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1 Suspensions de particules rigides . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 60
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Introduction

Dans ce mémoire, je synthétise les résultats des recherches que j’ai menées sur les
propriétés rhéologiques des pâtes granulaires au sein du Laboratoire des Matériaux et
Structures du Génie Civil (puis Laboratoire Navier) depuis mon intégration au CNRS en
octobre 2003.

Le parcours qui m’a mené à ces travaux n’a pas été linéaire. Après une formation
de base en physique et mécanique, je me suis en effet tout d’abord spécialisé en phy-
sique quantique, plus spécifiquement en physique des particules élémentaires, et ai ef-
fectué une première année de travaux doctoraux en théorie des cordes. Je me suis ensuite
réorienté en physique expérimentale dans un domaine beaucoup plus macroscopique, celui
des matériaux granulaires. Au cours de ma thèse, j’ai étudié les propriétés statiques et
dynamiques des matériaux granulaires confinés, et leur lien avec la loi de comportement
de ces matériaux en régime solide et leurs propriétés de frottement aux parois. Ces tra-
vaux ont donné lieu à quatre publications [Ovarlez et al. (2001, 2003); Ovarlez & Clément
(2003, 2005)] ; ils ne sont pas traités dans ce manuscrit.

A l’issue de cette thèse, après une courte année de transition à m’initier à la mécanique
des fluides, j’ai intégré le CNRS (section 9) au LMSGC avec pour projet initial d’étudier
les comportement des suspensions concentrées de particules non-collöıdales, et plus spécifi-
quement les problèmes de localisation du cisaillement et de migration dans ces matériaux.
La position originale du LMSGC, unité mixte du CNRS et de l’ENPC avec le Laboratoire
Central des Ponts et Chaussées (LCPC), m’a ouvert aux problèmes posés par la mise en
œuvre des matériaux du génie civil, ce qui m’a amené à m’intéresser plus généralement
au comportement des pâtes granulaires.

Les pâtes granulaires, telles les laves torrentielles, la terre crue, les pâtes alimentaires,
les bétons frais et les mousses de plâtre, sont des suspensions concentrées de particules
très polydisperses (du nm au cm), qui impliquent une grande diversité d’interactions
physiques entre particules (collöıdales, hydrodynamiques, contacts). Ce sont généralement
des matériaux à seuil, qui ne s’écoulent que sous l’effet d’une contrainte de cisaillement
suffisamment forte. Cette caractéristique joue un rôle particulièrement important dans
la mise en œuvre des matériaux du génie civil. Le comportement des pâtes granulaires
dépend par ailleurs généralement de leur histoire d’écoulement, à travers des phénomènes
réversibles comme la thixotropie (qui se traduit par leur vieillissement en régime solide,
et leur fluidification lorsqu’ils sont cisaillés) et des phénomènes irréversibles comme le
développement d’hétérogénéités de concentration sous cisaillement.

Au cours de mes recherches, je me suis appliqué à isoler les phénomènes observés
dans les pâtes granulaires et à identifier leur origine microscopique, puis à modéliser
le comportement macroscopique de ces matériaux. J’ai choisi pour cela d’effectuer des
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études expérimentales détaillées sur des matériaux à caractère modèle. J’ai notamment
cherché à prédire les conditions de blocage de leurs écoulements, à déterminer l’évolution
de leurs propriétés rhéologiques en fonction de la concentration en particules, et à mieux
comprendre les conditions de développement d’hétérogénéités. Je me suis par ailleurs
attaché à valoriser mes travaux dans les domaines de la rhéologie et de la mise en œuvre
des bétons frais, par des collaborations avec le LCPC et à travers une activité contractuelle
importante (voir CV p.99).

Je me suis tout d’abord intéressé aux suspensions de particules non-collöıdales (cha-
pitre II) dans le cas où le fluide suspendant est newtonien. Les problèmes posés par les
bétons frais dans lesquels les particules non-collöıdales (les granulats) sont plongées dans
une matrice à seuil thixotrope (la pâte de ciment) m’ont amené naturellement, dans une
démarche de changement d’échelle, à étudier les suspensions de particules en interaction à
travers un fluide à seuil (chapitre IV) et à m’intéresser aux propriétés des matériaux à seuil
simples et thixotropes (chapitre III), en me concentrant sur leur transition liquide/solide.

Dans la suite, je synthétise les résultats des recherches que j’ai menées dans les trois
axes évoqués ci-dessus (chapitres II à IV), en m’appuyant sur les principales publications
dans lesquelles ces travaux ont été publiés. Le mémoire est complété par mon curriculum
viatæ et par la liste complète des mes publications (annexe). Les travaux présentés ici
ont bénéficié de nombreuses collaborations ; la liste des personnes impliquées dans chaque
étude figure à la fin des chapitres II à IV.

Dans ce manuscrit, afin de rester synthétique, j’ai choisi de mettre en avant la démarche
suivie pour étudier les divers problèmes abordés sans présenter d’études bibliographiques
détaillées ; celles-ci peuvent être trouvées dans les publications. De même, les systèmes
étudiés sont décrits de façon succincte : on trouvera tous les détails dans les publications.

Avant de rentrer dans le détail de mes recherches, j’introduis dans le chapitre suivant
l’intérêt de l’obtention d’informations locales lors des écoulements de pâtes granulaires,
et je présente brièvement le dispositif de rhéométrie par IRM qu’on retrouvera à de nom-
breuses reprises dans ce manuscrit.
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Chapitre I

Rhéologie macroscopique et
comportement local

1 Rhéométrie des pâtes granulaires

La caractérisation rhéologique des pâtes granulaires pose problème [Coussot (2005)].
Ceci est illustré par les mesures de Ferraris & Brower (2001), effectuées en parallèle sur
les mêmes gâchées de béton frais à l’aide de cinq rhéomètres différents (Fig. I.1). On
observe en effet que les valeurs de viscosité plastique données par ces différents rhéomètres
peuvent différer d’un facteur 5 à 10 sur un même matériau. On remarque cependant que
les valeurs relevées par les rhéomètres suivent globalement la même évolution lorsqu’on
change le matériau étudié ; il semble donc que les différences quantitatives soient dues à
des artefacts systématiques.

V
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s)

 

Gâchée de béton frais

V
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Figure I.1 – Viscosités plastiques mesurées en parallèle avec 5 rhéomètres différents sur
12 gâchées de béton frais (figure extraite de Ferraris & Brower (2001).)

Pour comprendre ces observations, il faut revenir à la base de la rhéométrie. Afin
de mesurer les propriétés rhéologiques de pâtes granulaires comme les bétons frais, dont
les plus grosses particules peuvent atteindre le centimètre, on utilise généralement une
géométrie de Couette cylindrique à entrefer large. Dans cette géométrie, le matériau est
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placé entre deux cylindres concentriques. Le cylindre externe reste fixe et le cylindre
interne (souvent remplacé par un croisillon) est emmené en rotation à une vitesse Ω
pour cisailler le matériau. La résistance à l’écoulement se caractérise alors par le couple
T (Ω) appliqué sur le cylindre interne. Le problème de la rhéométrie est de convertir les
données macroscopiques (le couple T en fonction de la vitesse de rotation Ω) en données
caractéristiques du comportement du matériau (la contrainte de cisaillement τ en fonction
du taux de cisaillement γ̇).

Le cisaillement en géométrie de Couette à entrefer large est fortement hétérogène :
la contrainte de cisaillement y décrôıt en effet comme 1/r2, où r est la position radiale
dans l’entrefer. Les pâtes granulaires étant des matériaux à seuil, la contrainte de cisaille-
ment locale τ(r) peut ainsi être inférieure au seuil du matériau τy dans une portion non
négligeable de l’entrefer de la géométrie ; dans ces conditions, le matériau ne s’écoule que
dans une zone à proximité du cylindre interne (on parle de localisation du cisaillement). La
difficulté principale à laquelle on est alors confronté est d’évaluer un taux de cisaillement
γ̇ caractéristique du cisaillement auquel est soumis le matériau. S’il existe des formules
exactes permettant de calculer le taux de cisaillement au niveau du cylindre interne 1, ces
formules impliquent de connâıtre la dérivée dT/dΩ du couple par rapport à la vitesse de
rotation, ce qui ne peut donner qu’une valeur très approximative de γ̇ avec la précision et
la quantité des mesures de T (Ω) qu’on peut obtenir sur de tels matériaux. Ce problème de
prise en compte de la localisation du cisaillement, qui sera traité dans la section III.2.b,
peut déjà expliquer partiellement les différences observées sur la Fig. I.1.

Par ailleurs, une mesure rhéométrique n’a de sens que si le matériau caractérisé est
homogène. Dans le cas des pâtes granulaires, cette homogénéité peut être mise en défaut
par deux mécanismes. Tout d’abord, même si les plus grosses particules sont stabilisées
par le seuil du matériau au repos, elles peuvent sédimenter en écoulement dans le matériau
fluidifié par le cisaillement ; nous étudierons ce phénomène en détail dans la section IV.3.c.
De plus, il a été observé que des particules non-collöıdales tendent à migrer sous cisaille-
ment [Leighton & Acrivos (1987b)] vers les zones de faible cisaillement (vers le cylindre
externe en géométrie de Couette) ; nous verrons en section II.3 que cette migration est
parfois si rapide qu’elle en devient inévitable. Les observations de la Fig. I.1 montrent que
ces deux phénomènes, encore mal connus, surviennent très probablement lors des mesures
rhéométriques sur bétons frais. La concentration en particules ayant tendance à diminuer
près du cylindre interne, leur impact est alors de conduire à une sous-estimation de la
valeur des propriétés rhéologiques des matériaux étudiés.

Face à ces problèmes, des méthodes de mesures locales ont été développées ces dernières
années [Coussot (2005); Manneville (2008)] dans l’objectif mieux caractériser le compor-
tement de ces matériaux. Elles permettent d’obtenir les champs de vitesse et de fraction
volumique (ou de structure [Cappelaere et al. (1997)]) dans les matériaux en écoulement,
et de remonter à leur loi de comportement. Ci-dessous, je présente plus en détail les
possibilités offertes par la rhéométrie de Couette en IRM.

1. Nous y reviendrons dans la section III.2.b.
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2 Rhéologie par IRM

2.a Dispositif et principe des mesures

Lors de mes travaux, j’ai utilisé l’Imageur à Résonance Magnétique du Laboratoire
Navier. Cet appareil est particulièrement adapté à la caractérisation des pâtes granulaires.
En effet, il est réglé pour être sensible aux propriétés de résonance magnétique [Callaghan
(1991)] de l’atome d’hydrogène, ce qui permet l’étude de toute suspension. De plus, la
zone imageable est de 20 cm de côté : on peut donc étudier des suspensions de grains
de grande taille. La contrepartie de cette caractéristique est que la résolution spatiale de
mesure est au mieux de 100 µm, ce qui ne permet pas par exemple d’obtenir des informa-
tions fines à proximité des parois (comme les propriétés de glissement). Par ailleurs, les
mesures par RMN sont non-intrusives, et permettent d’étudier à peu près tout matériau
sans préparation particulière (contrairement à des méthodes optiques ou acoustiques qui
nécessitent des adaptations d’indice, des traceurs, etc.).

(a) (b)

Figure I.2 – (a) Photo de l’IRM du Laboratoire Navier. (b) Représentation schématique
du rhéomètre inséré dans l’IRM. Figure extraite de Raynaud et al. (2002).

Le champ de vitesse dans un matériau en écoulement peut être obtenu à l’aide de
méthodes détaillées dans [Raynaud et al. (2002)] et [Rodts et al. (2004)]. Ces méthodes
ne se basent pas sur des techniques de corrélation d’images, qui donnent des résultats peu
précis. La séquence de mesure met à profit la dépendance de la fréquence de précession
des spins avec l’intensité du champ magnétique ; lorsqu’un gradient de champ magnétique
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est appliqué dans la direction de l’écoulement, la phase du signal de relaxation dépend
alors de la vitesse du matériau, qu’on obtient au final par la mesure de cette phase.

On peut de plus mesurer aisément la concentration locale φ(~r) en particules solides
dans un fluide. Les propriétés de notre imageur sont en effet telles que les matériaux
solides ne donnent pas de signal de RMN mesurable. L’intensité du signal de RMN local
est alors directement proportionnelle à 1−φ(~r).

2.b Mesures locales en géométrie de Couette

Il n’y a pas d’autre restriction sur la géométrie d’écoulement que de pouvoir l’insérer
dans le tunnel de l’IRM. Les expériences que je présente dans la suite ont toutes été
effectuées en géométrie de Couette à entrefer large, de rayon interne Ri = 4.1 cm et de
rayon externe Re = 6 cm ; la hauteur du cylindre interne est H = 11 cm. Ce choix est
lié à plusieurs facteurs. Tout d’abord, nous avons étudié des suspensions de particules de
taille relativement grande (jusqu’à 500 µm de diamètre) ; pour assurer la représentativité
du matériau, on souhaite alors avoir un nombre élevé de particules dans l’entrefer de
la géométrie. Ensuite, l’utilisation d’une géométrie de Couette assure la connaissance de
la contrainte de cisaillement τ(r) ≡ τrθ(r) en tout point r de l’entrefer, ce qui permet
d’effectuer une analyse locale du comportement des matériaux. Les équations d’équilibre
donnent en effet

τ(r) =
T

2πr2H
(I.1)

où T est le couple appliqué sur le cylindre interne et r la position radiale dans l’entrefer.
Pour un écoulement laminaire, on peut déduire le taux de cisaillement local γ̇(r) de la
mesure de vitesse locale Vθ(r) :

γ̇(r) =
Vθ
r
− dVθ

dr
(I.2)

Si le matériau est homogène, l’ensemble des données locales (τ(r,Ω), γ̇(r,Ω)) collectées en
tous points de l’entrefer pour diverses vitesses de rotation Ω du cylindre interne permet
au final de remonter à la loi de comportement locale τ(γ̇) du matériau. Si le matériau est
hétérogène, il faut pouvoir mesurer sa composition locale en chaque point r de l’entrefer
pour savoir quel matériau est caractérisé par un couple (τ(r,Ω), γ̇(r,Ω)) de données. Nous
reviendrons en détail sur ce point crucial dans les sections II.2.c et II.3.

Dans toutes les expériences effectuées ici, les surfaces des cylindres interne et externe
de la géométrie sont couvertes de papier de verre afin d’éviter le glissement du matériau.
Les profils de vitesses mesurés sur l’ensemble des matériaux étudiés montrent qu’aucun
glissement significatif n’est observable. Nous ne pouvons pas être plus précis sur ce point
car il n’a pas fait l’objet d’études détaillées. On notera cependant que les résultats obtenus
par une analyse locale ne sont pas affectés par la présence de glissement, quelle que soit
son amplitude, puisque cela ne modifie pas les équations I.1 et I.2. Nous ne reviendrons
pas sur ce point.
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Chapitre II

Suspensions de particules
non-collöıdales dans des fluides
newtoniens

Les suspensions concentrées de particules non-collöıdales se caractérisent par des com-
portements non-newtoniens (seuil, rhéoépaississement, contraintes normales) qui sont en-
core mal connus [Stickel & Powell (2005)]. Leur lien avec les interactions de contacts
directs entre grains, qui peuvent a priori jouer un rôle important à forte fraction volu-
mique en particules, est peu compris et est loin de faire l’objet d’un consensus à ce jour
[Brady & Morris (1997); Morris (2009); Lhuillier (2009); Lemâıtre et al. (2009); Mills &
Snabre (2009)].

Il a parfois été observé que ces matériaux ont un seuil d’écoulement [Husband et al.
(1993)]. Par ailleurs, à bas taux de cisaillement γ̇, il a été montré que la contrainte de
cisaillement τ à appliquer lors de leurs écoulements en géométrie de Couette est constante
sur une large gamme de γ̇ et qu’elle est proportionnelle à la contrainte normale au cisaille-
ment [Prasad & Kytömaa (1995); Ancey & Coussot (1999)] : ils semblent donc se compor-
ter comme des matériaux granulaires secs [GDR Midi (2004)]. Ce régime d’écoulement,
appelé régime frictionnel, est suivi d’un régime visqueux à plus haut taux de cisaillement
où τ est proportionnel à γ̇ et à la viscosité du fluide interstitiel [Bagnold (1954); Pra-
sad & Kytömaa (1995); Ancey & Coussot (1999)]. Ce comportement a été interprété à
l’échelle microscopique comme résultant d’une transition entre des contacts frictionnels
entre grains à basses vitesses de cisaillement et des contacts lubrifiés à plus haute vitesse.

La dépendance de la viscosité η(φ) de ces matériaux en régime visqueux avec la fraction
volumique φ en particules a été largement étudiée. Si la valeur de η(φ) est bien connue
en régime dilué et pour des concentrations modérées [Larson (1999)], son évolution à
proximité de la fraction volumique de blocage φdiv est moins claire. Il semble que les
diverses données de la littérature puissent être bien représentées par une loi asymptotique
de Krieger-Dougherty divergeant en φdiv : η(φ) = η0(1 − φ/φdiv)−n, dont les paramètres
exacts (φdiv, n) restent cependant sujet à débat [Stickel & Powell (2005); Mills & Snabre
(2009)].

Ce régime visqueux n’est pas simplement newtonien : des différences de contraintes
normales, proportionnelles au taux de cisaillement appliqué, y sont en effet observées
[Zarraga et al. (2000); Morris (2009)]. De telles différences de contraintes normales ne
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peuvent se développer qu’en présence d’une microstructure anisotrope [Brady & Morris
(1997); Morris (2009)]. Une anisotropie a été observée expérimentalement [Parsi & Gadala-
Maria (1987)] et ne semble pouvoir être obtenue qu’en présence d’interactions directes
entre grains [Brady & Morris (1997)]. Le débat reste ouvert sur la contribution à ces
contraintes des interactions hydrodynamiques et des interactions directes entre particules
[Boyer et al. (2011)].

A plus haut taux de cisaillement, on observe parfois un rhéoépaississement. Si on peut
prédire l’existence d’un régime où l’inertie des grains doit jouer un rôle majeur et où les
contraintes doivent être proportionnelles à γ̇2 [Lemâıtre et al. (2009)], les observations
de la littérature ne semblent pas en accord avec ce schéma : dans les systèmes où un
rhéoépaississement a été observé, il se caractérise par une augmentation abrupte des
contraintes (ou un blocage des écoulements) aux plus fortes concentrations [Bertrand et al.
(2002),Brown & Jaeger (2009)], comme par exemple dans les suspensions de fécule de mäıs.
Par analogie avec les observations effectuées dans les suspensions collöıdales, ce phénomène
a parfois été attribué à la formation d’un réseau percolé de clusters hydrodynamiques [Farr
et al. (1997)], ce qui est loin de faire l’objet d’un consensus en l’absence d’observations
expérimentales de ces objets. Le rhéoépaissisement des suspensions non-collöıdales reste
au final particulièrement mal compris car il n’est pas observé de façon systématique.

Tous les résultats expérimentaux évoqués ci-dessus proviennent d’observations ma-
croscopiques, dont on a vu dans le chapitre précédent les problèmes qu’elles posent. Le
problème majeur avec des particules non-collöıdales est le développement d’hétérogénéités
sous cisaillement, par migration des particules. Ce phénomène a été observé dans la plu-
part des géométries d’écoulement [Acrivos (1995)]. On peut l’expliquer à partir des pro-
priétés de diffusion sous cisaillement des particules [Leighton & Acrivos (1987a)], qui
impliquent l’existence de flux de particules en présence d’un gradient de taux cisaillement
[Leighton & Acrivos (1987b); Phillips et al. (1992)], comme en géométrie de Couette.
D’autres modèles s’appuient sur une description diphasique des suspensions [Morris &
Boulay (1999); Lhuillier (2009)] où des changements de densité sont induits par les gra-
dients des contraintes normales (en présence de gradients de taux de cisaillement) exercées
sur la phase particulaire. Les observations de la littérature montrent qu’il s’agit d’un
phénomène relativement lent (voir Ovarlez et al. (2006) pour une revue détaillée) : il est
donc le plus souvent considéré comme négligeable dans les études de suspensions.

Afin de mieux caractériser le comportement des suspensions concentrées, nous avons
choisi d’effectuer une étude expérimentale des leurs écoulements en géométrie de Couette
par IRM.

Des mesures de profils de fraction volumique doivent permettre de lever les doutes
concernant l’homogénéité du matériau, et de tenir compte de l’hétérogénéité si nécessaire
pour analyser le comportement local. Nous nous sommes par ailleurs attachés à mieux
comprendre les propriétés de migration sous cisaillement (section II.3). Nous verrons dans
la suite qu’on ne peut probablement pas dissocier la question de la migration de la question
du comportement.

Notre objectif principal a été de déterminer la loi de comportement locale du matériau
dans les différents régimes d’écoulements évoqués ci-dessus. Nous avons tout particu-
lièrement cherché à tester l’analogie entre les écoulements lents de suspensions et les
écoulements quasistatiques de matériaux granulaires secs (section II.2). Nous nous sommes
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également intéressés à la détermination des propriétés de divergence de la viscosité à l’ap-
proche de φdiv (section II.2.c). Enfin, nous avons cherché à mieux caractériser le compor-
tement de ces matériaux en régime rhéoépaississant (section II.3).

Autant que possible, nous avons cherché à discuter le rôle potentiel des contacts directs
entre grains dans les comportements observés.

1 Matériaux

Pour effectuer cette étude, nous avons utilisé principalement deux systèmes. Un pre-
mier système [Huang et al. (2005); Ovarlez et al. (2006)] est constitué de billes de po-
lystyrène de 300 µm de diamètre (polydispersité 5%) et de densité 1.05 plongées dans
une huile silicone (Rhodorsil 47V20) de viscosité 20 mPa.s à 25 C̊ et de densité 0.95.
La différence de densité entre les billes et le fluide est suffisamment petite pour que le
matériau en écoulement reste homogène dans la direction verticale, comme nous avons pu
le vérifier par IRM. Nous verrons cependant dans la suite que cette différence de densité,
même faible, joue un rôle important sur les propriétés rhéologiques de ces matériaux.

Un deuxième système [Fall et al. (2009, 2010)] est constitué de billes de polystyrène
de 40 µm de diamètre (polydispersité 5%) et de densité 1.05 plongées dans une solution
saline de NaI (viscosité 1 mPa.s) dont on fait varier la concentration en sel afin de changer
la densité du fluide entre 1 et 1.35.

Nos premières expériences ont été effectuées avec le premier système. Le deuxième
système nous a permis d’une part de faire varier la densité du fluide interstitiel pour
comprendre le rôle de la gravité, d’autre part de limiter les efforts visqueux pour mettre
en évidence l’émergence d’un régime où l’inertie des grains joue un rôle.

2 Seuil et viscosité

Dans un premier temps, nous avons cherché à mieux caractériser et comprendre le
comportement des suspensions concentrées lorsqu’on observe sur la réponse macroscopique
de ces matériaux ce qu’on interprète comme une transition entre un régime frictionnel et
un régime visqueux.

2.a Comportement macroscopique/comportement local

Mesures macroscopiques

Le comportement macroscopique stationnaire d’une suspension de 58% de particules
de 300 µm est représenté Fig. II.1. Afin d’éviter toute interprétation hâtive des données
en termes de comportement intrinsèque, nous représentons ici les résultats bruts, c’est-à-
dire le couple stationnaire en fonction de la vitesse de rotation Ω appliquée au cylindre
interne (une vitesse de 1 tour/min correspond à un taux de cisaillement macroscopique
de 0.2 s−1). On observe ici deux régimes bien distincts. A basse vitesse de rotation, le
couple tend vers une valeur constante. Au-delà d’une vitesse critique Ωc (ici de l’ordre de
quelques tours/min), le couple devient proportionnel à la vitesse de rotation.
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Figure II.1 – Caractérisation en régime stationnaire d’une suspension de 58% de billes
de polystyrène de 300 µm de diamètre dans une huile silicone (η = 20 mPa.s) cisaillée en
géométrie de Couette : réponse macroscopique, profils de vitesse adimensionnés, et profils
de concentration. Figures extraites de Ovarlez et al. (2006).

12



Ces observations sont similaires à celles déjà présentées dans la littérature, qui ont
conduit à qualifier cette transition de comportement de “transition frictionnel/visqueux”.
Un plateau à bas taux de cisaillement macroscopique est en effet également observé dans
les écoulement quasistatiques de matériaux granulaires denses. Comme dans les matériaux
granulaires secs, ce plateau s’accompagne par ailleurs de contraintes normales proportion-
nelles aux contraintes tangentielles (ce que nous avons pu vérifier en géométrie à plans
parallèles [Huang et al. (2005)]). Avant d’aller plus loin, on peut déjà noter deux problèmes
avec cette analogie. Le plateau observé dans les matériaux granulaires secs caractérise un
matériau s’écoulant à pression imposée (par la gravité) ; le plateau de contrainte résulte
alors d’un couplage subtil entre l’écoulement et les variations de fraction volumique avec
le taux de cisaillement (dilatance). Suspendre des grains dans un fluide impose a priori
une condition de fraction volumique imposée. A fraction volumique imposée, comme nous
le discuterons plus loin (section II.3), les contraintes dans un granulaire cisaillé sont pro-
portionnelles à γ̇2 [Lemâıtre (2002)], autrement dit elles doivent tendre vers 0 à bas taux
de cisaillement. L’interprétation d’un plateau en termes d’écoulement granulaire contient
donc implicitement l’hypothèse que la fraction volumique en grains évolue librement,
par exemple qu’il y a sédimentation. L’autre problème que pose une telle interprétation
concerne les contraintes normales : des contraintes normales proportionnelles au taux de
cisaillement, donc aux contraintes tangentielles, sont en effet observées à des fractions
volumiques aussi basses que 30% dans les suspensions [Zarraga et al. (2000); Boyer et al.
(2011)] : on peut difficilement parler de comportement granulaire dans un tel cas.

Pour mieux comprendre ces observations, nous avons effectué des mesures de profils de
vitesse et de profils de concentration dans ces mêmes régimes d’écoulements stationnaires
(Fig. II.1).

Profils de vitesse

On remarque tout d’abord que les profils de vitesse mesurés dans le régime dit “vis-
queux” sont très différents de ceux attendus pour un fluide newtonien. Cependant, on
observe que les profils de vitesse adimensionnés mesurés à plusieurs vitesses de rota-
tion Ω > Ωc se superposent, ce qui reste compatible avec la linéarité du comportement.
Nous reviendrons sur ce paradoxe apparent plus bas. Dans le régime dit “frictionnel”, les
écoulements sont localisés à proximité du cylindre interne : le matériau ne coule que sur
une épaisseur inférieure à la taille de l’entrefer, qui diminue lorsque la vitesse de rotation
diminue. Si une telle localisation est la signature d’un seuil d’écoulement [Coussot (2005)],
qui ne peut être que d’origine frictionnelle dans le matériau étudié, les caractéristiques
de cette localisation sont cependant différentes de celle observée dans les matériau gra-
nulaires denses [GDR Midi (2004)] où l’épaisseur cisaillée est constante – de l’ordre de
quelques diamètres de grains – en régime d’écoulement quasistatique (il est cependant
probable que cette épaisseur devienne constante dans nos suspensions à de très basses
vitesses, inférieures à 0.01 tours/min, non explorées ici).

Profils de concentration

Les profils de concentration montrent quant à eux que le matériau est hétérogène.
Si une telle hétérogénéité était attendue, son caractère surprenant est ici sa cinétique
très rapide : nous avons échoué à caractériser le matériau homogène dans la mesure où
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l’hétérogénéité se met en place pour une déformation macroscopique inférieure à 250 (ce
qui est petit quand on cherche à caractériser un matériau à des taux de cisaillement de
l’ordre de 10 s−1). Cette hétérogénéité semble donc inévitable. Une des hypothèses de
base de la rhéométrie est que le système caractérisé macroscopiquement est homogène.
Toute analyse quantitative du comportement sur la base des données macroscopiques
seules semble donc interdite dans les suspensions concentrées ; nous verrons par la suite
que même l’interprétation qualitative du comportement est erronée.

Cette observation est en contradiction avec la littérature de la migration dans les sus-
pensions visqueuses : on attendait plutôt ici une déformation caractéristique de l’ordre
de 10000 (voir Ovarlez et al. (2006) pour une étude bibliographique détaillée), ce qui ex-
plique pourquoi la migration est généralement négligée. Nous reviendrons plus tard sur ce
point, en étudiant en détail la cinétique de migration et l’évolution du comportement du
matériau avant/après migration. A ce stade, le point important est que tous les résultats
de la littérature des suspensions concentrées, basés uniquement sur des mesures macro-
scopiques, peuvent potentiellement être mis en doute. Il est donc nécessaire d’aller plus
loin dans l’analyse locale du comportement.

Une deuxième observation importante pour la suite est que, une fois mise en place,
l’hétérogénéité ne dépend plus ensuite de l’histoire d’écoulement (pour les histoires d’écou-
lement que nous avons imposées) : toutes les mesures macroscopiques caractérisent une
même structure hétérogène stationnaire. On comprend déjà ici que cette hétérogénéité est
à l’origine du paradoxe évoqué plus haut en régime visqueux, c’est-à-dire l’observation
d’un comportement linéaire et de profils de vitesse différents des profils prédits pour
un fluide newtonien homogène. Avant d’analyser quantitativement ce comportement en
régime visqueux, nous nous attachons dans la suite à mieux comprendre l’origine du
régime “frictionnel”.

2.b Seuil et bandes de cisaillement

Pour bien comprendre le comportement du matériau à basse vitesse de cisaillement,
il faut notamment comprendre ce qui génère la localisation de l’écoulement. Dans cet
objectif, nous avons tout d’abord cherché à caractériser la dynamique de localisation.
Les expériences que nous avons effectuées sont des expériences de sauts de vitesse, ins-
pirées d’expériences classiquement effectuées sur matériaux thixotropes [Dullaert & Mewis
(2005)]. Nous avons préparé le matériau en le cisaillant à une vitesse de rotation Ω1 élevée,
en régime dit “visqueux” où tout le matériau est cisaillé, et nous avons effectué un chan-
gement brusque de la vitesse Ω1 vers une vitesse Ω2 faible, où l’écoulement est localisé en
régime stationnaire.

Nos observations montrent que l’écoulement observé juste après le changement de
vitesse est similaire à celui observé juste avant (les profils de vitesse adimensionnés se
superposent [Ovarlez et al. (2006)]). La localisation est un phénomène relativement lent,
qui semble se mettre en place pour une déformation caractéristique toujours identique,
de l’ordre de 1. Les valeurs de couple relevées juste après le saut de vitesse (Fig. II.2)
se placent toutes sur une même droite T ∝ Ω sur 4 décades de vitesse de rotation : ces
observations montrent que la structure préparée en régime visqueux a un comportement
intrinsèque de fluide visqueux sans seuil. Cela lui permet notamment de couler de façon
transitoire sous une contrainte de cisaillement 100 fois moins importante qu’en régime
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Figure II.2 – Caractérisation d’une suspension de 58% de billes de polystyrène dans une
huile silicone en géométrie de Couette : réponse instantanée à un saut de vitesse Ω1 → Ω2

(croix) où Ω1 = 15 rad/s et réponse stationnaire (cercles). Figure adaptée de Ovarlez et
al. (2006).

stationnaire. L’observation T ∝ Ω (qui implique que la contrainte locale est ∝ Ω) couplée
au fait que les profils de vitesse adimensionnés juste avant et après le saut de vitesse
sont superposés (qui implique que le taux de cisaillement local est ∝ Ω) montre que
le comportement local est purement visqueux. Ce comportement est cependant instable :
l’écoulement se localise progressivement, et en parallèle le couple augmente pour atteindre
sa valeur stationnaire (plateau). Les mêmes expériences (sauts de vitesse) effectuées en
partant d’un matériau préparé sur le plateau de couple permettent par ailleurs de montrer
que la portion du matériau qui est en écoulement a également un comportement instantané
de fluide visqueux sans seuil.

L’observation d’une localisation progressive au cours du temps pose problème : les
interactions entre grains ne permettent pas d’introduire d’échelle de temps. La seule
échelle de temps semble être introduite par les phénomènes gravitaires (sédimentation).
Par ailleurs, la formation d’une zone statique dans le matériau implique que cette zone
possède un seuil, qui ne semble pouvoir être dû qu’à un comportement frictionnel de
l’assemblée au repos. Il faut cependant que cette zone soit soumise à une pression de
confinement non nulle, ce qui semble impliquer de nouveau une certaine importance des
phénomènes gravitaires. Si nous avions négligé la faible différence de densité entre les par-
ticules et les grains dans un premier temps, c’est parce que la sédimentation semblait être
négligeable, ce qui a été confirmé par des mesures de profils de fraction volumique verti-
caux : aucune variation observable de cette fraction volumique n’a été mise en évidence.
Afin d’étudier plus en détail l’importance des phénomènes gravitaires, nous avons étudié
le comportement d’une suspension pour laquelle nous avons fait varier ∆ρ en changeant
la densité du fluide interstitiel.

Les profils de vitesse observés à basse vitesse dans une suspension isodense et une
suspension non isodense sont représentés Fig. II.3. On remarque que le phénomène de
localisation disparâıt lorsque la suspension est isodense : elle a désormais un comportement
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Figure II.3 – Profils de vitesse mesurés à différentes vitesses de rotation Ω du cylindre
interne dans une suspension de 59% de billes de polystyrène dans une solution de NaI
pour différent ∆ρ : (a) ∆ρ = 0 ; (b) ∆ρ=0.15. (c) Taux de cisaillement critique γ̇c mesuré
dans des expériences de bifurcation de viscosité en fonction de ∆ρ. Figures extraites de
Fall et al. (2009).

visqueux sans seuil 1. La gravité semble donc bien être le moteur de la localisation du
cisaillement. Une observation plus détaillée des profils de vitesse mesurés sur la suspension
non-isodense montre par ailleurs que l’arrêt de l’écoulement s’effectue de façon abrupte :
le taux de cisaillement à l’interface entre la zone en écoulement et la zone au repos est égal
à un taux de cisaillement critique γ̇c. Il s’agit d’un comportement proche du phénomène
de bandes de cisaillement observé dans les fluides à seuil thixotropes (nous discuterons
ce point en détail dans la section III.1). On retrouve donc ici une échelle de temps 1/γ̇c
associée au phénomène de localisation. On peut émettre l’hypothèse que la localisation
résulte d’une compétition entre le cisaillement, qui tend à resuspendre les grains [Acrivos
et al. (1993)], et la sédimentation. Dans ce cadre, les phénomènes gravitaires l’emportent
lorsque ∆ρgR ' ηγ̇ ce qui conduit à γ̇c ' ∆ρgR/η. Nous avons vérifié cette hypothèse
en faisant varier ∆ρ et η : nous avons montré effectivement que γ̇c ∝ ∆ρ (Fig. II.3) et
γ̇c ∝ 1/η [Huang et al. (2005)].

1. Ces profils sont qualitativement différents de ceux de la Fig. II.1 : les profils sont en effet mesurés ici
sur le matériau homogène, ce qui a été possible car nous n’avons pas cisaillé le matériau à haute vitesse.
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Loi de comportement locale et transition frictionnel/visqueux

Au final, nous proposons de revisiter la transition frictionnel/visqueux (Fig. II.4). Le
comportement local stationnaire est un comportement purement visqueux τ = η(φ)γ̇
pour γ̇ ≥ γ̇c, tronqué sous un taux de cisaillement critique γ̇c ' ∆ρgR/η. C’est à l’échelle
macroscopique que la structure présente une transition visqueux/frictionnel : lorsque le
taux de cisaillement macroscopique est plus faible que γ̇c, le matériau se sépare entre une
zone en écoulement visqueux à γ̇c et une zone au repos, stabilisée par des efforts gravitaires
dans un squelette granulaire. Il faut noter que si on n’observe pas par IRM de changement
de fraction volumique associé à cette transition, cela est probablement dû à la limite de
résolution de l’appareil : la suspension étant très concentrée, un tassement infinitésimal
suffit pour que des contacts lubrifiés se transforment en contacts directs. Finalement, dans
un tel schéma, lorsque le taux de cisaillement macroscopique est très faible, l’épaisseur
de la zone où l’écoulement est localisé doit se stabiliser à une valeur l’ordre de quelques
tailles de grains, indépendante de la vitesse de cisaillement ; le taux de cisaillement local
doit alors devenir plus faible que γ̇c et on peut s’attendre à ce que le matériau devienne
une assemblée frottante en écoulement.

outer
cylinder

inner
cylinder Rc(Ω)

( )
≥

=⎧
⎨
⎩ cγ γ
τ η ϕ γ

0=γ

viscous 
suspension
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Figure II.4 – Vision schématique de la suspension lorsque l’écoulement est localisé.

2.c Viscosité locale

La forme de la loi de comportement ayant été clarifiée, on peut maintenant s’intéresser
à la valeur des propriétés rhéologiques du matériau. Dans ces expériences, les contraintes
normales n’étant pas étudiées, seule la viscosité reste à déterminer en fonction de la
fraction volumique φ en particules. Comme nous l’avons remarqué plus haut, une telle
détermination n’est pas possible à partir des données macroscopiques seules puisque le
matériau est hétérogène. En revanche, une analyse locale est possible. Un point important
est que le profil de fraction volumique hétérogène est stationnaire : une fois établi il ne
dépend plus de l’histoire de cisaillement. Cela implique qu’en une position radiale R
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donnée dans l’entrefer, la fraction volumique φ(R) est toujours la même, notamment
quelle que soit la vitesse de rotation Ω appliquée au cylindre interne de la cellule de
Couette. Les mesures de couple T (Ω) déterminent la valeur locale de la contrainte de
cisaillement τ(R,Ω) = T (Ω)/[2πR2H] en R ; les profils de vitesse V (R,Ω) donnent la
valeur locale du taux de cisaillement : γ̇(R,Ω) = V/R− dV/dR. Le comportement étant
localement visqueux, une série de données η[φ(R)] = τ(R,Ω)/γ̇(R,Ω) peut-être obtenue
à partir des données relevées à toutes les positions R de l’entrefer. Les données obtenues
sur le matériau de fraction volumique moyenne égale à 58% permettent donc d’obtenir la
valeur de la viscosité η(φ) pour φ variant entre 56% (valeur près du cylindre interne) et
59% (valeur près du cylindre externe). Les résultats de cette analyse sont représentées en
Fig. II.5.

Figure II.5 – Viscosité mesurée localement en géométrie de Couette en fonction de la
fraction volumique locale pour des suspensions de billes de polystyrène dans une huile
silicone. Les symboles de couleurs différentes correspondent à des suspensions de fractions
volumiques moyennes différentes (voir légende). Les symboles creux sont obtenus à partir
des mesures macroscopiques seules, en présupposant que la suspension est homogène.
Figure extraite de Ovarlez et al. (2006).

La même expérience a été réalisée sur des systèmes de fractions volumiques moyennes
différentes (de 55 à 60%). On remarque tout d’abord que les points mesurés sur ces divers
systèmes se recouvrent, ce qui est cohérent avec l’existence d’une loi de comportement
simple. L’ensemble de ces données fournit une détermination précise de la viscosité, dans
des domaines où des données reproductibles sont difficiles à obtenir, à l’approche de
la fraction volumique de divergence de la viscosité, qu’on notera φdiv par la suite pour
éviter la confusion avec la fraction maximale d’empilement φmax des granulaires secs. On
obtient ainsi des valeurs de référence, obtenues localement. Elles peuvent être notamment
utilisées pour valider des méthodes de mesure ; cela a par exemple permis de valider
l’hypothèse d’homogénéité du matériau à la base de l’analyse du comportement sur plan
incliné [Bonnoit et al. (2010a)] (dans ce dernier cas, les mesures sont effectuées sur des
déformations de l’ordre de 10, ce qui assure l’homogénéité du matériau).
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Comme on pouvait l’attendre, les valeurs de viscosité mesurées localement sont très
différentes de celles qu’on aurait obtenues dans des expériences de rhéométrie “à l’aveugle”
(Fig. II.5), en supposant le matériau homogène : ici les valeurs locales peuvent être 6 fois
plus importantes que les valeurs “macroscopiques” 2. On voit donc que l’erreur induite
par la migration, qui semble ici inévitable, est loin d’être négligeable, et que la plupart
des données de la littérature présentant des mesure de η(φ) à l’approche de φdiv sont
probablement erronées.

Au final, la viscosité semble diverger en suivant une loi

η(φ) = η0(1− φ/φdiv)−n (II.1)

avec φdiv = 0.605 et n = 2. D’autres formes analytiques (comme la loi de Zarraga [Bonnoit
et al. (2010a)]) semblent également compatibles avec ces observations.

Jamming

Ici, seul n est un paramètre libre puisque φdiv peut être déterminé localement. En effet,
lorsqu’on cisaille un matériau très fortement concentré (fraction volumique moyenne égale
à 60%), on observe, contrairement au matériau à 58% de la Fig. II.1, que l’écoulement reste
localisé en régime “visqueux”, à haute vitesse (Fig. II.6a). A la différence du régime de lo-
calisation du cisaillement observé à basse vitesse, l’épaisseur cisaillée est alors constante,
ce qui montre qu’il existe une zone près du cylindre externe qu’on ne peut jamais ci-
sailler. L’existence de cette zone peut-être expliquée en regardant de plus près les profils
de concentration : on observe sur la Fig. II.6b que la migration a généré une structure
hétérogène où la fraction volumique évolue entre 59% près du cylindre interne et plus de
61% près du cylindre externe. L’endroit où l’écoulement s’arrête quelle que soit la vitesse
imposée est caractérisé par une fraction volumique de 60.5%. Par définition, cette fraction
volumique est donc φdiv, la fraction volumique de blocage (ou ‘jamming’) où la viscosité
diverge. Nous avons effectué la même expérience sur deux autres systèmes et avons obtenu
la même valeur locale de φdiv.

On note qu’il y a de nouveau une transition frictionnel/visqueux dans la structure,
générée ici par la migration : le matériau près de cylindre interne, de fraction volumique
φ < φdiv est caractérisé par un comportement purement visqueux, tandis que le matériau
près de cylindre externe, de fraction volumique φ > φdiv, est caractérisé par un seuil
d’écoulement, qui ne peut être que d’origine frictionnelle.

Cette valeur de φdiv = 60.5% n’est pas celle rencontrée habituellement dans les sus-
pensions [Stickel & Powell (2005)]. Il faut cependant noter que nous présentons ici la seule
valeur localement mesurée de cette quantité à notre connaissance ; la plupart des données
proviennent d’ajustement de données de viscosité macroscopique par des lois empiriques,
sur des données probablement obtenues sur matériaux hétérogènes. On note au passage
que dans le schéma observé ici, il semble possible de faire couler macroscopiquement une
suspension de fraction volumique moyenne supérieure à φdiv si la migration génère une
zone où φ < φdiv près du cylindre interne ; il est donc possible que certaines mesures de
la littérature soient effectuées sur de tels matériaux et que des valeurs de viscosité à des
φ > φdiv soient donc rapportées.

2. Ce facteur 6 n’est bien sûr pas à prendre comme une valeur de référence : il dépend a priori du
système, et surtout des caractéristiques de la géométrie.
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Figure II.6 – Profil de vitesse (a) et profil de concentration (b) mesurés dans une suspen-
sion de 60% de billes de polystyrène dans une huile silicone en géométrie de Couette. La
zone morte est symbolisée par des hachures et se caractérise par une fraction volumique
locale supérieure à φdiv = 0.605. Figure adaptée de Ovarlez et al. (2006).

On peut attendre que la valeur de φdiv corresponde à la valeur de fraction volumique
de l’état critique φcrit de la mécanique des sols. En effet, pour des valeurs de fraction
volumique φ supérieures à φcrit, le squelette granulaire a besoin de se dilater pour s’écouler,
ce qui est impossible à cause du confinement imposé par le fluide interstitiel. Dans ce
cadre, une valeur de 60.5% n’est pas absurde, mais on manque de données pour conclure ;
des mesures directes de φcrit nécessiteraient des observations locales dans les dispositifs
classiques de mécanique des sols ou de pouvoir mener des expériences d’écoulement sur
plan incliné à très faible vitesse [GDR Midi (2004)].

Rôle du frottement

La détermination de l’exposant n de divergence de la viscosité à partir des données
locales est au final assez robuste dans la mesure ou φdiv est déterminé indépendamment.
Dans le cadre d’interactions purement visqueuses entre grains, en l’absence de toute effet
de contacts directs ou de mouvement brownien résiduel à l’échelle des contacts, on attend
un exposant n = 1 [Brady (1993); Mills & Snabre (2009)]. Une valeur de n = 2 semble être
une signature du rôle important des contacts directs dans les propriétés de dissipation du
matériau [Mills & Snabre (2009)]. Notons ici qu’un comportement macroscopique visqueux
est compatible avec une dissipation en partie frictionnelle : en effet, si les seuls efforts sont
frictionnels et visqueux à l’échelle des grains, les forces frictionnelles se mettent simplement
à l’échelle des forces visqueuses (et sont donc proportionnelles au taux de cisaillement
appliqué γ̇) en gardant constant le rapport force tangentielle sur force normale à tout
γ̇ ; il en résulte une réponse macroscopique purement visqueuse, de laquelle on ne peut
dissocier les contributions microscopiques visqueuses et frictionnelles. On retrouve le même
résultat avec un raisonnement à pression imposée, en utilisant le nombre inertiel [Cassar
et al. (2005)].

Il y a trop peu de données fiables dans la littérature pour commenter plus en détail
cette valeur de n. Notons cependant l’existence de données locales récentes qui montrent
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un divergence avec un exposant n = 1 dans un état proche de l’état isotrope et une
divergence avec un exposant n = 2 dans l’état anisotrope imposé par le cisaillement
[Blanc et al. (2011)]. Il sera donc intéressant dans le futur de regarder plus en détail la
dépendance de n avec le frottement entre grains, l’anisotropie, etc.

3 Effets inertiels et rhéoépaississement

Dans un second temps, nous nous sommes intéressés au comportement rhéoépaississant
parfois observé dans les suspensions concentrées. Les suspensions de fécule de mäıs sont un
exemple particulièrement spectaculaire de suspension non-brownienne rhéoépaississante.
Nous avons cherché à mieux comprendre ce phénomène à travers l’étude d’un système
modèle de caractéristiques proches de ces dernières suspensions (même taille de particules,
même viscosité du fluide interstitiel), constitué de particules de polystyrène sphériques
monodisperses de 40 µm de diamètre en suspension dans une solution aqueuse ajustée en
densité.
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Figure II.7 – (a) Couple en fonction de la vitesse de rotation, mesuré lors de l’applica-
tion de rampes de vitesses croissantes/décroissantes successives sur un état initialement
homogène du matériau. Symboles pleins : rampe croissante initiale ; symboles creux : état
stationnaire. Les différentes observations effectuées en parallèle sur les profils de concen-
tration (état homogène, migration en cours, état hétérogène stationnaire) sont indiquées
sur la figure. (b) Profils de concentration mesurés par IRM lors de la rampe croissante de
vitesse de rotation. Figures extraites de Fall et al. (2010).

Observons tout d’abord le comportement macroscopique lorsqu’on cisaille une telle
suspension initialement homogène (Fig. II.7a). Lorsqu’on augmente progressivement la
vitesse de rotation appliquée au système, on observe une augmentation linéaire du couple
avec la vitesse de rotation, suivie d’une brusque augmentation du couple (d’un facteur
20) autour d’une vitesse de rotation de 3 tours/min, correspondant à taux de cisaille-
ment macroscopique faible, inférieur à 1 s−1 : il s’agit d’un comportement fortement
rhéoépaississant. Lorsqu’on poursuit la rampe croissante de taux de cisaillement, le couple
continue à augmenter légèrement avec la vitesse de rotation. Ce comportement fortement
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rhéoépaississant est cependant irréversible. L’état stationnaire (réversible) se caractérise
par un comportement linéaire à faible vitesse, et faiblement rhéoépaississant à quelques
tours/min (Fig. II.7a). Dans la suite, nous nous concentrons tout d’abord sur la ca-
ractérisation de l’état stationnaire.

3.a Comportement stationnaire

Comme observé avec le précédent système, le matériau en régime stationnaire est
hétérogène, et se caractérise par un profil de fraction volumique φ(R) indépendant de la
vitesse de rotation appliquée (Fig. II.7b). Il est donc possible d’appliquer la même méthode
que dans la section II.2.c pour déterminer le comportement local de la suspension à partir
des mesures de couple et de profils de vitesse. Il faut désormais tenir compte du fait que le
comportement n’est pas simplement linéaire. On détermine donc des lois locales τ(γ̇, φ) en
combinant en chaque point R de l’entrefer (de fraction volumique locale φ(R)) les valeurs
locales de τ(R,Ω) et γ̇(R,Ω) mesurées pour diverses vitesses de rotation Ω imposées au
système. Ces lois locales sont représentées sur la Fig. II.8a.
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Figure II.8 – (a) Lois de comportement locales mesurées dans des suspensions de parti-
cules de polystyrène de 40 µm de diamètre dans une solution aqueuse, pour diverses frac-
tions volumiques locales. (b) Taux de cisaillement critique γ̇c(φ) de transition du régime
τ ∝ γ̇ au régime τ ∝ γ̇2, en fonction de la fraction volumique φ mesurée localement.
Figures extraites de Fall et al. (2010).

On observe que la loi de comportement intrinsèque de ces suspensions, mesurée locale-
ment, se caractérise simplement à toute fraction volumique φ par deux régimes d’écoule-
ment : un régime d’écoulement visqueux τ ∝ γ̇ sous un taux de cisaillement critique
γ̇c(φ), et un régime d’écoulement τ ∝ γ̇2 au-dessus de γ̇c(φ). Des contraintes ∝ γ̇2 sont
caractéristiques des écoulements de matériaux granulaires denses à fraction volumique
imposée [Lemâıtre (2002); Lois et al. (2005)] ; ce régime semble donc être le régime iner-
tiel prédit par des lois d’échelle [Lemâıtre et al. (2009)], où la dynamique des grains
est dominée par leur inertie et leurs interactions de contacts, les interactions visqueuses
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devenant négligeables. Les valeurs de taux de cisaillement de transition γ̇c sont cepen-
dant remarquablement faibles, ce qui n’est pas intuitivement attendu dans un régime où
l’inertie des grains doit jouer un rôle. Par ailleurs, on observe que γ̇c(φ) semble tendre
linéairement vers 0 à l’approche d’une valeur φc = 0.605 (Fig. II.8b). On remarque ici que
φc a la même valeur que φdiv, qui est la faction volumique (mesurée localement) au-delà
de laquelle le matériau ne coule plus.

Analyse

On peut comprendre ces observations en analysant plus en détail cette transition
de comportement dans un schéma visqueux/inertiel [Lemâıtre et al. (2009)]. En régime
visqueux, la contrainte de cisaillement s’écrit τ ∝ η(φ)γ̇ ; en régime inertiel, on a τ ∝
β(φ)γ̇2. La transition de comportement a lieu quand η(φ)γ̇ ' β(φ)γ̇2, ce qui conduit à
γ̇c ∝ η(φ)/β(φ). En écrivant η(φ) ∝ (1 − φ/φdiv)−nv et β(φ) ∝ (1 − φ/φdiv)−ni , on en
déduit finalement

γ̇c ∝ (1− φ/φdiv)ni−nv (II.2)

Il a été présupposé ici que la fraction volumique de blocage φdiv est la même en régimes
inertiel et visqueux, ce qui n’a rien d’évident. On retrouve cependant ce résultat dans
[Peyneau (2009)] ; nos observations sont par ailleurs compatibles avec cette hypothèse.
L’équation II.2 permet finalement de comprendre la décroissance linéaire de γ̇c à l’approche
de φdiv, à l’aide de ni = 2 (qui est l’exposant mesuré par simulations dans la littérature
des matériaux granulaires [da Cruz et al. (2005)]) et nv = 1 (qui est l’exposant prédit
pour un matériau essentiellement visqueux [Brady (1993); Mills & Snabre (2009)]), en
accord avec le comportement de notre suspension.

La conclusion de cette approche macroscopique est que l’observation d’un telle tran-
sition visqueux/inertiel à bas taux de cisaillement est la conséquence des propriétés de
divergence des contraintes à l’approche de φdiv dans les deux régimes. On note au passage
que l’exposant nv = 1 mesuré ici est différent de celui mesuré sur le système précédent
(nv = 2), ce qui montre que certains aspects microscopiques restent ici incompris et donc
non mâıtrisés dans la formulation du système. Dans un système où nv = 2, on s’attend
à ne pas observer le comportement inertiel à bas taux de cisaillement, ce qui explique
l’observation d’un comportement local essentiellement linéaire sur le système précédent.

3.b Migration

L’observation de cette transition viqueux/inertiel nous permet maintenant de mieux
comprendre pourquoi l’hétérogénéité du matériau se met en place aussi rapidement. Pour
une suspension purement visqueuse, on s’attend à ce que la migration se mette en place
lentement (il s’agit d’un phénomène diffusif), et que l’échelle de déformation associée au
processus soit

Strainmigr ∝ L2/a2 (II.3)

qui est indépendante du taux de cisaillement appliqué au système, où L est la taille de
l’entrefer et a la taille des particules [Acrivos (1995)]. Pour le système étudié on attendrait
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donc Strainmigr ' 10000 à 100000, soit 1000 fois plus qu’observé lors de la rampe de vitesse.
Cette évaluation n’est cependant valable que pour un système visqueux ; il nous faut
maintenant tenir compte du régime d’écoulement inertiel. La théorie diffusive classique
ne permet pas d’en tenir compte. En revanche, les théories de migration basées sur des
approches diphasiques [Morris & Boulay (1999); Lhuillier (2009)], où la migration est
induite par des différences de contraintes normales, le permet. Dans ce cadre, la migration
est induite notamment par le gradient des contraintes particulaires (ce sont les contraintes
résultant des interactions directes entre grains uniquement [Lhuillier (2009)]). Dans un
régime inertiel, ces contraintes sont toutes ∝ γ̇2. Il faut noter que nous n’avons mesuré que
la contrainte de cisaillement car nous n’avons pas de mesure locale de contraintes normales
(et face aux problèmes d’hétérogénéité mis ici en évidence, on peut difficilement croire
des mesures faites en géométrie à plans parallèles). Cependant, on peut raisonnablement
penser que celles-ci sont également ∝ γ̇2, comme prédit théoriquement [Lemâıtre et al.
(2009)]. Dans les modèles diphasiques, les gradients de contraintes normales ∇τ

N
sont

contrebalancés par les efforts visqueux exercés par le flux de liquide à vitesse U travers le
squelette granulaire, soit ∇τ

N
∝ U , qui intervient ensuite dans l’équation de conservation

de la masse ∂φ = −∇(φU) pour déterminer la cinétique de migration. On voit donc que
l’échelle de temps tmigr associée aux variations de φ est celle de ∇U . D’après U ∝ ∇τN ,
on distingue donc deux cas. En régime visqueux où τ

N
∝ γ̇, on a tmigr ∝ 1/γ̇ donc

Strainmigr ' constant, comme prédit par la théorie diffusive pour un système visqueux.
En régime inertiel où τ

N
∝ γ̇2, on attend tmigr ∝ 1/γ̇2 donc

Strainmigr ∝ 1/γ̇ (II.4)

On prédit donc que la migration est accélérée en régime inertiel, et d’autant plus accélérée
lorsqu’on augmente le taux de cisaillement, ce qui semble expliquer nos observations.

Pour confirmer cette interprétation, nous avons effectué des expériences où nous avons
mesuré la déformation Strainmigr à appliquer à notre suspension, initialement homogène à
59%, pour atteindre un état hétérogène stationnaire (à l’incertitude expérimentale locale
de 0.2% près) lorsqu’on impose une vitesse de rotation Ω constante au cylindre interne.
Les valeurs de Strainmigr(Ω) mesurées pour divers Ω sont reportées sur la Fig. II.9. On
remarque que Strainmigr décrôıt fortement lorsqu’on augmente Ω. La loi de comportement
stationnaire mesurée pour une fraction volumique de 59% est également représentée sur la
Fig. II.9, où on a fait correspondre en abscisse des deux graphiques le taux de cisaillement
macroscopique imposé dans l’expérience de mesure de cinétique de migration et le taux
de cisaillement localement observé lors de la mesure de loi de comportement locale. On
trouve bien qu’une cinétique lente est observée en régime visqueux et que la cinétique
s’accélère fortement en régime inertiel. Nous n’avons malheureusement pas pu confirmer
que la déformation caractéristique est constante en régime visqueux, faute de pouvoir
effectuer des expériences à plus faibles vitesses de rotation. La cinétique observée est qua-
litativement en accord avec la loi d’échelle 1/γ̇ ; il est difficile d’être plus quantitatif à ce
stade car l’ensemble du processus est très complexe : au cours de la migration, le compor-
tement local évolue au gré des évolutions de fraction volumique locale (le matériau peut
par exemple passer localement d’un comportement inertiel à un comportement visqueux)
et affecte en retour le processus de migration.
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Figure II.9 – (a) Déformation Strainmigr(Ω) à appliquer une suspension de 59% de par-
ticules initialement homogène pour atteindre un état hétérogène stationnaire, en fonction
de la vitesse de rotation Ω imposée au cylindre interne. La ligne est une loi ∝ 1/Ω. (b) Loi
de comportement mesurée localement sur un système de fraction volumique locale égale
à 59%. Figure adaptée de Fall et al. (2010).

3.c Rhéoépaississement macroscopique

Revenons maintenant sur la réponse macroscopique (Fig. II.7a) observée lorsqu’on
cisaille le matériau initialement homogène. Lors de la montée de vitesse de rotation, la
réponse macroscopique est initialement linéaire : le comportement local est visqueux et
le matériau est homogène à l’échelle de temps de l’expérience. Lorsque le taux de cisaille-
ment macroscopique est de l’ordre du taux de cisaillement de transition visqueux/inertiel
du système homogène, la réponse macroscopique devient non-linéaire et la migration
s’accélère fortement (Fig. II.7b). Les observations locales montrent que le saut brusque
de couple correspond au moment où les variations temporelles de la fraction volumique
sont les plus fortes. Si la corrélation est indéniable, l’effet reste inexpliqué. Les efforts
appliqués au système pour induire la migration semblent impliquer une composante de
contrainte tangentielle élevée qui pourrait s’expliquer par une percolation du système
(de type châınes de forces, ou cluster hydrodynamique), ce qui mérite des observations
complémentaires.

En résumé, nous avons montré que le comportement local se caractérise par une transi-
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tion visqueux/inertiel à faible taux de cisaillement, qui est une signature du rôle important
des contacts directs sur les propriétés rhéologiques du matériau. A l’échelle macroscopique,
ce comportement conduit à une migration qui s’accélère fortement avec le taux de cisaille-
ment, ce qui constitue une autre signature du rôle important des contacts directs entre
grains. En retour, cette migration génère un rhéoépaississement abrupt (sinon discontinu)
sur la réponse transitoire du système ; il ne s’agit donc pas là d’une propriété intrinsèque
du matériau, mais ses conséquences n’en sont pas moins importantes : au-delà de l’artefact
induit sur la mesure rhéométrique, on peut s’attendre à observer un tel comportement
dans tout écoulement de ces suspensions (par exemple lors des écoulements en conduite).
On peut se demander par ailleurs si ce comportement ne se retrouve pas sur d’autres
systèmes : dans le cas de suspensions browniennes où un rhéoépaississement discontinu
réversible est observé, il n’est pas exclu que ce rhéoépaississement soit généré par la mi-
gration du système ; on peut s’attendre en effet à ce que la migration dans un tel système
soit réversible (et que le matériau redevienne homogène à bas taux de cisaillement ou au
repos, lorsque les effets browniens l’emportent).

3.d Autres résultats sur le rhéoépaississement

Nous avons également étudié le rhéoépaississement spectaculaire observé dans les sus-
pensions de fécule de mäıs [Fall et al. (2008)]. Dans ces systèmes, une étude extensive par
IRM n’est pas possible car le couple en régime rhéoépaississant devient trop important
pour permettre la rotation du moteur que nous utilisons. On peut cependant noter que
lorsque l’écoulement se bloque (lors du rhéoépaississement), le système reste homogène :
aucune signature d’un début de migration n’est observable, contrairement au cas de la
suspension modèle étudiée plus haut.

On observe néanmoins certaines caractéristiques en accord avec un mécanisme de
transition visqueux/inertiel à l’échelle locale. Tout d’abord, nous avons observé que le taux
de cisaillement critique de transition vers le rhéoépaississement décrôıt linéairement avec
la fraction volumique en particules. Par ailleurs, les expériences macroscopiques que nous
avons menées pour tenter de mieux caractériser ce rhéoépaississement font apparâıtre des
effets de confinement et semblent à relier à la dilatance sous cisaillement des matériaux
granulaires secs, en accord avec l’origine inertielle du comportement postulée ci-dessus
(voir. Fall et al. (2008) pour plus de détails). Nous avons notamment montré que :

– lorsqu’une force normale nulle est imposée au système en géométrie à plans pa-
rallèles, le rhéoépaississement disparâıt et l’entrefer tend à augmenter.

– le taux de cisaillement de transition vers le rhéoépaississement augmente avec la
taille de l’entrefer de la géométrie, laissant apparâıtre des effets de taille finie pour
une taille de l’ordre de 40 grains (qui sont peut-être à rapprocher de résultats récents
[Bonnoit et al. (2010b)]).

– si on laisse le matériau cisaillé en contact avec du matériau au repos au bord de la
géométrie à plans parallèles (Fig.3 de Fall et al. (2008)), le taux de cisaillement de
transition augmente (et devient indépendant de la taille de l’entrefer) : le matériau
semble alors disposer d’un “réservoir de dilatance” sur les bords de la zone cisaillée
qui lui permet de couler à un taux de cisaillement auquel le matériau confiné se
bloque.

Pour aller plus loin, et mieux comprendre les différences entre ce système et la sus-
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pension modèle, il faudrait maintenant réussir à caractériser le comportement local en
régime rhéoépaississant pour voir si le rhéoépaississement discontinu se retrouve ou non
à l’échelle locale.

Collaborations

Les travaux présentés dans ce chapitre ont été en bonne partie réalisés en collaboration
avec Daniel Bonn (Laboratoire de Physique Statistique) dans le cadre de la thèse d’Abdou-
laye Fall, que nous avons co-encadrée. Ces travaux ont également bénéficié de l’apport de
Stéphane Rodts et François Bertrand (Laboratoire Navier) pour les aspects IRM. Les effets
inertiels (section II.3) ont été étudiés en collaboration avec Anaël Lemâıtre (Laboratoire
Navier).
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Chapitre III

Fluides à seuil

Mes travaux sur les fluides à seuil sont motivés par plusieurs questions. Tout d’abord,
afin de pouvoir aborder le comportement des suspensions de particules dans des fluides à
seuil, il m’a paru essentiel de caractériser au mieux le comportement macroscopique de ces
derniers. Cela m’a permis en particulier de choisir les systèmes modèles les plus simples
possibles. Mes observations sur les suspensions concentrées m’ont particulièrement incité
à m’interroger sur leur comportement local en écoulement : ce sont en effet généralement
des matériaux multiphasiques dont la taille des éléments constitutifs peut être grande.
On peut alors attendre des phénomènes similaires à ceux observés dans les suspensions
(développement d’hétérogénéités sous cisaillement).

Par ailleurs, les matériaux cimentaires utilisés dans le domaine du génie civil sont
fortement thixotropes (leur comportement dépend de leur histoire d’écoulement). Afin
d’apporter des pistes de modélisation du comportement de tels matériaux lors de leur mise
en œuvre, je me suis intéressé à la transition liquide/solide dans des matériaux thixotropes
modèles et dans les pâtes cimentaires, avec une application à la mise en œuvre des bétons
frais dans des coffrages.

Dans ce chapitre, afin de ne pas présenter un catalogue de résultats, j’ai choisi de
mettre en avant les travaux qui me semblent les plus significatifs et qui présentent une
certaine cohérence.

1 Bandes de cisaillement

Lors d’un écoulement de fluide à seuil, il est parfois observé que certaines zones du
matériau ne sont pas cisaillées [Coussot (2005)]. Ce phénomène se manifeste sous la forme
de zones mortes, comme dans les coins des géométries d’extrusion, ou d’écoulements bou-
chon, par exemple lors d’un pompage en conduite cylindrique.

Lorsque le champ de contrainte dans une géométrie est hétérogène, il s’agit d’un
phénomène trivial : le taux de cisaillement est nul dans les zones où la contrainte de
cisaillement τ est inférieure au seuil d’écoulement τy. C’est le cas dans les écoulements
en conduite cylindrique où la contrainte de cisaillement est proportionnelle au rayon :
le matériau n’est cisaillé qu’à proximité des parois et la partie centrale du matériau (où
τ < τy) est transportée à vitesse constante. On parle alors de localisation du cisaillement.

Lorsque le champ de contrainte est homogène, ce qui n’est strictement possible qu’en
simulations mais quasiment réalisé en géométrie cône plan ou en géométrie de Couette
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à entrefer mince, on n’attend pas de localisation du cisaillement dans un fluide à seuil
modélisé par une loi de comportement classique. En effet, en régime stationnaire, on écrit
généralement τ = f(γ̇) où f est une fonction monotone croissante telle que f(γ̇) → τy
quand γ̇ → 0, qui sous-entend que le taux de cisaillement γ̇ = f−1(τ) tend continûment
vers 0 quand τ → τy. A toute contrainte τ (resp. taux de cisaillement γ̇) appliquée corres-
pond alors un écoulement stable à un taux de cisaillement γ̇ (resp. contrainte de cisaille-
ment τ) unique. Pourtant, une localisation du cisaillement en géométrie de cisaillement
simple homogène a été observée dans certains matériaux expérimentalement [Pignon et al.
(1996); Coussot et al. (2002b)] et en simulations [Varnik et al. (2003)] lorsque la vitesse de
l’outil imposant le cisaillement est contrôlée. On parle alors de bandes de cisaillement : ce
terme est réservé ici à l’observation de deux états distincts d’un matériau pour une même
valeur de contrainte (ici, la contrainte seuil τy). Les deux bandes sont ici caractérisées pas
un taux de cisaillement critique γ̇c bien défini dans la zone en écoulement, et γ̇ = 0 dans
la zone au repos, la contrainte de cisaillement associée étant τ ≈ τy. La taille relative
des deux bandes s’ajuste en fonction de la vitesse imposée à l’outil : on n’observe donc
ce phénomène que lorsqu’on cherche à imposer un taux de cisaillement macroscopique
inférieur à γ̇c.

Ces observations ont amené à revisiter le comportement de ces matériaux, qui ne sont
plus caractérisés par leur seul seuil d’écoulement mais également par un taux de cisaille-
ment critique γ̇c sous lequel aucun écoulement n’est stable. On voit alors apparâıtre un
temps caractéristique 1/γ̇c qui doit se retrouver à l’échelle microscopique. Un progrès
substantiel dans la modélisation des fluides à seuil passe donc par une meilleure ca-
ractérisation de leur comportement local en écoulement, pour déterminer quels matériaux
donnent lieu à des bandes de cisaillement [Dennin (2008); Ovarlez et al. (2009); Schall &
van Hecke (2010)] et pouvoir mettre évidence les propriétés microscopiques à l’origine de
ce phénomène.

Les premières observations expérimentales de bandes de cisaillement dans les fluides
à seuil ont été effectuées sur fluides thixotropes [Pignon et al. (1996); Coussot et al.
(2002b)] ; par ailleurs, un modèle de thixotropie [Coussot et al. (2002a)] permet de faire
naturellement apparâıtre un taux de cisaillement critique γ̇c sous lequel les écoulements
sont instables, en lien avec un temps caractéristique de structuration de ces systèmes.
Cependant, certaines expériences ont également mis en évidence des bandes de cisaillement
dans des fluides à seuil simples (dont le comportement ne dépend pas - ou peu - de l’histoire
d’écoulement), mousses [da Cruz et al. (2002); Rodts et al. (2005)] et émulsions [Bécu et al.
(2006)], où aucune échelle de temps caractéristique de structuration ne semble apparâıtre
par ailleurs.

Cas des mousses et émulsions concentrées

Afin de mieux comprendre ce phénomène, nous avons mené une série d’expériences sur
diverses mousses et émulsions, en faisant varier les caractéristiques physico-chimiques des
matériaux (interfaces mobiles et rigides dans le cas des mousses, interactions répulsives
et attractives dans le cas des émulsions), et la fraction volumique et la taille des éléments
dispersés (bulles et gouttes). Les détails sur la composition des matériaux peuvent être
trouvés dans [Ovarlez et al. (2008, 2010b)]. Nous nous sommes par ailleurs attachés à
refaire des mesures sur les matériaux utilisés par da Cruz et al. (2002) (mousse), Rodts
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et al. (2005) (mousse), et Bécu et al. (2006) (émulsion), où des bandes de cisaillement
avaient été observées.

Les expériences en géométrie cône-plan par IRM sont particulièrement délicates : le
signal mesuré y est très faible car il y a peu de matériau à une position radiale donnée.
Il est en particulier impossible d’y mesurer des champs de vitesse dans des mousses, l’air
ne contribuant pas au signal. Pour contourner ce problème, nous avons choisi d’effectuer
des mesures de profils de vitesse en géométrie de Couette à entrefer large. Dans une telle
géométrie, le champ de contrainte est hétérogène : la contrainte de cisaillement s’écrit
τ(R) = τ(Ri)R

2
i /R

2 où Ri est le rayon interne de la géométrie de Couette, et R la position
radiale dans l’entrefer. Lorsque la contrainte appliquée au niveau du cylindre interne est
proche du seuil du matériau τy, l’écoulement s’arrête à une position Rc dans l’entrefer où
la contrainte de cisaillement est égale à τy (i.e. Rc = Ri

√
τ(Ri)/τy). Cette localisation du

cisaillement n’est alors due qu’au seuil du matériau, et ne dit rien sur l’apparition ou non
de bandes de cisaillement pour l’application d’un cisaillement homogène. Cette dernière
information peut néanmoins être obtenue en observant de plus près les profils de vitesse
localisés. En effet, l’existence de bandes de cisaillement implique que le taux de cisaillement
γ̇ doit tendre vers γ̇c lorsque la contrainte de cisaillement tend vers τy ; à l’inverse un fluide
à seuil classique se caractérise par γ̇ → 0 quand τ → τy. Lorsque l’écoulement est localisé
en géométrie de Couette, cela implique que le taux de cisaillement local γ̇(R) doit tendre
vers γ̇c 6= 0 lorsque R tend vers Rc (i.e. τ(R) → τy). Comme γ̇(R) = V/R − dV/dR, on
doit alors observer que la vitesse locale tend vers zero en Rc avec une pente |dV/dR| = γ̇c,
indépendante de la vitesse du cylindre interne. Le phénomène de bande de cisaillement en
géométrie de Couette est alors un phénomène de localisation classique qui s’accompagne
d’une discontinuité de la pente du profil de vitesse à l’interface entre les zones cisaillée et
non cisaillée, comme dans un champ de contrainte homogène. A l’inverse, si le matériau ne
donne pas lieu à des bandes de cisaillement, dV/dR = 0 à l’interface entre la zone cisaillée
et la zone non cisaillée : la localisation du cisaillement s’effectue sans discontinuité de
pente du profil de vitesse.

Dans les expériences que nous avons effectuées, nous avons imposé la vitesse de ro-
tation Ω du cylindre interne. Nous nous sommes placés pour chaque matériau dans des
conditions où les profils de vitesses sont localisés. Des profils de vitesses mesurés sur l’en-
semble des mousses que nous avons étudiées sont représentés sur la Fig. III.1a, où nous
avons également représenté un profil de vitesse mesuré par Rodts et al. (2005). Pour per-
mettre une comparaison directe des systèmes, nous avons choisi de ne montrer ici que des
profils où la vitesse s’annule en un même point de l’entrefer (Rc ' 5.4 cm) pour tous les
matériaux.

On observe tout d’abord ici qu’il y a une rupture de pente sur les profils de vitesse
mesurés par Rodts et al. (2005) : la pente à l’interface entre la zone cisaillée et la zone
non cisaillée est de 5 s−1, ce qui semble faire de ce matériau un matériau à bandes de
cisaillement. Les profils de vitesse que nous avons mesurés, y compris sur le même matériau
que Rodts et al., ne font quant à eux pas apparâıtre de discontinuité de pente. Les mousses
étudiées semblent donc être des fluides à seuil simples, ne donnant pas lieu à des bandes
de cisaillement. Les profils de vitesse ne permettent en toute rigueur que de donner des
bornes supérieures sur les valeurs admissibles de γ̇c : on trouve des bornes comprises entre
0.03 s−1 et 0.3 s−1 suivant les matériaux (la différence entre les bornes ne dépend que du
rapport signal/bruit lors des mesures par IRM, qui dépend du matériau). Nos mesures
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Figure III.1 – (a) Profils de vitesse mesurés dans les mousses que nous avons étudiées
et profils mesurés par Rodts et al. (2005) (+×) ; la fraction volumique φ et le diamètre
moyen 〈d〉 des bulles sont donnés en légende. Figure extraite de Ovarlez et al. (2010b).
(b) Profils de vitesse adimensionnés V (R)/V (Ri) mesurés pour diverses vitesse de rotation
Ω du cylindre interne (voir légende) dans une émulsion concentrée de 75% de gouttelettes
adhésives de 6.5 µm de diamètre. Figure extraite de Ovarlez et al. (2008).

sont par ailleurs cohérentes avec des mesures macroscopiques à contrainte imposée en
géométrie cône plan : lorsqu’on impose une contrainte proche du seuil d’écoulement du
matériau, on observe un écoulement stable à un taux de cisaillement faible ' 0.1 s−1.

Ces bornes sont en désaccord avec l’unique prédiction théorique de bandes de cisaille-
ment dans les mousses [Denkov et al. (2009a)], ce qui montre que ce modèle n’est pas
adapté aux mousses que nous avons étudiées (il se peut qu’il soit valable pour d’autres
formulations, notamment avec de fortes forces attractives entre les films). Nos résultats
sont en désaccord avec les expériences de da Cruz et al. (2002) ; nous avons pu expliquer
ce désaccord par des problèmes de mise en place dans la procédure employée dans ces
travaux. Le désaccord avec les résultats de Rodts et al. (2005) est plus troublant. Une
explication serait la présence d’impuretés dans la mousse utilisée par Rodts et al. (par
exemple des résidus d’argile, qui ont été étudiées avec le même système) : en effet, il a été
montré que des faibles quantités de particules collöıdales dispersées dans la phase conti-
nue d’une émulsion concentrée peuvent donner lieu à des phénomènes de structuration
par pontage des gouttelettes, ce qui conduit à l’observation de bandes de cisaillement
[Ragouilliaux et al. (2007)] ; il est possible que les mêmes phénomènes surviennent avec
des mousses. Quoiqu’il en soit, on remarque essentiellement ici que nous avons obtenu
ici un ensemble de résultats cohérents sur cinq matériaux, par deux techniques (IRM et
mesures de fluage), qui rend nos observations particulièrement robustes : la conclusion est
l’absence de bandes de cisaillement observables dans les mousses.

Nous avons mené un travail similaire sur des émulsions concentrées. Les écoulements
de l’ensemble de ces émulsions en géométrie de Couette donnent lieu à une localisation
du cisaillement sans signature de bandes de cisaillement (Fig. III.1b). On trouve ici une
borne supérieure sur γ̇c comprise entre 0.1 et 0.01 s−1 selon les matériaux. De nouveau, ces
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résultats sont en contradiction avec des résultats précédents sur un même système [Bécu
et al. (2006)]. Dans ce dernier cas, la différence semble être due à la procédure. Dans nos
expériences, la vitesse du cylindre interne est progressivement diminuée pour donner lieu
à la localisation du cisaillement aux basses vitesses. On observe alors tout de suite un
écoulement stationnaire caractérisé par un profil de vitesse sans rupture de pente. Bécu
et al. (2006) ont quant à eux imposé directement une vitesse faible au cylindre interne sur
un matériau initialement au repos, et observent alors une localisation du cisaillement avec
une rupture de pente. Des expériences récentes sur gels Carbopol [Divoux et al. (2010)] ont
montré qu’avec cette procédure (application directe d’une vitesse de cisaillement faible sur
un matériau au repos), des bandes de cisaillement transitoires peuvent apparâıtre avant la
mise en place d’un écoulement permanent homogène ; à proximité du seuil ces phénomènes
transitoires tendent à devenir infiniment longs. Ils ne sont observés que lorsqu’on part du
repos (et non lorsqu’on part d’un matériau cisaillé) : ils caractérisent une dynamique de
fluidification. Il est donc probable que les bandes de cisaillement observées par Bécu et
al. soient de telles bandes transitoires. Au final, à l’instar des mousses, les émulsions
concentrées semblent s’écouler sans donner lieu à des bandes de cisaillement, comme le
montre un ensemble robuste de résultats sur cinq émulsions différentes.

Des observations effectuées sur un dernier fluide à seuil simple, le gel Carbopol [Coussot
et al. (2009)], conduisent à la même conclusion avec une borne supérieure sur γ̇c de l’ordre
de 0.01 s−1.

En conclusion, il semble que les écoulements de fluides à seuils simples (mousses,
émulsions, gels Carbopol), dont le comportement ne dépend pas – ou peu – de l’histoire de
cisaillement (à l’exception des phénomènes encore peu compris récemment mis en évidence
par Divoux et al. (2010)), soient exempts de bandes de cisaillement stationnaires.

Bandes de cisaillement et thixotropie

A l’inverse, les écoulements de matériaux thixotropes donnent lieu à des bandes de
cisaillement. Il semble donc qu’un phénomène structurant soit nécessaire pour les voir
apparâıtre, ce qui est cohérent avec l’idée que 1/γ̇c fait apparâıtre une échelle de temps
dans le système. Ceci est illustré par nos observations sur les suspensions de particules
non-collöıdales plongées dans des fluides newtoniens (Fig. II.3) qui ont permis de montrer
qu’en l’absence d’effet structurant lié à la gravité, ces matériaux sont des fluides simples :
les bandes de cisaillement n’apparaissent que comme conséquence d’une compétition entre
resuspension visqueuse et sédimentation [Fall et al. (2009)]. Une autre illustration a été
fournie dans le cadre de la thèse d’Alexandre Ragouilliaux [Ragouilliaux et al. (2007)] :
il a en effet été montré qu’une émulsion concentrée, qui est un fluide à seuil simple ne
donnant pas de bandes de cisaillement, peut être transformée en un fluide thixotrope (qui
se structure au repos et se destructure sous cisaillement) donnant lieu à des bandes de
cisaillement par l’ajout de particules collöıdales dans la phase continue. Ces particules
viennent s’adsorber aux interfaces des gouttelettes avec une certaine cinétique et peuvent
générer par pontage un effort attractif entre gouttelettes. On voit ici clairement l’impor-
tance de l’existence d’un phénomène de structuration à l’échelle microscopique pour faire
apparâıtre les bandes de cisaillement. Nous avons récemment formalisé cette idée dans un
modèle simple qui suggère que les bandes de cisaillement apparaissent lorsque que l’échelle
de temps liée à la structuration du matériau est plus grande que l’échelle de temps liée
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aux phénomènes de relaxation viscoélastique. Dans ces conditions, la contrainte de ci-
saillement tend alors tout d’abord à diminuer rapidement (par destructuration) lorsqu’on
augmente le taux de cisaillement appliqué sur le matériau avant de crôıtre par effets vis-
queux : on obtient donc une loi de comportement “à minimum”, instable en-dessous d’un
taux de cisaillement critique γ̇c. Ce modèle schématique et ses prédictions ne seront pas
détaillés ici ; ils peuvent être trouvés dans [Coussot & Ovarlez (2010)].

2 Comportement des fluides à seuil simples

Les matériaux étudiés ci-dessus (mousses, émulsions, gels Carbopol) semblent au final
avoir un comportement de fluide à seuil simple. L’absence de bandes de cisaillement
laisse en particulier penser que les caractérisations macroscopiques classiques rendent
bien compte de leur comportement. Pour confirmer cette hypothèse, nous avons choisi
d’effectuer une étude locale de leurs écoulements par IRM.

2.a Hétérogénéités

Une première étape importante dans la détermination du comportement local de ces
matériaux est de vérifier leur homogénéité sous cisaillement. Nous avons vu en effet lors
de nos travaux sur suspensions concentrées que ces hétérogénéités peuvent se mettre en
place très rapidement.

Nous avons choisi d’étudier plus en détail le cas des émulsions concentrées, qui sont
des suspensions denses de gouttelettes. Pour cette étude, une séquence IRM spécifique a
été développée par Stéphane Rodts. Cette séquence met à profit la différence de temps
relaxation entre les liquides composant les phases dispersée et continue pour mesurer
séparément les fractions relatives de chaque liquide et déterminer la concentration locale
en gouttelettes (on trouvera les détails dans [Ovarlez et al. (2008)]).

Nous avons effectué des études sur des émulsions concentrées (fraction volumique en
gouttelettes φ entre 70 et 88%) monodisperses dont le diamètre des gouttes était compris
entre 0.3 et 40 µm ; par ailleurs, des concentrations différentes en tensioactif ont été
utilisées pour générer des interactions répulsives ou attractives entre gouttelettes. Toutes
les émulsions ont été cisaillées sur de longs temps à vitesse de rotation du cylindre interne
fixe, pour atteindre des déformations allant jusqu’à 100000. Les profils de concentration
mesurés sur deux émulsions sont représentés sur la Fig. III.2.

Aucune hétérogénéité n’a pu être mise en évidence sur ces systèmes : la concentration
en gouttelettes reste constante dans l’entrefer. Outre son importance pratique, ce résultat
fournit une information importante pour la modélisation du phénomène de migration car il
est en opposition à ce qui se passe dans les suspensions de particules rigides. En particulier,
une suspension de billes de 40 µm peut devenir hétérogène pour une déformation appliquée
' 10 [Fall et al. (2010)], tandis qu’une émulsion de gouttelettes de même taille reste
homogène pour une déformation appliqué ' 20000. Cela semble corroborer l’hypothèse
selon laquelle que les propriétés de contacts directs entre particules jouent un rôle majeur
dans le phénomène de migration [Lhuillier (2009)].

On notera finalement que la même observation (absence de migration) a été effectuée
sur une mousse.
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Figure III.2 – Profils de concentration en gouttelettes mesurés dans l’entrefer d’une
géométrie de Couette après cisaillement d’une émulsion de 73% de gouttelettes adhésives
de diamètre 0.3 µm (carrés, déformation appliquée ' 20000), et une émulsion de 88%
de gouttes non-adhésives de diamètre 40 µm (cercles, déformation appliquée ' 40000).
Figure extraite de Ovarlez et al. (2008).

2.b Comportement local

Les matériaux étudiés étant homogènes, il est aisé de déterminer leur comportement
local à l’aide de mesures de profils de vitesse par IRM (voir section I.2.b), tels ceux
présentés sur la Fig. III.1. Pour une vitesse de rotation du cylindre interne Ω imposée,
le taux de cisaillement local γ̇(R,Ω) et la contrainte locale τ(R,Ω) dans l’entrefer sont
obtenues à l’aide des équations I.1 et I.2, grâce à la donnée des profils de vitesse V (R,Ω)
et du couple T (Ω). L’ensemble des données locales (τ(R,Ω), γ̇(R,Ω)) collectées en tout
point de l’entrefer R pour diverses vitesses de rotation Ω donne la loi de comportement
compatible avec les observation locales et les mesures de couple. Il est important de
noter que la seule hypothèse derrière cette reconstruction de la loi de comportement est
l’homogénéité du matériau, que nous avons vérifiée plus haut.

Les lois de comportement ainsi obtenues sur plusieurs émulsions sont représentées sur
la Fig. III.3. On observe que, pour chaque matériau, l’ensemble des mesures est compatible
avec une loi de comportement τ(γ̇) unique. Les contraintes locales mesurées à un même
taux de cisaillement local pour des vitesses de rotation différentes (donc à une position
de l’entrefer R différente) sont bien identiques, ce qui montre qu’il n’y pas pas de variable
structurelle cachée dépendant de la position et des conditions aux limites : on a bien
ici des matériaux homogènes en concentration et en structure, caractérisés par des lois
de comportement locales. Ces lois de comportement sont compatibles avec des lois de
Herschel-Bulkley τ = τy + η

HB
γ̇n avec n = 0.5 pour tous les matériaux (les paramètres

mesurés sont donnés dans la légende de la Fig. III.3). Un exposant n = 0.5 est cohérent
avec de précédentes observations [Mason et al. (1996)] et semble modélisable dans le cadre
d’interactions elasto-hydrodynamiques entre gouttelettes [Bonnecaze & Cloitre (2010)].

La même analyse effectuée sur des mousses conduit aux mêmes conclusions : l’ensemble
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Figure III.3 – (a) Loi de comportement τ(γ̇) mesurée localement dans l’entrefer d’une
géométrie de Couette lors des écoulements d’une mousse (interfaces mobiles, fraction
volumique en gaz 92%, diamètre des bulles 45 µm). La ligne est une loi de Herschel-
Bulkley τ = τy + η

HB
γ̇n, avec τy = 32Pa, η

HB
= 12Pa.sn, n = 0.46. Figure extraite de

Ovarlez et al. (2010b). (b) Loi de comportement τ(γ̇) mesurée localement dans l’entrefer
d’une géométrie de Couette lors des écoulements d’émulsions (de haut en bas) de 75%
de gouttes non-adhésives de 1 µm de diamètre, de 75% de gouttes adhésives de 6.5 µm
de diamètre, et de 75% de gouttes non-adhésives de 6.5 µm de diamètre. Les lignes sont
des lois de Herschel-Bulkley τ = τy + η

HB
γ̇n, avec n = 0.5 pour tous les matériaux et (de

haut en bas) τy = 59Pa et η
HB

= 11.5Pa.sn, τy = 21.5Pa et η
HB

= 15Pa.sn, et τy = 12Pa
et η

HB
= 11.5Pa.sn. Des symboles de même forme correspondent à des mesures effectuées

à une même vitesse de rotation Ω du cylindre interne. Figure extraite de Ovarlez et al.
(2008).

des profils de vitesses observés en géométrie de Couette est compatible avec une unique
loi de comportement de fluide à seuil simple de Herschel-Bulkley τ = τy + η

HB
γ̇n, où les

exposants n mesurés sont en accord avec la théorie de Denkov et al. (2009b) (n=0.27 pour
des interfaces rigides et n=0.46 pour des interfaces mobiles).

La même conclusion s’applique aux gels Carbopol [Coussot et al. (2009)].

Effets de taille finie

Ces résultats sont en contradiction avec ce qu’on observe en géométrie confinée : Goyon
et al. (2008) ont en effet montré que les écoulements d’émulsions concentrées en microca-
naux (d’épaisseur comprise entre 10 et 50 diamètres de gouttelettes) observés pour divers
gradients de pression imposés ne sont pas compatibles avec une loi de comportement τ(γ̇)
unique (voir Fig. III.4b), ce qui ne peut s’expliquer par des hétérogénéités de concentra-
tion. Plus récemment, la même observation a été faite dans des mousses 2D (radeaux de
bulles) en géométrie de Couette, pour des épaisseurs cisaillées de 10 à 20 bulles [Katgert
et al. (2010)].

Nous avons effectué des mesures de loi de comportement locale en géométrie à entrefer
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(a) (b)

Figure III.4 – Lois de comportement mesurées localement dans l’entrefer d’une géométrie
de Couette de 1.8 cm d’entrefer (a) et dans un microcanal de 250 µm de large (b), lors
des écoulements d’une émulsion concentrée de 75% de gouttes non-adhésives de 6.5 µm
de diamètre. Des symboles de même forme correspondent à des mesures effectuées à une
même vitesse de rotation Ω du cylindre interne (a) ou à un même gradient de pression
imposé (b) ; les profils de vitesse correspondant sont représentés en inserts. La ligne est
une loi de Herschel-Bulkley τ = τy+η

HB
γ̇n, avec n = 0.5, τy = 11.6Pa et η

HB
= 11.2Pa.sn.

Figure extraite de Goyon et al. (2008).

large sur une des émulsions étudiées en microcanal (Fig. III.4a) : on observe cette fois
qu’une loi de comportement unique (locale) permet de modéliser tous les écoulements.
Les effets observés en microcanal sont donc des effets de taille finie. Pour un même niveau
de contrainte, l’émulsion semble plus fluide lors des écoulements en microcanal qu’en
géométrie de Couette à entrefer large ; l’analyse montre que l’écart à la loi observée en
entrefer large est d’autant plus grand que le canal est petit et que le matériau est proche du
seuil. Il a été montré par Goyon et al. (2008) et Bocquet et al. (2009) que ces effets peuvent
être rationalisés en prenant en compte la fluidification du matériau générée par les parois
(parois lisse et parois rugueuses ne donnent pas les mêmes résultats) et par le bruit interne
lié aux réarrangements dans le matériau ; ceci se formalise dans une équation de diffusion,
par nature non-locale, qui permet de reproduire les résultats observés en microcanaux
[Goyon et al. (2008)], et est cohérente avec la loi mesurée en Couette à entrefer large.

L’absence d’effets observables dans nos expériences en géométrie de Couette à entrefer
large s’explique par le fait qu’on mesure des vitesses moyennées sur des voxels de 250 µm
d’épaisseur dans la direction radiale ; c’est au plus à l’échelle de 1 mm à proximité du
cylindre interne qu’on s’attendrait à observer des effets non-locaux pour les matériaux
étudiés.
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Comparaison avec le comportement macroscopique

Un comportement local simple ayant été observé, ce comportement doit a priori pou-
voir être retrouvé par de seules mesures macroscopiques : les hypothèses à la base des
analyses rhéométriques sont en effet alors vérifiées. Pour comparer comportement déduit
des mesures macroscopiques et comportement observé localement, il nous faut analyser
les mesures de couple T (Ω) en tenant compte de la localisation du cisaillement, ce qui
interdit l’utilisation de formules simplifiées reliant directement vitesse de rotation Ω et
taux de cisaillement γ̇. En géométrie de Couette, on peut montrer que quelle que soit la
loi de comportement du matériau,

2TdΩ/dT = γ̇(τ(Ri))− γ̇(τ(Re)) (III.1)

où Ri et Re sont les rayons des cylindres interne et externe. On retrouvera la démonstration
de ces formules par exemple dans [Coussot (2005)] ; les hypothèses à la base de cette ana-
lyse sont l’existence d’une loi constitutive locale et l’absence de glissement à la paroi. La
contrainte au niveau du cylindre interne τ(Ri) = T/(2πR2

iH) étant connue, on cherche
alors à obtenir γ̇(τ(Ri)), ce qui s’effectue par sommation de termes 2TdΩ/dT pour une
série de couples T décroissants (différant successivement d’un facteur R2

i /R
2
e). Une telle

sommation assure d’après l’équation III.1 que le taux de cisaillement au cylindre externe
est éliminé à chaque étape, jusqu’à ce que ce dernier soit nul (i.e. quand la contrainte au
cylindre externe à une étape de la sommation est inférieure au seuil τy). Pour un fluide
simple, cette analyse est lourde car elle nécessite en principe une sommation infinie. Pour
un fluide à seuil, une ou deux étapes sont suffisantes pour reconstruire la loi de compor-
tement (τ(Ri), γ̇(Ri)). Les résultats de cette analyse pour les écoulements d’une émulsion
concentrée sont reportés sur la Fig. III.5. On observe que la loi obtenue par l’analyse
macroscopique est en parfait accord avec la loi de comportement mesurée localement.

Au final, il semble que dès lors qu’on considère des écoulements sur des épaisseurs
supérieures à ' 500 éléments constitutifs (gouttelettes ou bulles), ce qui est le cas dans
toutes nos expériences, les mousses et émulsions concentrées peuvent être modélisées par
des lois de comportement locales de fluides à seuil simples. A cette échelle, d’éventuels
effets non locaux à proximité des parois ne semblent pas avoir d’impact sur les mesures
macroscopiques qui sont parfaitement compatibles avec les mesures locales.

2.c Au-delà du cisaillement simple

Le comportement macroscopique de fluides à seuil simples semble donc désormais
bien établi en cisaillement simple. Pour permettre de modéliser leurs écoulements dans
des situations plus complexes comme les géométries d’extrusion, il faut établir des lois
de comportement tensorielles. C’est pourquoi il est important de pouvoir étudier leur
comportement dans des situations modèles qui aillent au-delà du cisaillement simple.

Un exemple d’écoulement complexe modèle est l’expérience d’écoulement dans un
canal incliné développée par Jop et al. (2006) pour tester les lois de comportement
de matériaux granulaires denses. Dans cette expérience, en notant x la direction de
l’écoulement, z la direction perpendiculaire à la base du canal, et y la direction perpen-
diculaire aux parois latérales du canal, l’écoulement se caractérise par deux composantes
non nulles du tenseur des taux de déformation dxz et dxy.
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Figure III.5 – Loi de comportement τ(γ̇) mesurée localement dans l’entrefer d’une
géométrie de Couette lors des écoulements d’une émulsion de 73% de gouttes adhésives
de 0.3 µm de diamètre (symboles creux). La ligne est une loi de Herschel-Bulkley
τ = τy + η

HB
γ̇n, avec n = 0.5, τy = 77Pa, et η

HB
= 15.4Pa.s. Les croix sont les données

τ(γ̇) extraites de l’analyse des mesures macroscopiques T (Ω) à l’aide de l’Eq. III.1. Figure
extraite de Ovarlez et al. (2008).

Nous avons cherché à développer une expérience moins lourde à mettre en œuvre,
plus proche des expériences rhéométriques standards. Notre idée, proche de celle de Jop
et al. (2006), a été de superposer deux écoulements de cisaillement dans des directions
orthogonales. Ce principe a déjà été mis en œuvre en géométrie de Couette [Vermant et
al. (1997)], où des oscillations verticales du cylindre interne peuvent être superposées à sa
rotation, ce qui ajoute une perturbation drz à l’écoulement principal caractérisé par drθ ;
on obtient alors une caractérisation des propriétés viscoélastiques du matériau dans une
direction perpendiculaire à celle de l’écoulement de cisaillement simple. Cependant, dans
cette configuration, il n’est pas possible d’imposer un écoulement permanent à grande
déformation dans la direction verticale.

Pour aller plus loin, notre idée a été d’exploiter la configuration à plans parallèles,
qui permet à la fois d’effectuer des expériences de cisaillement simple par la rotation du
plan supérieur à une vitesse de rotation Ω (qui impose la valeur dθz du tenseur des taux
de déformation) et des expériences de cisaillement simple par la translation verticale du
plan supérieur à une vitesse V (qui, dans l’hypothèse de lubrification, impose la valeur drz
du tenseur des taux de déformation) ; les propriétés de résistance à ces écoulements sont
caractérisées par le couple T et la force verticale F appliqués. En superposant les deux
écoulements, on peut ainsi mâıtriser simultanément et indépendamment 2 composantes
du tenseur des taux de déformation (voir Fig. III.6) en grandes déformations. On obtient
alors un écoulement “3D” hétérogène.
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Figure III.6 – Schéma de l’expérience de combinaison de rotation et d’écrasement.

Théorie

Dans cette expérience, le rapprochement des plans parallèles tend à expulser le matériau
hors de la géométrie. Pour réussir à imposer de grandes déformations dans les deux direc-
tions d’écoulement, il est donc nécessaire de démarrer l’expérience avec un petit volume
ω0 qui ne remplit pas complètement l’entrefer dans la direction radiale. Il faut alors tenir
compte de la géométrie instantanée du matériau pour convertir les grandeurs macrosco-
piques en grandeurs locales lorsque les plateaux se rapprochent. En notant h0 la taille
initiale de l’entrefer, lorsque les plateaux se rapprochent à vitesse V , on calcule la taille
d’entrefer instantanée h(t) = h0−V t et le rayon instantané R(t) =

√
ω0/[π(h0 − V t)]. Ces

valeurs de (R(t), h(t)) sont utilisées dans les formules de conversion de (F, V ) en (τrz, drz)
et de (T,Ω) en (τθz, dθz).

La théorie de ces écoulements peut difficilement être écrite dans le cas général. Pour un
matériau linéaire, la théorie des deux écoulements de cisaillement simple est connue, et on
peut appliquer un principe de superposition. On montre alors que, dans des coordonnées
cylindriques (r, θ, z), le tenseur des taux de déformations s’écrit :

D =
r

2h(t)
·

 0 0 3V
h(t)2
· [2z − h(t)]

0 0 Ω
3V
h(t)2
· [2z − h(t)] Ω 0

 (III.2)

La composante due à l’écoulement de rotation est ici dθz(r) = Ωr
2h(t)

, qui est hétérogène

en r. La composante due à l’écrasement est drz(r, z) = 3V r
2h(t)3

· [2z − h(t)], obtenue dans
l’hypothèse dite de lubrification dans laquelle le rayon R du cylindre de fluide est très
grand devant son épaisseur h ce qui permet de négliger Vz devant Vr ainsi que toutes les
dérivées des vitesses devant ∂zVr. Il faut donc s’assurer que (πh3

0
)/10 . ω0 au début de

l’expérience.

Par ailleurs, on peut montrer que le couple et la force normale exercés sur le plan
supérieur s’écrivent de façon générale

T = 2π

∫ R(t)

r=0

τzθr
2 dr et F = π∂z

[∫ R(t)

0

τrz(r, z)r2 dr
]∣∣∣∣∣
z=h(t)

(III.3)
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et donnent donc accès aux valeurs de

τzθ(r) =
4Tr

2π R(t)4
(III.4)

τrz(r, z = h(t)) =
4Fr h(t)

2π R(t)4
(III.5)

pour un matériau linéaire. Pour comprendre comment un effort normal permet de déduire
une contrainte de cisaillement (τrz), il faut se rappeler que l’équation d’équilibre projetée
sur r s’écrit ∂rτrr + ∂zτrz = 0.

Lorsqu’un matériau à seuil est cisaillé en régime plastique, à très faible taux de ci-
saillement, on sait que l’écoulement est localisé à proximité du plan supérieur pour les
deux sollicitations et que la contrainte de cisaillement (τzθ ou τrz) y est alors constante.
On peut supposer qu’il en est de même pour toute combinaison de sollicitations et on
déduit aisément des équations III.3 ci-dessus que les contraintes τzθ et τrz au seuil du
matériau peuvent être extraites des valeurs de force normale et de couple par τzθ = 3T

2πR3

et τrz = 3hF
2πR3 .

Finalement, si on extrait les contraintes de cisaillement τrz et τθz à partir des mesures
d’effort suivant : {

τrz = 3hF
2πR3

τθz = 3T
2πR3

(III.6)

et les composantes drz et drθ à partir des vitesses de sollicitation V et Ω suivant :{
2drz = 9RV

4h2

2dθz = 3RΩ
4h

(III.7)

on obtient des mesures quantitativement correctes à la fois des propriétés des matériaux
linéaires (viscosité, module élastique) et du seuil des matériaux plastiques. Dans le cas
des matériaux linéaires, on remarque que cela revient à calculer les valeurs de dθz et drz
en (r = 3

4
R, z = h). On supposera dans la suite que les formules III.6 et III.7 permettent

d’obtenir une bonne approximation des caractéristiques rhéologiques des matériaux non
linéaires en écoulement à partir des grandeurs macroscopiques (T,Ω, F, V ). Une analyse
théorique plus poussée est bien sûr possible ; celle-ci ne sera pas développée dans ce ma-
nuscrit.

On peut illustrer l’intérêt de ce dispositif pour l’analyse du comportement des matériaux
à seuil. Nous avons effectué principalement deux études : une étude du comportement au
seuil, et une étude du comportement en écoulement.

Mesures de seuil

Afin de mesurer le seuil d’un matériau pour diverses combinaisons de rotation et
d’écrasement, il est tout d’abord nécessaire de se fixer un protocole bien défini. Nous
avons choisi d’effectuer les mesures de seuil en sollicitant le matériau initialement au re-
pos à faible taux de cisaillement constant. Ce taux de cisaillement est défini par γ̇ =√

2dijdij soit γ̇ =
√

4d2
rz + 4d2

zθ pour l’écoulement décrit ci-dessus. Lorsqu’on combine
deux écoulements, on applique donc simultanément la rotation et l’écrasement en s’assu-

rant que Ω et V sont tels que γ̇ =
√

(9V R(t)
4h(t)2

)2 + (3ΩR(t)
4h(t)

)2 est constant à chaque instant.
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Figure III.7 – Contrainte de cisaillement τrz en fonction de la déformation γrz induite
par l’écrasement (a) et contrainte de cisaillement τzθ en fonction de la déformation γzθ
induite par la rotation (b), lorsqu’un taux de cisaillement γ̇ =

√
4d2

rz + 4d2
zθ = 0.05 s−1

est appliqué sur une émulsion concentrée initialement au repos, pour divers rapports
drz/dzθ. (c) Valeurs de contraintes seuil (τrz, τrθ) mesurées en rotation et écrasement,
adimensionnées par la contrainte seuil τy mesurée en cisaillement simple, pour diverses

combinaisons d’écrasement et de rotation. La ligne est une loi isotrope
√
τ 2
rz + τ 2

zθ =
τy. Les symboles de couleurs différentes correspondent à des matériaux (émulsions, gel
Carbopol) différents. Figure extraite de Ovarlez et al. (2010a).
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Nous avons réalisé diverses expériences, caractérisées par des rapports drz/dzθ = 3V/(Ωh)
différents pour un même γ̇. Les contraintes τrz et τzθ mesurées en fonction des déformations
de cisaillement γrz et γzθ dans ces expériences sont représentées sur la Fig. III.7.

On observe pour chaque mesure que le matériau a un comportement élastoplastique,
caractérisé par une relation linéaire entre contrainte de cisaillement et déformation sous
le seuil d’écoulement, puis par un plateau plastique. Une analyse plus poussée montre
que les modules élastiques en écrasement et en rotation sont les mêmes, et ne dépendent
pas du protocole de préparation pour les matériaux étudiés : ce comportement est com-
patible avec un comportement élastique de matériau isotrope. On voit par ailleurs que le
comportement élastique mesuré dans une direction n’est pas modifié lorsqu’on applique
simultanément une sollicitation au matériau dans une autre direction : la pente de la re-
lation contrainte/déformation reste la même. Les plateaux mesurés en écrasement pur et
en rotation pure sont identiques, ce qui est de nouveau compatible avec un comportement
isotrope, indépendant du protocole de préparation. Lorsqu’on applique simultanément
les deux écoulements, on observe que la position du plateau plastique évolue : pour une
contribution croissante de l’écrasement au cisaillement, on voit le plateau plastique en
rotation diminuer, et le plateau plastique en écrasement augmenter.

Pour mieux caractériser les contraintes mesurées en régime plastique, nous avons tracé
les couples de valeurs de (τrz,τzθ) mesurées aux plateaux pour chaque combinaison de
rotation et d’écrasement et les avons reportés dans un diagramme τzθ vs. τrz (Fig. III.7c).
On observe sur cette figure que l’ensemble des points se place sur un quart de cercle√
τ 2
rz + τ 2

zθ = τy, qui est compatible avec un critère de Von Mises et de Tresca. Il s’agit
du seul invariant du tenseur des contraintes non nul dans cette configuration : on montre
donc ici essentiellement que le matériau a un comportement isotrope.

Comportement de matériaux à seuil en écoulement

Dans un deuxième temps, nous avons étudié le comportement de fluides à seuil en
écoulement pour diverses combinaisons de rotation et d’écrasement. Nous nous sommes
concentrés sur des expériences où on impose un taux de déformation constant dans une
direction, et où on applique une rampe de taux de déformation dans l’autre direction. Le
comportement observé lors d’une rampe de vitesse de rotation lorsqu’on impose simul-
tanément une valeur de Γ̇sq ≡ 2drz constante est représenté sur la Fig. III.8 ; on montre
ici uniquement la résistance à la rotation, soit τzθ en fonction de γ̇rot ≡ 2dzθ. On observe
deux régimes bien distincts : lorsque l’écoulement de rotation est dominant (γ̇rot >>
Γ̇sq), le comportement est identique à celui observé en l’absence d’écrasement. Lorsque
l’écoulement d’écrasement est dominant (γ̇rot << Γ̇sq), la résistance à l’écoulement de ro-
tation devient linéaire sans seuil : on a un comportement effectif de fluide visqueux. L’ab-
sence de seuil est logique : le critère de seuil 3D a été dépassé en imposant l’écoulement
principal, il n’y a donc pas de résistance seuil à l’écoulement secondaire. Le comportement
visqueux observé ici à l’échelle macroscopique se retrouve à l’échelle microscopique : il a
été observé par Besseling et al. (2007) que les particules collöıdales d’un verre collöıdal
cisaillé diffusent comme dans un fluide visqueux de viscosité η

eff
diminuant avec le taux

de cisaillement imposé (η
eff
∝ γ̇−0.8).

Pour mieux caractériser ce régime visqueux, nous avons tracé la viscosité effective
de l’écoulement secondaire en fonction du taux de cisaillement appliqué (qui peut être
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identifié au gradient de vitesse de l’écoulement principal Γ̇sq). A proximité du seuil
d’écoulement, on observe que la viscosité décrôıt comme 1/Γ̇sq. Autrement dit, la visco-
sité effective de l’écoulement secondaire τzθ/γ̇rot semble être égale à la viscosité apparente
τrz(Γ̇sq)/Γ̇sq ' τy/Γ̇sq de l’écoulement principal.
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Figure III.8 – (a) Comportement τzθ = f(γ̇rot) mesuré en rotation lors de l’application
d’une rampe de taux de déformation γ̇rot ≡ 2dzθ en l’absence d’écrasement (carrés noirs) et
lorsqu’un écoulement d’écrasement à taux de déformation Γ̇sq ≡ 2drz constant est imposé
simultanément (triangles bleus). La ligne est une droite τzθ ∝ γ̇rot. (b) Viscosité effective
ηrot = τzθ/γ̇rot mesurée en rotation en fonction de Γ̇sq lorsque l’écoulement d’écrasement
est dominant (γ̇rot << Γ̇sq) ; on représente ηrot/τy. Les symboles différents correspondent
à des matériaux de seuils τy différents (émulsions, suspension de bentonite). La ligne est
une droite ηrot ∝ τy/Γ̇sq. Figure extraite de Ovarlez et al. (2010a).

Cette observation est compatible avec une loi de Herschel-Bulkley isotrope. En écrivant
τij = 2[(τy + η

HB
γ̇n)/γ̇]dij avec γ̇ =

√
2dijdij, si on considère que l’écoulement principal

est induit par l’écrasement, soit γ̇ ' 2drz, on en déduit que τzθ ' 2[(τy + η
HB
γ̇n)/γ̇]dzθ :

l’écoulement secondaire se caractérise alors par un comportement effectif visqueux de
viscosité [(τy + η

HB
γ̇n)/γ̇], comme observé expérimentalement.

On retrouvera cette caractéristique dans les propriétés de sédimentation induite par
cisaillement dans un fluide à seuil (Sec. IV.3.c) : en géométrie de Couette, l’écoulement
de sédimentation peut être vu comme un écoulement secondaire dans un fluide visqueux
effectif [Ovarlez et al. (2010a)]. La mesure par IRM de la vitesse de sédimentation de
particules dans un fluide à seuil cisaillé permet de remonter à une force de trâınée. Nous
verrons que les vitesses de sédimentation mesurées en fonction des caractéristiques de
l’écoulement donnent des informations cohérentes avec celles obtenues lorsqu’on superpose
les deux écoulements dans le test décrit ci-dessus.

3 Fluides à seuil thixotropes

Certains matériaux à seuil sont thixotropes : leur comportement dépend de leur histoire
d’écoulement. C’est le cas par exemple des pâtes de ciment utilisées dans la formulation
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des bétons autoplaçants. Il s’agit dans ce cas d’une propriété particulièrement utile. Après
malaxage, le béton frais cisaillé est dans un état de fluide déstructuré, caractérisé par un
seuil d’écoulement faible voire nul, ce qui garantit une mise en œuvre aisée et permet
notamment de remplir rapidement des coffrages complexes et de grande hauteur sans
qu’il soit nécessaire de vibrer les coffrages. Une fois mis en place, le matériau au repos se
structure très rapidement et passe en régime solide (Fig. III.9a) ; son seuil d’écoulement
augmente alors fortement au cours du temps passé au repos, ce qui permet de stabiliser les
granulats face à une éventuelle sédimentation [Roussel (2007)]. Cette caractéristique pose
cependant parfois problème : par exemple, si le matériau se structure trop rapidement lors
de sa mise en œuvre dans un coffrage, le remplissage par le matériau peut être incomplet
(voir Fig. III.9b).

Liquide Solide
(a) (b)

Figure III.9 – (a) Coulage d’une dalle par un béton autoplaçant. (b) Défauts de rem-
plissage d’un coffrage de tablier de pont. Photographies fournies par Nicolas Roussel.

Afin d’apporter des pistes de modélisation du comportement de tels matériaux lors de
leur mise en œuvre, nous nous sommes intéressés à la transition liquide/solide dans des
matériaux thixotropes modèles, en nous concentrant sur le rôle de l’histoire de cisaillement
sur leur comportement en régime solide (en particulier leur seuil de remise en écoulement).

3.a Transition liquide-solide

Afin de pouvoir suivre le comportement de matériaux thixotropes lors de leur transition
liquide/solide, nous avons eu l’idée de superposer des petites oscillations à une contrainte
constante. Cette technique a été employée dans la littérature [Macdonald (1973)] pour
sonder la structure – par l’application d’oscillations non perturbatives – de matériaux en
écoulement (essentiellement des solutions de polymère). L’application de cette technique
pour étudier la transition liquide/solide dans des matériaux à seuil est ici originale :
on s’intéresse principalement au cas où une contrainte τ0 inférieure au seuil d’arrêt de
l’écoulement τyd est appliquée directement après un précisaillement en régime liquide.
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Dans cette expérience, on impose

τ(t) = τ0 + δτ0 sin(ωt) (III.8)

et on mesure la réponse

γ(t) = γ0(t) + δγ0(t) sin(ωt− φ(t)) (III.9)

(en supposant que la réponse à la perturbation δτ0 est linéaire). On peut alors définir une
viscosité apparente du matériau η(t) = τ0/γ̇0(t). La réponse à la sollicitation oscillatoire
permet par ailleurs de définir un module élastique G′(t) = [δτ0/δγ0(t)] cos

(
φ(t)

)
et un

module visqueux G′′(t) = [δτ0/δγ0(t)] sin
(
φ(t)

)
.

La réponse d’une suspension de bentonite à une telle sollicitation est représentée sur
la Fig. III.10, pour une contrainte permanente appliquée τ0 proche de τyd . On trace ici
G′(t), G′′(t) et η(t)/ω, ainsi que la déformation γ0(t) ; on rappelle que le matériau est
initialement cisaillé à une contrainte τprécis. > τyd en régime liquide.
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Figure III.10 – Module élastique G′(t) et module visqueux G′′(t) d’une suspension de
bentonite en fonction du temps t lorsqu’on applique une contrainte de cisaillement τ(t) =
τ0 + δτ0 sin(ωt) suite à un précisaillement en régime liquide. La courbe discontinue est
η(t)/(3.5ω) où η(t) est la viscosité apparente observée au cours du temps en réponse à la
contrainte appliquée τ0 . L’insert montre la déformation observée en fonction du temps. La
contrainte seuil dynamique du matériau est τyd = 46 Pa ; les paramètres de la sollicitation
sont τ0 = 40 Pa, δτ0 = 1 Pa, ω = 6.28 rad/s. Figure extraite de Ovarlez & Coussot (2007).

La mesure de déformation montre que, après le précisaillement, le matériau continue à
s’écouler pendant un temps relativement long, jusqu’à un instant t0 ≈ 100 s où γ0(t) semble
saturer. Durant la première phase (régime liquide), la viscosité apparente η(t) augmente
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progressivement au cours du temps : le matériau se structure lentement ; à t0 ≈ 100 s on
observe que η(t) augmente brutalement de plusieurs ordre de grandeurs, et atteint une
valeur très élevée mais finie, qui continue à évoluer au cours du temps : il s’agit d’un régime
de fluage. Les mesures de modules permettent de bien distinguer ces deux régimes comme
un régime liquide et un régime de solide vieillissant : pour t < t0 , le module élastique
G′(t) est négligeable devant G′′(t) (on peut considérer qu’on mesure ici essentiellement
du bruit) ; le module visqueux G′′(t) augmente quant à lui progressivement au cours du
temps, en épousant l’évolution temporelle de η(t). Pour un liquide visqueux (ou liquide
de Maxwell), on attendrait G′′(t) = η(t)/ω ; on observe ici que G′′(t) = η(t)/(3.5 ∗ ω)
ce qui est compatible avec un comportement de liquide non-linéaire d’exposant n ≈ 0.3
(nous n’avons pas approfondi ce point). Autour de t0 , les évolutions de G′′(t) et η(t) se
mettent à différer : G′′(t) atteint un maximum puis se met à décrôıtre ; en parallèle, G′(t)
augmente brutalement pour devenir largement supérieur à G′′(t) et augmente ensuite
continûment au cours du temps : le matériau semble être ici en régime solide vieillissant.
La même expérience répétée pour divers niveaux de contrainte τ0 [Ovarlez & Coussot
(2007)] permet de montrer que l’apparition de la transition liquide/solide est retardée
lorsque τ0 augmente ; le temps caractéristique de transition diverge lorsque τ0 → τyd .
Au final, cette technique permet de bien caractériser la transition liquide/solide et de
déterminer clairement le temps passé en régime solide 1, qui est une donnée essentielle
pour ces matériaux, leurs propriétés en régime solide en dépendant fortement.

Rôle de l’histoire

Cette première étape nous a permis ensuite d’étudier en détail l’influence de l’histoire
d’écoulement sur le comportement en régime solide, en fonction du temps passé en régime
solide, défini ci-dessus. Cette étude, dont l’objectif principal est de mettre en évidence le
rôle des conditions de mise en œuvre sur le comportement des matériaux, est en outre
motivée par des études du vieillissement des matériaux solides [Berthoud et al. (1999)],
où il est observé que celui-ci est accéléré par l’application d’une contrainte au repos. Cet
aspect a peu été étudié dans les matériaux à seuil ; des résultats contradictoires (rajeu-
nissement ou vieillissement accéléré) ont par ailleurs été rapportés [Viasnoff & Lequeux
(2002)].

Une infinité d’histoires de contraintes de cisaillement< τyd permet d’amener le matériau
en régime solide ; toute contrainte inférieure au seuil peut ensuite être appliquée sur le
matériau au repos. Nous avons choisi d’appliquer les histoires de sollicitations représentées
sur la Fig. III.11. Dans toutes les expériences, on part d’un matériau cisaillé en régime
liquide par l’application d’un précisaillement à contrainte élevée (correspondant à un taux
de cisaillement de l’ordre de 100 s−1). A l’issue, on applique des histoires de contraintes
inférieures au seuil d’arrêt, constantes par morceaux au cours du temps, en distinguant
trois périodes durant lesquelles on maintient la contrainte à un même niveau : le régime
d’écoulement ralenti (avant la transition liquide solide), le régime de solide vieillissant,
et la période durant laquelle la transition liquide/solide est observée. En appliquant des
valeurs différentes de contraintes dans ces trois périodes, on cherche à dissocier l’influence
de l’histoire d’écoulement (on sait par exemple que le comportement de gels collöıdaux en

1. Ce temps dépend légèrement de la fréquence de sollicitation ; notre intérêt étant dans la suite d’aller
vers des aspects macroscopiques en lien avec les applications, nous n’avons pas approfondi ce point.
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régime solide peut dépendre du taux de cisaillement appliqué en régime liquide [Rueb &
Zukoski (1997)]), l’influence du chargement en régime solide (dans la mesure où celui-ci
tend à accélérer le vieillissement dans certains matériaux), et l’influence des conditions de
transition liquide/solide.
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Figure III.11 – Gauche : histoires de contraintes de cisaillement τ inférieures au seuil
d’arrêt τyd appliquées suite à un précisaillement en régime liquide. Droite : module
élastique d’une suspension de bentonite (τyd = 35 Pa) en fonction du temps passé en
régime solide pour ces diverses histoires de cisaillement (voir légende). Figures extraites
de Ovarlez & Chateau (2008).

Les modules élastiques G′(t) mesurés en régime solide pour ces diverses histoires sont
représentés sur la Fig. III.11 en fonction du temps passé en régime solide, identifié par
l’expérience de superposition. On observe deux groupes de courbes. Lorsqu’une contrainte
non nulle est appliquée uniquement en régime solide ou uniquement en régime liquide, la
transition liquide/solide étant accomplie sous contrainte nulle, on observe la même valeur
de G′(t) en régime solide que si une contrainte nulle avait été appliquée directement
après précisaillement. Ces premiers résultats montrent que la structure des matériaux
étudiés ne dépend pas de l’intensité du précisaillement, et que le chargement appliqué
en régime solide n’affecte pas leurs propriétés de vieillissement. En revanche, lorsqu’une
contrainte non nulle est appliquée lors de la transition liquide-solide (qu’elle soit ou non
appliquée ensuite sur le matériau en régime solide), on observe que le module élastique
du matériau est beaucoup plus élevé que lorsque la transition a lieu sous contrainte nulle.
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Son évolution au cours du temps semble en revanche inchangée : seul le module (ou la
structure) initial semble être affecté par les conditions de transition liquide/solide. Une
étude détaillée [Ovarlez & Chateau (2008)] montre en effet que le module élastique des
matériaux étudiés semble s’écrire sous la forme

G′(taging, τtransition)=G′0(taging) + ατtransition (III.10)

où τtransition est la valeur de contrainte appliquée pendant la transition liquide/solide,
et où des valeurs de α comprises entre 7 and 80 ont été relevées sur divers matériaux
thixotropes.

Nous avons effectué des mesures de seuil de remise en écoulement des matériaux pour
les diverses histoires évoquées ci-dessous, qui ont conduit aux mêmes conclusion : ce seuil
ne dépend que de la contrainte appliquée durant la transition liquide/solide (Fig. III.12).
On voit par ailleurs que les propriétés de vieillissement sont inchangées par l’application
d’une contrainte non nulle durant cette transition. A l’instar du module élastique, on peut
écrire

τy(taging, τtransition)=τy0(taging) + βτtransition (III.11)

où des valeurs de β comprises entre 0.6 and 0.9 on été relevées, suivant les matériaux.
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Figure III.12 – Contrainte seuil de mise en écoulement d’une suspension de bentonite
(τyd = 35 Pa) en fonction du temps passé en régime solide, pour diverses contraintes de
transition liquide/solide τtransition(voir légende). Figure extraite de Ovarlez & Chateau
(2008).

Au final, le matériau est d’autant plus rigide et son seuil est d’autant plus impor-
tant que la contrainte appliquée lors de la transition liquide/solide est importante ; les
contraintes appliquées en régime liquide ou pendant le vieillissement en régime solide
jouent en revanche un rôle négligeable. Nous avons montré qu’une explication possible
de ce phénomène est le figeage d’une microstructure anisotrope lorsque la transition li-
quide/solide s’effectue sous contrainte [Ovarlez & Chateau (2008)]. Le vieillissement s’ef-
fectue quant à lui par formation de nouveaux liens sur le squelette solide existant : sa
cinétique n’est pas modifiée par l’application d’une contrainte.
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Interprétation
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Figure III.13 – Expériences de démarrage d’un écoulement d’une suspension de bentonite
sur un plan incliné pour deux protocoles de mise en place différents.
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Conséquences macroscopiques

Pour illustrer les conséquences de ce phénomène, nous avons effectué des expériences
de démarrage d’un écoulement sur un plan incliné pour deux méthodes de mise en place du
matériau (Fig. III.13) : (i) lorsqu’on verse très rapidement le matériau dans un cylindre,
conduisant à sa transition liquide/solide au repos sans contrainte de cisaillement, (ii)
lorsqu’on verse directement le matériau sur un plan incliné, laissant l’écoulement s’arrêter
de lui-même (la transition liquide/solide s’effectue alors lorsque la contrainte est inférieure
au seuil d’arrêt).

Lorsqu’on incline le plan incliné pour faire démarrer un écoulement, on constate que
celui-ci démarre pour un angle beaucoup plus faible dans le cas (i) que dans le cas (ii).
Par ailleurs, on observe un démarrage en bloc dans le cas (i) tandis que seule une ca-
lotte s’écoule dans le cas (ii). Le premier cas s’explique aisément. Le matériau a effectué
sa transition liquide/solide sous une contrainte de cisaillement nulle : il s’agit donc d’un
matériau homogène, caractérisé par une contrainte seuil τy constante, qui se remet en
écoulement quand l’effort gravitaire est suffisant (soit un angle de démarrage θ obtenu par
tan θ = τy/(ρgh), où h est l’épaisseur du matériau). Le deuxième cas est plus complexe :
on doit faire appel au phénomène mis en évidence plus haut pour l’expliquer. Une simu-
lation de l’écoulement d’étalement donne la distribution verticale (en une position radiale
donnée) de la valeur de la contrainte de cisaillement dans le matériau lors de l’arrêt de cet
écoulement (Fig. III.13). On voit que la contrainte de cisaillement est nulle dans la partie
supérieure du matériau, tandis qu’elle s’approche du seuil d’arrêt τyd à la base du plan.
La transition liquide/solide conduit alors à la formation d’un matériau solide hétérogène,
caractérisé par une contrainte seuil plus faible dans sa partie supérieure, qui formera la
future calotte, que dans sa partie inférieure. Plusieurs mécanismes de redémarrage sont
possibles suivant l’hétérogénéité du matériau ; ici, le redémarrage s’effectue quand l’angle
de démarrage θ′ est tel que tan θ′ = τy(h

′)/(ρgh′), où h′ l’épaisseur de la calotte, et τy(h
′)

est la valeur de seuil en fond de calotte qui semble être proche ici du seuil τy obtenu pour
une transition liquide/solide sous contrainte nulle.

Cas des matériaux cimentaires

Nous avons vérifié que les observations effectuées ci-dessus sur divers fluides thixo-
tropes modèles s’appliquent également aux matériaux cimentaires [Ovarlez & Roussel
(2007)]. Le comportement complexe de ces matériaux rend une étude détaillée délicate ;
nous nous sommes contentés d’étudier le cas où la même contrainte est appliquée lors de
la transition liquide/solide qu’en régime solide. On observe de nouveau (Fig. III.14) que le
seuil est d’autant plus élevé que la contrainte appliquée lors de l’arrêt de l’écoulement est
élevée. L’effet est ici particulièrement spectaculaire : une contrainte appliquée de 1 Pa peut
conduire à une augmentation du seuil de redémarrage de 40 Pa. On constate par ailleurs
que la vitesse de structuration (vitesse d’augmentation du seuil en fonction du temps)
augmente avec la contrainte appliquée. Il s’agit peut être ici d’un effet de vieillissement
accéléré par la contrainte appliquée au repos : l’analogie avec les résultats de Berthoud
et al. (1999) suggère que des contacts solides entre grains de ciment peuvent jouer un
rôle important sur ce seuil. Ceci nous pousse à étudier plus en détail les mécanismes qui
mènent à l’écoulement des matériaux cimentaires (voir section III.3.b).
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Figure III.14 – Contrainte seuil d’écoulement d’une pâte de ciment (τyd ≈ 2 Pa) en
fonction du temps passé en régime solide, pour diverses contraintes appliquées durant la
transition liquide/solide et le repos (voir légende). Figure extraite de Ovarlez & Roussel
(2007).

Autres études : paramètres influant sur le vieillissement

Suite à la transition liquide/solide, les valeurs des propriétés mécaniques des matériaux
thixotropes (élasticité, seuil) augmentent régulièrement au cours du temps t. Pour aider
à mieux comprendre et modéliser ce phénomène, nous nous sommes intéressés au rôle
de la température T et de la concentration en particules φ sur ce vieillissement [Ovar-
lez & Coussot (2007)]. Nous avons trouvé qu’il est accéléré par une augmentation de
température, comme attendu dans le cas d’un vieillissement dû à une évolution de la
configuration par des processus thermiquement activés. Il semble par ailleurs qu’on puisse
définir un temps caractéristique de structuration dont la dépendance avec T est com-
patible avec une loi d’Arrhenius [Awasthi & Joshi (2009)]. L’effet de la concentration
est moins clair : s’il semble qu’on puisse définir un temps caractéristique fonction de φ,
nous n’avons pu trouver d’explication satisfaisante de son origine et de sa dépendance
avec φ. Cette détermination est néanmoins utile comme outil d’aide à la formulation des
matériaux : il a en effet été observé qu’une augmentation de température tend à augmen-
ter la vitesse de structuration des bétons frais (c’est le cas pour le coulage de la Fig. III.9b,
effectué par temps chaud). Nos observations permettent de comprendre ce phénomène,
et de proposer une méthodologie pour effectuer un changement de formulation pour le
contrecarrer [Roussel et al. (2008)]. Cette détermination reste à ce stade empirique face
au manque de compréhension du phénomène de thixotropie dans ces matériaux. Nous
proposons de pistes d’amélioration de cette compréhension dans la suite.

3.b Thixotropie des matériaux cimentaires

Pour mieux comprendre le comportement spécifique des pâtes cimentaires, il faut
étudier en détail la réponse de celles-ci lorsqu’on les déforme pour mesurer leur seuil.
Le comportement observé lors d’une mesure de seuil effectuée en cisaillant une pâte de
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ciment à bas taux de cisaillement (γ̇ = 10−3 s−1) est représenté sur la Fig. III.15. Comme
habituellement observé sur matériaux thixotropes, on observe que la contrainte augmente
avec la déformation jusqu’à un pic, qui définit le seuil du matériau, puis diminue avec
la déformation (il est alors destructuré par le cisaillement en régime liquide). Une ob-
servation plus fine montre que l’augmentation s’effectue en deux temps : la contrainte
augmente tout d’abord abruptement à peu près linéairement jusqu’à une déformation
critique γc,1 ≈ 5.10−4 (Fig. III.15b), puis augmente beaucoup plus lentement, toujours
approximativment linéairement, jusqu’au seuil du matériau, pour une déformation cri-
tique γc,2 ≈ 3.10−2 (Fig. III.15a). On comprend déjà ici pourquoi le module élastique
mesuré en régime linéaire (donc pour une déformation inférieure à γc,1) ne donne pas
nécessairement d’information sur le seuil du matériau (mesuré à γc,2).
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Figure III.15 – (a) Contrainte de cisaillement en fonction de la déformation lorsqu’un
taux de cisaillement γ̇ = 10 −3 s−1 est appliqué à une pâte de ciment, suite à un repos de
60 s après précisaillement. (b) Zoom de la Fig. III.15a aux faibles déformations. Figure
extraite de Roussel et al. (2011).

Une étude détaillée de ce phénomène est présentée dans [Roussel et al. (2011)]. Nous
résumons ci-dessous l’interprétation que nous proposons de ces observations. Considérons
le réseau de particules de ciment ; une déformation de γc,1 ≈ 5.10−4 correspond à un mou-
vement relatif de deux grains voisins de l’ordre de 10 nm. Cet ordre de grandeur est celui
nécessaire à la rupture d’hydrates de ciment qui formeraient un pont solide entre 2 grains.
Par ailleurs, les modules mesurés pour γ < γc,1 sont compatibles avec les résultats d’un
modèle micromécanique simplifié considérant que les propriétés d’élasticité proviennent
de la déformation des hydrates entre les grains. La présence d’hydrates dans la pâte à
l’état frais est attestée par des mesures de calorimétrie qui montrent qu’une réaction
exothermique est présente, avec un taux de production constant. Si cette formation d’hy-
drates est irréversible à l’échelle microscopique, on peut montrer qu’elle conduit à un
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comportement macroscopique réversible pendant la phase dite “dormante” 2. Au-delà de
γc,1, le comportement semble être plus classiquement celui d’un réseau de particules en
interactions collöıdales “molles”. On peut montrer que le taux de production d’hydrates
constant doit induire une augmentation linéaire du module élastique (mesuré à très faible
déformation) au cours du temps par le renforcement des liens entre grains, ce que nous
avons vérifié expérimentalement ; l’information obtenue sur la structuration du matériau
par les hydrates ne dit en revanche rien sur la structuration du réseau collöıdal.

Nous avons étudié l’évolution du seuil de mise en écoulement du matériau avec le temps
passé au repos (Fig. III.16). On observe que la résistance du réseau de particules liées par
des hydrates peut devenir plus importante que celle due aux interactions collöıdales (sur
la Fig. III.16a, c’est le cas au-delà de 10 min de repos). Il semble donc que, suivant
la formulation et le temps passé au repos, le seuil de contrainte pour faire couler le
matériau peut être lié soit à la déformation du réseau collöıdal, soit à la rupture d’un
réseau d’hydrates. Cela donne une évolution relativement complexe du seuil de mise en
écoulement avec le temps de repos (Fig. III.16b), qui ne peut être déduite directement de
mesures de module en régime linéaire. Outre son importance pratique, ce résultat montre
que le contrôle des propriétés d’hydratation joue un rôle essentiel sur les propriétés des
matériaux à l’état frais.
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Figure III.16 – (a) Contrainte de cisaillement en fonction de la déformation lorsqu’un
taux de cisaillement γ̇ = 10 −3 s−1 est appliqué à une pâte de ciment, pour divers temps de
repos après précisaillement (voir légende). (b) Contrainte correspondant aux deux régimes
de déformation identifiés sur la Fig. III.15, et contrainte seuil mesurée (voir légende).
Figure extraite de Roussel et al. (2011).

2. Si les contacts entre particules sont irréversiblement détruits par l’application d’un cisaillement, il
y a probablement suffisamment peu d’hydrates formés dans la phase dormante pour que de nouveaux
ponts solides entre particules puissent se reformer au repos.
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Mesure de structuration

Une conséquence méthodologique importante de ces résultats est que la mesure du
module élastique, utilisée classiquement comme outil de mesure de structuration dans
les matériaux thixotropes (très pratique puisque la mesure est non perturbative), peut
ne pas rendre compte de la structuration du seuil d’écoulement. Le cas des matériaux
cimentaires est à ce titre très différent de celui des gels collöıdaux (voir Fig. III.17), où
module élastique et seuil d’écoulement dépendent de la même façon du temps et de la
fraction volumique : dans ce dernier cas, les études approfondies de module élastique
apportent des informations pertinentes sur le comportement au seuil.
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Figure III.17 – (a) Seuil d’écoulement adimensionné τy(t)/τy(t0) et module élastique
adimensionné G′(t)/G′(t0) d’une suspension de bentonite, en fonction du temps t passé
en régime solide, pour t0 = 100 s. (b) Seuil d’écoulement adimensionné τy(φ, ti)/τy(φ0 , ti)
et module élastique adimensionné G′(φ, ti)/G

′(φ0 , ti) d’une suspension de bentonite, en
fonction de la fraction volumique φ en particules (où φ0 = 3%), pour divers temps ti
passés en régime solide. Figures extraites de Mahaut et al. (2008a).

3.c Coulage d’un matériau thixotrope dans un coffrage

La construction d’un mur en béton s’effectue en coulant un béton frais à l’intérieur d’un
coffrage. Si la grande fluidité des bétons autoplaçants permet a priori leur coulage sur de
grandes hauteurs, elle a également pour effet d’induire parfois une pression hydrostatique,
ce qui pose des problèmes de dimensionnement des coffrages. Construire un coffrage adapté
nécessite de pouvoir prédire les contraintes exercées sur les parois de celui-ci par les bétons
frais au cours de leur mise en œuvre, notamment en fonction de la vitesse de coulage. Nous
avons proposé une analyse théorique pour prédire ces efforts [Ovarlez & Roussel (2006)].
Cette analyse tient compte de la transition liquide/solide observée dans ces matériaux en
cours de mise en œuvre.

La Fig. III.18a, obtenue par simulations, montre qu’en cours de coulage, seule une zone
dont la profondeur est de l’ordre de la largeur du coffrage est en écoulement. En-dessous
de cette zone, le matériau n’est plus cisaillé et passe donc en régime solide. Il acquiert alors
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une élasticité qui lui permet de s’appuyer sur les parois du coffrage. Celles-ci reprennent
une partie du poids du matériau grâce à la mobilisation d’une contrainte de cisaillement
aux parois qui peut être égale au seuil d’écoulement du matériau, ce qui a pour effet de
diminuer la pression en base de coffrage. Par ailleurs, le matériau vieillit d’autant plus
(donc son seuil d’écoulement augmente d’autant plus) au cours du coulage que la vitesse
de coulage est faible : il doit en résulter une pression en base de coffrage d’autant plus
faible que la vitesse de coulage est faible.

Pour formaliser ce scénario, nous avons considéré que le matériau en régime solide est
caractérisé par un comportement de solide élastique linéaire isotrope de module d’Young
E et de coefficient de Poisson νp. Nous avons par ailleurs considéré que le matériau se
caractérise par un critère de seuil de Tresca, et que le seuil τy est atteint partout aux
parois du coffrage lorsque le matériau est en régime solide. Dans la suite, les coordonnées
sont x dans la largeur du coffrage, y dans l’épaisseur, et z dans la direction verticale. Les
parois sont les plans x = ±L/2 et y = ±e/2. On considère un coffrage infiniment rigide.
On montre alors aisément que le comportement élastique implique

σxx(z) = σyy(z) = Kσzz(z) (III.12)

dans un coffrage de profondeur infinie, où K = νp/(1− νp) (soit K = 1 pour un matériau
incompressible).

Considérons un coulage à une vitesse de coulage R constante, telle que la hauteur H(t)
remplie à un instant t s’exprime H(t) = Rt. Lorsqu’une hauteur H de matériau est déjà
coulée, la partie supérieure du béton, de hauteur ' e, n’est pas au repos et il n’y a aucune
reprise de poids du matériau par les parois dans cette zone ; dans la zone au repos, de
hauteur H − e, le seuil τy augmente avec le temps de repos trepos(z) : ce temps de repos
est maximal à la base du coffrage (en z = 0) et nul à l’interface entre la zone au repos et
la zone cisaillée ; on a donc

trepos(z) = (H − e− z)/R (III.13)

à une distance z de la base du coffrage. La contrainte σzz(z) s’obtient à l’aide des
équations d’équilibre, en prenant en compte la reprise partielle du poids du matériau
par la contrainte de cisaillement aux parois σxz(±L/2) = σyz(±e/2) = −τy[trepos(z)]. On
montre alors aisément que

σzz(z) = − 1

Le

(
ρgHLe− 2(L− e)

∫ H−e

0

τy[trepos(z)]dz
)

(III.14)

Pour un béton autoplaçant, une évolution linéaire du seuil du matériau en fonction
du temps passé au repos permet généralement de bien reproduire le comportement du
matériau :

τy(trepos) = Athixtrepos (III.15)

où Athix est appelée “vitesse de structuration”. En utilisant les équations III.12-III.15, on
obtient finalement la contrainte normale à la paroi en base de coffrage. Dans le cas où
L >> e et H >> e (cas de la plupart des coffrages), on peut exprimer cet effort sous
forme adimensionnée par la pression hydrostatique σ′ = −σxx/(ρgH) :

σ′ = K
(

1− HAthix
ρgeR

)
(III.16)
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Figure III.18 – (a) Simulation du coulage d’un fluide à seuil dans un coffrage ; la zone
en gris clair est au repos. (b) Contrainte normale au coffrage en base de coffrage exercée
par un béton autoplaçant en fin de coulage, adimensionnée par la pression hydrostatique,
en fonction de la vitesse de coulage : mesures expérimentales tirées de la littérature et
prédiction du modèle (voir légende). Figure extraite de Ovarlez & Roussel (2006).

On observe sur la Fig. III.18b que les efforts prédits par ce modèle sont en très bon
accord avec des données expérimentales de coulage de bétons frais tirées de la littérature
[Billberg (2003); Khayat et al. (2005)]. Le paramètre de contrôle principal de l’effort exercé
sur le coffrage est Athix/R : on obtient une contrainte inférieure à la pression hydrostatique
si le béton est coulé à vitesse suffisamment faible par rapport à la vitesse de structuration
du matériau ; à forte vitesse de coulage, la pression exercée sur le coffrage sera en revanche
hydrostatique. L’équation III.16 peut être utilisée aussi bien pour ajuster les conditions
de mise en œuvre aux propriétés du béton coulé, que comme outil d’aide à la formulation
pour permettre le coulage à des vitesses élevées.

Cette première étude a été complétée par une étude expérimentale qui a permis de
valider plus en détail notre modélisation. Une mesure directe de la contrainte tangentielle
exercée sur une paroi plongée dans un matériau thixotrope au repos montre que celle-ci
est bien égale au seuil du matériau à chaque instant trepos, et permet de prédire quanti-
tativement la pression exercée en base de coffrage [Tchamba et al. (2008)]. Les derniers
travaux que nous avons menés sur ce sujet on consisté à prendre en compte le ferraillage
dans les coffrages [Perrot et al. (2009)].
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Collaborations

La plupart des travaux sur les bandes de cisaillement et les fluides à seuils simples
(sections III.1 et III.2) ont été réalisés en collaboration avec Philippe Coussot (Labora-
toire Navier). Les travaux sur les mousses ont été effectués en collaboration avec Sylvie
Cohen-Addad et Kapil Krishan (LPMDI). Les propriétés des émulsions ont été étudiées
avec Annie Colin et Julie Goyon (LOF), Lydéric Bocquet (LPMCN) et Armand Ajdari
(Gulliver). L’essai rhéométrique abordé dans la section III.2.c fait l’objet de la thèse de
Quentin Barral.

Les recherches sur matériaux thixotropes (section III.3) ont été menés en bonne partie
dans le cadre d’un projet jeune chercheur de l’ANR que j’ai coordonné, en collaboration
avec Xavier Chateau (Laboratoire Navier) et Nicolas Roussel (LCPC). La transition li-
quide/solide a été étudiée avec Philippe Coussot.
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Chapitre IV

Suspensions de particules et bulles
dans des fluides à seuil

Afin de mieux comprendre le comportement de pâtes granulaires très polydisperses,
tels les bétons frais et laves torrentielles, j’ai étudié le cas où une séparation d’échelle
est possible entre les particules collöıdales et non-collöıdales en suspension, et où ces
dernières “voient” la suspension interstitielle comme un milieu continu. Je me suis plus
spécifiquement intéressé à l’impact des particules non-collöıdales sur le comportement de
ces matériaux, en supposant connu le comportement macroscopique de la suspension de
particules collöıdales.
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Figure IV.1 – Représentation schématique de la démarche de changement d’échelle.

Dans les cas que j’ai étudiés, la suspension collöıdale est un fluide à seuil (il s’agit par
exemple de la pâte de ciment dans le cas des bétons frais). Le problème posé (Fig. IV.1) de-
vient alors de déterminer le comportement d’une suspension de particules non-collöıdales
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plongées dans un fluide à seuil, et la valeur des paramètres rhéologiques associés en fonc-
tion des caractéristiques macroscopiques du fluide à seuil (module élastique sous le seuil,
seuil et consistance dans un modèle de Herschel-Bulkley) et des caractéristiques des par-
ticules (fraction volumique, taille, forme...). On s’intéressera ici principalement au cas de
fluides à seuils simples.

Pour la simplicité du discours, les suspensions de particules non-collöıdales plongées
dans des fluides à seuil seront appelées dans la suite suspensions à seuil.

1 Suspensions de particules rigides

Le problème de l’impact des particules non-collöıdales sur le comportement des fluides
à seuil a été relativement peu étudié dans la littérature. Un examen attentif de la littérature
(voir [Mahaut et al. (2008a)] pour plus de détails) montre qu’on ne peut extraire un com-
portement générique des données existantes. Les rares études [Ancey & Jorrot (2001);
Geiker et al. (2002); Sengun & Probstein (1989a,b)] ont été menées à chaque fois sur un
unique matériau (boues, pâtes de ciment, suspensions de charbon) et aboutissent à des
résultats contradictoires. Par exemple, pour une même fraction volumique en particules
sphériques suspendues, Geiker et al. (2002) trouvent que le seuil d’une pâte de ciment est
augmenté d’un facteur 50 tandis que Ancey & Jorrot (2001) trouvent que le seuil d’une
suspension d’argile n’est augmenté que d’un facteur 2. On peut donc se demander si des
interactions spécifiques entre particules non-colloidales et fluide suspendant ne jouent pas
un rôle majeur dans certains de ces matériaux. Une étude de la littérature des matériaux
viscoélastiques chargés en particules [Poslinski et al. (1988); See et al. (2000)] montre de
même que des matériaux de composition en apparence semblable se caractérisent par des
comportements élastiques différents.

Il semble donc que le comportement générique des suspensions à seuil n’a pas été
étudié dans la littérature. Notre objectif est ici de réussir à formuler et caractériser le
matériau “suspension à seuil”.

1.a Prédictions théoriques

Mes travaux sur le sujet ont été menés en étroite collaboration avec Xavier Chateau,
qui a réalisé le pendant théorique des travaux expérimentaux. Je résume ici les résultats
principaux de ces travaux théoriques [Chateau et al. (2008)].

Les méthodes d’homogénéisation consistent à estimer les propriétés macroscopiques
du matériau à partir de ses propriétés microscopiques. Une des principales difficultés
est de bien rendre compte de la déformation du matériau à l’échelle locale (entre les
particules) et de prendre en compte la morphologie de la suspension, qui est souvent in-
connue. C’est cette difficulté qui conduit à l’existence de plusieurs résultats : ces résultats
dépendent du “schéma” d’homogénéisation c’est-à-dire des choix effectués pour estimer
la déformation du matériau interstitiel. Une fois ce schéma choisi, l’ensemble des pro-
priétés de la suspension peuvent être estimées. Dans ce travail, plutôt que de chercher
à tester divers schémas d’homogénéisation, nous avons choisi de mener une approche
légèrement différente. Nous sommes partis de l’idée que toute l’information nécessaire sur
la morphologie de la suspension et sur la déformation du matériau interstitiel est encodée
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dans chaque caractéristique rhéologique. Nous avons alors choisi de considérer une des
caractéristiques macroscopiques de la suspension à seuil connue (en l’occurrence son mo-
dule élastique), et nous avons cherché à évaluer les autres caractéristiques de la suspension
(seuil, consistance, exposant) en fonction de cette caractéristique.

Pour illustrer cette démarche, considérons une suspension de particules de fraction
volumique φ soumise à une déformation élastique de cisaillement simple Γmacro sous son
seuil d’écoulement. Pour des particules indéformables, l’énergie élastique est entièrement
stockée dans le fluide à seuil interstitiel. Par cohérence entre les énergies élastiques aux
échelles macroscopique et microscopique, on définit alors la déformation moyenne γ̄local(φ)
dans le fluide interstitiel par G′(φ)Γ2

macro = (1−φ)G′(0)[γ̄local(φ)]2, où G′(φ) est le module
élastique de la suspension pour une fraction volumique φ en particules, soit

γ̄local(φ) = Γmacro

√
G′(φ)/[(1− φ)G′(0)] (IV.1)

Dans l’hypothèse d’un comportement élastoplastique parfait aux échelles macroscopique
et microscopique, on peut écrire τy(φ) = G′(φ)Γy,macro(φ), où τy(φ) est le seuil de la
suspension pour une fraction volumique φ en particules, qui définit la déformation au
seuil Γy,macro(φ). A l’échelle locale, on a τy(0) = G′(0)γ̄y,local, où γy,local est la déformation
au seuil du matériau interstitiel. En combinant cette équation avec l’équation IV.1 ci-
dessus, on obtient la relation suivante :

τy(φ)

τy(0)
=

√
(1− φ)

G′(φ)

G′(0)
(IV.2)

qui montre que si le module de la suspension est connu, on peut prédire la valeur du seuil de
la suspension. L’hypothèse principale à la base de cette estimation est que la déformation
locale peut être représentée par un scalaire unique représentant la déformation moyenne
du matériau interstitiel. Cette hypothèse parâıt impliquer a priori isotropie et monodis-
persité ; nous verrons cependant que cette représentation de la déformation locale par un
scalaire unique semble rester suffisante pour un matériau anisotrope (en écoulement) et
pour une suspension bidisperse.

On peut montrer de même [Chateau et al. (2008)] que si le fluide à seuil interstitiel
a un comportement local de Herschel-Bulkley τ = τy + η

HB
γ̇n, alors la suspension a elle-

même un comportement de Herschel-Bulkley dont l’exposant n est le même que celui de
fluide interstitiel et dont la consistance η

HB
(φ) s’écrit :

η
HB

(φ)

η
HB

(0)
=

√
(G′(φ)/G′(0))n+1

(1− φ)n−1
(IV.3)

1.b Suspensions modèles, monodisperses et isotropes

Nous nous sommes intéressés tout d’abord au cas de suspensions de particules sphériques
monodisperses. On s’attend notamment à ce que le module élastique et le seuil d’écoulement
s’écrivent G′(φ) = G′(0) f(φ) et τy(φ) = τy(0) g(φ). Les fonctions f et g dépendent ce-
pendant a priori de la microstructure. Afin de travailler sur un système bien défini, et
aisément modélisable (notamment par l’approche d’homogénéisation résumée plus haut),
nous avons choisi dans un premier temps de travailler ici sur une microstructure isotrope,
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ce qui n’est possible que pour l’étude des propriétés du régime solide (élasticité, seuil),
les propriétés en écoulement étant nécessairement mesurées sur la microstructure imposée
par l’écoulement.

Un premier travail a consisté à formuler le matériau “suspension à seuil” [Mahaut et al.
(2008a)]. Pour nous assurer que les particules en suspension voient bien le matériau inter-
stitiel comme un milieu continu, et que leur seule interaction avec celui-ci est mécanique
(ou hydrodynamique), notre démarche a consisté à formuler de nombreuses suspensions :
des particules de verre (hydrophiles) et de polystyrène (hydrophobes) ont été suspendues
dans des fluides à seuil de nature physico-chimique très différente (Carbopol, émulsion
concentrée, suspension de bentonite). Nous nous sommes assurés qu’il y a bien séparation
d’échelle entre la microstructure du fluide à seuil et la taille des billes en suspension pour
chaque système. Par ailleurs, nous avons fait varier le diamètre des billes (de 80 µm à
2 mm) et les propriétés rhéologiques des fluides interstitiels pour vérifier la proportion-
nalité entre propriétés macroscopiques et microscopiques d’une part, et l’indépendance
par rapport à la taille des particules d’autre part (une dépendance par rapport à cette
taille serait la signature d’effets physico-chimiques de surface). Notons finalement qu’il
existe des bornes théoriques très robustes, basées sur des théorèmes énergétiques, pour
des suspensions à seuil isotropes (indépendamment de la forme et distribution de taille des
particules). Pour le module élastique, il s’agit de la borne de Hashin-Shtrikman [Hashin
& Shtrikman (1963); Chateau et al. (2008)]

G′(φ)

G′(0)
>

2 + 3φ

2− 2φ
(IV.4)

la borne supérieure étant infinie. Pour le seuil d’écoulement, la borne inférieure est τy(φ) ≥
τy(0). Des résultats en désaccord avec ces bornes signaleraient des effets autres que ceux
recherchés (effets physico-chimiques, effets de taille finie...).

Afin de mesurer les propriétés d’un système isotrope, le point principal est qu’il faut
éviter d’imposer un écoulement simple au matériau puisqu’une suspension devient aniso-
trope sous cisaillement. Cela interdit tout précisaillement “contrôlé” en rhéomètre ; cela
implique par ailleurs qu’une mesure de seuil est destructive et que tout échantillon doit
être repréparé après une mesure. Au final, la procédure (détaillée dans [Mahaut et al.
(2008a)]) consiste à effectuer manuellement le mélange en cuve de rhéométrie ; un croi-
sillon est ensuite inséré dans le matériau ; des oscillations sont imposées pour mesurer
les propriétés viscoélastiques ; une vitesse de rotation faible est enfin imposée au croi-
sillon afin de mesurer le seuil du matériau. L’indépendance des résultats par rapport aux
paramètres de mesure a bien entendu été vérifiée. Au final, on obtient des mesures des mo-
dules adimensionnés G′(φ)/G′(0) et des seuils adimensionnés τy(φ)/τy(0) pour l’ensemble
des matériaux étudiés, qui sont représentés en Fig. IV.2.

La première observation importante est que nous avons bien réussi à formuler et ca-
ractériser ces matériaux appelés suspensions à seuil dans lesquelles les particules inter-
agissent mécaniquement par l’intermédiaire d’un milieu continu à seuil. En effet, les valeurs
de G′(φ)/G′(0) et τy(φ)/τy(0) mesurées sur la plupart des matériaux étudiés ici 1 se su-

1. L’article [Mahaut et al. (2008a)] donne dans son annexe quelques matériaux qui ont donné des
résultats différents : il s’agit essentiellement des billes de taille ' 100 µm plongées dans un gel Carbopol,
pour lesquelles des effets physico-chimiques forts tendant à faire disparâıtre le seuil du gel Carbopol
interstitiel ont été observés.
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Figure IV.2 – (a) Module élastique adimensionné en fonction de la concentration en
particules pour des suspensions de billes de 80 µm à 2 mm de diamètre plongées dans
divers fluides à seuil (voir légende). La courbe en trait plein est une courbe de Krieger-
Dougherty (Eq. IV.5 avec φdiv = 0.56). (b) Contrainte seuil adimensionnée en fonction
de la concentration en particules. La courbe en trait plein est la prédiction théorique
(Eq. IV.6), sans paramètre ajustable ; la ligne en pointillés est le modèle de Krieger-
Dougherty. Figures adaptées de Mahaut et al. (2008a,b).

perposent (les différence observées entre les matériaux sont comparables aux incertitudes
observées sur un unique matériau). Par ailleurs, les résultats sont en accord avec la borne
Hashin-Shtrikman (Eq. IV.4).

Le module élastique adimensionné de ces suspensions augmente avec la fraction volu-
mique en particules et semble bien représenté par une formule de Krieger-Dougherty

G′(φ) = G′(0)
1

(1− φ/φdiv)2.5φdiv
(IV.5)

avec φdiv = 0.56. Cette loi se retrouve classiquement pour la viscosité des suspensions
newtoniennes, ce qui est cohérent avec le fait qu’on caractérise ici une propriété linéaire
des suspensions. La valeur de φdiv = 56% est quant à elle proche des valeurs de fraction
volumique d’empilement aléatoire lâche mesurées sur assemblées monodisperses de grains
[Dong et al. (2006)] : c’est la valeur pour laquelle on peut s’attendre à avoir percolation de
l’empilement aléatoire de grains que nous avons réalisé, et donc de divergence (au moins
apparente) des propriétés rhéologiques.

Le seuil de contrainte suit quant à lui une évolution beaucoup plus modérée avec la
concentration en particules. Par exemple quand on suspend 50 % de particules dans un
fluide à seuil, le module élastique augmente d’un facteur 20 tandis que le seuil n’augmente
que d’un facteur 4. Cette augmentation plus faible peut s’expliquer par la formule issue de
l’approche d’homogénéisation (Eq. IV.2). En utilisant l’équation IV.5, en bon accord avec
les valeurs de module mesurées, cette approche prédit ici que le seuil s’exprime comme

τy(φ)

τy(0)
=

√
1− φ

(1− φ/φdiv)2.5φdiv
(IV.6)
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et φdiv = 0.56. L’évolution de τy(φ) avec φ observée expérimentalement est en excellent
accord avec cette prédiction sans paramètre ajustable (Fig. IV.2b). Il faut noter que
chaque couple de points expérimentaux [G′(φ), τy(φ)] mesuré est en accord direct avec
l’équation IV.2 (voir Fig. IV.6 et Mahaut et al. (2008a)). Ceci montre que la prise en
compte de la déformation du fluide interstitiel par un unique scalaire γ̄local(φ) est bien
pertinente.

La relation IV.2 que nous avons mise en évidence ici théoriquement et expérimentale-
ment est une spécificité de ce système et provient des caractéristiques de concentra-
tion du cisaillement entre les particules. Par comparaison, dans un gel collöıdal, on ob-
serve généralement la même dépendance en φ pour le module élastique et le seuil, i.e.
τy(φ)/G′(φ) est constant (voir Fig. III.17 et l’annexe de Mahaut et al. (2008a)) : l’aug-
mentation de la concentration conduit dans ce cas à une augmentation de la densité de
liens entre particules (sans changement de distance moyenne entre particules), qui a le
même impact sur ces deux grandeurs.

Après avoir étudié le comportement élastoplastique de ces matériaux, nous avons
cherché à caractériser leur loi de comportement en écoulement. Nous avons effectué ces
études dans la géométrie de Couette à entrefer large décrite dans le chapitre I. A l’ins-
tar des suspensions de particules plongées dans des fluides newtoniens, ces systèmes de-
viennent hétérogènes sous cisaillement (voir chapitre II). Nous n’avons pas étudié ici en
détail la cinétique de mise en place de cette hétérogénéité mais nous avons cherché avant
tout à la contourner pour bien caractériser ces matériaux. Dans cet objectif, nous avons
volontairement cisaillé ces matériaux et avons attendu d’avoir atteint un état hétérogène
stationnaire avant d’effectuer une analyse locale de leur comportement en écoulement à
l’aide de la méthode développée pour les suspensions visqueuses (voir p. 22). A partir
du profil de vitesse V (r,Ω) et du profil de concentration φ(r) mesurés par IRM, et du
couple T (Ω) mesuré en rhéométrie, on remonte aux lois locales τ = f(γ̇, φ). Ces lois sont
représentées sur la figure IV.3a.

Nous avons tout d’abord observé que toutes les suspensions étudiées sont modélisables
par des lois de Herschel-Bulkley τ = τy + η

HB
γ̇n de même exposant n = 0.5 que le

fluide à seuil interstitiel, conformément aux prédictions de l’analyse théorique. Les consis-
tances adimensionnées η

HB
(φ)/η

HB
(0) mesurées sur l’ensemble des matériaux étudiés sont

représentées sur la Fig. IV.3b. On observe une augmentation modérée avec la fraction vo-
lumique. Le matériau en écoulement étant anisotrope, on ne peut en théorie comparer ces
valeurs aux propriétés du matériau isotrope. Pour comparer ces résultats aux prédictions
du modèle, nous avons donc choisi d’utiliser dans l’équation IV.3 la réponse linéaire ob-
servée sur des systèmes anisotropes : cette réponse suit une loi de Krieger-Dougherty
G′(φ)/G′(0) = (1 − φ/φdiv)−2.5φdiv , la différence principale avec le cas isotrope (pour les
concentrations considérées ici) est alors la fraction volumique φdiv à laquelle divergent
les propriétés rhéologiques. Cette fraction volumique est de 60.5% dans ce cas pour un
matériau monodisperse (voir chapitre II). Avec cette équation, et n = 1/2 l’équation IV.3
devient

η
HB

(φ)

η
HB

(0)
= (1− φ/φdiv)−15φdiv/8(1− φ)1/4 (IV.7)

Il y a de nouveau un remarquable accord entre les données expérimentales et la prédiction
théorique, avec φdiv = 0.605, sans paramètre d’ajustement.
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Figure IV.3 – (a) Lois de comportement de suspensions à seuil mesurées localement par
IRM, à diverses fractions volumiques φ. (b) Consistance adimensionnée η

HB
(φ)/η

HB
(0)

obtenue par ajustement des courbes de la figure IV.3a par des modèles de Herschel-Bulkley
τ = τy + η

HB
γ̇n, avec n = 0.5 ; la ligne est la prédiction théorique (Eq. IV.7).

Un seul résultat reste à ce jour incompris : si on s’intéresse au seuil d’écoulement déduit
de l’ajustement des courbes d’écoulement par des modèles de Herschel-Bulkley, on observe
que celui-ci augmente beaucoup moins avec φ que le seuil mesuré dans les expériences
précédentes (Fig. IV.4b). On peut montrer que cette différence n’est pas à attribuer à
l’anisotropie du système (les systèmes isotrope et anisotrope donnent en réalité des seuils
de démarrage comparables) mais plutôt à la façon dont ce seuil est mesuré : dans les
expériences précédentes, nous mesurions le seuil de démarrage de l’écoulement ; ici, nous
mesurons le seuil d’arrêt de l’écoulement. On retrouve cette différence (arrêt/démarrage)
à l’échelle locale (Fig. IV.4a) sur les profils de vitesse mesurés à bas taux de cisaillement
macroscopique : l’écoulement est localisé plus près du cylindre interne lorsqu’on cisaille
le matériau en partant d’un état solide que lorsqu’on part d’un état fluide. L’apparition
d’une différence entre seuil de démarrage et seuil d’arrêt dans les suspensions à seuil est
surprenante dans la mesure ou le fluide interstitiel est un fluide à seuil simple, caractérisé
par les même seuils d’arrêt et de démarrage et que les particules sont inertes. Les effets
de taille finie peuvent donner une piste d’explication. Goyon et al. (2008, 2010b) ont en
effet montré que le seuil d’arrêt d’une émulsion confinée est plus faible que le seuil du
matériau continu : l’agitation créée par les parois qui induisent l’écoulement (et par le
matériau en écoulement lui-même) suffit à faire couler le matériau en-dessous de son seuil
sur une distance de quelques tailles de gouttes. Dans la suspension concentrée, le matériau
est fortement confiné entre les grains et peut donc à cette échelle locale être caractérisé
par un seuil d’arrêt plus faible que prévu, ce qui peut conduire à l’effet macroscopique
observé. Il s’agit là d’une perspective de travail particulièrement intéressante.
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Figure IV.4 – (a) Profils de vitesse mesurés localement pour une vitesse de rotation du
cylindre interne de 2 tours/min (cercles) et de 5 tours/min (carrés) dans deux situations :
lorsque la vitesse est imposée en partant du repos (symboles creux) et lorsqu’elle est
imposée en partant d’un écoulement à haute vitesse (symboles pleins). (b) Symboles
pleins : seuils d’écoulement adimensionnés τy(φ)/τy(0) obtenus par ajustement des courbes
de la figure IV.3a par des modèles de Herschel-Bulkley τ = τy + η

HB
γ̇n, avec n = 0.5.

Symboles creux : seuils mesurés au démarrage de l’écoulement ; la ligne est la prédiction
théorique (Eq. IV.7).

1.c Suspensions bidisperses

Les résultats obtenus dans ces premiers travaux, de la formulation de matériaux
modèles à la modélisation du comportement non linéaire de suspensions monodisperses
sans paramètre ajustable, nous ont encouragés à aller plus loin. La modélisation du com-
portement de matériaux plus réalistes passe notamment par l’extension de ce premier
travail au cas de matériaux polydisperses.

Afin de rester dans un cadre connu et modélisable sans paramètre d’ajustement,
nous nous sommes intéressés au cas de suspensions de particules sphériques bidisperses.
Considérons deux classes de particules sphériques, de diamètres d1 < d2 ; on définit leur
rapport de tailles λ = d2/d1. Un mélange donné est caractérisé par la fraction volu-
mique relative ξ = φ1/φ2 de petites et grosses particules dans le mélange. Dans le cas de
suspensions visqueuses, à fraction volumique totale φ fixée, et à ξ fixé, on sait que le com-
portement de ces matériaux dépend alors uniquement du rapport des tailles λ : plus λ est
grand, plus la viscosité est faible ; par ailleurs, à ξ fixé, la viscosité diverge à une fraction
volumique φdiv qui augmente avec λ. A λ fixé, la viscosité dépend de façon non monotone
de la fraction relative de petites particules ξ : la viscosité est minimale autour de ξm ' 0.3
(la valeur exacte de ξm dépend de λ). Ces évolutions de la viscosité avec les propriétés
du mélange bidisperse sont par ailleurs corrélées avec ce qu’on observe pour l’évolution
de la fraction maximale d’empilement φmax des empilements secs : φmax augmente avec
λ à ξ fixé, et est maximale autour de ξm ' 0.3 à λ fixé. Ces caractéristiques sont parti-
culièrement utiles lorsqu’on cherche à optimiser la granulométrie de mélanges granulaires
(par exemple dans la formulation des bétons frais [de Larrard (1999)]) de façon à obtenir
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une porosité finale faible tout en garantissant une certaine maniabilité du matériau lors
de sa mise en œuvre.

Dans ce cadre, plusieurs questions se posent à nous. Comment la fraction volumique
φdiv de divergence des différentes propriétés rhéologiques dépend-elle des propriétés de
l’empilement ? Peut-on la prédire à l’aide de modèles d’empilements granulaires de la
littérature ? D’autre part, la formule théorique reliant propriétés linéaires et non linéaires
des matériaux dans le cas monodisperse reste-t-elle valable dans le cas bidisperse ? Autre-
ment dit, la bidispersité introduit-elle une hétérogénéité du cisaillement local trop impor-
tante pour que la prise en compte du cisaillement local par un scalaire unique soit encore
pertinente ?

Afin de répondre à ces questions nous avons effectué une étude détaillée du compor-
tement en régime solide de suspensions de particules sphériques bidisperses [Vu et al.
(2010)] suspendues dans des fluides à seuil (émulsions concentrées). Les méthodes IRM
sont trop lourdes pour permettre une étude extensive des écoulements de ces systèmes,
qui nécessiterait la caractérisation de nombreux mélanges différents. Nous avons étudié
des mélanges caractérisés par des rapports de taille λ = 3.94 et λ = 8.25 et des frac-
tions volumiques relatives ξ variant entre 0.1 et 0.5. Pour chaque mélange (caractérisé
par un λ et un ξ fixés), nous avons étudié l’évolution du module élastique G′ et du seuil
d’écoulement τy en fonction de la fraction volumique totale φ en particules.

Les modules adimensionnés G′(φ)/G′(0) mesurés pour l’ensemble des systèmes sont
représentés sur la figure IV.5a. Pour chaque système, on observe queG′(φ)/G′(0) augmente
avec φ en divergeant à une fraction volumique φdiv qui dépend des caractéristiques du
mélange. Par ailleurs, les courbes sont ordonnées : plus φdiv est grand, plus la valeur de
G′(φ)/G′(0) est faible à φ fixée. Au final les courbes de G′(φ)/G′(0) des empilements
bidisperses sont toutes comprises entre la borne de Hashin-Shtrikman et la courbe de
G′(φ)/G′(0) de la suspension monodisperse.

Afin de pouvoir modéliser le comportement de ces systèmes, nous avons tout d’abord
cherché à rendre compte de l’évolution de φdiv avec les caractéristiques λ et ξ du mélange.
Notre idée a été ici de reprendre un modèle d’empilement sec de la littérature qui permet
de prédire l’évolution de la fraction maximum d’empilement désordonné φm avec λ et ξ.
Le principe de ce modèle est rappelé dans l’article [Vu et al. (2010)]. Les paramètres de ce
modèle sont d’une part des paramètres de couplage entre les classes de grains (qui rendent
compte par exemple de l’effet sur la fraction volumique partielle de grosses particules de
l’insertion de petites particules dans un assemblage de grosses particules), d’autre part
la fraction maximale d’empilement des assemblages monodisperses. Le point important
à souligner ici est que ce modèle a été validé expérimentalement sur des empilements
secs et que tous les paramètres d’ajustement du modèle sont donc a priori fixés. On
ne peut cependant utiliser ce modèle tel quel : on sait que l’empilement aléatoire dense
d’une assemblée monodisperse est caractérisé par φm = 0.64 tandis que nos propriétés
rhéologiques divergent en φdiv = 0.56. L’hypothèse forte que nous avons formulée a donc
été de considérer qu’on pouvait appliquer le modèle d’empilement tel quel, avec les mêmes
paramètres d’ajustement pour le couplage des deux classes de grains, mais en prenant
φdiv = 0.56 comme paramètre d’entrée de fraction maximale d’empilement de l’assemblage
monodisperse. Les valeurs de φdiv des suspensions bidisperses prédites par ce modèle sont
représentées sur la Fig. IV.5b ; on retrouve bien les dépendances classiques avec λ et ξ.

Par analogie avec les résultats de la littérature des suspensions visqueuses, nous avons
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Figure IV.5 – (a) Module élastique adimensionné en fonction de la fraction volumique φ
en particules pour des suspensions bidisperses caractérisées par divers rapports λ de tailles
de billes et diverses proportions relatives ξ de petites billes. La courbe en trait plein est
la courbe de Krieger-Dougherty pour le matériau monodisperse ; la courbe en pointillés
est la borne inférieure de Hashin-Shtrikman. (b) Fraction volumique de divergence des
propriétés rhéologiques φdiv prédite par le modèle en fonction de ξ pour divers rapports
λ de tailles de billes. (c) Module élastique adimensionné G′(φ)/G′(0) en fonction de la
fraction volumique réduite φ/φdiv où φdiv est la prédiction théorique de la Fig. IV.5b. La
courbe en trait plein est l’équation IV.8. Figures extraites de Vu et al. (2010).
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ensuite choisi de représenter les modules adimensionnés G′(φ)/G′(0) en fonction de la
fraction volumique réduite φ/φdiv, où φdiv est la valeur déduite du modèle d’empilement
(il n’y a donc pas de paramètre d’ajustement ici). On observe que l’ensemble des points
semble se placer sur une courbe mâıtresse, qui diverge en φ/φdiv = 1. Ceci montre au
passage que les valeurs de φdiv prédites par le modèle sont en très bon accord avec les
valeurs auxquelles le module élastique diverge pour les différents empilements. Une forme
analytique de cette courbe mâıtresse compatible avec l’expression trouvée dans le cas
monodisperse est :

G′(φ)/G′
0

= (1− φ/φdiv)−1.43 (IV.8)

On peut noter que cette forme n’est pas compatible avec l’équation d’Einstein G′(φ)/G′
0

=
1 + 2.5φ dans le cas bidisperse, alors que l’équation d’Einstein est vraie dans le cas dilué
et doit donc s’appliquer aussi bien aux suspensions monodisperses que polydisperses. Plus
généralement, toute recherche d’une formule exacte ne dépendant que de φ/φdiv est vouée
à l’échec d’un point de vue théorique. Cependant, l’accord est excellent avec les données
expérimentales dans les gammes de fractions volumiques étudiées, et on peut considérer
d’un point de vue pragmatique que l’équation IV.8 modélise bien le comportement du
matériau ; un point remarquable est qu’il s’agit d’une courbe sans paramètre ajustable :
le comportement élastique du matériau bidisperse est entièrement modélisé à partir du
comportement du matériau monodisperse (à partir de l’équation IV.5 et de la valeur de
φdiv = 0.56) et du modèle d’empilement.

Nous nous sommes ensuite posés la question de la validité de la représentation du
cisaillement du matériau interstitiel par un unique scalaire γ̄local(φ), qui est à la base de
notre modélisation du comportement non linéaire des suspensions à seuil. Pour tester
cette hypothèse, qui implique que τy(φ)/τy(0) =

√
(1− φ)G′(φ)/G′(0), nous avons tracé√

(1− φ)G′(φ)/G′(0)− 1 en fonction de τy(φ)/τy(0)− 1 (en unités logarithmiques) pour
l’ensemble des points mesurés, pour tous les systèmes étudiés (Fig. IV.6).

On observe un excellent accord, qui montre que la modélisation proposée reste va-
lable pour le matériau bidisperse, dans la gamme de fractions volumiques étudiées. Cela
implique notamment que le seuil adimensionné s’écrit :

τy(φ)

τy(0)
=
√

(1− φ)(1− φ/φdiv)−1.43 (IV.9)

où φdiv est la fraction volumique déduite du modèle d’empilement. On obtient donc une
formule analytique, sans paramètre ajustable, qui permet de prédire la valeur du seuil
d’écoulement des suspensions bidisperses, et que nous avons validée expérimentalement
[Vu et al. (2010)].

Les propriétés d’écoulement d’un unique système ont été étudiées par IRM. Ce système
était caractérisé par λ = 6.25 et ξ = 0.3. La loi de comportement de ce système se
modélise par une loi de Herschel-Bulkley de même exposant n = 0.5 que le fluide intersti-
tiel (émulsion concentrée) en accord avec le modèle. Les valeurs de consistances adimen-
sionnées η

HB
(φ)/η

HB
(0) mesurées sur ce système sont représentées sur la Fig. IV.7.

Pour modéliser les résultats observés, nous avons utilisé l’équation IV.3 avec l’équation
IV.8, soit

η
HB

(φ)

η
HB

(0)
= (1− φ/φdiv)−1.07(1− φ)1/4 (IV.10)
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Figure IV.6 – Ensemble des points expérimentaux (G′(φ), τy(φ)) mesurés sur tous les

systèmes, dans une représentation
√

(1− φ)G′(φ)/G′(0)− 1 vs. τy(φ)/τy(0)− 1 en unités
logarithmiques. La courbe en trait plein est l’équation IV.2. Figure extraite de Vu et al.
(2010).
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théoriques issues du modèle d’homogénéisation (Eq. IV.10) avec divers φdiv. Résultats ex-
traits des travaux de thèse de Fabien Mahaut et Hamid Hafid.
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La valeur de φdiv a été prédite à partir du modèle d’empilement, en prenant comme
paramètre d’entrée φdiv = 0.605 pour le matériau monodisperse en écoulement, qui donne
φdiv = 0.745 pour la suspension bidisperse étudiée en écoulement. On trouve de nouveau
un bon accord entre les valeurs mesurées et le modèle, sans paramètre ajustable.

Au final, ces résultats montrent qu’on est capable de prédire la valeur de l’ensemble
des caractéristiques rhéologiques des suspensions bidisperses à partir de la seule donnée du
comportement linéaire de la suspension monodisperse, à l’aide d’un modèle micromécanique
pour prédire la valeur de leurs propriétés non linéaires et d’un modèle d’empilement pour
prédire la valeur de fraction volumique de divergence φdiv des propriétés rhéologiques.

1.d Application aux matériaux cimentaires

A l’issue de ces travaux, une question essentielle reste en suspens : les résultats obtenus
sur matériaux modèles peuvent-ils être utilisés pour aider à la modélisation du compor-
tement de matériaux complexes comme les bétons frais ? La réponse à cette question
passe par l’étude du comportement de suspensions de particules dans des pâtes de ciment
[Mahaut et al. (2008b)]. On doit vérifier que seules les propriétés rhéologiques de la pâte
de ciment suspendante importent : les mêmes particules suspendues dans une émulsion
concentrée, un gel de Carbopol, ou une pâte de ciment, doivent alors avoir le même impact
sur les propriétés rhéologiques de ces matériaux.

Nous avons donc décidé de mener une étude du comportement de suspensions de
particules sphériques monodisperses dans des pâtes de ciment, pour pouvoir comparer di-
rectement le comportement des mortiers modèles ainsi formulés avec celui des matériaux
modèles étudiés en détail. Dans le cas des mortiers modèles, nous n’avons cependant
pas étudié l’impact des particules sur le module élastique : nous avons vu dans la sec-
tion III.3.b que les origines microscopiques du module élastique en régime linéaire et du
seuil d’écoulement des pâtes de ciment peuvent être très différentes. Les pâtes de ciment
sont ainsi loin d’avoir un comportement élastoplastique modèle, ce qui ne permet pas
d’utiliser la formule IV.2 avec les valeurs de module mesurées sur ces systèmes. Nous nous
sommes donc contentés d’une étude de l’évolution du seuil d’écoulement τy des mortiers
modèles avec la concentration en particules. La formulation des pâtes de ciment étudiées
est détaillée dans [Mahaut et al. (2008b)] ; des billes de verre de 2 mm de diamètre ont
été suspendues dans ces pâtes afin d’éviter tout problème de taille finie (la taille ca-
ractéristique des grains de ciment est de 20 µm).

La détermination du seuil des matériaux cimentaires pose plusieurs problèmes. Tout
d’abord, deux matériaux préparés en apparence avec la même composition et la même
méthode peuvent donner des résultats différant de plus de 20% ; de plus, les propriétés
rhéologiques du matériau peuvent évoluer de façon irréversible au cours du temps, y com-
pris durant la phase dormante. Par ailleurs, le matériau a un comportement thixotrope :
après un précisaillement, son seuil dépend du temps passé au repos. La donnée de la “vi-
tesse de structuration” au repos, c’est-à-dire de la vitesse à laquelle le seuil de mise en
écoulement crôıt au cours du temps, est essentielle dans les problèmes de mise en œuvre
des bétons frais [Roussel (2007)], ce que nous avons illustré dans la section III.3.c. Il est
donc primordial d’aboutir à une bonne caractérisation de cette grandeur pour pouvoir
étudier l’impact des particules non-collöıdales sur celle-ci.

Pour mieux caractériser les évolutions réversible et irréversible des pâtes de ciment
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Figure IV.8 – (a) Seuil de mise en écoulement τy(trest, tage) d’une pâte de ciment mesuré
à divers temps tage écoulés depuis la mise en contact des constituants, et pour divers temps
de repos trest après un précisaillement. (b) τy(trest, tage) −∆τ(trest) en fonction de tage où
∆τ(trest)/trest = 12 Pa/min. Figures extraites de Mahaut et al. (2008b).

étudiées, nous avons effectué une étude détaillée de l’impact de l’âge tage du matériau
(défini tel que tage = 0 correspond à la mise en contact des constituants) et du temps trest

passé au repos après un précisaillement (trest = 0 correspond à l’arrêt du précisaillement).
A divers tage, nous avons appliqué un cisaillement au matériau puis nous avons mesuré
l’évolution du seuil de mise en écoulement avec le temps trest passé au repos après ce
cisaillement. Les valeurs de seuil τy(trest, tage) mesurées pendant 80 minutes, pour des
temps de repos après cisaillement de 2, 4 et 6 minutes, sont représentés sur la Fig. IV.8.
On observe tout d’abord qu’il y a, à trest fixé, une évolution non monotone du seuil de mise
en écoulement du matériau avec tage, ce qui est caractéristique de phénomènes irréversibles.
Ensuite on remarque que, à tage fixé, le seuil augmente avec trest. Les caractéristiques de
l’évolution du seuil avec trest ne semblent pas dépendre de tage. La Fig. IV.8b montre en
effet qu’on peut raisonnablement écrire le seuil τy(trest, tage) de la pâte de ciment comme

τy(trest, tage) = τy(tage) + ∆τy(trest) (IV.11)

Il semble bien que ∆τy(trest) rende compte d’une évolution réversible du comportement,
justifiant la dénomination de thixotropie. L’analyse montre que le seuil augmente à peu
près linéairement au cours du temps de repos : on peut écrire la partie de τy dépendant
de trest sous la forme ∆τy(trest) = Athix trest (ici, la “vitesse de structuration” Athix vaut
12 Pa/min).

Face à la complexité du comportement des pâtes cimentaires mise en évidence ci-
dessus, nous avons développé une procédure spécifique pour étudier les mortiers modèles.
Afin de contourner les problèmes de reproductibilité et d’évolution irréversible de leur
comportement, nous avons choisi de caractériser en parallèle la pâte de ciment seule et
la suspension de particules suspendues dans la (même) pâte de ciment, en nous assurant
que pâte de ciment seule et pâte de ciment interstitielle ont eu (autant que possible) la
même histoire ; on mesure alors directement τy(φ, trest, tage)/τy(0, trest, tage) pour chaque
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Figure IV.9 – Représentation schématique de la méthode de préparation et de mesure
du seuil des pâtes de ciment et des mortiers modèles. Figure adaptée de Mahaut et al.
(2008b).

matériau formulé. La procédure, détaillée dans [Mahaut et al. (2008b)] est schématisée
sur la figure IV.9. La mesure est effectuée pour divers temps de repos trest afin d’étudier
l’impact des particules sur les propriétés de structuration du matériau. Les résultats sont
représentés sur la figure IV.10.

On observe tout d’abord que τy(φ, trest, tage)/τy(0, trest, tage) ne dépend que de φ. Cela
pouvait être attendu car les particules sont inertes et ne doivent pas perturber le processus
de structuration à l’échelle locale. Ce résultat est cependant important, car il montre qu’il
est suffisant de mesurer les propriétés de structuration de la pâte cimentaire (par exemple
Athix lorsqu’on peut écrire ∆τy(trest) = Athix trest) pour prédire l’évolution au repos du
seuil du mortier modèle.

On observe ensuite sur la Fig. IV.2b que le seuil adimensionné des mortiers modèles
τy(φ, trest, tage)/τy(0, trest, tage) suit la même dépendance en φ que l’ensemble des matériaux
modèles formulés. Cela valide l’approche des matériaux cimentaires par les matériaux
modèles, et montre que les résultats d’homogénéisation peuvent être utilisés pour modéliser
leur comportement. On obtient donc que

τy(φ, trest, tage) = τy(0, trest, tage)

√
1− φ

(1− φ/φdiv)2.5φdiv
(IV.12)

avec φdiv = 0.56 pour des sphères monodisperses. Dans le cas où l’évolution du seuil de la
pâte au repos s’écrit ∆τy(trest) = Athix trest, on en déduit ∆τy(φ, trest) = Athix(φ) trest avec

Athix(φ) = Athix
√

1−φ
(1−φ/φdiv)2.5φdiv

.
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Figure IV.10 – Seuil d’écoulement adimensionné τy(φ, trest, tage)/τy(0, trest, tage) des mor-
tiers modèles, suivant la méthode de la figure IV.9. Figure extraite de Mahaut et al.
(2008b).

Prise en compte de la thixotropie

Pour aller plus loin sur le comportement de matériaux thixotropes comme les pâtes
de ciment, il faudrait prendre en compte l’histoire du cisaillement du matériau interstitiel
à l’échelle locale. Cela doit être possible avec la formule IV.1. Nos travaux se heurtent
à ce jour à la mise au point d’un matériau thixotrope suffisamment modèle et pouvant
être utilisé pour formuler des suspensions ; nous avons cependant obtenu de premiers
résultats prometteurs avec des particules suspendues dans des suspensions de bentonite,
qui semblent valider cette approche.

Particules anguleuses

Une des dernières étapes à franchir est celle du cas de particules non sphériques. Des
travaux en cours (thèse de Hamid Hafid) montrent que les suspensions de particules de
sable se comportent qualitativement comme des suspensions de particules sphériques, et
que les formules obtenues dans nos premiers travaux semblent s’appliquer à ces matériaux
en changeant essentiellement la valeur de φdiv dans les formules (on trouvera des exemples
de mesures de la consistance de Herschel-Bulkley η

HB
pour des suspensions de sable dans

des émulsions concentrées sur la Fig. IV.7). Le problème principal auquel on se heurte est
de trouver une méthode indépendante pour déterminer φdiv pour un matériau donné (à
ce stade, φdiv est ajusté sur les données).

2 Suspensions de bulles

Ces travaux sur suspensions de particules rigides trouvent une extension naturelle dans
l’étude de suspensions de bulles plongées dans des fluides à seuil. Ces matériaux sont par
exemple les mousses de plâtre mises en œuvre à l’état frais dans les procédés de fabrication
des plaques de plâtres. Les bulles sont par ailleurs récemment devenues un enjeu majeur
de la formulation des matériaux du génie civil dans le contexte du développement durable,
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l’air étant notamment un excellent isolant. D’un point de vue plus fondamental, les bulles
permettent de tester plus en profondeur notre compréhension des suspensions en ajoutant
un élément a priori bien caractérisé : la déformabilité des inclusions, contrôlée ici par la
tension de surface entre l’air et le matériau.

Φ↑

Φ↑

increasing capillary number

undeformed

deformed

Figure IV.11 – Viscosité adimensionnée η(φ,Ca)/η(0) en fonction du nombre capillaire
Ca pour des suspensions de bulles suspendues à diverses fractions volumiques φ dans un
fluide newtonien. Figure adaptée de Rust & Manga (2002).

2.a Aspects théoriques

L’impact de bulles sphériques sur les propriétés mécaniques de matériaux solides a été
étudié en détail dans le cadre de la poromécanique, en l’absence de tension de surface [Dor-
mieux et al. (2006)]. On connâıt notamment le comportement de ces matériaux en régime
dilué. Le module élastique G′(φ) du matériau s’exprime comme G′(φ) = G′(0) (1 + αφ).
Lorsque les bulles sont déformables, α = −5/3 ; l’effet de concentration de déformation
dans le matériau interstitiel (discuté dans la section IV.1.a) devient faible et une partie
de la déformation est reprise par les bulles sans coût énergétique (il n’y a pas de tension
de surface dans ces calculs), ce qui conduit à la diminution du module. Lorsque les bulles
sont indéformables, α = 1 [Rust & Manga (2002)] ; la différence par rapport au cas de
particules rigides (où α = 2.5) vient du fait qu’il y a une condition de non-glissement
à l’interface entre les particules et le matériau, contrairement au cas de bulles. α reste
néanmoins positif à cause de l’effet de concentration de déformation dans le matériau
interstitiel dû à l’indéformabilité des bulles.

Le cas de bulles suspendues dans des fluides à seuil n’a pas été étudié à notre connais-
sance. Les suspensions de bulles dans des fluides newtoniens ont principalement fait l’ob-
jet d’une étude [Rust & Manga (2002)]. Il a été montré que le caractère déformable ou
indéformable des bulles dépend du taux de cisaillement appliqué : à bas taux de cisaille-
ment, les bulles ne sont pas déformées et la viscosité augmente avec la fraction volumique
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en bulles φ ; à plus haut taux de cisaillement, les bulles sont déformées et la viscosité dimi-
nue avec φ (Fig. IV.11). On retrouve donc la même phénoménologie qu’avec les matériaux
poreux, avec la même interprétation en terme de bulles non déformées ou déformées. Le pa-
ramètre qui gouverne ici la transition entre bulles non déformées/déformées est le nombre
capillaire Ca = ηγ̇/(σt/R), où σt est la tension de surface entre l’air et le fluide et R est le
rayon des bulles. Ce nombre compare les contraintes dues au cisaillement aux contraintes
dues à la tension de surface.

Dans le cas de suspensions de bulles dans des fluides à seuil, on s’attend à retrouver
cette phénoménologie, avec des bulles déformées ou non suivant le cisaillement appliqué et
les propriétés du fluide à seuil interstitiel. Pour des bulles non déformées, on doit retrouver
la relation qui avait été obtenue pour des particules rigides, soit

τy(φ)

τy(0)
=

√
(1− φ)

G′(φ)

G′(0)
(IV.13)

Le fait que le matériau soit constitué de bulles et non de particules rigides (avec une
condition de glissement à l’interface bulle/matériau) est totalement encodé dans la valeur
de G′(φ)/G′(0), ce qui doit avoir en retour un impact sur les valeurs de seuil. Pour des
bulles déformées, en l’absence de tension de surface, c’est-à-dire en l’absence d’énergie
stockée dans les interfaces, l’approche énergétique développée dans la Sec. IV.1.a doit res-
ter valable et conduire de nouveau à l’équation IV.13. On retrouve dans ce cas que toute
l’information utile sur la morphologie de la suspension (en particulier la déformation des
bulles) est encodée dans la valeur de G′(φ)/G′(0). Lorsque l’énergie stockée dans les in-
terfaces ne peut être négligée, le problème est plus complexe. L’énergie élastique stockée
dans le matériau est répartie dans des proportions inconnues entre le fluide interstitiel et
les interfaces ; il ne semble donc pas dans ce cas qu’on puisse faire l’économie d’un schéma
d’homogénéisation prenant en compte la morphologie de la suspension pour évaluer cette
répartition. Il semble alors que la seule donnée du module élastique macroscopique ne
suffise plus à prédire la valeur du seuil d’écoulement de ces suspensions. En l’absence
d’information plus précise sur la répartition énergétique entre fluide interstitiel et inter-
faces, l’équation IV.13 se transforme en inégalité : τy(φ)/τy(0) ≥

√
(1− φ)G′(φ)/G′(0).

2.b Formulation d’un matériau modèle

La première étape de notre travail expérimental sur ce sujet a consisté à formuler un
matériau modèle. Insérer des bulles de taille contrôlée, à fraction volumique fixée, dans
un fluide à seuil est un problème difficile. L’idée la plus simple (utilisée dans certains
procédés de fabrication de mousses de plâtre) est de mélanger une mousse, qui est une
assemblée de bulles, au fluide à seuil. Plusieurs problèmes se posent alors : la mousse, qui
contient une fraction liquide non négligeable, tend à diluer le fluide à seuil ; par ailleurs,
les tensioactifs contenus dans la mousse peuvent modifier les propriétés du matériau. Ceci
rend délicate la mâıtrise des propriétés du fluide à seuil interstitiel. Par ailleurs, il est
difficile de garantir l’obtention d’un mélange homogène de la mousse et du matériau.

Face à ces difficultés, nous avons eu l’idée d’utiliser une émulsion directe comme fluide à
seuil, en employant la même solution de tensioactifs pour stabiliser la mousse et l’émulsion.
Ceci garantit une parfaite compatibilité des deux matériaux qui se mélangent aisément.
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Par ailleurs, l’effet de la dilution de l’émulsion par la mousse est parfaitement contrôlé ;
on connâıt au final les propriétés de l’émulsion interstitielle. Une suspension de bulles
monodisperses est obtenue en mélangeant une mousse monodiperse à l’émulsion ; cette
mousse est obtenue par bullage à travers un fritté ou à travers une aiguille. Nous avons
étudié des suspensions de bulles de 40 à 800 µm de diamètre suspendues dans des émulsions
caractérisées pas des seuils de 5 à 30 Pa (et des modules élastiques de 150 à 800 Pa), à
des fractions volumiques en bulles comprises entre 0 et 80 %. Les études à forte fraction
volumique ne peuvent pas être effectuées dans des matériaux à fort seuil à cause de l’effet
de dilution du matériau interstitiel dû à l’ajout de mousse. Dans un premier temps, nous
avons caractérisé le module élastique et le seuil de mise en écoulement de ces suspensions,
avec les même méthodes que pour les suspensions de particules rigides.

2.c Premiers résultats expérimentaux

Les premiers résultats expérimentaux obtenus sur ces systèmes montrent qu’on obtient
en partie la phénoménologie attendue (Fig. IV.12). On observe en effet, pour une émulsion
interstitielle de propriétés données, que le module élastique adimensionné décrôıt avec la
fraction volumique en bulles (Fig. IV.12b) au-delà d’un diamètre critique de bulles dc, en
suivant une loi indépendante de la taille de bulles. Il semble donc s’agir d’un régime où
les bulles sont déformées en régime élastique. L’absence d’effet observable du diamètre
des bulles n’est pas un phénomène trivial et reste à comprendre. Il peut signifier que
l’énergie élastique stockée dans les interfaces est négligeable ; il peut également provenir
d’un couplage subtil entre déformation des bulles et déformation du matériau interstitiel.
Pour de plus petites tailles de bulles (Fig. IV.12d), le module élastique se met à crôıtre avec
la fraction volumique en bulles. On semble se diriger vers un régime où les bulles ne sont
pas déformées en régime élastique. Cependant, on n’atteint pas de régime indépendant du
diamètre d des bulles ; un tel régime est pourtant attendu dans la limite de déformabilité
nulle puisqu’il n’y a alors plus d’énergie stockée dans les interfaces. Pour des fractions
volumiques en bulles supérieures à 65%, on observe dans tous les cas une augmentation
du module élastique avec la fraction volumique en bulles : il s’agit là d’un régime de
“mousse”, régit par les propriétés interfaciales, que nous n’avons pas étudié en détail à ce
jour.

Ces comportements sont au premier abord compatibles avec l’idée d’une transition
gouvernée par un nombre capillaire basé sur le module élastique Cael = G′(φ)

(σt/R)
, la transition

ayant lieu pour Cael ' 2 (en considérant que σt est la tension de surface air/solution de
tensioactif). Les observations effectuées sur les suspensions de bulles dans des fluides
newtoniens (Fig. IV.11) montrent que la transition d’un régime de bulles déformées à
un régime de bulles non déformées a lieu sur plus d’une décade de variation du nombre
capillaire ; il est donc logique qu’on n’observe pas de régime asymptotique indéformable
dans nos matériaux pour la gamme de diamètres de bulles explorée. Une autre piste
à étudier est celle des effets de taille finie. Il semble en effet que l’épaisseur des films
entre les bulles ne puisse être plus faible que quelques tailles de gouttelettes de l’émulsion
interstitielle [Goyon et al. (2010a)] (soit ' 10 µm pour les émulsions considérées ici). Cela
doit donc conduire les bulles à être déformées et en contact les unes avec les autres par
l’intermédiaire de films épais à partir d’une fraction volumique critique φc(R) d’autant plus
faible que le rayon R des bulles est petit. On doit donc atteindre le régime de mousse pour
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Figure IV.12 – Contrainte seuil adimensionnée τy(φ)/τy(0) en fonction de la fraction
volumique φ en bulles, pour des suspensions de bulles dans des émulsions concentrées
(seuil ' 20 Pa, module élastique ' 500 Pa) : (a) diamètre des bulles d > dc où dc '
250 µm ; (c) d < dc. Module élastique adimensionné G′(φ)/G′(0) en fonction de la fraction
volumique φ en bulles pour les mêmes suspensions : (b) d > dc ; (d) d < dc.
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lequel on attend une augmentation de G′(φ) avec la fraction volumique φ à partir de cette
fraction volumique φc(R). Ce schéma semble également compatible avec les observations
de la Fig. IV.12d. Nos résultats ne permettent pas à ce jour de privilégier l’un des deux
mécanismes proposés ci-dessus.

Les valeurs de module élastique observées en régime de bulles déformables sont proches
de certaines estimations effectuées en homogénéisation des matériaux poreux, mais res-
tent supérieures à la borne supérieure de Hashin-Shtrikman, qui doit être vérifiée par
toute suspension de bulles isotropes dans une matrice élastique, en l’absence de tension
de surface. Ce résultat semble donc indiquer qu’une partie non négligeable de l’énergie
élastique stockée dans le matériau l’est dans les interfaces.

Les mesures de seuil effectuées dans les deux régimes mis en évidence à partir des me-
sures d’élasticité semblent indiquer que le seuil des suspensions étudiées reste globalement
constant et égal au seuil du matériau interstitiel (Fig. IV.12a,c), même si une timide aug-
mentation semble être observée autour de 50% en bulles pour les plus petites bulles. Dans
le régime de “mousse” (pour des fractions volumiques en bulles φ supérieures à 65%), on
observe en revanche une forte augmentation du seuil avec φ, cohérente avec l’idée que ce
régime est régit par les propriétés d’interfaces.

L’observation d’un seuil τy(φ) ' τy(0) est au premier abord surprenante. Dans un
régime où les bulles sont déformables, on aurait notamment attendu une décroissance
du seuil avec φ, même si l’équation IV.13 n’est plus strictement valable. En régime de
bulles indéformables, le fait que seuil soit approximativement constant peut en revanche
s’expliquer. En effet, pour des bulles non déformées, le module élastique croit beaucoup
moins vite avec φ que pour des particules et cette croissance est atténuée dans l’Eq. IV.13 ;
en régime dilué où G′(φ) = G′(0)(1+φ), on prédit notamment que τy(φ)/τy(0) =

√
1− φ2

dont le développement est du second ordre en φ. Tout semble donc se passer comme si
les bulles était vues par le matériau comme non déformées au seuil d’écoulement dans les
deux régimes mis en évidence sur les mesures de module élastique. Une explication possible
serait que le nombre adimensionné pertinent pour la déformation des bulles au seuil ne
soit pas le même que celui qui gère leur déformabilité en régime élastique. On peut en effet
construire un nombre adimensionné basé sur le seuil Caseuil = τy

(σt/R)
. Ce nouveau nombre

capillaire est environ 20 fois plus petit que Cael et impliquerait, s’il était pertinent, que les
bulles ne sont pas déformées au seuil pour les matériaux étudiés. Nous n’avons pas à ce jour
d’explication théorique pour justifier cette hypothèse, ni de validation expérimentale sur
ce système, mais des observations sur des pâtes de plâtre semblent effectivement montrer
qu’on peut atteindre un régime où les bulles sont déformables au seuil en augmentant le
seuil de la pâte et la taille des bulles (voir ci-dessous).

2.d Application aux matériaux du génie civil

Pour valoriser dans le domaine du génie civil les méthodes expérimentales développées
sur ces systèmes et les premiers résultats obtenus, nous avons entamé une étude du com-
portement de suspensions de bulles dans des pâtes de plâtre.

Nous avons tout d’abord cherché à reproduire les résultats observés sur matériaux
modèles, en formulant un matériau de propriétés rhéologiques proches de celles des émulsions
étudiées (seuil ' 15 Pa) avec des bulles de diamètre d = 200 µm. Les mesures de seuil
effectuées sur ces matériaux (Fig. IV.13) montrent qu’on obtient un seuil adimensionné
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Figure IV.13 – Contrainte seuil adimensionnée τy(φ)/τy(0) en fonction de la fraction
volumique φ en bulles, pour des suspensions de bulles de 200 µm de diamètre (carrés)
dans une pâte de plâtre de seuil ' 15 Pa, et de bulles de 1 mm de diamètre (cercles) dans
une pâte de plâtre de seuil ' 40 Pa.

τy(φ)/τy(0) relativement constant, comme pour le matériau modèle. Ce premier résultat
valide au passage l’approche de ces matériaux par les matériaux modèles.

Nous avons ensuite cherché à formuler un matériau de seuil plus élevé ('40 Pa) et
avec des bulles plus grosses (d = 1 mm) pour se mettre dans des conditions où un effet
de déformabilité des bulles peut être attendu. Nous avons cette fois observé que le seuil
diminue de façon notable avec la fraction volumique en bulles (Fig. IV.13). Le nombre
capillaire basé sur le seuil Caseuil est ici de l’ordre de 0.5. Cette observation semble donc
en accord avec l’idée que Caseuil gouverne les propriétés de déformabilité des particules
au seuil.

Bien entendu, de nombreux travaux restent à mener sur ce sujet, tant sur matériaux
modèles que sur pâtes de plâtre. Il s’agit donc d’un thème que je continuerai à explorer
dans les années à venir.

3 Hétérogénéités

3.a Migration

A l’instar des suspensions de particules dans des fluides newtoniens, les suspensions
à seuil concentrées deviennent hétérogènes sous cisaillement (Fig. IV.14a). Nous n’avons
pas étudié la cinétique de ce phénomène. Nous avons en revanche montré que les profils
de fraction volumique stationnaires ne diffèrent pas de ceux mesurés dans des suspensions
visqueuses, et que la migration peut être très rapide aux fortes fractions volumiques (50%)
comme dans les suspensions visqueuses [Fall et al. (2010)]. Ceci est en accord avec l’idée
que ce sont les interactions directes entre grains qui gouvernent cette migration.

Pour illustrer l’impact de cette migration sur les mesures rhéologiques, nous avons

80



4.5 5.0 5.5 6.0
40

42

44

46

48

50

  
 

 

Fr
ac

tio
n 

vo
lu

m
iq

ue
 φ

 (%
)

Rayon (cm)

0.01 0.1 1 10 100
0

20

40

60

80

100

120

 

Fraction volumique
 43 %
 47 %

Gradient de Vitesse (1/s)

C
on

tra
in

te
 (P

a)

(a) (b)

Figure IV.14 – (a) Profil de fraction volumique stationnaire mesuré dans l’entrefer d’une
géométrie de Couette suite au cisaillement d’une suspension de 45% de particules de
250 µm dans un fluide à seuil (émulsion concentrée). (b) Lois de comportement locales
mesurées sur ces suspensions à proximité du cylindre interne (où la fraction volumique
est φ = 43%) et à proximité du cylindre externe (où la fraction volumique est φ = 47%).

représenté sur la Fig. IV.14 les comportements locaux observés à proximité du cylindre
interne et du cylindre externe pour une suspension de 45% de particules ; les variations
spatiales du comportement local observées ici s’aggravent à l’approche de φdiv. On voit
bien ici la nécessité de prendre en compte cette migration à travers une analyse locale
du comportement. Il semble donc impossible d’accéder au comportement intrinsèque de
suspensions à seuil concentrées par des approches rhéométriques traditionnelles.

3.b Glissement avec un outil “vane”

Une des géométries communément employée pour étudier les pâtes granulaires, par-
ticulièrement les mortiers et béton frais, est la géométrie “vane”. Il s’agit d’un croisillon
qui est inséré dans le matériau mis en place dans une cuve cylindrique (Fig. IV.15) et est
emmené en rotation, générant ainsi un écoulement proche de celui rencontré en géométrie
de Couette. La forme de l’outil permet de minimiser les perturbations du matériau lors
de son insertion : c’est pourquoi nous l’avons utilisé pour étudier les propriétés de sus-
pensions à seuil isotropes. L’un des intérêts principaux de cette géométrie est a priori
d’éviter les problèmes de glissement qu’on rencontre à l’interface des outils traditionnels
(cylindre, plan...), le matériau étant ici cisaillé par lui-même ; c’est pourquoi son utilisa-
tion est très répandue pour l’étude de pâtes granulaires. Suite aux problèmes rencontrés
lors de la caractérisation de matériaux en géométrie de Couette, notamment à cause du
phénomène de migration, nous avons souhaité étudier en détail les écoulements induits
dans la géométrie “vane” afin de pouvoir juger des éventuels artefacts de mesure induits
par son utilisation.

Nous avons tout d’abord effectué une caractérisation détaillée des écoulements générés
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Figure IV.15 – Images 2D en intensité de signal d’une pâte granulaire (émulsion+40%
de billes) en géométrie “vane”, obtenues par IRM dans un plan horizontal au milieu de la
géométrie. (a) Après écoulement (vitesse de rotation de l’outil : 100 tours/min) ; les croix
représentent la limite entre la zone en rotation solide entre les pales et la zone cisaillée.
(b) Avant écoulement (la pâte est initialement homogène). (c) Zoom de la Fig. IV.15a à
proximité d’une pale. L’intensité est proportionnelle à la fraction volumique en émulsion.
Les pales tournent dans le sens trigonométrique. Figures extraites de Ovarlez et al. (2011).
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par cet outil sur des fluides newtoniens, des fluides à seuil et des pâtes granulaires. Les
résultats de ces études peuvent être trouvés dans l’article [Ovarlez et al. (2011)]. Nous
avons notamment comparé en détail les propriétés d’écoulement mises en évidence dans
cette géométrie à celles observées en géométrie de Couette. On retiendra essentiellement
ici que les écoulements sont loins d’être à symétrie cylindrique (voir les croix Fig. IV.15a),
y compris lorsque des matériaux à seuil sont cisaillés à faible taux de cisaillement macro-
scopique, comme lors d’une mesure de seuil. Ce dernier résultat est en contradiction avec
certains résultats de simulations [Keentok et al. (1985); Yan & James (1997); Savarmand
et al. (2007)], qui justifiaient l’utilisation des formules standard d’analyse de données ob-
tenues en géométrie de Couette cylindrique pour analyser les données macroscopiques
obtenues en géométrie “vane”.

Nous nous sommes ensuite intéressés aux hétérogénéités induites lors des écoulements
de suspensions à seuil dans cette géométrie. Le résultat principal de notre étude est qu’un
outil “vane” tend à expulser très rapidement les particules d’une fine couche à proximité
des pales (Fig. IV.15a). En regardant la fraction volumique locale à proximité des pales
(Fig. IV.15c), on remarque que la déplétion est beaucoup plus marquée à l’arrière des
pales, ce qui signifie que la trajectoire des particules autour des pales est asymétrique.
Cette asymétrie est probablement la signature d’une interaction directe entre l’extrémité
des pales et les particules, qui est donc à l’origine du phénomène de déplétion. On remarque
par ailleurs que la position de la zone appauvrie en particules correspond exactement à
la limite entre la zone en rotation rigide entre les pales et la zone cisaillée (Fig. IV.15a),
ce qui est une signature supplémentaire du rôle de l’interaction directe pales/particules
dans ce phénomène.

Au final, on a donc généré l’équivalent d’une couche de glissement – constituée du
fluide interstitiel pur – à proximité de l’outil. Ce résultat important va à l’encontre du
présupposé de la littérature selon lequel l’outil “vane” permet d’éviter le glissement, et a
donc d’importantes conséquences sur les mesures de propriétés rhéologiques. Nous avons
notamment montré que toute mesure macroscopique de seuil effectuée après cisaillement
d’une suspension à seuil donne une valeur significativement plus faible que le seuil in-
trinsèque de la suspension. En effet, les mesures de seuil sont effectuées à basse vitesse
et donnent donc lieu à des écoulement localisés près de l’outil. Aux plus basses vitesses,
seule une fine couche à proximité des pales est cisaillée ; cette fine couche n’est constituée
dans les cas extrêmes que de l’émulsion interstitielle : on tend donc à mesurer le seuil de
l’émulsion interstitielle au lieu du seuil de la suspension.

En conclusion, dans le cas de pâtes granulaires, l’outil “vane” reste bien adapté pour
les mesures de propriétés en régime solide, et garde l’avantage unique de pouvoir effectuer
des mesures sur un échantillon structuré non perturbé par la mise en place de l’outil. On
peut notamment étudier les propriétés viscoélastiques des matériaux et leur seuil de mise
en écoulement. Il faut cependant garder en tête que toute mesure de seuil tend à induire
le phénomène que nous avons mis en évidence et qu’une pâte granulaire dont le seuil a
été mesuré doit être repréparée. L’étude de propriétés d’écoulement de pâtes granulaires
dans ces géométries est quant à elle – autant que possible – à proscrire ; une géométrie
à cylindres concentriques rugueux est alors préférable. Restera toujours le problème de
migration induite par le cisaillement, qui semble inévitable.
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3.c Sédimentation induite par le cisaillement

Face au problème de sédimentation des particules, les suspensions à seuil semblent au
premier abord plus simples à formuler que les suspensions visqueuses. En effet, le seuil du
fluide interstitiel peut suffire à stabiliser les particules au repos. On voit ainsi aisément
que, pour des particules de rayon R plongées dans un fluide à seuil de contrainte seuil τy,
les efforts gravitaires seront contrebalancés par les efforts élastiques exercés par le fluide
interstitiel jusqu’à ce que ∆ρgR ∼ τy, où ∆ρ est la différence de densité entre le fluide
et les particules. Ce problème a été largement étudié, tant d’un point de vue analytique
[Beris et al. (1985)] qu’expérimental [Jossic & Magnin (2001); Tabuteau et al. (2007)] ; le
résultat exact est qu’une sphère isolée reste au repos tant que

τy ≥ ∆ρgR/10.5 (IV.14)

Ce critère est utilisé comme outil d’aide à la formulation de bétons frais et mortiers stables.
Il est cependant parfois observé que des bétons stables au repos ne le sont pas lors de

leur mise en œuvre, sans qu’on sache cependant s’il s’agit nécessairement d’un problème
de sédimentation. La question de la stabilité en écoulement d’une suspension à seuil for-
mulée pour être stable au repos reste donc ouverte. A notre connaissance, ce problème
n’a pas été étudié de façon détaillée dans la littérature. Des expériences de sédimentation
en écoulement ont été menées dans des fluides non-newtoniens et mentionnent une ob-
servation de sédimentation dans un gel Carbopol [Gheissary & vandenBrule (1996)] ; le
phénomène a aussi été mis en évidence dans des écoulements en conduite [Merkak et al.
(2009)]. Il reste cependant largement méconnu.

Afin d’étudier les propriétés de stabilité en écoulement de suspensions à seuil, nous
avons choisi de mener des expériences en géométrie de Couette : dans une telle géométrie,
le plan du cisaillement est perpendiculaire à la gravité, ce qui permet de découpler
écoulement de cisaillement et écoulement de sédimentation (Fig. IV.16a). Nous avons
étudié ce phénomène par IRM ; on ne peut alors suivre des particules individuelles, mais
on mesure des variations spatiales de fraction volumique. Pour minimiser les interac-
tions entre particules dans un premier temps, nous avons alors étudié les propriétés
de sédimentation d’une suspension de 5% de particules. Les suspensions étudiées sont
constituées de billes de verre sphériques monodisperses de diamètre d (compris entre 140
et 400 µm) suspendues dans des émulsions de propriétés rhéologiques variées (seuil de
contrainte compris entre 8 et 30 Pa).

Toutes les suspensions formulées sont stables au repos. Le seuil du matériau est plus de
10 fois plus grand que le seuil fixé par le critère de stabilité IV.14. Nous avons par ailleurs
vérifié par IRM que la fraction volumique reste homogène dans une suspension laissée au
repos 24 heures (Fig. IV.16b). Des profils verticaux de fraction volumique mesurés lors
du cisaillement d’une suspension à seuil sont représentés sur la Fig. IV.16b.

On observe que le cisaillement du matériau induit la sédimentation des particules. Les
profils de fraction volumique observés en cours de sédimentation sont qualitativement si-
milaires à ceux observés lors de la sédimentation de particules dans un fluide newtonien au
repos : la fraction volumique est nulle dans la partie supérieure du matériau et augmente
abruptement à une position qui dépend du temps et définit un front de sédimentation ;
au-delà de ce front, de faible épaisseur, la fraction volumique est égale à la fraction volu-
mique moyenne du matériau (ici 5%), et augmente de nouveau au fond de la géométrie
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Figure IV.16 – (a) Représentation schématique de l’expérience. (b) Profils verticaux de
fraction volumique mesurés dans l’entrefer d’une géométrie de Couette lors du cisaillement
d’une suspension de 5% de billes de verre de 275 µm de diamètre dans une émulsion
concentrée de seuil τy = 8.5 Pa, après 24 h de repos (carrés) et après 15 min (courbe
noire) et 25 min (courbe rouge) de cisaillement à un taux de cisaillement macroscopique
de 4 s−1. Figure adaptée de Ovarlez et al. (2010a).

(non représenté sur la Fig. IV.16) où les particules s’accumulent. Pour un taux de cisaille-
ment donné, la position du front de sédimentation évolue linéairement au cours du temps
[Ovarlez et al. (2010a)], ce qui permet de définir une vitesse de sédimentation.

La sédimentation induite par le cisaillement est observée pour tous les systèmes étudiés
et à toutes les vitesses de cisaillement macroscopique imposées : aucun système n’est stable
en écoulement. Nous avons observé que la vitesse de sédimentation V augmente avec le
diamètre des particules d et diminue avec le seuil du matériau τy (Fig. IV.17a). Ces
résultats sont qualitativement compréhensibles, les efforts gravitaires étant alors d’autant
plus importants relativement au seuil. Par ailleurs V augmente avec le taux de cisaille-
ment macroscopique imposé γ̇. Cela montre que les particules sont sensibles à la viscosité
effective η(γ̇) = τ(γ̇)/γ̇ du matériau : plus γ̇ est important, plus η(γ̇) est petit, et plus la
vitesse de sédimentation est grande.

Ces premières observations nous invitent à analyser ces résultats dans le cadre des
observations effectuées sur les fluides à seuil lors des écoulements “tridimensionnels” de
ceux-ci (section III.2.c). Nous avons montré en effet que lors de la superposition de deux
écoulements sur un fluide à seuil, la résistance du matériau à l’écoulement secondaire
peut être vue comme une résistance purement visqueuse caractérisée par une viscosité
η(γ̇) = τ(γ̇)/γ̇ où τ et γ̇ sont la contrainte de cisaillement et le taux de cisaillement
de l’écoulement primaire. Comme nous l’avons vu dans la section III.2.c, cela se déduit
aisément d’une loi de Herschel-Bulkley isotrope. L’écoulement de sédimentation étant ici
un écoulement secondaire (le gradient de vitesse caractéristique de cet écoulement est
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V/d << drθ) on est donc tenté ici de modéliser la vitesse de sédimentation d’une sphère
dans le fluide à seuil cisaillé par la vitesse de Stokes d’une sphère

VStokes =
2

9

∆ρgR2

η(γ̇)
(IV.15)

avec η(γ̇) = τ(γ̇)/γ̇ (où τ = τrθ et γ̇ = 2drθ caractérisent le cisaillement induit par la
rotation du cylindre interne de la géométrie de Couette). Pour une suspension de sphères
monodipserses de fraction volumique φ, l’Eq. IV.15 doit par ailleurs être multipliée par un
facteur f(φ), où f(0) = 1, qui décrôıt avec la fraction volumique [Hanratty & Bandukwala
(1957)] (nous reviendrons sur ce point plus bas). Pour tester cette hypothèse, nous avons
tracé sur la Fig. IV.17b les vitesses de sédimentation V mesurées sur l’ensemble des
systèmes, adimensionnées par VStokes.
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Figure IV.17 – (a) Vitesses de sédimentation mesurées dans des suspensions à seuil de
fraction volumique φ = 5%, pour divers diamètres de billes et divers seuils du matériau
interstitiel (voir légende). (b) Vitesses de sédimentation V mesurées pour l’ensemble des
systèmes, adimensionnées par la vitesse de Stokes dans un fluide de viscosité égale à la
viscosité apparente η(γ̇) du fluide à seuil pur ; les données sont représentées en fonction
du nombre d’Oldroyd Od−1= η

HB
γ̇n/τy. Figures adaptées de Ovarlez et al. (2010a).

On remarque que la majorité des points expérimentaux se place effectivement sur une
courbe V/VStokes = constante indépendante du système. Ici la constante est de l’ordre de
1.4, ce qui n’est pas attendu pour la sédimentation d’une suspension de 5% de particules
(on attend alors V/VStokes ' 0.85 dans un fluide newtonien en géométrie de dimensions
infinies). Pour comparer ces résultats au cas d’un fluide newtonien, nous avons effectué des
expériences de sédimentation d’une suspension de 5% de particules dans une huile. Nous
avons alors observé une vitesse de sédimentation V/VStokes ' 1.2 en géométrie de Couette
au repos et en écoulement, alors qu’on mesure V/VStokes ' 0.7 dans une cuve cylindrique
au repos. Le facteur 1.4 observé semble donc être avant tout un effet de géométrie.

On observe une tendance à s’écarter fortement de l’équation IV.15 pour les plus fortes
vitesses de cisaillement ; la vitesse de sédimentation peut alors être égale à 3 fois la vitesse
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prédite. Il semble néanmoins que les données se rationalisent partiellement en fonction
du nombre d’Oldroyd Od−1= η

HB
γ̇n/τy, qui compare seuil et dissipation visqueuse : les

données s’écartent de la théorie au-delà de Od−1' 1 (Fig. IV.17b). Il est donc possible
que nous rendions mal compte du comportement tridimensionnel du matériau lorsque les
effets visqueux sont importants, ce qui conduirait à surestimer la résistance visqueuse
à l’écoulement secondaire. Nous n’avons malheureusement pas pu étudier ce régime avec
l’expérience de combinaison d’écoulements. Il pourrait par ailleurs s’agir d’effets collectifs,
par exemple induits par différences de contraintes normales, qui tendraient à accélérer la
sédimentation [Joseph et al. (1994)].

Effet de la concentration

Pour aller plus loin, nous avons étudié l’influence de la concentration en particules.
Le cas de suspensions de particules de fraction volumique φ dans un fluide newtonien a

été étudié en détail dans la littérature [Hanratty & Bandukwala (1957)]. On trouve que la
vitesse de sédimentation décrôıt très rapidement avec la faction volumique ; par exemple,
la vitesse de sédimentation d’une suspension de 40% de sphères est environ 10 fois moins
élevée que la vitesse d’une sphère isolée.

Nous avons étudié des suspensions de fraction volumique variant de 5% à 40% ; les
particules sont suspendues dans un matériau de seuil élevé et un faible taux de cisaillement
est imposé afin d’être dans un régime où l’équation IV.15 est valable pour la suspension
diluée. Les vitesses de sédimentation V (φ) mesurées à un même taux de cisaillement
macroscopique Γ̇ sont représentées sur la Fig. IV.18, adimensionnées par la vitesse V (φ0)
mesurée pour φ0 = 5%. Ces mesures sont comparées aux vitesses V (φ)/V (φ0) mesurées
dans des suspensions visqueuses dans la littérature [Hanratty & Bandukwala (1957)].
On observe que la vitesse de sédimentation des particules dans une suspension à seuil
cisaillée décrôıt beaucoup moins vite avec la fraction volumique φ que dans une suspension
visqueuse. Par exemple, pour 40% de particules, la vitesse de sédimentation est 4 fois plus
importante dans la suspension à seuil que dans la suspension visqueuse.

On peut comprendre ce résultat en analysant le comportement du matériau à l’échelle
locale. Lorsque la concentration φ en particules augmente, pour un taux de cisaillement
macroscopique Γ̇ donné, le taux de cisaillement local γ̇l dans le fluide interstitiel augmente :
la viscosité apparente τ(γ̇l)/γ̇l du fluide interstitiel diminue alors, ce qui diminue en retour
la résistance à la sédimentation et peut expliquer que V (φ) est plus élevée que prévue.

Nous avons vu au début de ce chapitre, qu’une relation γ̇l(φ) = Γ̇
√
g(φ)/(1− φ), où

g(φ) = G′(φ)/G(0) représente la réponse linéaire du matériau, permet de rendre compte
du comportement des suspensions à seuil. Nous proposons donc de modéliser la vitesse de
sédimentation V (φ) d’une suspension à seuil de fraction volumique φ par :

V (φ) =
2

9

∆ρgR2

η[γ̇l(φ)]
fnewt.(φ) (IV.16)

où γ̇l(φ) = Γ̇
√

(1− φ/φdiv)−2.5φdiv(1− φ)−1 (IV.17)

avec φdiv = 60.5% pour la suspension monodisperse cisaillée, où η(γ̇) = τ(γ̇)/γ̇ est la
viscosité apparente du fluide à seuil pur à un taux de cisaillement γ̇, et où fnewt.(φ) est
la vitesse de sédimentation d’une suspension visqueuse de fraction volumique φ adimen-
sionnée par la vitesse de Stokes. Pour tester cette équation, nous avons reporté sur la
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Figure IV.18 – Vitesse de sédimentation adimensionnée V (φ)/V (φ0) en fonction de la
fraction volumique φ, où φ0 = 5%, pour des suspensions à seuil cisaillées en géométrie de
Couette à un taux de cisaillement macroscopique Γ̇ = 10 s−1 (cercles pleins) et pour des
suspensions visqueuses (croix, données tirées de [Hanratty & Bandukwala (1957)]). On
représente également les vitesses adimensionnées corrigées par l’effet de concentration du
cisaillement dans le fluide interstitiel (cercles creux) : V (φ)/V (φ0)× η[γ̇l(φ)]/η[γ̇l(φ0)], où
η[γ̇l(φ)] est la viscosité apparente du fluide à seuil interstitiel pour un taux de cisaillement
local γ̇l(φ) calculé suivant l’équation IV.17.

Fig. IV.18 les valeurs de V (φ)/V (φ0) × η[γ̇l(φ)]/η[γ̇l(φ0)], où φ0 = 5%, qui doivent être
égales à fnewt.(φ)/fnewt.(φ0) d’après l’équation IV.16. On observe que les valeurs mesurées
sont effectivement très proches des valeurs fnewt.(φ)/fnewt.(φ0) mesurées sur suspensions
visqueuses.

Pour conclure, à l’aide de l’équation IV.1 qui permet d’évaluer le taux de cisaille-
ment dans le fluide interstitiel, et grâce aux observations expérimentales de comporte-
ment tridimensionnel et à la modélisation tensorielle du comportement de fluides à seuil,
on est capable de rendre compte quantitativement par l’équation IV.16 de la vitesse de
sédimentation de particules dans une suspension à seuil cisaillée. Cette modélisation ne
s’applique cependant qu’à proximité du seuil : le comportement aux fortes vitesses de
cisaillement reste à ce jour incompris.

Drainage induit par cisaillement d’une mousse de fluide à seuil

Nous avons mené les mêmes expériences dans un système de bulles en suspension dans
un fluide à seuil. Nous nous sommes concentrés sur le cas des mousses de fluide à seuil
(pour des fractions volumiques de bulles supérieures à 70%). Nous ne détaillerons pas les
résultats de cette étude dans ce manuscrit ; ceux-ci sont exposés dans l’article [Goyon et
al. (2010a)].

Les résultats principaux, sont que

– le drainage du fluide interstitiel est induit par le cisaillement dans une mousse de
fluide à seuil stable au repos.

– l’approche développée ci-dessus fonctionne de nouveau, pour peu qu’on tienne compte
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précisément de la géométrie de la mousse pour évaluer le taux de cisaillement local
dans le fluide à seuil interstitiel et calculer la viscosité effective du matériau drainé.

– les films, où le taux de cisaillement local est maximal (et donc la résistance du fluide
au drainage minimale), peuvent alors contribuer fortement au drainage, contraire-
ment aux films dans les mousses aqueuses.

– le drainage s’arrête lorsque la fraction volumique en bulles atteint une valeur φm
qui dépend de la taille des bulles, et qui implique qu’il reste toujours quelques
gouttelettes d’émulsion piégées dans les films : on a alors affaire à une mousse de
fluide à seuil stable. Ce résultat a un fort intérêt potentiel en termes de formulation
de mousses de fluide à seuil.

Collaborations

Mes travaux sur ce sujet ont été menés pour la plupart en étroite collaboration avec
Xavier Chateau (Laboratoire Navier), qui a notamment réalisé le pendant théorique des
travaux expérimentaux.

Les suspensions modèles monodisperses (section IV.1.b) ont fait l’objet du travail de
thèse de Fabien Mahaut. Les suspensions bidisperses (section IV.1.c) ont été traitées lors
de la thèse de Thai-Son Vu, que j’ai co-encadrée avec X. Chateau. L’application aux
matériaux cimentaires (section IV.1.d) a été réalisée lors du stage de master de Sa-
mir Mokéddem, en collaboration avec Nicolas Roussel (LCPC) ; les suspensions de sable
font l’objet de la thèse de Hamid Hafid, que je co-encadre avec N. Roussel, en collabora-
tion avec Pierre-Henri Jézequel et Fabrice Toussaint (Lafarge Centre de Recherche). La
sédimentation induite par le cisaillement (section IV.3.c) a été été étudiée avec Philippe
Coussot et François Betrand (Laboratoire Navier).

Les travaux sur suspensions de bulles (section IV.2) sont réalisés en étroite collabo-
ration avec Olivier Pitois (LPMDI), et ont fait l’objet des post-doctorats de Mike Kogan
et Julie Goyon. L’application aux mousses de plâtre (section IV.2.d) fait l’objet du stage
de master d’Emmanuel Keita, en collaboration avec Rémi Lespiat et Jean-Baptiste Denis
(Saint Gobain Recherche).
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Bécu, L., S. Manneville, A. Colin, “Yielding and flow in adhesive and non-adhesive concen-
trated emulsions,” Phys. Rev. Lett. 96, 138302 (2006).

Beris, A. N., J. A. Tsamopoulos, R. C. Armstrong, R. A. Brown, “Creeping motion of a
sphere through a Bingham plastic,” J. Fluid Mech. 158, 219-244 (1985).

Berthoud, P., T. Baumberger, C. G’Sell, J. M. Hiver, “State- and rate-dependent friction
at a multicontact interface between polymer glasses : I. Static friction,” Phys. Rev. B
59, 14313 (1999).

Bertrand, E., J. Bibette, V. Schmitt, “From shear thickening to shear-induced jamming,”
Phys. Rev. E 66, 060401 (2002).

Besseling, R., E. R. Weeks, A. B. Schofield, W. C. K. Poon, “Three-dimensional imaging
of colloidal glasses under steady shear,” Phys. Rev. Lett. 99, 028301 (2007).

Besseling, R., L. Isa, P. Ballesta, G. Petekidis, M. E. Cates, W. C. K. Poon, “Shear
Banding and Flow-Concentration Coupling in Colloidal Glasses,” Phys. Rev. Lett. 105,
268301 (2010).

Billberg, P., “Form pressure generated by self-compacting concrete,” Proceedings of the
3rd international RILEM Symposium on Self-Compacting Concrete, RILEM PRO33,
Reykjavik, Iceland, 271-280 (2003).

91



Blanc, F., F. Peters, E. Lemaire, “Local transient rheological behaviour of concentrated
suspensions,” preprint (2011).

Bocquet, L., A. Colin, A. Ajdari, “Kinetic Theory of Plastic Flow in Soft Glassy Mate-
rials,” Physical Review Letters 103, 036001 (2009).

Bonnecaze, R. T., M. Cloitre, “Micromechanics of Soft Particle Glasses,” Advances in
Polymer Science 236, 117-161 (2010).

Bonnoit, C., T. Darnige, E. Clément, A. Lindner, “Inclined plane rheometry of a dense
granular suspension,” Journal of Rheology 54, 65-79 (2010a).

Bonnoit, C., J. Lanuza, A. Lindner, E. Clément, “Mesoscopic length scale controls the
rheology of dense suspensions,” Phys. Rev. Lett. 105, 108302 (2010b).

Boyer, F., O. Pouliquen, E. Guazzelli, “Dense suspensions in rotating-rod flows : normal
stresses and particle migration,” soumis à J. Fluid Mech. (2011).
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