régime mousse et des bulles entrent dans le tube, comme nous ’avons présenté dans la
partie précédente (notons que dans le cas présenté ici les rapports 7, /7 autorisent ’entrée de
bulles entieres). Si Quspi < Quspis Etuve €st proche de 100%, le tube est rempli de liquide. Si
la valeur de 100% n’est jamais atteinte, c’est parce qu’a chaque début d’expérience, une ou
plusieurs bulles entrent, et le régime d’aspiration de liquide est rejoint plus tard.

Plus la fraction liquide de la mousse dans la colonne est élevée, plus @) est grand. On

aspi
remarque que, les mousses ayant la plus petite fraction liquide ne présentent pas de seuil, sur
la gamme des débits explorée. En effet, les débits (Quspi que nous pouvons utiliser dans cette
expérience sont limitées par le temps de miurissement de la mousse. En effet quand ce temps
devient comparable au temps nécessaire a aspirer une bulle (& 0.01 ml/min, il faut 20 minutes

pour remplir le plus gros tube), la mousse mirit, les bulles se réarrangent et crééent ainsi des
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Fig. 2.31- Fraction liquide dans le tube € selon le débit d’aspiration Qqspi, pour différentes tailles
de bulles et fractions liquides dans la colonne. Pour Qgspi > Q
le tube. Pour Quspi < @

des guides pour mettre en évidence l'existence du seuil. Nous avons représenté sur cette

aspi» des bulles passent dans

aspis On trouve des €14pe proches de 100%. Les lignes pleines sont

*
aspi

figure la valeur de @ pour €=5,8%.

mouvements dans la mousse qui n’ont pas, ou trés peu, lieu aux temps plus courts.

Afin de comprendre les mécanismes qui controlent ’entrée du liquide dans le tube, nous
filmons son entrée lors de I'aspiration (figure 2.32. Comme précédemment, nous approchons
le tube de la paroi de la colonne, ce qui nous permet d’observer la premiere rangée de bulles.

Ces observations révelent que pour Quspi > @ les bulles se positionnent chacune leur

aspis
tour devant l'entrée, pour y étre aspirées. Les bulles ne passent dans le tube que lorsqu’un
réarrangement se produit et place une bulle devant le tube. Comme nous imposons le débit
d’aspiration, nous réussissons toujours a la faire passer dans le tube puisque nous ne sommes
pas limités en pression. Un réarrangement a alors lieu, et une nouvelle bulle se retrouve devant
I’entrée.

Lorsque Quspi < Q:‘;Sm, on retrouve toujours la méme configuration de bulles, comme sur
la figure 2.32 a). Les bulles s’organisent en cluster et résistent mécaniquement a l'entrée du
tube permettant ainsi au liquide d’entrer seul.

Le passage du liquide seul dans le tube est donc du a la formation d’un « cluster » de

bulles a I’entrée. Nous allons a présent déterminer quelles sont les conditions pour maintenir

ce cluster en place, et donc maintenir I’écoulement stationnaire entre la mousse et le tube.
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Entrée du tube

Entrée du tube

d)

Fig. 2.32- Lorsque le tube se remplit de liquide seul, on retrouve toujours la méme configuration de
bulles a ’entrée du tube. Selon la taille des bulles et la taille du tube, U'entrée de celui-ci
sera centrée soit sur un bord de Plateau (a, r;=0,3 mm, r,= 1,3 mm), soit sur un nceud
(¢, r+=0,145, rp=1,3 mm). Les images a) et c) ont été prises a la paroi. Les figures b) et

d) schématisent ces situations.

2.3.2.2 Modélisation du débit seuil

Les bulles a I'entrée du tube sont bloquées dans la configuration schématisée sur la figure
2.32. Un écoulement de liquide est alors établi entre le réseau des bords de Plateau et le tube.
Le fait d’aspirer le liquide des bords de Plateau, c¢’est-a-dire d’imposer un débit, engendre une
dépression a l’entrée du tube, a laquelle la section des bords de Plateau s’adapte, en accord
avec la loi de Laplace. La fraction liquide a l'entrée du tube est alors réduite elle aussi, en
proportion de la dimension des sections des bords de Plateau. Il existe donc une zone autour
de l'entrée du tube dans laquelle il y a un gradient de fraction liquide. Cette situation est

schématisée sur la figure 2.33, la fraction liquide atteint une valeur minimale €,,;, & I’entrée
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du tube, et atteint la valeur de € & une distance R de I’entrée du tube.

1
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a) b)

Fig. 2.33- Il existe un gradient de fraction liquide dans la zone autour de I’entrée du tube, a cause de
la dépression que provoque 'aspiration dans les bords de Plateau. A la distance | =y, la

fraction liquide vaut €,,;,, elle atteint la fraction liquide de la mousse a la distance [ = R.

Rappelons I'expression de € en fonction de 7y :

€~0,3 <1>2 (2.37)

Ty
La loi de Laplace, qui donne la différence de pression entre le liquide et le gaz (2.9), nous

€
permet de relier ¥l au gradient de pression dans la zone :

y ¥ AP,y gpode
p=p-t=op -1 LTI _ 0 sp&
E e LT T U Bar T A o3 d

La vitesse débitante dans la mousse est donnée par la loi de Darcy, comme dans 1’équation
(2.16) :

(2.38)

K /(=
T p— (VP - pg) (2.39)
n
Nous considérons que ’écoulement provoqué par les forces de gravité ne participe pas
réellement a 'alimentation du tube en liquide, et peut étre découplé de celui provoqué par
laspiration. Nous effectuons la suite de nos calculs selon I’axe radial [ (figure 2.33 a), qui
est la direction moyenne de I’écoulement provoqué 'aspiration du liquide. L’expression de la
vitesse devient alors :
Kk dP,

v(l) = _EW (2.40)
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La perméabilité de la mousse dans le cas d’une solution de TTAB vaut x = 2,7.1073¢%/ 27“5,

avec les équations (2.40) et (2.38) l'expression de la vitesse devient donc :

d
o(l) =17, 8.10“%%5 (2.41)
Par ailleurs, Qqspi = 4rl?v(l) d’ou :
4 7 de i Q
ou encore
e @n (2.43)

dl 10722

Le débit au seuil peut a présent étre calculé. C’est le débit de liquide maximal qui peut

étre imposé a la mousse pour que la fraction liquide a l'entrée du tube (sur une longueur de

lordre d’une taille de bulle) atteigne une valeur €,,;,. Loin de I'entrée du tube (& une distance

R telle que 1/R? << 1/r?), la fraction liquide est toujours e. On obtient par I'intégration de
243 :

€min b
wspi dl
de — —ospill [ & (2.44)
10~ 2ryy J 12
€ oo
Finalement, le débit d’aspiration seuil s’écrit :
:spi = 1072%7% (6 - 6’rm‘n) (245)

Nous cherchons a présent a estimer la valeur de €,,;,,, qui est la valeur minimale de fraction
liquide a l’entrée du tube pour qu’il y ait pénétration du liquide seul. Si la fraction liquide
imposée par 'aspiration est inférieure a €,,:,, le cluster de bulles ne peut pas étre maintenu a
I’entrée du tube, et les bulles passent dans le tube. Nous nous intéressons a la géométrie des
bulles en contact avec le tube. Comme on peut le voir sur la figure 2.34, les tubes les plus
gros ne peuvent pas supporter une trop grande déformation des bulles & ’entrée. Si les bulles
se déforment trop, une des bulles concernées pourra entrer dans le tube (cas du tube bleu
sur la figure 2.34). Au contraire, si le tube est trés petit (tube rouge sur la méme figure), les
bulles peuvent davantage se déformer, et donc €,,;, étre plus faible, sans qu’aucune des bulles
ne puisse entrer, du fait de la répartition symétrique des bulles autour de I’entrée du tube.

Le passage d’une bulle dans I'espace laissé libre a I'entrée du tube est difficile & prévoir.
On peut néanmoins s’attendre & ce que ce soit essentiellement le rapport entre le rayon des

bords de Plateau r et le rayon du tube 7; qui le détermine. Puisque r est relié a r, et €, nous

r
cherchons une relation du type €mn = f ) la plus simple possible. Nous trouvons que la
Ty
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Fig. 2.34- La valeur de €,,;, dépend de la capacité des bulles & se déformer sans entrer dans le tube.
Dans le cas du petit tube rouge, la valeur de €,,;, est bien plus faible que celle dans le cas
du tube bleu.

. Tt - sz . N , -
relation €,,;, = b — — 0, 3) , qui a été obtenue par ajustement a nos données expérimentales,
Ty
permet de décrire correctement nos données. Ainsi, nous proposons :

Emin = 0 pour /1y < 0,3
(2.46)

Emin = b <:t — 0,3) pour 1)1y > 0,3
b

La figure 2.35 montre le bon accord entre nos mesures et le débit calculé par I’équation
(2.45). Aux plus grands débits seuils, cet accord est moins bon. En effet, ces valeurs élevées
de wam correspondent aux grandes valeurs de e. Dans ce cas, un certain nombre de nos
hypotheses ne sont plus vérifiées, comme la relation qui donne k en fonction de €, qui sous-

*

estime la perméabilité des mousses les plus humides, et donc celle de Qaspi.

Le remplissage du tube par du liquide seul au cours de ’aspiration est déterminé par le fait
que des bulles peuvent étre bloquées devant ’entrée du tube. Pour forcer une bulle a passer
dans le tube alors que le systéme est dans un état bloqué il suffit de diminuer la fraction liquide
a lentrée du tube (c’est-a-dire augmenter le débit d’aspiration), pour déformer suffisament

les interfaces, rompre la symétrie du cluster, et libérer une bulle.

2.3.3 Régime « gaz »

Nous allons a présent nous intéresser au cas ou le tube ne se remplit que de gaz. Pour les
fractions liquides les plus faibles, et pour tous les débits d’aspiration, nous n’observons plus

de « mousse bambou » dans le tube. Il n’y a plus de liquide qui entre, seulement la phase
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Fig. 2.35- Comparaison du débit d’aspiration seuil calculé grace a I’équation 2.45 avec nos mesures,
pour différentes fractions liquides et rapports r;/ry, avec b=0,076 dans ’équation 2.46.
Losanges verts : r;=0,3 mm, r,=0,34 mm ; cercles bleus : r,=0,3 mm, r,=0,60 mm ; étoiles
mauves : 7=0,3 mm, r,=0,75 mm; triangles rouges : r;=0,5 mm, r,=0,65 mm; croix

noires : r;=0,145 mm, r,=0,50 mm.

gazeuze, ce qui signifie que les bulles coalescent avant d’entrer. C’est en effet ce que nous
observons dans la mousse : elle casse rapidement lorsque 'aspiration débute, sur une zone
plus ou moins importante.

Il s’agit d’avalanches de ruptures ayant lieu dans une mousse qui est pourtant stable avant
I’aspiration. D’ailleurs, si on considere que la mousse est stable tant que les films de savon
qui la constituent sont stables, c’est-a-dire tant que la pression de disjonction (équation 2.11
pour Uexpression de II) critique II. n’est pas atteinte (partie 2.1.2).

Nous pouvons nous demander si la rupture de la mousse n’est pas due au fait que lorsqu’une
bulle passe dans le tube elle emporte plus de liquide que ce qui lui est attribué, comme nous
I’avons vu dans la partie 2.3.2. Pour cela nous avons fait 1’expérience qui consiste a insuffler
du gaz dans la mousse au lieu d’aspirer. Le phénomene est alors le méme, la mousse casse
lorsque l'air entre. Nous en concluons donc que c’est la mise en écoulement de la mousse qui
provoque la coalescence autour de l'extrémité du tube.

En forcant ’échange entre la mousse et le tube, nous provoquons localement des réarrangements
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de bulles de type T1. Il semble que ces T1, lorsque € est inférieure a une fraction €., provoquent

la coalescence.

De maniere a bien cerner cet effet de destabilisation liée aux T1, nous précisons d’abord
que le tube est placé dans la colonne lorsque la mousse est en train de se faire, et que le
drainage libre a lieu alors que le tube est déja dans la mousse. Ensuite, on laisse la colonne
de mousse drainer librement pendant environ 15 minutes pour obtenir une fraction liquide en
haut de la colonne tres faible. Nous mesurons alors a la paroi le rayon des bords de Plateau
(comme décrit dans la partie 2.2.1.2), puis injectons le gaz a environ 3 cm du haut de la
colonne. Nous reportons sur la figure 2.36 les fractions liquides auxquelles la rupture a été
provoquée par l'injection d’air pour plusieurs tailles de bulles. Pour les fractions liquides
supérieures, & la valeur relevée, de la mousse entre. Pour les fractions liquides inférieures, du
gaz entre seul, ce qui correspond au fait que le déplacement provoque la coalescence de la

mousse avant son entrée dans le tube.

g (%)

0.25

0.2 mousse

0.15

0.1 R S Foem--

0.05 ] 1 1 a7

0 | S
0.3 0.6 0.9 1.2 1.5

rb(mm)

Fig. 2.36- ¢, en fonction du rayon r, des bulles. Ces points correspondent a la valeur de ¢, pour
laquelle l'injection d’air provoque la rupture de la mousse. Au dessus, la mousse ne casse
pas. Les barres d’erreur représentent la déviation maximale mesurée pour une méme taille
de bulles. La droite pointillée est un guide pour mettre en évidence la faible déviation de

€. avec 1, par rapport a sa valeur moyenne 8.107%.

Pour comprendre comment les réarrangements peuvent provoquer la rupture de la mousse,
nous devons d’abord regarder en détail la dynamique d’un T1. Comme nous ’avons vu dans
la partie 2.1.4, un T1 & deux dimensions consiste en un changement de voisin a I’échelle de 4
bulles.

Dans notre cas, la mousse est initialement dans une configuration d’équilibre (figure 2.37

a). Elle est déformée jusqu’a atteindre 1’état b) pendant un temps 71 ~ 1/ I" avec I le taux de
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Imposé par le cisaillement Imposé par la mousse localement
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Fig. 2.37- Réarrangement dans une mousse a deux dimensions : La disparition du film 1-3 est due a
la déformation imposée par I'aspiration, et se déroule pendant un temps 7. La formation

du film 2-4 est imposée par les contraintes internes de la mousse, pendant un temps 7o.

cisaillement imposé par I'aspiration. Comme cet état est instable, la mousse relaxe vers I’état
c¢) durant un temps 7o fixé par les contraintes internes de la mousse. A trois dimensions, le
phénomene est le méme, nous filmons dans une mousse dont la fraction liquide € est supérieure
a €. (donc pour laquelle il n’y a pas de coalescence), et extrayons les images du film montrant

la mousse avant et apres le T1 (figure 2.38)

a) C)

Fig. 2.38- Gonflement du film créé aprés un T1. 1/5 s entre les images a, b, et c. L’image d a été

prise alors que le film formé est presque redevenu un film noir, 1,5 s apres 'image a.

L’image a) correspond a la situation avant que le réarrangement n’ait lieu. L’'image b)
montre le film en train de se former (il n’a pas encore atteint sa taille finale de I'image c).
Si ce film apparait en couleurs, c’est qu’il est plus épais que les films environnants, dont
I’épaisseur est proche de celle des films noirs ordinaires, de 'ordre de 30 nm. L’image c)
montre le film ayant atteint sa longueur finale. Il est toujours coloré. Petit a petit, il se vide
de son liquide jusqu’a atteindre 1’état sur I'image d), et rejoindre 1’épaisseur des autres films
de la mousse.

Cette suite d’images nous montre que le film créé contient plus de liquide que les films

alentour. Rappelons que le passage de I'arrangement instable (figure 2.37 b) vers le nouvel
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arrangement est imposé par la mousse : ce sont les contraintes imposées par les interfaces
qui fixent le temps 7o auquel le film 2-4 est formé. Biance et al. [52] ont montré que selon le
tensioactif utilisé, la vitesse a laquelle relaxe un cluster de 4 bulles, initialement dans 1’état
b) de la figure 2.37, est différente, et peut méme varier de plusieurs ordres de grandeur.

La vitesse de formation du nouveau film est imposée par les forces appliquées par la mousse
pour relaxer vers un état stable, I’épaisseur du film est alors elle aussi fixée par cette vitesse
de formation, et donnée par la dynamique du T1. Cette épaisseur est donc imposée par la
cinétique de retrait des bords de Plateau lors du réarrangement, et nous pouvons imaginer
qu’il existe une situation ou il n’y a plus assez de liquide pour assurer le remplissage du film.

Nous allons & présent déterminer la quantité de liquide nécessaire pour former un film
entier. Le probleme de la formation d’un film de savon est un probleme complexe. Malgré des
résultats récents [53], il n’est pas encore possible de bien décrire comment 1’épaisseur dépend
des parametres de surface dans le cas général et qui puisse étre appliqué a notre situation.
En effet, notre expérience met en jeu une variation de courbure des bords de Plateau et ne se
déroule pas a vitesse imposée. Néanmoins, nous choisissons de décrire ’évolution de I’épaisseur
avec la loi de Frankel, qui donne I’épaisseur d’un film de savon dont les interfaces sont rigides

et inextensibles sur un cadre, sorti a vitesse constante d’un bain de liquide :

o\ /3
e = fre <’y> (2.47)

avec 0 ~1,9, 7. est le rayon de courbure du ménisque, et v est la vitesse de sortie du cadre
du bain de liquide moussant.

Dans notre cas, le rayon de courbure des bords de Plateau est de plus en plus petit au fur
et a mesure de la formation du film, puisqu’ils jouent ici le réle du réservoir du liquide. La
vitesse de formation est estimée comme v ~ @, soit la longueur, imposée par la mousse que
doit atteindre le film, sur le temps que dure 1€2réarrangement (environs 1/100 s).

Le liquide mis en jeu lors de la formation d’un film de longueur I, d’épaisseur e(l) provient
des bords de Plateau de rayon r(I) (figure 2.39). Nous pouvons donc écrire une équation de

conservation du volume sur un déplacement dl de bord de Plateau :

e(l)dl = —2 (\/3 - n/z) r(1)dr (2.48)

Soit avec les équations 2.47 et 2.48 :

dr 1,9 nv 2/3
A~ 2(V3-1/2) (7) (249

Nous pouvons intégrer I'expression 2.49 pour [ variant de 0 a rp et r entre r,,;, et 0, ce qui

donne :
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film en formation

Fig. 2.39- Le volume de liquide utilisé pour former le film provient des bords de Plateau. Il est
initialement de longueur [; et de rayon ri, il s’allonge de dl pendant que son rayon de

courbure rétrécit de dr. Il atteint la longueur ls, son rayon de courbure est alors rs.

1,9 nrb>2/3
min = — = o~ | — 2.50
' 2 (V3—m/2) (77 " (2:50)

La relation 2.7, nous permet de calculer la valeur de €. correspondante :

2/3
o = 10,4 (m) ~0,05% (2.51)
YT

La valeur obtenue de €. est bien du méme ordre de grandeur que celle que nous avons
mesuré. Notons pourtant que la variation en puissance 2/3 avec le rayon des bulles est plus
grande que celle mesurée. On peut assez naturellement imputer cet écart a la loi de Frankel
que nous utilisons qui ne prend pas en compte la variation de volume des bords de Plateau,
ni celle de la vitesse.

Le volume du film qui disparait n’est pas inclus dans nos calculs, nous pouvons a présent
vérifier que cette quantité est bien négligeable devant le volume de liquide contenu dans les
bords de Plateau. Le volume dans un film est de l'ordre de L? x e avec L = 0.7r, (équation

2.6). Nous pouvons estimer la valeur de e avant le réarrangement : comme 1’épaisseur dépend

2
r
de la pression de disjonction 2.15, et que Il = T ete= <) , on a donc :
r Th

e~52—51n <\/0’7?’V> (2.52)

e
Cela donne pour nos expériences une épaisseur minimale de 20 nm, soit un volume Q; de
T
10~ m3. Le volume d'un bord de Plateau Qpsp = (V3

- 5)7‘2L soit 1071 m3. Au final,
le volume du film engagé dans le réarrangement correspond & 1% du volume des bords de

Plateau que nous avons considéré comme seuls apports de liquide.
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Nous confirmons donc que 'apport de liquide provenant du film disparaissant est petit

devant le volume des bords de Plateau.

2.4 Conclusion

L’aspiration d’une mousse dans un pore de petite taille a permis de mettre au jour toute
une gamme de phénomenes concernant le comportement des mousses, allant de sa capacité a
bloquer I'écoulement des bulles a ses limites de stabilité lors de sa mise en écoulement.

Nous avons déterminé les conditions sur la fraction liquide et le rapport de taille de bulles
fixant le passage de bulles entieres, la quantité de liquide emportée avec ces bulles, et la
maniere dont les bulles peuvent étre fractionnées a l'entrée du tube. Par ailleurs, pour les
petits débits d’aspiration, le passage des bulles peut étre bloqué, n’autorisant le passage que
du liquide. Enfin, la fraction liquide d’une mousse est limitée par une valeur critique en dega
de laquelle la mousse ne peut survivre au moindre réarrangement. Les différentes phases et
leurs limites sont résumées sur la figure 2.40.

Dans tous les cas rencontrés, ce sont les mécanismes de réarrangements de bulles a I'entrée

du tube qui fixent la quantité de liquide et de gaz entrant dans le tube.
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bulles fractionnées

r/r 2
e / \ bulles entieres
t ~

murissement expérience

Fig. 2.40- Diagramme représentant les différents fluides que nous pouvons retrouver dans le tube lors
de I'aspiration. En vert, du gaz seul entre puisque la mousse casse si sa fraction liquide est
inférieure a €.. En rouge, la mousse entre dans le tube, mais les bulles sont fractionnées si
le rayon des bulles est 6 fois plus grand que r;. En bleu, le liquide seul entre, si les bulles

ont la possibilité de s’organiser en cluster & ’entrée du tube.
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Chapitre 3

Aspiration d’huile par une mousse

3.1 Introduction

DLa finalité de cette étude est d’étudier la possibilité d’utiliser les mousses pour décontaminer
un substrat poreux. Dans ce cadre, nous avons étudié la capacité d’une mousse a aspirer une
huile, qui constitue le simili physique du polluant visé dans ’application. Pour des raisons de
temps, nous n’avons pas pu mener a bien autant d’expériences que souhaité. Nous présentons

ici une série de résultats préliminaires.

Le sujet pose a priori des problemes de compatibilité puisque les huiles entrent dans la
composition classique des anti-moussants, c¢’est-a-dire des solutions a méme de diminuer ou
d’empécher la formation de la mousse. Ainsi, lors de 'extraction du pétrole, les mousses sont
injectées dans les puits pour limiter les mouvements de gaz, et ainsi favoriser les mouvements
de liquide, pétrole ou liquide de forage. Dans ces situations, il est fréquent d’observer que

lorsque I’huile se retrouve en contact de la mousse, elle la casse.

Plusieurs mécanismes sont proposés pour expliquer ces différents comportements, Denkov
et al. [54] ont fait une revue détaillée des mécanismes d’action des anti-mousses pour des
situations expérimentales ou I'huile est dispersée sous forme de gouttelettes dans le liquide
moussant (émulsion), la mousse est ensuite formée a partir de cette dispersion et I’huile est
alors présente dans toute la phase interstitielle de la mousse. Dans cette situation, on distingue
deux types d’anti-mousse : les rapides et les lents. Pour les premiers, les gouttelettes d’huile
sont présentes dans les films et ce sont elles qui provoquent la rupture de ces derniers et la
destruction de la mousse. Pour les seconds, les gouttelettes se retrouvent bloquées dans les
bords de Plateau et ne sont donc pas présentes dans les films. Ces deux comportements sont
discriminés par la valeur de la « barriere d’entrée » du couple huile - liquide moussant. Cette

barriere d’entrée est la pression P. qu’il faut exercer pour casser un film de liquide recouvrant
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une goutte d’huile. P, est en fait une pression de disjonction pour un film dit asymétrique,
c’est-a-dire compris entre de 'air et de ’huile. La valeur de P, dépend des intéractions dans
le film asymétrique. Lors du drainage de la mousse, le liquide s’écoule petit a petit vers le bas,
les films sont de plus en plus fins et la pression exercée sur les gouttelettes d’huile bloquées
a l'intérieur du film est de plus en plus grande (figure 3.1 a). Si P, est faible, la couche de
liquide moussant présente entre 'air et I'huile est transpercée, et le film casse (figure 3.1 b).
Si P, est élevée, les gouttelettes sont éjectées par la surpression dans les films vers les bords
de Plateau, les films ne contiennent alors plus d’huile et la mousse est stable plus longtemps
(figure 3.1 ¢). Il faudra alors que P, soit atteinte dans les bords de Plateau, lors du drainage,

pour que leffet anti-mousse soit observé [54].

a)
drainage ge
liquide liquide
film huile
I'huile transperce le film
b)

4 -

I'huile est drainée hors du film

o) O O

Fig. 3.1- Gouttelettes d’huile bloquées dans le film de liquide (a). Plus le film draine, plus les gout-
telettes sont comprimées, si la pression dans le film est supérieure a P., 'huile perce le film

et le casse (b). Sinon, les gouttelettes sont repoussées vers les bords de Plateau (c).
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L’huile présente sous la forme de gouttelettes peut se comporter comme un anti-mousse

ou non, c’est la barriere d’entrée P, qui détermine si la mousse casse.

Vikingstad et al. [55] ont étudié la stabilité de mousses formées a partir de mélanges huile -
liquide moussant, dans le cas de solutions moussantes mélangées a des huiles issues du pétrole.
La encore, I'huile est initialement dispersée dans le liquide moussant. Ils ont étudié la durée
de vie et la hauteur atteinte par la mousse. Deux cas sont identifiés : les mousses les plus
plus stables (qui peuvent durer plusieurs jours) sont celles dont les bords de Plateau sont tres
larges et remplis d’huile (figure 3.2 a). Les moins stables, correspondent aux mousses dans
lesquelles ’huile est bloquée dans les noeuds du réseau (figure 3.2 b) qu’elle déforme fortement,
alors que les bords de Plateau sont tres fins. Dans ce dernier cas, ’huile est drainée hors de
la mousse des les premiers instants. Une importante sous-couche d’huile est présente en bas

de la colonne et la mousse formée contient beaucoup moins d’huile que dans le premier cas.

Fig. 3.2- Images tirées de [55]. a) pour les mousses les plus stables, I'huile est contenue en grande
quantité dans les bords de Plateau. b) pour les moins stables, elle est localisée dans les
nceuds et déforme le réseau. Le liquide moussant ayant permis de former la mousse b)

contient initialement 5 fois plus (en masse) d’huile que celui de la mousse a).

IIs constatent qu’il existe un lien entre la répartition de ’huile dans le réseau liquide et la
durée de vie de la mousse. Cependant les expériences réalisées ne permettent pas de définir
de critere permettant de prédire comment ’huile se positionne dans la mousse et donc ce qui

détermine les situations a) ou b).

Pour toutes ces expériences, I'huile est dispersée initialement dans la phase liquide et

la mousse est formée a partir de ce mélange. Mais I’huile peut aussi agir sur une mousse
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initialement propre (sans huile dans la phase liquide) lorsque les deux fluides sont simplement

mis en contact.

Ainsi, Schramm et Novosad [56] étudient comment les bords de Plateau supportent la
mise en contact avec de I'huile. Leur expérience consiste a injecter de ’huile dans une série
de films en écoulement sur un capillaire et de regarder comment ’huile pénetre dans les films.
La mousse passe devant les pores a un débit de 0,014 pl/s et I'huile est continuement injectée
a un débit tres faible par rapport au débit de mousse de maniere a ce qu’il y ait toujours
contact entre ’huile et la mousse.

Ils définissent un parametre qui donne la capacité de ’huile a pénétrer dans 1’épaisseur des
films. Il s’agit du parametre d’entrée (différent du parametre d’étalement S =~ — vor — Y0

qui détermine la capacité de I’huile a s’étaler sur le liquide moussant) :

E =~v47rF -0 (3.1)

avec 7y la tension de surface entre l'air et le liquide moussant, 7o la tension de surface entre
I’huile et le liquide moussant et 7o la tension de surface entre ’huile et l'air. E doit étre
négatif pour qu’il soit plus favorable d’avoir un mélange d’huile et de solution moussante,
plutot que d’avoir une huile a U'interface avec 'air.

Ils distinguent trois comportements. Lorsque E est négatif, I’huile ne réussit pas a entrer
dans les bords de Plateau (figure 3.3 A). Pour les valeurs de E positives, I’huile s’émulsionne
et monte dans les bords de Plateau (figure 3.3 B). Dans certains cas, I’huile entre dans les
films et les cassent (figure 3.3 C). Notons que E est défini a partir des tensions de surface et ne

prend donc pas en compte les effets de barriere d’entrée tels que ceux définis précédemment.

N YN
\,_/

A) B) Q

Fig. 3.3- Images tirées de [56]. Les bords de Plateau sont mis en contact avec un pore contenant
de Thuile. A) L’huile ne monte pas dans le bord de Plateau, B) L’huile est émulsionnée
et monte, C) "émulsion est plus fine, elle monte et se retrouve méme dans les films qui se

cassent a la fin.

Lorsque I'huile est injectée dans les bords de Plateau, elle se retrouve sous la forme de
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gouttelettes. Ceci est vrai bien que le débit d’huile soit constant et tres faible, ils en concluent
donc que ce sont les bords de Plateau qui aspirent 1’huile (I'imprégnation n’est pas forcée).
Cette aspiration d’huile ne se fait que pour certains couples huile - liquide moussant et nous

pouvons nous demander quelle quantité d’huile peut étre emportée par ces bords de Plateau.

3.2 Expériences d’imprégnation

Avant d’étudier les problemes d’imprégnation des mousses, nous nous intéressons dans un
premier temps a 'imprégnation d’un poreux plus classique. Nous avons vu dans le chapitre
précédent que pour qu’un poreux solide mis en contact avec un bain de liquide puisse s’imbiber,
il faut que I'angle de contact 6 entre le liquide et la surface solide du poreux soit inférieur a
90°. Dans le cas contraire le liquide reste a Iextérieur des pores. Par ailleurs la dynamique
d’inprégnation suit une loi en ¢!/2.

Ce comportement se retrouve pour un poreux plus classique. En effet, Pezron et al. [14]
donnent la loi d’imbibition d’une membrane poreuse (fluorure de polyvinylidene) par du
dodécanol qui mouille totalement le membrane (6 = 0°). Ils mesurent la masse de liquide
imprégnant la membrane au cours du temps. Elle est reliée a la hauteur de liquide dans les
pores : m(t) = pSz(t), avec p la masse volumique, z la position du front de liquide et S la
surface accessible au liquide. La montée du liquide suit une loi en m(t) o t'/? avant d’atteindre

une hauteur maximale H,,q,, comme présenté sur la figure 3.4.
0,03

0,025

m_ 1 (@)
o
=

0,005 4

g
0,005 E

1z

Fig. 3.4- La masse de liquide dans la porosité est tracée en fonction de t'/2. Tant que H,,q5 n'est pas

atteint, m(t) oc t'/2. Résultat extrait de [14].
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Nous pouvons nous demander dans quelle mesure cette loi en t1/2 est valable pour les
mousses. En effet, la mousse peut étre considérée comme un milieu poreux présentant une
perméabilité au liquide. Une mousse seche, a 1’équilibre, c’est-a-dire ne drainant plus sur sa
hauteur, une fois mise en contact avec un bain de liquide s’imbibent comme les poreux solides,
comme montré par Caps et al. [57] en microgravité. Leur expérience a consisté a former une
mousse reposant sur un bain de liquide entre deux plaques et a observer la mousse durant une
campagne de vols paraboliques, c’est-a-dire pendant une succession de phases ol la gravité est
égale a 1, 8¢, suivies d’une phase en microgravité (proche de Og). Durant la premiere phase,
le liquide draine, asséchant la mousse. Lorsqu’ils passent en microgravité, le poids du liquide
s’annule et la dépression dans le réseau des bords de Plateau I’aspire. Ils observent alors un
front de liquide qui monte dans la mousse, (figure 3.5). Dans le cas des mousses, le moteur
de la montée de liquide vers la zone la plus seche est la dépression dans les bords de Plateau.
Elle s’exprime comme Py — P, = 7. Un écoulement est alors créé dans le réseau des bords de
Plateau, la vitesse du liquide dégend de la perméabilité de la mousse, comme nous ’avons
vue dans le chapitre précédent 2.2.1.2. La fraction liquide & une certaine hauteur de mousse
au cours du temps est liée a cette perméabilité. L’écoulement du liquide lors de I'imbibition

de la mousse est régie par I’équation du drainage (partie 2.1.3) :
de . dvd
dt  dz

Ils trouvent une loi en z(t) = v Dt, ou la diffusivité D caractérise la cinétique de montée

(3.2)

capillaire. Ils obtiennent un encadrement du coefficient D, qui est compris entre les deux
valeurs suivantes obtenues lorsque linterface est totalement mobile ou titalement rigide :
0,452 cm?/s < D < 1,94 cm?/s. La figure 3.5 compare la position de I'interface déterminée
expérimentalement aux positions calculées selon le modele de perméabilité. Nous remarquons
que le temps nécessaire a la mousse pour atteindre 1 cm de haut est multiplié par 2 selon le
modele.

La montée capillaire de liquide dans la mousse suit donc bien, comme pour les poreux
classiques une loi en v/%, bien que la perméabilité de la mousse soit variable. Nous pouvons
nous demander si ’imbibition d’une huile va dévier de ces lois d’imprégnation. Ce sont ces
propriétés d’imbibition d’huile dans une mousse que nous allons étudier a présent. Nous allons
d’abord montrer comment la mousse peut s’imbiber d’huile, ensuite comment elle est extraite
a I’échelle d’un pore et enfin quelle quantité peut étre extraite d’un tissu contaminé par une

huile.
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Fig. 3.5- Résultats de Caps et al. [57]. Position du front de liquide entrant dans la mousse en fonction
du temps. Les deux modeles présentés correspondent aux solutions de 1’équation 3.2 pour
deux expressions de la perméabilité différentes. La valeur de D qui décrit le mieux les données
est 1,19 cm?/s

3.2.1 Montage

La mousse est formée dans une colonne en plexiglass de 10 cm de diametre et 30 cm de
haut 3.6. la taille des bulles est de 1 mm =+ 5% et calculée a partir de la mesure des longueurs
de bords de Plateau a la paroi selon la méthode décrite dans le chapitre précédent 2.2.1.1. Afin
de récupérer une mousse la plus seche possible, est inséré en haut de la colonne un tube de
2,6 cm de diametre et 10 cm de long. Ce tube se remplit au fur et a mesure de la formation de
la mousse comme schématisé sur la figure 3.6 a). Les fractions liquides données dans la table
3.2. Pour les mesurer, le tube intérieur est pesé avant et apres avoir été rempli de mousse, la

mmousse

fraction liquide est € = avec Mmousse 1a masse de mousse dans le tube et Ve son

tube
volume. Les valeurs de € mesurées avant chaque expérience sont données dans la table 3.2. Le
tube est ensuite sorti de la colonne et mis en contact avec un bain d’huile. Nous filmons la

montée d’huile au cours du temps (figure 3.6 b).

3.2.2 Solutions utilisées

Les solutions moussantes utilisées nous ont été fournies par 'TRFAQ (Institut de Re-
cherche appliquée a la Formulation, I’Analyse et la Qualitique), nos partenaires pour 1’appli-
cation de ces travaux a la décontamination des tissus. Ces solutions moussantes sont formulées

spécialement pour étre particulierement stables et ne réagissant pas chimiquement avec le pol-
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tube intérieur —

| huile |

liquide moussant — Cﬁ

a) b)

Fig. 3.6- La mousse est formée dans une grande colonne (a), qui contient un tube plus petit (en gris)
dans lequel la mousse monte. Ce dernier est ensuite sorti de la colonne puis mis en contact

avec un bain d’huile (b).

luant (nous ne donnerons pas leur composition, et les nommerons PROTER 01, PROTER
03 et PROTER 04). Nous avons de plus fait 'expérience avec du TTAB (Aldrich) a 3 g/l,
tensioactif standard que nous avons utilisé dans le chapitre précédent. Deux huiles différentes
ont été testées : I'une a les mémes propriétés physiques que le polluant visé, le salicylate de
méthyle autre est une huile silicone (Brookfield, viscosity standard : 10). Les caractéristiques
physiques de ces différents liquides sont donnés dans le tableau 3.1. Les viscosités sont me-
surées au viscosimetre capillaire (& +0,05 mPa.s), les masses volumiques sont obtenues en
pesant un volume de liquide connu a la balance et les tensions de surface a ’aide d’un ten-
siometre (Teclis), qui mesure la tension de surface & partir de la forme de gouttes pendantes
ou bulles montantes. Les mesures de tension de surface des solutions moussantes ont été faites
dans une géométrie de bulles montantes dans un bain de solution, alors que celles des huiles
en gouttes pendantes dans I’air.

La tension de surface entre le liquide moussant et I’huile est donnée dans le tableau 3.2. Elle
a été mesurée a I’aide du méme appareil que celui utilisé précédemment, en faisant pendre (ou
monter, selon la différence de densité) une goutte d’huile dans un bain de solution moussante.
Les valeurs du parametre d’entrée F (équation 3.1) sont ensuite calculées pour le salicylate

de méthyle et pour 'huile silicone.
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TTAB PROTER 01 PROTER 03 PROTER 04 Salicylate Silicone

n (mPas) 1,0 1,3 1,2 1,1 1,8 10
p (kg/1) 1,0 1,0 1,0 1,0 1,2 0,9
v (mN/m) 37 31 32 33 40 19

Tab. 3.1- Caractéristiques physique des liquides utilisés

TTAB PROTER 01 PROTER 03 PROTER 04

~vor Salicylate (mN/m) 2.3 2.5 1,0 1,8
~vor Silicone (mN/m) 15,7 13,0 10,2 11,9
E(salicylate) (mN/m) -0,7 -6,5 -7,0 -5,2
E(silicone)(mN/m) 33,7 25,0 23,2 25,9
€ 51073 7.1073 71073 4.1073

Tab. 3.2- Tension de surface entre I'huile et les liquides moussant yor, parametres d’entrée E et

fractions liquide des mousses testées.

3.2.3 Résultats

Lorsque la mousse est mise en contact avec ’huile, nous observons deux comportements
distincts. Soit ’huile ne monte que sur quelques tailles de bulles, soit 1’huile monte dans le

réseau de bords de Plateau et imbibe la mousse.

L’image 3.7 présente la répartition de ’huile dans les premieres couches de bulles de la
mousse, lorsque 'huile ne monte que sur une ou deux rangées de bulles. Dans ce cas, ’huile
est confinée dans les nceuds qui sont tres déformés et n’est apparemment pas présente dans
les bords de Plateau. Cette image est similaire a celle présentée par Vikingstad et al 3.2 b).
Nous remarquons également que les mousses présentant une telle répartition de I’huile ont un
temps de vie court. Nous verrons plus loin que le fait que I'huile n’imbibe pas la mousse est
lié au caractere anti-moussant de I’huile sur la mousse.

Sur la figure 3.8, I’huile a imbibé la mousse et se retrouve répartie dans tout le réseau des
bords de Plateau, contrairement au cas précédent ou elle ne se trouvait que dans les nceuds.

Les mousses formées a partir des solutions PROTER, 01 et PROTER 04 sont les seules
a s’imbiber de salicylate de méthyle (figure 3.8). Toutes les autres solutions moussantes, ou
toutes les combinaisons avec I’huile silicone conduisent a la premiere situation comme sur la
figure 3.7.

Les mesures de tension interfaciales et de fraction liquide données dans la table 3.2 ne
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Fig. 3.7- Mousse PROTER. 04 apres contact avec 1’huile silicone : 1'huile est contenue dans les noeuds,

alors que les bords de Plateau sont tres fins (et donc en forte dépression).

‘l'.‘,\

‘«ov v, %Y

N

Fig. 3.8- Mousse PROTER 04 apres contact avec le salicylate de méthyle : I'huile est montée dans
les bords de Plateau, elle est répartie de maniere plus homogene dans le réseau que dans le

cas précédent.

nous permettent pas de conclure quant au mécanisme conduisant a une répartition ou 'autre
de 'huile dans le réseau des bords de Plateau. En effet, nous constatons que les tensions de
surface de tous les couples huile - liquide moussant sont trés proches les unes des autres et
que celles impliquant les solutions PROTER 01 et PROTER 04 ne sont ni les plus élevées,
ni les plus basses. Concernant les parametres d’entrée, tous ceux impliquant I’huile silicone
sont positifs, alors que pour le salicylate de méthyle ils sont tous négatifs. Encore une fois,
les valeurs de E calculées pour les solutions PROTER 01 et PROTER 04 couplées avec
le salicylate ne se distinguent pas des valeurs de E pour les couples salicylate - solutions

moussantes ne permettant pas 'imbibition.

Pour tester le pouvoir anti-moussant des couples huile - liquide moussant, nous avons fait
mousser des mélanges de 0,5 ml d’huile pour 2 ml de liquide moussant et observé la stabilité
de la mousse obtenue. Les mousses obtenues a partir des mélanges huile - solutions moussantes
se détruisent tres vite (c’est-a-dire lorsque I’huile agit comme anti-mousse) ne permettent pas
I’imbibition de ’huile. Par contre les couples qui forment une mousse bien plus stable, sont

ceux qui permettant a 'huile de monter dans le réseau des bords de Plateau. Cela signifie donc
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que I'imbibition ne peut se faire que si I’huile n’est pas un anti-moussant pour le tensioactif
choisi.

Ce sont les couples salicylate - PROTER 01 et salicylate - PROTER 04 qui sont choisis
pour évaluer la capacité d’extraction d’une mousse, puisque le salicylate ne présente pas de
propriétés anti-moussantes avec ces deux solutions. Pour discriminer laquelle de ces deux
solutions moussante aspire le plus rapidement 1’huile, nous filmons la montée de salicylate
dans la mousse formée a partir des deux solutions sélectionnées. Sur la figure 3.9, la hauteur

z du front de montée d’huile est représenté en fonction du temps. Nous observons que les

données obtenues sont assez bien ajustées par une loi en av/%.

Z (mm)

0O 10 20 30 40 50 60 70 80
t(s)
Fig. 3.9- a) Images de la montée d’huile au cours du temps b) Front d’huile au cours du temps.

cercles : mesures, trait plein : ajustement 3, 5v/%.

Nous avons mesuré les valeurs de a pour la montée de salicylate de méthyle dans les
solutions PROTER 01 et PROTER 04. Elles sont données dans la table 3.3.

Nous avons vu dans les expériences de Caps et al. [57], que c’est la perméabilité des
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PROTER 01 PROTER 04
11 + 3 mm/s'/? 3+ 1,5 mm/s'/?

Tab. 3.3- Valeurs de a pour la montée du front d’huile dans les deux mousses favorables a I'imbibition.

mousses qui controle la vitesse de montée d’un front de liquide moussant dans la mousse. La
valeur de coefficient de diffusion (10* em/s'/2) qu’ils ont trouvé est de trois & quatre ordres
de grandeur au-dessus de celles que nous mesurons. Cette valeur dépend de la fraction liquide
(contrairement & notre expérience, leur mousse repose initialement sur un bain de liquide ce
qui iduit un gradient de fraction liquide important entre le haut et la bas de la mousse), de
la taille des bulles (ils utilisent une mousse polydisperse), de la mobilité des interfaces (qui
dépend de la solution utilisée), enfin, le liquide imbibant est dans notre expérience différent
du liquide moussant constituant la mousse.

Cette expérience permet de mettre en évidence le fait que la mousse peut se comporter
comme un milieu poreux, avec une loi d’imprégnation en /2 méme pour une huile, & condi-
tion que cette derniére ne se comporte pas comme un anti-mousse. Mais ’extraction ’huile
est un probleme bien plus compliqué que la simple imbibition, faisant intervenir d’autres

parametres tels que la possibilité de maintenir une huile dans le réseau liquide d’une mousse.

3.3 Mousse en contact avec ’entrée d’un tube rempli d’huile

Nous utilisons désormais pour nos expériences la solution PROTER 04 dont les mousses
résistent le mieux au contact avec le tissu. Pour tester sa capacité a déplacer ’huile contenue
dans une porosité, nous mettons en place I'expérience schématisée sur la figure 3.10. La
mousse est formée comme précédemment (figure 3.6) dans une colonne ou le tube intérieur
est remplacé par une seringue. La taille des bulles est toujours de 1 mm + 5%, et la fraction
liquide ¢ =4.1073. Le volume de mousse qui remplit la seringue est ensuite repoussé au
débit @), dans un tube en plexiglas noté (a) sur la figure 3.10. Un tube souple en téflon de
diametre intérieur 0,6 mm noté (b) est connecté & 2,5 cm du bout du tube (a). Ce tube (b)
est initialement rempli d’huile. Une premiere caméra filme le niveau d’huile dans le tube (b)
a son extrémité notée (c), et une seconde filme le passage de la mousse a l'autre extrémité de
(b).

Le débit de mousse passant dans le tube (a) est controlé par le débit d’air injecté par le
pousse-seringue. Le débit @), est compris entre 5 ml/ min et 50 ml/min, ce qui correspond

a une vitesse de passage de la mousse Vpousse comprise entre 0,16 mm/s et 1,6 mm/s. Nous
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(a) image de la

sefingue caméra 1
gaz .~ 10cm (c)
——~<{, )< )— Qu } 26 mm / caméra 1

mousse

b intérieur : 0,6 mm
caméra 2 I (b) extérieur : 3,3 mm

image de la
caméra 2

Fig. 3.10- L’air vide la seringue de mousse dans le tube (a), de diametre 3 cm, percé d’un trou d’out
affleure I'huile. Cette huile est contenue dans le tube (b), de diametre 0,6 mm et le niveau

d’huile est filmé a I'extrémité (c) lorsque la mousse est déplacée au dessus du trou.

avons vérifié que la mousse glisse sur le plexiglas et s’écoule dans le tube avec un profil
de vitesse de type bouchon. La variation du niveau d’huile dans le tube (b) nous donne
acces a la dépression exercée par la mousse sur l'entrée de (b). L’image 3.11 est une image
spatiotemporelle d’un film pris avec la caméra 1, et montre le niveau de liquide entrainé par
la mousse au cours du temps. Nous en déduisons la pression de I'huile en contact avec la
mousse P, = Pp(t = 0) — prgh avec Py(t = 0) la pression dans I’huile avant que la mousse ne
passe sur le pore, p, la masse volumique de I’huile et h la différence de hauteur de I'interface
d’huile par rapport au niveau en t = 0.

Tout au long de 'expérience, le niveau de liquide diminue dans le tube de maniere non
continue du liquide ne passe dans la mousse qu’a chaque saut de l'interface et on distingue
deux régimes. Tout d’abord, lorsque la mousse arrive devant le pore, I’huile est tres vite
absorbée faisant chuter assez fortement le niveau d’huile. Ce premier régime est un régime
dit d’entrée, lié a larrivée de la mousse. Un régime stationnaire est atteint lorsque 4 a 5
millimetres de mousse sont passés devant le trou. La quantité de liquide emportée a chaque
saut de I'interface est alors tres faible.

Dans un premier temps, nous mesurons la variation de pression dans le régime d’entrée. La

figure 3.12 représente la chute de pression dans le tube entre le début de 'expérience (avant
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régime d'entrée
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sauts de l'interface

interface huile - air

Fig. 3.11- Position de linterface huile - air, en (c¢) sur la figure 3.10) au cours du temps. L’image
commence en ¢t = 0. L’aspiration d’huile est forte aux premiers instants (lors du passage
des premieres bulles de la mousse devant le pore), puis plus faible par la suite. Les sauts de
I'interface visibles lorsque le niveau d’huile ne varie presque plus indique que cette derniere

est toujours en contact avec la mousse.

que la mousse ne soit en en contact avec I’huile) et le début de la phase stationnaire. Pour

les quatre débits de mousse @, testés, la chute de pression est constante et vaut en moyenne

3

P;,=26 Pa. Une quantité d’huile (toujours la méme, environs 0,6 mm®”, ce qui correspond a

une goutte d’huile de 0,5 mm de rayon), est prélevée du tube par le passage des bords de

Plateau.

501
40+
30
20
10-

O I 1
10° 10 10?

Q,_ (m I/min)

Fig. 3.12- Dépression maximale mesurée dans le tube contenant 1’huile lors du passage de la mousse

a différents débits. L’influence du débit n’est pas discernable.
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La valeur de P, est a comparer avec la dépression dans les bords de Plateau de la mousse,

. Y . s . N y e s 12 .
qui vaut —. Par ailleurs, le ménisque dans le tube & 'extrémité (c) créé une pression 7, /r; ~
r

133 Pa. Avecr =1y ﬁ, nous calculons une dépression dans les bords de Plateau de 143

)

Pa, ce qui est pres de 10 fois plus grand que la chute de pression mesurée. Cela s’explique par
le fait que la dépression imposée a I'huile par les bords de Plateau ne I’est que pendant un
temps court, a cause de la vitesse de déplacement, les pressions n’ont donc pas le temps de
s’équilibrer.

Nous avons vu que la quantité de liquide emportée lors du premier régime correspond a
une goutte d’huile de 0,6 mm de diametre, ce qui pourrait correspondre au ménisque d’huile

présent dans le tube b) initialement.

Nous nous intéressons a présent au régime stationnaire de ’aspiration d’huile et dans un
premier temps a la fréquence des sauts de l'interface. Sur la figure 3.13, nous comparons le
temps T entre deux sauts au temps nécessaire a faire passer une longueur de bord de Plateau

pariétal devant le tube.

T(s) ]
5] -{1

[ e A B ]

0 1 2 3 4 5 6
(s)

/V
paroi’ " mousse

Fig. 3.13- Comparaison du temps T entre deux sauts de l'interface et le temps Lparoi/VUmousse DeI-
mettant d’estimer le temps de passage d’une bulle devant I’entrée d’huile et donc le temps
durant lequel le tube est bouché. La droite bleu représente la pente 1. I’étoile correspond a
Q»=>50 ml/min, le carré & @,,=25 ml/min, la croix & @,,=10 ml/min et le cercle & Q,,=5

ml/min

La fréquence des sauts est bien corrélée a la fréquence de passage des bords de Plateau,
c’est-a-dire que le liquide n’est emporté que lorsque des bords de Plateau sont en contact avec
le trou. Lorsque les films passent devant le tube, ils « bouchent » ’entrée et empéchent ’huile

de passer. Lorsque c’est un bord de Plateau qui passe devant le trou, une tres faible quantité
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de liquide est emportée. Nous allons maintenant la déterminer.

Comparons le volume d’huile AV emporté au cours de I'expérience au volume des bords
de Plateau qui sont passés devant I'ouverture. Le volume total emporté est mesuré a partir
des images spatio-temporelles telles que celle de la figure 3.11, en mesurant la différence de
hauteur du niveau d’huile entre le début de la phase stationnaire et la fin de ’expérience,

pour les différents débits testés (figure 3.14).

AV (mm?3)
0.301

0.25
0.201
0.151
0.107

0.057
O

0 10 20 30 40 50 60
Q,_ (ml/min)

0.00

Fig. 3.14- Volume d’huile extrait par la mousse durant la phase stationnaire, en fonction du débit de

mousse testés. Plus le débit est grand, plus il y a d’huile entrainée.

La quantité d’huile emportée augmente avec le débit de mousse qui passe devant ’entrée.
Comme les mouvements de l'interface semblent correspondre au passage des bords de Plateau
devant le pore, nous allons comparer le volume d’huile emporté par chaque bord de Plateau
au volume d’un bord de Plateau pariétal. Nous comptons le nombre N de bords de Plateau
passés devant le pore et tragons AV/N en fonction de @, sur la figure 3.15. Le volume ainsi
mesuré est alors proche d'une valeur moyenne 1,9.1072 mm? (soit une goutte d’huile de 0,08
mm de rayon).

Ce volume d’huile est emporté dans le réseau des bords de Plateau. Il a été montré dans
lexpérience de Schramm et Novosad [56] que I'huile est présente sous forme de gouttelettes
dans les bords de Plateau. Ils ont mesuré le rapport des rayons de gouttelettes montant
dans les bords de Plateau R, sur le rayon de courbure des bords de Plateau r. Ils trouvent
systématiquement R,/r=0,15, ce qui signifie que seule la géométrie des bords de Plateau fixe

R,. Il se trouve que le rapport qu’ils mesurent correspond exactement au rayon de 'ouverture
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AV/N (mm3)

0.0025 -
E (@)
0.0020 ] ©
] o)
0.0015] ©
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0 10 20 30 40 50 60
Q, (ml/min)

Fig. 3.15- Volume d’huile par bord de Plateau, pour les différents débits de mousse testés. Chaque
bord de Plateau emporte avec lui en moyenne 1,9.10~3 mm? d’huile, quel que soit le débit

de mousse.

2
d’un bord de Plateau R, = <\3/§ - 1) r (figure 3.16).

bulle
bulle

bulle

Fig. 3.16- Rayon d’ouverture d’'un bord de Plateau, tel que R, = 0, 157

En partant du principe que nous avons, comme eux, des gouttelettes dans les bords de
Plateau, nous calculons la valeur moyenne du volume d’huile AV/N emportée par la mousse.
Nous considérons que l'huile pénetre dans le bord de Plateau sous forme de gouttelettes,
dont le rayon est le rayon maximal 7,4, d'une sphére qui peut tenir dans un bord de Pla-
teau pariétal sans le déformer (soit 7pq: = 0,257 comme schématisé sur la figure 3.17). Les

gouttellettes sont réparties sur toute la longueur d’un bord de Plateau.
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Fig. 3.17- Gouttelettes d’huile entrées dans un bord de Plateau. Leur rayon vaut 7,4, = 0, 25r.

Le volume total d’huile V3, est alors le produit du nombre de gouttelettes dans un bord de

i 4
Plateau par le volume d’une gouttelette, soit V}, = 5 : oo g”rgmx- Comme 73, = 0,84 Lpar0i €t
max
€
=T}, /ﬁ’ nous avons finalement :
Vi, =0,3eL3 . ~21072 mm3 3.3
paroi

Cette valeur est bien proche de la valeur mesurée précédemment. Le rayon des gouttelettes
d’huile est le rayon d’ouverture des bords de Plateau, c’est-a-dire que la dépression dans le
bord de Plateau aspire de I’huile du pore. L’interface huile - liquide moussant prend la forme
de gouttes dont la courbure est celle de 'ouverture du bord de Plateau R, et comme la mousse
est forcée a s’écouler, les gouttes se détachent du pore et se retrouve dans le bord de Plateau.

Ce processus d’aspiration de I'huile par la mousse se fait donc essentiellement par le fait que
chaque bord de Plateau aspire un volume d’huile V}, dépendant uniquement de la géométrie
des bords de Plateau. Il existe donc un compromis concernant la fraction liquide a imposer
a la mousse. La mousse doit étre suffisamment seche pour étre en dépression par rapport au
pore contenant 1’huile, mais I’ouverture des bords de Plateau doit étre la plus grande possible

pour pouvoir emporter un maximum d’huile.

3.4 Application : décontamination d’un tissu

3.4.1 Cas de référence : le verre

Nous avons mis en place une expérience qui consiste a faire passer la mousse sur une surface
de verre contaminée. Le verre constitue la surface de référence. La figure 3.18 schématise le
montage expérimental. Une mousse est formée a travers une colonne poreuse, constituée de
billes de verre de 1 mm de rayon dans laquelle nous faisons passer le liquide moussant & un

débit imposé et du gaz (Ng) a pression imposée. Le temps de passage sur la surface est fixée
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a 2 minutes. La taille des bulles et la fraction liquide de la mousse obtenue dépendent du
rayon des billes, des débit et pression d’injection des deux fluides et de la tension de surface
du liquide moussant. En sortie de colonne poreuse, le rayon des bulles est de 0,5 mm avec
une dispersion de 15%. Cette méthode donne des mousses polydisperses, (contrairement au
systeme de bulles a bulles), mais la production continue de mousse utilisée précédemment
ne nous permet pas d’obtenir une quantité suffisante de mousse. En ajustant les débits de
liquide et la pression du gaz, nous pouvons faire varier la fraction liquide entre 2% et 10%
tout en gardant la méme distribution de tailles de bulles. La sortie de cette colonne est reliée
au tube en verre a décontaminer, de 10 cm de long et 3 cm de diametre. Une goutte de 2 ul de
salicylate de méthyle est déposée a 2,5 cm de la sortie du tube. La mousse est récupérée apres
son passage dans le tube, afin de doser la quantité de salicylate de méthyle qu’elle contient.

Ce dosage est fait par chromatographie en phase gazeuse par 'IRFAQ.

[ liquide moussant
I < e

«— colonne poreuse

3cm mousse

tube en verre
salicylate de méthyle

Fig. 3.18- La mousse passe dans un tube en verre contaminé par une goutte de salicylate de méthyle.

Elle est récupérée en sortie de tube pour doser I'huile qu’elle contient.

Nous obtenons, pour cette surface de référence en verre, que la solution PROTER 04 est
capable d’emporter 100% de I’huile déposée initialement sur la surface de verre, qui est la
surface la plus favorable a ’enlévement su salicylate, puisque non poreuse.

3.4.2 Sur un tissu

L’extraction de I’huile par une mousse a également été testée sur un tissu. La figure 3.19

présente 'expérience, qui est identique a celle effectuée précédemment, sauf que le cylindre de
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verre est recouvert de tissu (pour simplifier, nous n’avons pas représenté la colonne poreuse
sur la nouvelle figure). La mousse passe a travers le méme tube que dans la partie 3.4.1,
dont l'intérieur est recouvert d’une piece de jean, utilisé tel que recu, c’est-a-dire sans lavage
préalable. Sur ce dernier est déposé la goutte de salicylate de méthyle, a 2,5 cm de la sortie
du tube.

tube en verre tapissé de tissu

salicylate de méthyle

Fig. 3.19- La mousse passe a travers un tube en verre tapissé de tissu. Elle passe sur le salicylate
de méthyle et en entraine une partie. En sortie de tube, elle est récupérée, pour doser le

salicylate qu’elle a pu entrainer.

Les mousses les plus seches ne résistent pas au passage sur le tissu, elles cassent. En effet,
la porosité peut aspirer le liquide d’une mousse, comme nous ’avons vu au chapitre précédent.
Or lorsque la fraction liquide atteint une valeur critique, elle ne peut plus s’écouler et se casse
lorsqu’une déformation I'obligeant a se réarranger lui est imposée. Ces deux phénomenes ont
lieu simultanément ici, tout d’abord une mousse humide arrive sur le tissu lequel aspire une
partie du liquide de la mousse, puis lorsque la mousse est trop seche, elle casse, puisque nous
la forgons a s’écouler en continu, et provoquons donc des T1. Seules les mousses les plus
humides supportent de passer sur le tissu.

La mousse est récupérée en sortie de tube, les parois en verre sont rincées et les effluents
récupérés pour vérifier que la goutte de salicylate n’a pas traversé le tissu et n’a pas conta-
miné le tube en verre. Le dosage du salicylate de méthyle est fait comme précédemment en
chromatographie en phase gazeuse.

Notons ¢ la quantité de salicylate de méthyle récupéré par la mousse rapportée a la
quantité initialement déposée sur le tissu. ¢ est représentée sur la figure 3.20, en fonction de
la fraction liquide € de la mousse initiale. 120 ml de mousse sont passés a un débit de 1 ml/s
pendant 2 minutes sur le tissu.

Pour les plus petites fractions liquides, nous ne retrouvons presque pas de salicylate dans

la mousse. Lors du passage de ¢ = 4% a ¢ = 5%, ¢ passe brutalement & plus de 20% (alors

110



¢ (%)

40 ~
35 1
30 4 %
254 é
20 4 @
15 1
10
5-
0 a0
T V g T T T 1
0 2 4 6 8 10 12
& (%)

Fig. 3.20- Fraction de salicylate récupéré dans la mousse ¢ pour différentes fractions liquides initiales.

qu’elle était proche de 1%). La variation de ¢ avec € n’est pas continue.

Nous avons vu que lorsque la mousse est mise en contact avec le tissu, elle commence par
casser, les premieres rangées de bulles ne peuvent donc pas transporter d’huile. Le liquide issu
de ces ruptures de films, entre dans le tissu. Le reste de la mousse, qui arrive apres peut alors
s’écouler sur le tissu humide et donc la dépression dans les pores est moins grande. La quantité
de liquide absorbée par le tissu est également moins grande et la mousse peut s’écouler sans
casser. C’est cette mousse qui va alors pouvoir aspirer puis transporter I'huile. Nous avons
mesuré la quantité de liquide absorbée par le tissu au cours du passage de la mousse, pour
différentes valeurs de e. L’expérience est alors la méme que celle décrite plus haut (figure
3.19), sans dépot de salicylate de méthyle. La mousse entre dans le cylindre de tissu a t = 0,
nous la laissons passer durant un temps ¢. Puis le débit de mousse est stoppé, le tissu retiré
du cylindre de verre qui le supporte. Il est déplié et la mousse restante est raclée en une fois,
toujours de la méme maniere. La figure 3.21 schématise un morceau de tissu déplié apres le
raclage. La zone ou le liquide est entré est plus humide que la zone a air libre.

La figure 3.22 représente le rapport & de la masse de liquide dans le tissu apres le passage
de la mousse sur la masse de liquide dans un tissu completement imbibé, au cours du temps,
pour différentes ¢ initiales.

Plus £ est élevé, plus le tissu s’imbibe de liquide. La mousse sera donc plus rapidement
efficace a I'enléevement de salicylate de méthyle. Par exemple, pour I’expérience présentée sur
la figure 3.20, & 120 s, £ est inférieur & 70% pour € = 3%, alors qu’il est proche de 90% pour
€ = 5%. Il faudrait attendre 300 s pour qu'une mousse & 3% imbibe autant le tissu.

L’extraction du polluant par la mousse sur le tissu se fait donc en deux étapes. Dans un

premier temps, la forte dépression du tissu casse la mousse, ce qui permet a la porosité du
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sens du raclage
%

tissu au contact de la
colonne poreuse
(donc plus humide)

extrémité du tissu a l'air
libre
(donc plus sec)

Fig. 3.21- Schéma d’une piece de tissu déplié apres le passage de la mousse. Le raclage s’effectue en
une fois pour redéposer le moins possible de liquide dans le tissu. Le liquide dans le tissu
n’est pas réparti de maniére homogene : la zone directement en contact avec la colonne

poreuse est plus humide que I'extrémité a 1’air libre.
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Fig. 3.22- Masse de liquide imprégnée dans le tissu lors du passage de la mousse au cours du temps.

Les cercles rouges représentent € = 2%, les cercles noirs € = 3%, les carrés roses, € = 5%,

les carrés bleus € = 7%

tissu de se remplir (partiellement) de liquide. La dépression du tissu est donc diminuée, nous
supposons comme Pezron et al. [14], que les pores les plus petits sont remplis, il ne reste que

les pores les plus grands qui puissent se remplir. Ensuite, le reste de la mousse peut s’écouler
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sur le tissu mouillé et emporter une partie de I’huile piégée dans le tissu.

Dans cette expérience, c’est le temps d’application de la mousse sur le tissu qui a été
fixée et non la quantité de mousse passant sur la surface. Il serait intéressant de mesurer
Iextraction pour une expérience ou le temps de passage serait laissé libre. Nous pourrions
alors vérifier qu'une mousse plus seche qui passe plus longtemps (et qui dépose donc plus de
liquide dans le tissu) peut emporter autant d’huile qu'une mousse humide qui passe durant

un temps plus court.

3.5 Conclusion

Malgré les propriétés connues des huiles comme anti-mousses, nous avons pu déterminer
des couples huile - liquide moussant qui permettent le passage de I'huile dans le réseau des
bords de Plateau de la mousse sans la casser. 'imbibition de la mousse mise en contact avec
un bain de liquide se fait en suivant une loi d’imbibition classique en tY/2. Les mécanismes
permettant le passage de I’huile initialement bloquée dans un pore vers la mousse ont été
identifiés. Nous avons vu qu’a ’échelle d’un pore, pour faire passer le plus d’huile possible
du pore vers la mousse, les bords de Plateau doivent étre les plus grands possible, mais la
dépression du liquide qui les constitue doit étre plus grande que celle de ’huile. 1l existe donc
une valeur optimum de rayon de bords de Plateau qu’il serait intéressant de déterminer en
faisant varier la fraction liquide et la taille des bulles de la mousse.

Enfin, nous avons montré que le salicylate de méthyl imprégné dans du jean pouvait
étre absorbé par la mousse sélectionnée & hauteur de 30% de la quantité d’huile déposée
initialement. En faisant varier le temps de passage de la mousse sur le tissu, nous pourrions
déterminer la quantité minimale de liquide que doit contenir le tissu pour réduire suffisament

sa différence de pression avec la mousse, et permettre a cette derniere d’emporter 1’huile.
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Conclusion générale

Nous nous sommes intéressés au passage des interfaces dans des milieux poreux, que ces
derniers soient solides ou une mousse liquide. Dans le cas de 'impact d’une goutte sur un pore
unique, nous avons déterminé quelle était I'influence de la vitesse d’impact sur I'imprégnation,
comment ’apport d’énergie cinétique permet de forcer I'imprégnation d’un pore non mouillant
alors qu’elle limite la quantité de liquide entrée dans un pore mouillant.

Le passage forcé d’une mousse a travers un tube en verre nous a permis de sonder la capa-
cité d’une mousse a retenir le liquide la constituant : le passage des bulles dans la constriction
consomme du liquide, puisque la mousse récupérée dans le tube est plus humide que la mousse
initiale. La configuration des bulles a ’entrée du tube peut conduire a ’aspiration de liquide
seul : c’est dans ce cas la capacité de la mousse a résister au réarrangement de ses bulles
qui est testée. Pour les mousses tres seches le seuil d’aspiration de gaz seul nous a permis
d’apporter de nouveaux éléments dans la comprehension de la stabilité des mousses liquides.
La mousse ne peut donc pas étre simplement forcée dans un pore, et la mousse récupérée
dans cette porosité a des caractéristiques différentes, en fraction liquide et taille de bulles de
la mousse initiale.

Une mousse, considérée alors comme un milieu poreux, peut s’imprégner d’un liquide
autre que celui qui la constitue. Nous avons testé 'imprégnation d’une huile, lorsque celle-ci
ne se comporte pas comme un anti-mousse. Lorsque la dépression dans la mousse est plus
grande que celle du tissu, ’huile peut sortir des pores du tissu pour entrer dans la mousse.
La quantité d’huile déplacée dépend alors de I'ouverture des bords de Plateau. Pour déplacer
un maximum d’huile, il doit donc exister une valeur optimum de fraction liquide, qui permet
d’atteindre une dépression supérieure a celle du poreux, avec une ouverture suffisamment
grande des bords de Plateau.

La quantité de liquide déplacée dépend alors de l'ouverture des bords de Plateau de la
mousse, mais aussi de la fraction de liquide moussant passé dans le tissu, qui permet de
réduire la dépression exercée par la porosité sur la mousse, et donc de maintenir la mousse

sur le tissu plus longtemps.
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Annexe A

Projection des forces capillaires

Nous regardons ici le détail des pressions exercées dans les capillaires hydrophobes et

hydrophiles.

A.1 Cas non mouillant

La pression a l'intérieur du liquide (en A) est positive :

2rt

liquide

air

_ 2mrycosf)

La pression dans le liquide proche de I'interface est donc Tt
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A.2 Cas mouillant

La pression a 'intérieur du liquide (en A) est négative :

liquide

air

Y

2r

t

27ycost

La pression dans le liquide proche de l'interface est donc ==
t
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Annexe B

Filtre en mousse aqueuse

Nous présentons dans cette annexe une application des résultats obtenus dans la partie
« Imprégnation forcée de mousse dans un pore ». Nous avons vu que nous pouvons aspirer du
liquide d’une mousse en jouant sur la taille des bulles, la taille du tube et le débit d’aspiration.
En ajustant la fraction liquide d’une mousse, nous allons voir comment nous pouvons 'utiliser
comme filtre a particules. Les travaux que nous présentons ici ne sont pas completement

aboutis, mais donnent des pistes pour de futures études.

B.1 Capture de particules

Nous avons vu en 2.1 que selon la fraction liquide de la mousse, la taille des bords de
Plateau (et des noeuds) est différente, par exemple, le rayon de courbure d’une mousse &
10% est environs de 3 fois plus grand que celui d’une mousse a 1%. Des travaux effectués au
laboratoire [34] ont montré que la mousse peut capturer ou laisser passer des particules dans
son réseau de bords de Plateau, selon la fraction liquide.

Leur expérience consiste a injecter des particules dans une mousse en drainage forcé, c’est
a dire dont la fraction liquide est controlée et homogene sur toute sa hauteur. Ils établissent
un critere de capture des particules en deux régimes. Pour les faibles fractions liquides, la
géométrie seule est en jeu : si la particule est plus petite que 'ouverture des bords de Plateau
(figure B.1) elle peut circuler dans le réseau, sinon, elle est bloquée.

Pour les fractions liquides plus élevées, le critere de capture est influencé par les écoulements
de liquide autour de la particule, il est appelé critere de franchissement hydrodynamique. Les
forces appliquées sur la particule, sont d’une part la force d’entrainement visqueuse, qui pro-
vient du drainage forcé appliqué a la mousse, et d’autre part la force capillaire qui est la force
de résistance des interfaces a la déformation induite par le passage de la particule. Le modele

de capture géométrique est établi numériquement a l'aide de SurfaceEvolver.
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particule capturée particule transportée

Fig. B.1- Critere de capture géométrique : pour les faibles fractions liquides, la particule ne passe que

si son rayon R, est inférieur au rayon Ry, d’ouverture des bords de Plateau.

La figure B.2 présente la comparaison des seuils de capture selon le rapport du rayon des
particules R, sur le rayon des bulles r, mesurés aux deux modeles (géométriques en pointillés,

et hydrodynamique en traits pleins) pour différentes tailles de bulles.

) SRS P E—

0.14 = Capture

0.1
0,08
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0 0,05 01 0,15 0,2 0,25

Fig. B.2- Critére de capture des particules selon le rapport R,/r, pour différentes fractions liquides.
Les carrés verts correspondent aux mesures pour 7,=0,7 mm, les cercles bleus pour r,=1,5
mm et les losanges rouges pour r,=2,05 mm. La ligne pointillée correspond au critere
géométrique valable pour les petites fractions liquides et les lignes pleines verte, bleue et

rouge au modele hydrodynalique pour les trois tailles de bulles respectives.
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B.2 Fabrication du filtre

Puisque la mousse peut capturer des particules, nous pouvons utiliser cette propriété pour
fabriquer des filtres de porosité variable. En effet, en controlant la perméabilité de la mousse,
on peut fabriquer un filtre a particules adaptable, et non colmatable puisque une fois que les
particules sont capturées, on peut les évacuer du filtre en augmentant la fraction liquide de

la mousse et ainsi les libérer.

Nous avons mis en place un tel filtre a 1’échelle d’un circuit microfluidique, qui sont des
systemes dans lesquels le tri de particules peut d’avérer particulierement difficile puis puisque
les filtres classiques sont bouchés par les particules qui ne passent pas au travers. Nous avons
vu dans le chapitre sur l’aspiration de la mousse a travers un pore (chapitre 2.3.2), que nous
pouvions aspirer du liquide de la mousse sans faire passer de bulles, a condition de respecter
un certain débit d’aspiration et le bon rapport de taille de bulles sur taille de tube. Nous
avons donc mis en place un filtre constitué d’une chambre de 1 mm sur 1 mm reliée & trois
canaux (schématisé sur la figure B.3), un pour 'entrée de la mousse (formée par une jonction
T en amont). Cette entrée servira par la suite & 'entrée des particules. Une pour la sortie, et
une derniere reliée a un pousse seringue permettant d’aspirer ou d’injecter de liquide dans la
mousse.

Le circuit est fabriqué en utilisant la méthode classique de photolithographie par masque,
telle que celle décrite dans [58] (chapitre 2) a I’aide d’une résine SU-8 (50, MicroChem) pour
obtenir le négatif du circuit. La lithographie a été effectuée selon le protocole suivant :

— La résine SU-8 est étalée sur un wafer de silicium a 2000 tours/s pendant 30 s apres un

palier de 5 s a 500 tours/s. Les accélérations se font a chaque fois en 5 s.

— Le wafer recouvert est alors cuit une premiere fois pendant 20 minutes a 95° sur une

plaque chauffante.
— L’insolation est faite sous UV (de longueur d’onde comprise entre 350 et 400 nm) pen-
dant 30 s.

— Le wafer est recuit a 95° pendant 5 minutes

— Le développement se fait en plongeant le wafer dans une solution de Developer (Micro-
Chem).

— Lorsque la résine non réticulée est dissoute, le wafer est rincé a 1’isopropanol.

Une fois ce masque réalisé, nous pouvons mouler un circuit en PDMS (Sylgard), préparé
a partir de la base mélangée & 1/10 (en masse) de réticulant. Une fois la polymérisation
terminée, le circuit obtenu est démoulé, les entrée et sorties percées, et placé au four a plasma

ainsi qu’une lame de verre qui servira de support au circuit. Le passage au plasma permet
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Fig. B.3- Schéma du circuit microfluidique mis en place pour tester le filtre en mousse. Les quatres
carrés blancs dans la chambre destinée a contenir le filtre servent de « piliers » pour empécher
Paffaissement de cette zone dont le rapport d’aspect est grand (~ 50 pum de hauteur pour

1 mm de largeur).

d’obtenir des surfaces propres, 'adhésion entre le verre et le PDMS est alors tres bonne, ce

qui permet d’assurer 1’étanchéité lorsque le circuit en PDMS est placé sur la plaque de verre.

B.3 Observations

Sur la figure B.4 a), nous voyons comment les bulles sont initialement réparties dans le
circuit. La mousse formée est tres humide et les bulles peu ou pas déformées. Sur la photo
b), nous avons retiré du liquide a cette mousse en aspirant du liquide. Les bulles sont tres
déformées, certaines ont disparues (des films ont été cassés).

Nous avons réussi a former une mousse dans une chambre au sein d’un circuit microflui-
dique, et avons vérifié que nous pouvions controler la fraction liquide de cette mousse.. Le
passage des particules dans le filtre pourra ainsi étre controlé en ajustant la quantité de liquide
disponible dans la chambre. Ce filtre est donc adaptable sur toute une gamme de particules
a capturer, de 'ordre de la dizaine a la centaine de microns, et n’est pas colmatable, puisque

les particules peuvent étre libérées en ajustant la fraction volumique de liquide dans le filtre.
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a) humide b) sec

Fig. B.4- Images du filtre en mousse dans le circuit microfluidique. a) les bulles formées dans la
jonction T se retrouvent dans la chambre. La mousse ainsi formée est tres humide, et les
bulles peu ou pas déformées. b) I'aspiration du liquide a permis d’assécher la mousse, des

particules peuvent alors étre injectées pour tester la capacité de capture de ce filtre.

Notons tout de méme qu’il serait intéressant d’étudier la présence de zones de stagnation du
liquide dans la chambre remplie de mousse, c’est a dire de zones ou le liquide ne s’écoule pas
autour des bulles (comme dans les coins par exemple), qui conduirait & une diminution du

volume de mousse filtrante.
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