N

N

Fractures et instabilités de fluides viscoélastiques en
cellule de Hele-Shaw

Guillaume Foyart

» To cite this version:

Guillaume Foyart. Fractures et instabilités de fluides viscoélastiques en cellule de Hele-Shaw. Mé-
canique des fluides [physics.class-ph]. Université Montpellier IT - Sciences et Techniques du Languedoc,
2013. Francais. NNT: 2013MON20104 . tel-01019314

HAL Id: tel-01019314
https://theses.hal.science/tel-01019314
Submitted on 7 Jul 2014

HAL is a multi-disciplinary open access L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
archive for the deposit and dissemination of sci- destinée au dépot et a la diffusion de documents
entific research documents, whether they are pub- scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
lished or not. The documents may come from émanant des établissements d’enseignement et de
teaching and research institutions in France or recherche francais ou étrangers, des laboratoires
abroad, or from public or private research centers. publics ou privés.


https://theses.hal.science/tel-01019314
https://hal.archives-ouvertes.fr

" Collége E E
0 dDL()gcit?r?l I:[u':!)bteﬁ le grade de
Docteur

Délivré par I'Université Montpellier 1T

Préparée au sein de 1’école doctorale I2S*
Et de I'unité de recherche Laboratoire Charles Coulomb

Spécialité: Physique

Présentée par Guillaume Foyart
guillaume.foyart@univ-montp2.fr

Fractures et 1nstabilités de

fluides viscoélastiques en
cellule de Hele-Shaw.

Soutenue le 21/11/2013 devant le jury composé de :

Mr. Christian LIGOURFE Pr. Univ. Montpellier 11 Directeur de thése
Mr. Serge MORA Pr.  Univ. Montpellier 11 Co-Directeur de these
Mr. Matteo C1CcCOTTI Pr. ESPCI Rapporteur

Mme. Sandra LEROUGE Pr.  Univ. Paris Diderot Rapporteur

Mme. Laurence RAMOS Dr. CNRS Examinateur

Mme. Elisabeth BoucHAUD Dr. CEA-Saclay & ESPCI  Examinateur

* 12S : ECOLE DOCTORALE INFORMATION STRUCTURES SYSTEMES




THESE
présentée a
L’UNIVERSITE MONTPELLIER II SCIENCES ET TECHNIQUES DU
LANGUEDOC
Ecole doctorale
INFORMATION STRUCTURES SYSTEMES

par
GUILLAUME FOYART
pour obtenir le grade de docteur
SPECIALITE : PHYSIQUE

FRACTURES ET INSTABILITES DE FLUIDES
VISCOELASTIQUES EN CELLULE DE

Soutenue le 21 novembre 2013

MEMBRES DU JURY :
MR CHRISTIAN LIGOURE DIRECTEUR DE THESE
MR SERGE MORA CO-DIRECTEUR DE THESE
MR MAaTTEO CICCOTTI RAPPORTEUR
MME SANDRA LEROUGE RAPPORTEUR
MME LAURENCE RAMOS EXAMINATEUR

MME ELisSABETH BOUCHAUD EXAMINATEUR

Laboratoire Charles Coulomb-UMR 5221
Place Eugéne Bataillon 34000 Montpellier






Remerciements

C’est avec ce manuscrit que s’achévent mes trois années de thése au sein du laboratoire Charles
Coulomb. Je souhaiterai avant toute chose remercier mes trois directeurs de thése : Christian Li-
goure, Serge Mora et Laurence Ramos, pour m’avoir accueilli et pour leur encadrement tout au long
de ma thése. Leurs nombreux conseils et suggestions m’ont été d’'une grande aide et m’ont permis
de progresser dans de nombreux domaines. Grace & eux j’ai pu acquérir une rigueur scientifique
qui me faisait défaut et qui, & 'avenir, me sera d’une grande aide. Je remercie mes rapporteurs :
Matéo Ciccotti et Sandra Lerouge pour avoir accepté de rapporter ce manuscrit ainsi que Elisabeth
Bouchaud pour avoir accepté de faire parti de mon jury.

Je souhaiterai également remercier tout le personnel technique et administratif du L2C pour sa
disponibilité et son efficacité. Je tiens en particulier & remercier Jean-Marc Fromental pour m’avoir
aidé lors de mes (nombreux) problémes de rhéomeétre ainsi que Ty Phou pour avoir "supporté" ma
consommation importante en polymére téléchélique.

Tout au long de cette thése, j’ai pu constater la bonne ambiance qui régne au sein de I’'équipe "Ma-
tiére Molle" du L2C. Je remercie donc toute I’équipe pour sa bonne humeur et pour les nombreuses
discussions animées qui ont égayé les déjeuners durant ces trois années. Je remercie notamment Ma-
nouk, Mauricio, Christophe, Luca pour leurs conseils et commentaires.

Cette thése a été également I'occasion de nombreuses rencontres. Je me souviendrai longtemps de
I'escapade italienne avec Elisa, Guilhem et Mohsen & 1'occasion d’une conférence. J’ai également une
pensée pour mes collégues post doctorant de PANR F2F : Frédéric, Aline et Domenico (en espérant
qu’il obtienne enfin son poste de permanent). Ainsi que pour mes "colocs" de bureau : Elisa, Cyrille,
et Mohsen (bonne chance a lui pour la fin de sa thése) qui ont supporté ma maniére "personnelle"
de ranger mes affaires sur mon bureau. Un grand merci également & Guilhem pour les précieux
renseignements qu’il m’a donné quand je me posais la question de mon avenir aprés la thése, je lui
souhaite le meilleur pour son avenir également.

Il m’est impossible d’écrire cette page de remerciement sans citer ma famille, mes parents qui ont
toujours accepté mes décisions et m’ont toujours poussé en avant ainsi que ma compagne Sophie qui
m’a suivi tout au long de ma route depuis Amiens, et qui m’a soutenu tout au long de la theése (elle
fut d’ailleurs ma lectrice-test lors de la rédaction de ce manuscrit).

Pour finir je souhaiterai dédier ce manuscrit & mes deux filles, Justine et Soléne, sans qui tout
cela aurait beaucoup moins de sens.



Table des matiéres

introduction

1

Fractures et instabilités viscoélastiques dans les fluides complexes.

1.1 Fragilité et ductilité d’un fluide complexe. . . . . . . .. .. ..o L.

1.2 Fractures dans les réseaux transitoires. . . . . . . . . . ... . L.
1.2.1  Fractures sous cisaillement. . . . . . . . .. .. 0o L0 Lo
1.2.2  Fractures en géométrie élongationnelle . . . . . . . .. . ... oL

1.3 Ecoulement en bandes de cisaillement dans les gels ductiles . . . . . ... ... ...
1.3.1 Description de I’écoulement en bandes de cisaillement . . . . . . .. ... ..
1.3.2 Existence de turbulence élastique . . . . . . . .. ..o

1.4 Transition ductile/fragile dans les fluides complexes . . . . . . . . ... ... .. ...

1.5 Ecoulements et fracture de fluides viscoélastiques en géométrie de Hele-Shaw )
1.5.1 Instabilité de Saffman-Taylor pour des fluides de Maxwell . . . . . . . .. ..
1.5.2  Fracture de fluides complexes en cellule de Hele-Shaw . . . . . .. . ... ..

Systémes et méthodes

2.1  Systémes expérimentaux . . . . . . ... ..o e
2.1.1 Les microémulsions connectées . . . . . . . . . ... L.
2.1.2  Les micelles géantes enchevétrées . . . . . . . .. ...
2.1.3  Les micelles pontées & morphologie variable. . . . . . . . ... . ... ... ..

2.2 Montage expérimental . . . . ...
2.2.1 Description du montage . . . . .. .. L L
2.2.2  Protocole expérimental . . . . . . .. ..o L
2.2.3 Difficultés rencontrées . . . . ..o

2.3 Techniques d’analyses . . . . . . . . ..
2.3.1 Extraction de la forme d'un doigt ou d'une fracture . . . . . . . .. ... ...
2.3.2  Mesure des champs de déplacement : Particule Image Velocimetry . . . . ..

Transition digitation-fracture dans les microémulsions connectées

3.1 Observations expérimentales. . . . . . . . . . . ... . ...

3.2 Différence de profils entre doigts et fractures . . . . . . . .. ..o
3.2.1 Ajustement parabolique des profils . . . . . . ... ...
3.2.2  Evolution du rayon de courbure de la pointe avec la vitesse. . . . . . . .. ..

3.3 Analyse quantitative des champs de vitesse autour des doigts ou des fractures . . . .
3.3.1 Comportement du gel au voisinage de la pointe d’'un doigt et d'une fracture .
3.3.2 Champ des déplacements autour des doigts ou des fractures . . . . . . . . ..

3.4 Discussions et interprétations des résultats . . . . . . . ... ... L.
3.4.1 Pourquoi les fractures sont-elles toujours paraboliques? . . . . . .. .. ...
3.4.2 Interprétation des différentes vitesses caractéristiques . . . . . . . . . ... ..
3.4.3 Modélisation des fractures dans le régime Vi), > V;%C ..............

3.4.4 Modélisation des champs de déplacement . . . . . . ... .. ... ... ...

10
11
15
20
21
22
24
26
26
28

32
32
32
35
37
41
41
43
45
48
49
50



4 Digitation et fracture dans les micelles pontées 4 morphologie variable 88

4.1 Transition digitation/fracture en fonction de la microstructure du gel . . . . . . . .. 89
4.1.1 Comportement pour des micelles suffisamment courtes. . . . . . . .. ... .. 89
4.1.2 Influence de la microstructure sur la vitesse de transition . . . . . . . ... .. 91

4.2 Propagation de fractures dans des micelles pontées en régime enchevétré . . . . . . . 99
4.2.1 Observations qualitatives . . . . . . . . .. ... 100
4.2.2 DBiréfringence associée a une pointe de fracture . . . . . ... ..o 105
4.2.3  Evolution du signal de biréfringence avec la vitesse de pointe de fracture . . . 110

5 Caractérisation expérimentale d’une instabilité d’écoulement dans des solutions

de micelles géantes 112
5.1 Mise en évidence et description qualitative de l'instabilité . . . ... .. .. ... .. 113
5.1.1 Description de linstabilité . . . . . . . .. ... ... o 0oL 113

5.1.2  Influence du débit et des paramétres physico-chimiques sur le déclenchement
de linstabilité . . . . . . . . . .o 116
5.1.3 Relations entre I'instabilité et 1’écoulement en bandes de cisaillement . . . . . 117
5.2 Caractérisation quantitative de linstabilité . . . . . . .. ... ... ... ... ... 119
5.2.1 Etude de la biréfringence des micelles sous écoulement. . . . . . .. . . .. .. 119
5.2.2 Détermination des champs de déplacement dugel. . . . ... ... ... ... 123
5.2.3 Confrontation entre déplacements et signal de biréfringence. . . . . . . . . .. 132
5.3 Interprétations des observations expérimentales . . . . . . . .. ... oL 133
Conclusion 136
bibliographie 138



Introduction

Les mécanismes de fracture dans les solides sont depuis déja longtemps un champ de recherche
actif en sciences des matériaux. Les phénomeénes de fracturation ont déja été observés dans des fluides
complexes, tels que les fondus de polymeére, les pates, les verres, gels colloidaux, et les réseaux tran-
sitoires polymériques. Cependant, ils restent beaucoup moins documentés que ceux observés dans
les solides. Une des raisons est que la notion méme de fracture est délicate & définir dans les fluides
complexes. En effet, ceux-ci étant des fluides, ils peuvent en tant que tels, accommoder en principe
des déformations arbitrairement grandes sans s’endommager (ils coulent).

Néanmoins, comme dans les solides, on observe expérimentalement deux « types » de fracture :
fracture solide versus fracture « ductile ». Reste 14 encore a redéfinir et/ou adapter ces concepts issus
de la mécanique des solides & des matériaux liquides. Comment quantifier la fragilité ou la ductilité
d’un fluide viscoélastique 7 Comment naissent et se propagent des fractures dans un fluide viscoélas-
tique 7 Comment la propagation d’une fracture dans un fluide complexe est reliée & la microstructure
du fluide organisé 7 Comment distinguer une fracture d’une instabilité hydrodynamique 7 Ce sont a
quelques unes de ces questions que le travail présenté dans ce mémoire tente de répondre.

Pour ce faire, nous avons choisi d’utiliser une classe particuliére de fluides complexes : des gels tran-
sitoires auto-assemblés « modéles » que sont, des microémulsion de nano-gouttelettes d’huile dans
I'eau connectées par des polymeéres téléchéliques (microémulsions connectées), des solutions de mi-
celles géantes de tensioactifs enchevétrées ainsi qu’un systéme mixte pseudo-ternaire constitué d’une
solution de micelles de morphologie contrdlable (sphéres-> cylindres-> vers) qui sont pontées ré-
versiblement par des polyméres téléchéliques (micelles pontées). Ces fluides modeéles ont, en effet,
l'avantage d’étre des solutions a I’équilibre thermodynamique, d’avoir des structures trés bien carac-
térisées et de présenter des réponses rhéologiques linéaires trés simples (fluides de Maxwell & un ou
deux modes suivant le systéme étudié). Des études récentes antérieures a cette thése au laboratoire
Charles Coulomb ont montré par exemple que les microémulsions connectées ont un comportement
fragile : elles se fracturent dans le régime ou la réponse rhéologique est linéaire, tandis que les so-
lutions de micelles géantes, rhéofluidifiantes et exhibant du shear banding, fractureront au-dela de
ce régime linéaire : elles sont ductiles; enfin les micelles pontées peuvent exhiber les deux types de
fractures suivant leur morphologie.

Nous avons choisi une géométrie de cellule Hele-Shaw radiale pour étudier les phénoménes de fracture
dans ces fluides complexes modéles : en injectant une huile de viscosité beaucoup plus faible que celle
du gel viscoélastique, on observe en fonction du débit d’injection de I’huile, des motifs de digitation
visqueuse caractéristiques d’une instabilité de Saffman-Taylor & bas débits et des motifs de fracture
4 plus haut débit.

Une cellule de Hele-Shaw consiste en deux plaques de verre paralléles, trés rapprochées I'une de
Iautre dans lesquelles on peut injecter un ou plusieurs fluides. Cette géométrie peut étre utilisée
comme un modéle bidimensionnel d’un milieu poreux. Historiquement cette géométrie a été utilisée
pour étudier des instabilités hydrodynamiques telles que I'instabilité de Saffman-Taylor.
L’instabilité de Saffman-Taylor est une instabilité qui apparait lorsque 1’on injecte un fluide peu
visqueux dans un fluide de viscosité plus grande dans un canal de faible dimension. Cette insta-
bilité existe également dans le cas de fluides viscoélastiques. Néanmoins des comportements plus
complexes peuvent apparaitre, en particulier des motifs ressemblant a des fractures. La géométrie
de Hele-Shaw posséde plusieurs avantages pour l'observation de fracture. Elle permet 1’observation
quasi-bidimensionnelle de fracture. En faisant varier le débit d’injection nous étudierons la transition



entre un régime de digitation visqueuse et un régime de fracture, puis la propagation de fractures
pour les différentes réseaux transitoires mentionnés plus haut.

Ce mémoire est divisé en cinq chapitres :

Dans le chapitre 1, nous allons présenter I'état de lart sur les travaux expérimentaux concer-
nant 'observation de fracture dans les fluides complexes et plus particuliérement dans les réseaux
transitoires. Nous présenterons en particulier la notion de fracture fragile et ductile d'un fluide vis-
coélastique. Les différentes géométries de fracture : fracture sous cisaillement, fracture en géométrie
élongationelle et fractures en cellule Hele-Shaw sont détaillées.

Le chapitre 2 est consacré a la structure des différents réseaux transitoires utilisés ainsi qu’ a
leurs propriétés rhéologiques. Nous décrirons également le montage expérimental et les différentes
méthodes d’analyse développées pour quantifier nos observations.

Dans le chapitre 3 en utilisant des microémulsions connectées, nous décrirons la transition digi-
tation/ fracture ainsi que la propagation d’une fracture dans ce type de gel en analysant a la fois, les
profils des interfaces en pointe d’instabilité (doigt ou fracture), ainsi que le champ de déplacement
au voisinage de cette interface ; nous comparerons les champs de déplacements autour d'une pointe
de fracture aux champs attendus dans le cas de la fracture d’'un matériau purement élastique.

Le chapitre 4 se concentrera sur le systéme de micelles de morphologies variables pontées par des
chaines téléchéliques. Nous étudierons I'influence de la morphologie des nceuds du réseau transitoire
du gel qu’on fera varier, sur la transition digitation/fracture. L’observation entre polariseurs et analy-
seurs croisés de zones biréfringentes autour des pointes de fracture constituera une premiére mise en
évidence quantitative des zones de process associées au caractére plus ou moins ductile de la fracture.

Enfin le chapitre 5 décrit une instabilité d’écoulement originale et spectaculaire observée en
lumiére polarisée lorsqu’on injecte en cellule Hele-Shaw radiale une solution de micelles géantes en-
chevétrées dans elle-méme.



Chapitre 1

Fractures et instabilités viscoélastiques
dans les fluides complexes.

Dans ce chapitre introductif, nous allons présenter les points essentiels & la compréhension de
la problématique de la fracture dans les fluides complexes et plus particuliérement des réseau tran-
sitoires. Nous commencerons ainsi par décrire la notion de fragilité et de ductilité dans les fluides
complexes avant de présenter différents travaux expérimentaux sur la fracture de réseaux transitoires.
On décrira pour finir les problématiques particuliéres liées a la configuration expérimentale que nous
avons choisi dans cette étude : I’écoulement en cellule radiale de Hele-Shaw. Ce chapitre est basé en
grande partie sur deux articles de revue [1][2].

1.1 Fragilité et ductilité d’un fluide complexe.

La possibilité qu’ont les fluides viscoélastiques de fracturer a été rapportée pour la premiére fois
dans les années 1960 par Hutton qui a mis en évidence Papparition de la fracture sous cisaillement
dans les fondus de polymeéres [3]. Néanmoins la fracture dans les liquides est beaucoup moins docu-
mentée que la fracture de matériaux solides. Buehler |4] propose la définition suivante de la fracture :
"At a fundamental level, fracture of a material due to mechanical deformation can be understood as
dissipation of elastic energy into breaking of chemical bonds and heat. " Toutefois cette définition
reste ambigué pour des fluides, car elle ne distingue pas "fracture vraie" et fragmentation de liquides
due a des instabilités hydrodynamiques [5]. Ligoure et Mora [1] proposent la définition suivante qui
léve cette ambigiiité : "the fracture of a fluid due to mechanical deformation, including flow, can be
understood as a dissipation of bulk elastic energy into breaking of physical or chemical bonds." En
effet, celle-ci exclut les instabilités hydrodynamico-capillaires observées dans les fluides purement vis-
queux ou parfaits de ce champ, car dans ce cas 'énergie élastique qui entre en jeu dans le mécanisme
est purement interfaciale. Ductilité et fragilité sont relié a la nature des mécanismes de fractures dans
les solides sous contrainte, lorsque des dommages irréversibles apparaissent. Nous pouvons classifier
les matériaux solides en deux familles :

— Les solides fragiles qui fracturent, soudainement, dans le régime élastique au-deld d’une contrainte

critique et présentent des surfaces de fracture trés nettes.

Les solides ductiles qui vont se déformer plastiquement avant la rupture. La ductilité implique
I’existence de réarrangements a 1’échelle locale du matériau sous contrainte bien qu’en moyenne
la structure microscopique reste conservée.

La figure 1.1, donne une représentation schématique de ’évolution de la contrainte en fonction de
la déformation. Si la fracture intervient a la sortie du régime ou la contrainte varie de linéairement
avec la déformation (figure 1.1(a)) alors le solide est fragile. Si au contraire la fracture intervient dans
la partie non linéaire de I’évolution de la contrainte en fonction de la déformation (figure 1.1(b)),



¢’est-a-dire dans le régime ot le solide répond de maniére plastique a une déformation alors on parle
de solide ductile.

Parler de fracture fragile pour des fluides semble étre a priori paradoxal, dans la mesure oil, comme
tous les liquides, les fluides viscoélastiques accommodent toute déformation arbitrairement grande
aprés un temps de relaxation fini. Dans ce sens , ils sont infiniment ductiles.

Solide Ductile Solide Fragile

(b)

FIGURE 1.1 — Représentation schématique de I'évolution de la contrainte nominale en fonction de la
déformation pour deux types de solides ductile (a) et fragile (b) lors d'un test de traction.

Nous allons nous focaliser sur différents types de réseaux transitoires (présentés au chapitre 2),
qui constituent un classe spécifique de fluides visoélastiques exhibant des propriétés de fractures
différentes.

Tabuteau et al. [6], ont observé & partir d’expériences de rupture de gouttes pendantes (géométrie
extensionnelle)les modes de fractures de deux fluides viscoélastiques de structures différentes : des
microémulsions connectées (figure 1.2(a)) et des solutions de micelles géantes (figure 1.2(b)). Les
propriétés de fracture de ces deux fluides sont trés différentes en dépit de propriétés rhéologiques
linéaires identiques (figure 1.3). En effet, les deux fluides sont des fluides de Maxwell dont on peut
ajuster la physico-chimie pour qu’ils présentent le méme module de cisaillement et le méme temps
de relaxation. Dans le cas d’'une microémulsion connectée (ce systéme est présenté plus en détail
au chapitre 2), la figure 1.2(a) montre une rupture « fragile », et soudaine du filament qui tient la
goutte. Au contraire, un systéme de micelles géantes (présentées elles aussi au chapitre 2), ne va pas
rompre par une fracture nette mais plutot par un amincissement (necking) progressif de la goutte
sous son poids comme le suggére la figure 1.2(b).

De méme, en appliquant des taux de cisaillement 7, les deux systémes présentés par Tabuteau et
al. [6] présentent des propriétés rhéologiques linéaires identiques mais leur comportement rhéologique
non-linéaire est trés différent comme le montre la figure 1.4. Dans le cas de microémulsions connectées,
le comportement sous cisaillement reste linéaire jusqu’a un taux de cisaillement critique au-dela
duquel le gel va se fracturer, provoquant un chute brutale de la contrainte de cisaillement et de la
premiére différence de contrainte normale (Fig. 1.5). Dans le cas de solution de micelles géantes,
au-deld de ce taux de cisaillement critique nous observons ’apparition d’'un plateau dans 1’'évolution
de la contrainte de cisaillement en fonction du taux de cisaillement, ce plateau de contrainte est une
caractéristique d'un écoulement en bande de cisaillement |2]. D’autres auteurs |7| rapportent aussi
des expériences de fractures sous cisaillement d’autres gels physiques fragiles.
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(a) (b)

FIGURE 1.2 — Succession d’images montrant la chute d’une goutte de fluides viscoélastiques sous
Veffet de la gravité. (a) Pour des microémulsions connectées. Les clichés sont pris avec un intervalle
de 10 ms. (b) Pour des solutions de micelles géantes. Les clichés sont pris respectivement a 0 ms
(cliché le plus a gauche), 66 ms, et 67 ms. D’apres [6]

| | |
Bridged microemulsion

o]

100 Wormlike micelles B

0,1

FIGURE 1.3 — Relaxation de la contrainte de cisaillement G,(t) en fonction du temps pour les types
de réseaux transitoire observés dans la figure 1.2. En rouge, une solution de micelles géantes. En
bleu, des microémulsions connectées. Les deux gels se comportent tous deux de la méme maniére
dans le régime linéaire, ce sont des fluides de Maxwell. Ils possédent un module de cisaillement Gy
et un temps de relaxation 7 identiques.
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FIGURE 1.4 — Evolution de la contrainte de cisaillement o en fonction du taux de cisaillement 7.
En rouge, une solution de micelles géantes. Au-dela de la valeur critique de 1/7, un plateau dans
I’évolution de la contrainte en fonction du taux de cisaillement apparait, ce plateau est caractéristique
de l'existence de bandes de cisaillement. En bleu, des microémulsions connectées. Au-dela de la
valeur de 1/7, on mesure une chute de la contrainte relié a 'apparition de fracture dans l'entrefer du
rhéometre. La ligne verticale représente le taux de cisaillement critique.

Par analogie avec la définition de fragilité et ductilité dans les solides, nous désignerons les gels
exhibant des processus de fracture dans le régime ol la réponse du gel est quasi-linéaire comme étant
des gels "fragiles" (ou la réponse rhéologique non linéaire du gel est similaire au comportement de
la courbe bleue de la figure 1.4). A 'opposé, les gels pouvant se réorganiser avant de fracturer seront
désignés comme "ductiles" [6].

Nous allons travailler avec différents types de gels possédant des structures différentes. Ces gels
ont été choisis de facon a ce qu’ils présentent chacun des différents modes de fractures décrit ci-
dessus. A la suite des études précédant cette thése au sein du groupe [8, 9, 10, 6, 11, 12, 13, 14],
nous avons choisi de prendre comme gel "fragile", des microémulsions connectées, comme gel "duc-
tile" des solutions de micelles géantes enchevétrées ainsi qu’un gel, développé récemment, pouvant
exhiber aussi bien les propriétés d’un gel "fragile" que celles d’'un gel "ductile" en fonction d’un
unique parameétre physico-chimique. Ce dernier systéme a pour but de pouvoir étudier 'impact de la
structure microscopique des gels sur les propriétés de fracture en pouvant passer continument d’un
gel "fragile" a un gel "ductile" au sens défini plus haut. La physico-chimie ainsi que les propriétés
rhéologiques de chacun des gels étudiés pendant cette thése seront présentées au chapitre 2.

1.2 Fractures dans les réseaux transitoires.

La fracture de réseaux transitoires a été étudiée dans des conditions expérimentales variées. Nous
pouvons classifier les études de la fracture en fonction de la géométrie de sollicitation appliquée aux
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gels. Nous identifions ainsi deux géométries d’étude : la géométrie de cisaillement et la géométrie
élongationnelle. Pour chacune des géométries, nous allons présenter les principaux résultats associés
a la fracture des différents types de gels présentés plus haut. Une troisiéme géométrie d’écoulement
confiné a été étudiée : la cellule de Hele-Shaw. La géométrie de Hele-Shaw est une géométrie mixte
entre cisaillement et élongation quasi-bidimensionelle. C’est cette géométrie qui a été utilisée au cours
de cette thése. Elle fera ’objet d’une section dédiée a la fin de ce chapitre.

1.2.1 Fractures sous cisaillement.

La rhéologie linéaire et non linéaire des réseaux transitoires a été extensivement étudiée. Les
sollicitations des fluides peuvent étre faites a contrainte imposée ou a taux de déformation imposé.
Dans les deux cas, 'objectif est d’accéder au comportement mécanique du matériau au moment de
la fracture afin de déterminer quels sont les critéres pertinents qui contrélent I'apparition et la pro-
pagation d’une fracture. Pour ce faire, en complément de la rhéologie "classique", un certain nombre
d’approches expérimentales ont été développées : mesure des champs de vitesse par vélocimetrie par
image de particules ou par corrélation d’images, mesure de la biréfringence sous écoulement afin
d’accéder & des informations sur la structure sous écoulement, techniques de diffusion de rayons X

7
aux petits angles, ainsi que des techniques de visualisation directes & ’aide d'une caméra rapide.

1.2.1.1 Fracture a taux de cisaillement stationnaire

Différentes réalisations de réseaux transitoires ont été étudiées, et pour chacun d’entre eux la
courbe d’écoulement (c’est-a-dire la mesure de la contrainte de cisaillement stationnaire a taux de
cisaillement imposé) a été mesurée. En appliquant un taux de cisaillement + constant, la contrainte
de cisaillement o commence par augmenter avec ce dernier. Cette croissance peut étre linéaire,
indiquant qu’avant 'apparition de la fracture le gel se comporte comme un fluide newtonien [15] [11]
|7]. Cette augmentation peut également présenter des comportements plus complexes. Par exemple,
il a été observé un régime newtonien suivi d’un régime rhéo-épaississant (ou la viscosité augmente
quand le taux de cisaillement augmente) [8], ou encore, un régime newtonien suivi d’un régime rhéo-
fluidifiant ( ou la viscosité diminue quand le taux de cisaillement augmente) [12]. Au dela d'un taux
de cisaillement critique 4 ~ 7! oil 7 est le temps de relaxation du fluide, on observe une chute
soudaine de la contrainte de cisaillement o ainsi que la premiére différence de contrainte normale Nj.
Molino et al. [15] ont été les premiers a suggérer que la chute soudaine de la contrainte de cisaillement
pouvait étre une signature de la propagation d'une fracture dans l’entrefer du rhéométre. Tabuteau
et al. [11] ont mis en évidence que cet effondrement se produisait quand la premiére différence de
contrainte normale N; devient comparable au module de cisaillement Gy comme le montre la figure
1.5.

Des visualisations directes de la fracturation dans ’entrefer du rhéomeétre ont permis de confirmer
le lien entre la propagation d’une fracture et la chute de la contrainte de cisaillement. En utilisant
une méthode de visualisation de ’écoulement dans une cellule de cisaillement plan-plan montée sur
un microscope, Berret et al. [8] ont montré I'existence d’une discontinuité dans le profil des vitesses
entre les deux plans de fracture. A bas taux de cisaillement, 1’écoulement est homogéne dans l'entre-
fer et la vitesse augmente linéairement du plan immobile vers le plan mobile. Au-deld d’un taux de
cisaillement critique, le profil de vitesse exhibe une discontinuité définissant une zone de fracturation
ou le gel va étre fortement cisaillé (figure 1.6(a)). En utilisant des techniques d’imagerie par véloci-
métrie par corrélation d’image sur une cellule de Couette, Skrzeszewska et al. [7| ont pu approfondir
les résultats de Berret et al. en montrant que la zone de fracture a une forme irréguliére qui peut
apparaitre n’importe o dans l'entrefer. La largeur de cette zone de fracture est d’une centaine de
micromeétres et augmente avec l'augmentation du taux de cisaillement. L’endroit ol cette zone de
fracturation apparait dépend du type de gel et des conditions expérimentales. Pour des gels non
adhésifs, elle apparait sur 1'une des parois [8]. C’est également ce qui est observé dans d’autre fluides
complexes tels que les pates de particules molles [16]. Dans le cas de gels adhésifs [7] ou pour une
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FIGURE 1.5 — (e) Contrainte de cisaillement o, (o) premiére différence de contraintes normales Ny
en fonction du taux de cisaillement 4 pour des microémulsions connectées de module de cisaillement
Gy = 1210 Pa et de temps de relaxation 7 = 0.8 s. On note la chute brutale de la contrainte
de cisaillement et de la premiére différence de contraintes normales pour un taux de cisaillement
4 = 0.9 s71, la premiére différence de contraintes normales valant Ny = 1190 Pa.

géomeétrie rugueuse [12], la zone de fracture apparait en volume. En utilisant des techniques de visua-
lisation directe a l'aide d’une cameéra rapide (figure 1.6(b)) Tabuteau et al. [11] ont pu montrer dans
le cas de microémulsion connectée que cette zone de fracture était orientée a environ 45 ° du plan
de cisaillement indiquant que les fractures prennent naissance dans la direction d’extension maximale.

Au-dela du taux de cisaillement critique, de l'ordre de 'inverse du temps de relaxation, des
grandes fluctuations de la contrainte de cisaillement ont été observées [17] [12] [13]. Dans certains
cas [17], ces fluctuations semblent mener a l’apparition d'un plateau de contrainte apparent rappelant
celui observée lors d’écoulement en bandes de cisaillement observée pour une large variétés de fluides
complexes comme les micelles géantes enchevétrées, les suspensions colloidales, et les solutions de
polymeéres enchevétres [18] [19]. Ces fluctuations ont été également observées dans des solutions de
micelles géantes enchevétrées aux grands taux de cisaillement. Via des mesures de vélocimetrie par
tracking de particules [20], ces fluctuations ont pu étre associées & un comportement de fracture.
Pour des solutions de micelles & morphologies variables pontées par des polymeéres téléchéliques (voir
§1.4), Ramos et al. [13] ont montré, en couplant des mesures rhéologiques & des mesures de structures
résolues en temps (rhéo-SAXS), que I’écoulement en bandes de cisaillement n’est pas associé a ces
fluctuations de la contrainte de cisaillement.

Une maniére d’expliquer ces fluctuations a été proposée par Sprakel et al. [17]. L’hypothése de
Sprakel consiste a considérer que ces fluctuations sont la signature d’événements de nucléation de
microfractures suivies de refermetures de ces fractures. Il a pu ainsi étre montré que la distribution cu-
mulative de la chute de contrainte Ao pendant une fracture se comporte comme : P(> Ac) o< do 08
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FIGURE 1.6 — Mise en évidence d'une zone de fracture lors d'une expérience de cisaillement. (a)
Etude du profil de vitesse entre les parois, la courbe du haut correspond a un écoulement homogéne
tandis que la courbe du bas présente un écoulement hétérogéne associé & l'apparition d’une zone
de fracturation, d’aprés [8]. (b) Observation directe de la propagation d’une fracture lors d’une
expérience a taux de cisaillement constant, d’apres [11]

ot P est la distribution de probabilité de la contrainte de cisaillement. L’exposant observé est proche
de I'exposant 0.8 attendu dans le cas de mouvement de "stick-slip" [21].

Des simulations numériques pour caractériser la fracture induite par un cisaillement dans des
réseaux transitoires de polyméres ont été réalisées par Sprakel et al. [22] dont on montre un exemple
a la figure 1.7. Si 'on observe des fractures induites par le cisaillement, il a également été observé
I’existence d’une transition entre des écoulements en bandes de cisaillement et de la fracturation
avec I'augmentation de la concentration en polymeére. Ces simulations mettent donc en évidence la
difficulté & définir un critére quantitatif discriminant 1’écoulement en bandes de cisaillement de la
fracture. Sprakel et al. [22] ont observé une discontinuité de la premiére différence de contrainte
normale Nj. Cette discontinuité a été observée expérimentalement lors de I'apparition de fractures
sous cisaillement [11] [12]. Au contraire, pour des systémes présentant des écoulements sous forme de
bandes de cisaillement, cette discontinuité n’est pas observée et N7 croit avec le taux de cisaillement
comme prédit théoriquement pour des solutions de micelles géantes [23]. La chute de la premieére
différence des contraintes normales apparait donc comme un critére significatif de la fracturation
induite par un cisaillement.

Ceci est en accord avec cette regle générale :
— Ce sont les contraintes normales qui pilotent les processus de fracture.

— Au contraire, les contraintes tangentielles pilotent les réarrangements plastiques.
Fracture a contrainte imposée.
Une autre maniére d’étudier la fracture de ces gels est d’appliquer une contrainte de cisaillement

constante et de suivre I'évolution temporelle du taux de cisaillement en fonction du temps. Au-dela
d’une contrainte de cisaillement o. telle que : 0. ~ G, la fracture intervient immédiatement et
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Fi1GURE 1.7 — A gauche, réponse transitoire de la contrainte de cisaillement & taux de cisaillement
imposé (graphe du haut) et profil de vitesse correspondant (graphe du bas), chaque ligne représentant
la vitesse locale du fluide & une position donnée dans la direction du gradient de vitesse. A droite,
représentation de la boite de simulation, la premiére image représentant 1’état initial et la seconde
I’état fracturé final. L’écoulement s’effectue de gauche & droite avec un gradient de vitesse orienté
du haut vers le bas. D’aprés [22].

se caractérise par une augmentation trés importante du taux de cisaillement mesuré. Néanmoins,
il a été constaté [7] que l'on pouvait voir apparaitre des fractures pour des contraintes inférieures
a o si on applique cette contrainte pendant un temps suffisamment long (figure 1.8 ). La notion
de fracture retardée est un phénomeéne trés documenté dans le cas de solides [24] [25], et observe
dans une grande variété de systémes [26] [27] [28] [29]. Le temps d’attente ¢;, varie fortement d’une
expérience & l'autre, ce qui montre le caractére stochastique du phénoméne. Néanmoins, la valeur
moyenne du temps d’attente < t, > dépend de la contrainte de cisaillement appliquée. Au fur et a
mesure que la contrainte de cisaillement décroit, le temps moyen < t; > d’attente devient de plus en
plus long. Dans le cas de réseaux transitoires, plusieurs interprétations possibles ont été proposées
et sont détaillées dans l'article de revue [1].
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FicURE 1.8 — Fracture retardée d'un réseau transitoire formé de polypeptides téléchéliques pour
différentes contraintes appliquées. A l'issue d’un certain temps d’attente, qui varie d’une expérience
sur l'autre, une fracture apparait dans le gel. D’apres [7]

1.2.2 Fractures en géométrie élongationnelle
1.2.2.1 Rhéologie par extension de filament

Le développement récent de rhéomeétres extensionnels a permis de rendre possible ’étude de
réseaux transitoires. La figure 1.9, montre une expérience d’étirement sur un gel transitoire de poly-
meres associatifs [30].

0.302s
0.290
0.268 0.276s 0.282s 0.286s s
a S .
ts H | ll’ ‘ ‘ i
0.068s 0.128s ‘ H ‘ ( 1 I
r |1 | ’
Relaxed Stretched Recol

FicUrE 1.9  Succession d’images montrant la rupture d’une solution de polyméres associatifs pour
un taux de déformation constant de é = 3s~%, d’apres [30].

En faisant varier le taux d’élongation €, il a été observé deux modes de rupture distincts. Si
la concentration en polymére est suffisamment faible, et quand le taux d’élongation, autrement dit
le nombre de Déborah (ce nombre étant défini par la relation De = 7€), sont élevés on observe la
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nucléation d’un défaut dans le filament qui va se propager trés rapidement dans le filament provo-
quant la rupture de celui-ci. Un exemple de ce phénomeéne est montré a la figure 1.9. On remarque
sur ces images qu’aucun amincissement n’est observé avant la fracture signifiant que le phénoméne
est d’origine élastique (’amincissement étant lié & de I’écoulement dans le filament). Ce mode de
fracturation a également été observé pour d’autres types de gels, des fondus de polymeéres [31], et
des solutions de micelles enchevétrées [32] [33].

Dans le cas contraire, si la concentration en polymeére est plus élevée et que le taux d’élongation et le
nombre de Déborah sont suffisamment faibles, le filament rompt par un processus d’amincissement
suivi d'une instabilité viscocapillaire provoquant un "pincement" du filament qui provoque la rupture
terminale du filament. Un exemple d’amincissement de filament est montré & 'image 1.10.

Ces deux modes distincts de rupture : rupture élastique et amincissement suivi d’un pincement, ob-
servés dans les réseaux transitoires et plus généralement dans les solutions de polymeéres rappellent
la différence de comportement entre une fracture fragile et une fracture ductile que 'on a discuter
au début de ce chapitre (section 1.1) et que nous développerons dans la section 1.4.

0.8s 1.0s 1.2s 1.6s
0.6s
0.4s
" l

F1GURE 1.10 — Amincissement dans une solution de polymére associatif pour un taux d’élongation
¢ =3 s~ !. En comparaison de la figure 1.9, la concentration en polymére est deux fois plus grande
dans le cas de cette solution. D’apres [30]

t=0s

Des explications alternatives de type purement rhéologiques (instabilités dans les lois de com-
portement de ces fluides) ont été proposés pour interpréter ce phénomeéne de necking par analogie
avec le critére de Consideére [34]| pour les solides. Toutefois, cette approche reste sujette a caution [35].

1.2.2.2 Fracture de gouttes pendantes

Tabuteau et al. [14] ont étudié la nucléation et la propagation de fracture dans des gels "fragiles"
(ils ont utilisé des microémulsions d’huile dans I’eau connectées par des polymeres téléchéliques pré-
sentés de facon détaillée au chapitre 2) en utilisant un dispositif de gouttes pendantes. I’expérience
consiste a former une goutte qui va chuter sous ’action de son poids formant un filament qui pourra
éventuellement se fracturer.

La figure 1.11 montre la propagation d’une fracture dans un filament. En mesurant 1’évolution
temporelle du rayon minimal du filament et la masse m de gel se détachant du filament lors de la
rupture, ils ont pu déterminer la contrainte a la rupture oy. En mesurant cette contrainte pour dif-
férents gels de modules de cisaillement identiques mais de temps de relaxation différents, les auteurs
ont pu montrer que cette contrainte a la rupture ne dépend que du module d’Young du gel.

La rupture du filament se produit dans le régime o1 la réponse rhéologique est linéaire pour une
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FIGURE 1.11 — Succesion d’images montrant la propagation d’une fracture le long d’un filament de
réseau transitoire. Le temps restant avant la rupture compléte est représenté par les lettres sur chaque
image : (a)t = 8.5 ms,(b)t = 5.16 ms,(c)t = 2.67 ms, (d)t = 2.0 ms, (e)t = 1.0 ms, (f)¢ = 0.33 ms,
(g)t =0.17 ms; (h)t = 0 ms. Barre 0.1 mm, d’aprés [14].
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F1GURE 1.12 — Profil d’ouverture d'une fracture dans une goutte pendante. Chaque symbole corres-
pond & un profil correspondant aux images de la figure 1.11. La ligne en trait plein correspond a
I'ajustement des données par un profil parabolique, d’aprés [14]

contrainte oy ~ G. Cette valeur particuliere de la contrainte peut étre interprétée de fagon quanti-
tative par le modéle de la fracture thermiquement activée [11]. Le point clef dans la compréhension
du mécanisme de nucléation de fracture est le caractére réversible des liens du réseau transitoire et
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de la tres faible énergie libre interfaciale nécessaire pour créer une fracture. La tension interfaciale,
de l'ordre de quelques uN/m [36], responsable de la nucléation de la fracture est due a une perte
d’entropie de configuration au voisinage de la surface de fracture (figure 1.13) .

e 9 o

_ surface de fracture

F1GURE 1.13 — Représentation schématique d'une microémulsion connectée. Le polymére téléchélique
peut soit relier deux gouttelettes d’huile soit former une boucle sur une gouttelette. A gauche, avant
la nucléation de la fracture, les polymeéres peuvent lier des gouttelettes de part et d’autre de la ligne
en pointillée. Quand la fracture apparait, les polyméres ne peuvent plus former des liens que de part
et d’autre de la ligne en pointillée, d’ot1 la perte de configurations accessibles a l'origine de la tension
interfaciale de déplétion.

A Taide d’une caméra rapide, les auteurs ont filmé la nucléation et la propagation d'une fracture
(figure 1.11). En mesurant le profil d’ouverture pour différentes longueurs de propagation, ils ont
pu montrer que le profil d’ouverture est parabolique (figure 1.12) en accord avec le profil attendu
pour la fracture d’un solide élastique sous tension [37]. Les fractures observées par Tabuteau et al.
se propageant rectilignement, ils ont pu modéliser le profil par la relation :

u(z) = ayr = Ig\/f (1.1)

Ou E et le module d’Young du gel, v le coefficient de Poisson, et K le facteur d’intensification
des contraintes. Ce facteur peut étre relié au taux de restitution d’énergie GG par la relation :

Kj
E(1-v?)

L’équation 1.2 est reliée a I'énergie de fracture. Néanmoins dans les solides "mous" de grandes
déformations s’appliquent sur la pointe de fracture. La description de ses grandes déformations se
modélise a Iaide de théories de ’élasticité finie [38] pour pouvoir décrire de fagon correcte la fracture.
L’aspect non-linéaire du probléme requiert que 1’énergie de fracture soit estimée par la méthode de
I'intégrale J [39]. En supposant que le gel peut étre décrit comme un solide néo-Hookéen (le détail de
ce calcul n’est pas explicité ici, voir 'annexe 1 de la référence [14] pour plus de détails) nous pouvons
relier ’énergie de fracture au rayon de courbure de la pointe de fracture :

G = (1.2)

7TG06L2
4

Ou Gy est le module de cisaillement du gel et a le paramétre de la parabole définie dans I’équation

1.1. L’énergie de fracture J va étre reliée au taux de restitution de 'énergie G par la relation : J = G.

J =

(1.3)

L’énergie de fracture G a été mesurée en fonction du temps restant a la rupture complete du
filament (autrement dit en fonction de la longueur de la fracture). Ce qui a permis d’identifier deux
régimes de variation de ’énergie de fracture :
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FIGURE 1.14 — Evolution de I'énergie de fracture en fonction du temps restant avant que la fracture
ne se soit propagée sur tout le filament. Les deux symboles correspondent & deux microémulsions
de méme module de cisaillement mais de temps de relaxation différents d’un facteur 3. La ligne
pointillée correspond & une énergie de fracture G = 2~,. D’apres [14].

- Quand L < 0.1Dgy, Dy étant la longueur totale du filament, I’énergie de fracture ainsi que la
vitesse de propagation de la fracture sont constantes, et I'énergie de fracture G ~ 90 mJ/m~2
soit G = 275 o 7 est la tension de surface de la microémulsion mesurée indépendamment en
I'absence de liens polymériques : s &~ 45 mJ/m~2.

Quand L > 0.1Dg, Le modéle permettant de déterminer ’énergie de fracture n’est plus valable
car ’hypothése d’une fracture en milieu semi-infini n’est plus justifiée.

La vitesse de propagation de la fracture est constante dans le régime ou ’énergie de fracture est
constante. En dépit du caractére fragile de la propagation de la fracture, la vitesse de propagation
de la fracture est trés faible devant la vitesse des ondes de Rayleigh attendue pour la fracture d’un
solide fragile. Pour justifier cette faible vitesse un modeéle théorique a été proposé.

L’hypothése justifiant l'existence d’'une vitesse naturelle de propagation de la fracture est que
cette derniére est controlée par 1’échelle de temps de détachements des liens & la pointe de fracture
et par la relaxation élastique, aprés le relachement d’un lien, des gouttelettes de microémulsions sous
I’action du frottement visqueux du solvant. Le schéma 1.15 représente un événement de relachement
d’un lien.

A la pointe de la fracture, a l'instant précédant le détachement d’un lien, une gouttelette va étre
mise sous tension. Le relachement de la tension lors de la libération du lien va provoquer une force
de rappel sur la gouttelette de microémulsion (gouttelette 1 sur le schéma 1.15). Le mouvement de la
gouttelette de microémulsion va se répercuter sur le lien suivant qui va & son tour étre étiré jusqu’a
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FI1GURE 1.15 — Représentation schématique de la déformation en pointe de fracture. Le lien entre les
gouttelettes 1 et 2 vient d’étre libéré, la gouttelette 1 subit alors une force de rappel f(t) due au gel
sous tension. Cela provoque une tension sur la gouttelette 3 qui va étre étirée & son tour avant d’étre
relachée. La fracture va se propager ainsi de proche en proche a une vitesse Vi;,. D’apres [14].

une élongation critique provoquant une nouvelle rupture. La fracture va alors se propager de proche
en proche au fur et & mesure que les liens sont étirés et brisés.

A chaque relachement d’un lien, la fracture va avancer d’une distance dy/\; ot dy est la distance
moyenne entre deux gouttelettes de micro-émulsion et A; est I’élongation du réseau a la pointe de
fracture. L’échelle de temps d’un reldchement peut étre déterminée en égalant la force de rappel
¢lastique (f(t) sur le schéma 1.15) que 'on peut déterminer a partir d'un modeéle de réseau affine
donné par la théorie de 'élasticité caoutchoutique [40] a la force de frottement visqueux résultant
du déplacement de la gouttelette de microémulsion dans le solvant.

On peut donc estimer la limite supérieure de la vitesse de propagation d’une fracture :

Ed3

Vip < 0.25— 00
e 67w Rgouttes

(1.4)
Ou 7, est la viscosité du solvant. Pour les fluides étudiés par Tabuteau et al. [14], les valeurs de
vitesse de propagation sont en accord avec l'inégalité 1.4.

1.3 Ecoulement en bandes de cisaillement dans les gels ductiles

Au début de ce chapitre nous avons discuté 'existence de deux systémes dont la rhéologie linéaire
est identique mais dont les propriétés non linéaires sont trés différentes. Les solutions de micelles
géantes se démarquent des microémulsions connectées de par leur comportement rhéologique non
linéaire trés complexe. Au dela d’'un taux de cisaillement caractéristique, un écoulement en bandes
de cisaillement va apparaitre. Dans cette section nous allons rappeler les principales propriétés d’un
écoulement en bandes de cisaillement. Pour plus de détails, nous renvoyons vers les articles |2] et [41] .
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1.3.1 Description de I’écoulement en bandes de cisaillement

Quand des solutions de micelles géantes enchevétrées sont soumises & un cisaillement, si celui-ci
est suffisamment fort, elles vont exhiber un comportement non linéaire particulier qui se caractérise
par I'apparition d’un plateau de contrainte dans la courbe d’écoulement. Cette instabilité a été mise
en évidence pour la premiére fois par Rehage et al. [42] pour des solutions de micelles géantes enche-
vétrées et a été observée expérimentalement pour de nombreux systémes : phases lamellaires [43] [44]
[45] , solutions de copolymeére tribloc [8] [46], suspensions virales [47], cristaux liquides [48], mousses
[49] [50] [51], matériaux granulaires et vitreux [52] [53] [54],...

Cates et al. [55] ont prédit un scénario pouvant expliquer ce plateau dans le cas de solutions de
micelles enchevétrées. Avant 'apparition de I'instabilité, les micelles sont désordonnées et la viscosité
de la solution est importante. Sous écoulement, les micelles peuvent s’orienter dans la direction de
Iécoulement. A trés haut taux de cisaillement, les micelles sont alignées dans la direction de 1'écou-
lement. L’instabilité va se produire pour des taux de cisaillement intermédiaires. L’origine de cette
instabilité est un couplage entre la structure microscopique du gel et ’écoulement. Le changement
de structure du gel sous écoulement va provoquer une localisation du cisaillement et va produire
la séparation du gel en deux couches macroscopiques de structures différentes. On observa ainsi un
écoulement hétérogéne associé a la coexistence entre une phase de gel désordonnée (de viscosité
élevée) et une phase de gel aligné dans la direction de ’écoulement (de viscosité faible) comme le
montre la figure 1.16.

A Vv

Ficure 1.16 Représentation schématique d’un écoulement en bandes de cisaillement dans I’entrefer
d'un rhéomeétre. D’aprés [2]

Le schéma proposé par Cates et al. a été vérifié via de nombreuses techniques expérimentales
centrées autour de la vélocimetrie (par RMN, PIV, DLS....) ou du comportement rhéo-optique (Bi-
réfringence sous écoulement, SAXS, SANS |...). Nous renvoyons vers article de revue [2] pour plus
de détails concernant les différentes méthodes expérimentales utilisées.

La figure 1.17 présente 1’évolution de cette instabilité au fur et & mesure que 'on augmente le
taux de cisaillement. On observe l'apparition d’'une bande lumineuse (correspondant a la bande ou
les micelles sont alignées) et d’'une bande sombre (qui correspond a la bande o les micelles sont
désordonnées) qui va croitre avec le taux de cisaillement pour finalement envahir tout Uentrefer du
rhéométre quand on situe au-dela de la gamme de taux de cisaillement pour lesquels le plateau est
observé.
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FIGURE 1.17 — Succession d’images a différents taux de cisaillement prises dans l'entrefer d’une
cellule de Couette pour une solution de micelles de CpCl/Hexanol. L’échantillon est observé a travers
polariseur et analyseur croisés. On observe la nucléation (b) puis la croissance d’une bande possédant
un signal de biréfringence trés intense. Cette bande va finalement couvrir tout ’entrefer du rhéomeétre
(f). D’aprés [43]

Nous avons décrit le schéma "classique" de 'instabilité d’écoulement en bandes de cisaillement,
c’est-a-dire la rhéologie non linéaire en régime stationnaire. Nous allons maintenant décrire 'exis-
tence de turbulence élastique.

1.3.2 Existence de turbulence élastique

En étudiant les réponses transitoires de solutions de micelles géantes en fonction du taux de
cisaillement, il a été observé des fluctuations de la contrainte de cisaillement [56] [57] [58]. Ces
fluctuations peuvent donner lieu & des comportements trés complexes otl, en fonction du taux de
cisaillement appliqué, la contrainte de cigaillement va varier tout d’abord de maniére périodique. Au
fur et & mesure de 'augmentation du taux de cisaillement, ces fluctuations vont devenir de moins en
moins périodiques pour finalement devenir chaotiques.

Ces fluctuations sont également observées a une échelle locale. Une mesure de la biréfringence
aux temps longs montre 'apparition de structures (figure 1.18) que l'on peut qualifier de bandes
secondaires dont la position fluctue avec le temps [59] [60].

Pour expliquer ces fluctuations, Fardin et al. [41] ont réalisé des observation 2D des bandes de
cisaillement dans le plan du gradient de ’écoulement d’une géométrie de Couette (formée par deux
cylindres coaxiaux) [61] [62]. Les auteurs ont ainsi pu montrer que I’écoulement en bande de cisaille-
ment est un écoulement instable, ot I'interface entre les bandes ondule le long de la direction de
vorticité comme l'illustre la figure 1.19(a). En augmentant le taux de cisaillement le long du plateau
de contrainte de la courbe d’écoulement, des motifs de plus en plus complexes ont pu étre observés
(figure 1.19(Db).

Les viscosité apparentes des différentes bandes sont telles que le nombre de Reynolds est toujours

trés faible. L'instabilité 3D décrite ci-dessus ne peut donc pas avoir pour origine des effets inertiels.
Les instabilités élastiques vont étre dominantes quand la premiére différence des contraintes normales
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FIGURE 1.18 — Ecoulement en bandes de cisaillement d'une solution de micelles géantes dans une
cellule de Couette. Les parois de la cellule sont représentées par les symboles A et B. La bande induite
par le cisaillement se trouve au niveau de la paroi en rotation A. On remarque que la structure de
cette bande est constituée d’une succession de bandes d’intensités différentes, d’aprés [59].

e=1.13 mm

(b)

FI1GURE 1.19 — Observation de 'entrefer d’une cellule de Couette dans le plan défini par le gradient
de vitesse et la vorticité. (a) A différents instants pendant la formation des bandes de cisaillement
pour un taux de cisaillement appliqué de 30 s~!. Les symboles A et B représentent les parois de
la cellule de Couette. D’aprés [63]. (b) Pour différents taux de cisaillement compris entre 3 s~! et
20 s~!. On remarque le changement du motif de I'instabilité qui devient de plus en plus irrégulier
avec 'augmentation du taux de cisaillement. Barre 1.13 mm. D’apres [64]

Nj va devenir importante, c¢’est-a-dire si le nombre de Weissenberg Wi = 77 devient grand (pour un
fluide parfaitement élastique ce nombre se réduit a Ny /o). Le comportement sous écoulement des
micelles a été étudie [65] en fonction de ce nombre de Weissenberg. Il a pu ainsi étre mise en évidence
une structure particuliére dans I’écoulement & trés haut taux de cisaillement (en dehors du plateau
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de contrainte de cisaillement). Cette structure se caractérise par un rhéo épaississement apparent da
& un changement de structure de ’écoulement qui apparait irrégulier et trés désordonné comme le
montre la figure 1.19.

1.4 Transition ductile/fragile dans les fluides complexes

Comme défini a la section 1.1, un solide fragile se fracture de maniére soudaine dans le régime
élastique. Au contraire, un solide ductile va se déformer plastiquement avant de fracturer. La duc-
tilité se caractérise donc par l'existence d’'un comportement non linéaire plus ou moins complexe
avant la fracturation. Il a été montré que les fondus de polymére pouvent fracturer aussi bien de
maniére ductile que fragile [66] [67]. A la section 1.2.2, en discutant des modes de rupture d’un
filament en géométrie élongationnelle, deux modes de rupture ont été clairement observés. Ces deux
modes rappellent la notion de fracture fragile et de fracture ductile des solides. De plus, il a été
montré (voir section 1.1) que deux types de réseaux transitoires, se comportant tout deux comme
des fluides de Maxwell, allaient avoir des modes de fractures trés différents. D'un coté, nous avons
les microémulsions connectées, qui fracturent de maniére fragile. De 'autre coté, les micelles géantes
enchevétrées, qui se caractérisent par un comportement rhéologique non linéaire complexe que nous
avons décrit a la section 1.3.

Pour décrire I'influence de la structure sur les propriétés de fracturation, un nouveau type de
réseau transitoire auto-assemblé a été développé. Il s’agit d’'un systéme de micelles de morphologie
contrdlable (de sphére a cylindres a vers, voir figure 1.20)pontées par des polymeres téléchéliques.
Les courbes d’écoulement de ce gel [12] suggérent que 1’on peut définir trois domaines de fracturation
associés a la croissance des micelles : une mode fragile, un mode intermédiaire et pour finir, un mode
ductile (ot I'on va observer un écoulement en bandes de cisaillement tel que décrit a la section 1.3).

Rsurf

F1GURE 1.20 — Représentation schématique de la structure d’un réseau transitoire dont les noeuds
sont de morphologie variable. En fonction du rapport molaire surfactant /cosurfactant la morphologie
des neeuds évolue passant de micelles sphériques a cylindriques et finalement vermiculaires. D’aprés
[12].

En réalisant des expériences de rhéologie couplées & des mesures de diffusion de rayons X aux
petits angles (Rhéo SAXS), une étude de la structure du gel sous cisaillement a été réalisée. Pour
caractériser 1’évolution du signal de diffusion avec le taux de cisaillement, les auteurs ont défini le
paramétre de contraste comme la différence entre les intensités minimales et maximales du signal
diffusé : C = (Imaz — Imin)/(Imaz + Imin)- Ce parameétre C' permet de quantifier le degré d’aniso-
tropie de I’écoulement dans ’entrefer du rhéométre. Pour un écoulement isotrope C' = 0 tandis que
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pour un écoulement fortement anisotrope C' & 1. Il faut noter que cette quantité évolue avec le taux
de cisaillement de la méme maniére que la contrainte de cisaillement. Pour décrire 1’évolution des
propriétés de fracture de micelles pontées, deux taux de cisaillement caractéristiques ont été définis.
Yenin st le taux de cisaillement de sortie du régime linéaire. Ce taux de cisaillement caractéristique
correspond également au taux de cisaillement pour lequel la rhéofluidification du gel devient im-
portante, c’est-a-dire quand la viscosité diminue de facon significative avec le taux de cisaillement
(courbes grises de la figure 1.21). En suivant ’évolution des fluctuations du contraste C' pour dif-
férents taux de cisaillement, on peut remarquer qu’il existe un seuil en taux de cisaillement pour
lequel ces fluctuations du contraste C' (symboles noirs de la figure 1.21) deviennent importantes. On
pourra interpréter ces fluctuations comme un signe caractéristique de 'apparition de fracture dans
le gel, Yerack est alors défini comme le taux de cisaillement pour lequel ces fluctuations deviennent
importantes (figure 1.21).
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FIGURE 1.21 — Fluctuation du contraste (en noir) et viscosité (en gris) en fonction du taux de
cisaillement pour deux valeurs de Rgyy¢. (a) Rsyrf = 0.3, (b) Rgyrs = 0.35. D’aprés [13]

La figure 1.21 montre simultanément I’évolution des fluctuations du contraste et de la visco-
sité pour deux gels de structures différentes respectivement fragile (figure 1.21(a)) et ductile (figure
1.21(b)). On remarque sur la courbe 1.21(a), que 'augmentation des fluctuations de contraste carac-
téristique de la fracture et le démarrage de la rhéofluidification apparaissent pour des valeurs du taux
de cisaillement trés voisin : Yipin & Yerack- En revanche, pour la courbe 1.21(b), la rhéofluidification va
apparaitre pour des taux de cisaillement tres inférieurs a I’apparition des fluctuations de la contrainte.

Par analogie avec les solides, un parameétre A = (Yerack — Yenin)/Jenin @ été défini. Ce parametre
est équivalent a la quantité de déformation plastique accumulée avant la fracturation. La figure 1.22
représente ce parameétre en fonction de la structure du réseau transitoire (représenté par Rgy,,¢ qui
est le rapport entre la quantité de matiére de surfactant et de cosurfactant). Ce paramétre est voisin
de T'unité pour les gels définis comme étant fragiles, c’est-a-dire pour lesquels la fracture intervient
quand le comportement du gel s’écarte de son comportement linéaire tandis qu’il va devenir beau-
coup plus grand quand la fracture va intervenir dans le régime non linéaire. Cela permet de justifier
I’analogie avec les fractures fragiles et ductiles dans les solides. Cette courbe permet également de
conclure qu’il existe une transition brutale entre un comportement fragile et un comportement duc-
tile en fonction de la structure du gel.
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FIGURE 1.22 — A en fonction de la structure du gel représenté par Ry, f/ Ry p* 0U Rgyp p représente
le seuil & partir duquel les micelles sont enchevétrées. D’apres [13].

1.5 Ecoulements et fracture de fluides viscoélastiques en géométrie
de Hele-Shaw

Lorsqu’un fluide visqueux est poussé par un fluide moins visqueux entre deux plans paralléles
faiblement espacés, I'interface entre les deux fluides n’est pas stable elle va se déstabiliser en formant
des motifs que I'on qualifie de motifs de digitation visqueuse. Cette instabilité résulte d’'une compé-
tition directe entre le champ de pression déstabilisant 'interface entre les deux fluides et la tension
de surface stabilisante. Elle a été observée pour la premiére fois par Saffman et Taylor [68] et a été
beaucoup étudiée dans le cas de fluides newtoniens [69]. Cette instabilité apparait également dans
de nombreux fluides non newtoniens |70, 71, 72, 73|

1.5.1 Instabilité de Saffman-Taylor pour des fluides de Maxwell

Dans cette thése, nous avons choisi d’étudier la fracture de matériaux viscoélastiques en cellule
de Hele-Shaw radiale. Nous allons notamment nous intéresser a la transition entre une digitation
visqueuse (instabilité de Saffman-Taylor) et une fracture élastique.

L’instabilité de Saffman Taylor reste bien plus difficile & décrire pour des fluides non-newtoniens.
Mora et Manna [74] [75] [76] ont récemment revisité, aussi bien théoriquement qu’expérimentalement,
cette instabilité pour des fluides viscoélastiques spécifiques : les fluides de Maxwell. Nous allons rap-
peler ici les principaux résultats de leur modéle.

A la différence de l'instabilité de Saffman-Taylor pour un fluide newtonien, dans le cas d’un
fluide viscoélastique des effets élastiques peuvent étre pertinents si le temps typique d’écoulement
est inférieur au temps de relaxation. Autrement les effets élastiques devront étre pris en compte
dans l'instabilité si le taux de croissance maximal w4, de l'instabilité est de l'ordre de grandeur
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de l'inverse du temps de relaxation 7 : wWyeT™ & 1. Cela a conduit les auteurs a définir un temps

. .o~ 2(— 3/2 , .
de relaxation réduit 7 X WymeeT = %. Ou e est I'épaisseur de la cellule, Gy le module de

07s
cisaillement, v, la tension interfaciale entre le fluide pousseur et le fluide viscoélastique et V P le

gradient de pression.

Le temps 7T controle I’ensemble des effets élastiques pouvant apparaitre lors de I'instabilité. En
étudiant 1’évolution du taux de croissance maximal de l'instabilité en fonction de ce temps de re-
laxation, ils ont notamment montré (figure 1.23) I'existence d’une divergence du taux de croissance
de l'instabilité de Saffman-Taylor. Autrement dit, ils ont pu montré théoriquement qu’il existe un
gradient de pression critique au-dela duquel l'instabilité de Saffman-Taylor d’un fluide viscoélastique

diverge.
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FIGURE 1.23 — Evolution du taux de croissance maximal de I'instabilité de Saffman Taylor pour un
fluide de Maxwell en fonction du temps de relaxation réduit 7. D’aprés [75].

Il est intéressant de noter que ce paramétre n’est pas une fonction de la viscosité mais du mo-
dule de cisaillement. La théorie développée par Mora et al. [74] [75] [76] prévoit une transition entre
digitation visqueuse et digitation élastique. Cette transition s’accompagne d’'une divergence du taux
de croissance de l'instabilité et doit apparaitre pour une valeur 7. = 10.2. Expérimentalement, des
motifs ressemblant a des fractures apparaissent pour 7 ~ 10 ne permettent pas d’observer une
divergence du taux de croissance (fig. 1.24). Néanmoins, ces motifs permettent de montrer que les
fractures observées sont d'une part une conséquence de l’élasticité du gel et d’autre part qu’elles

apparaissent dans le régime linéaire, puisque 7 < 7.
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FIGURE 1.24 — Motifs observés pour différentes valeurs du temps de relaxation réduit. (a) 7 = 5,
on observe un motif typique de digiation. (b) 7 > 10.2, motif de fracture. L’expérience consiste ici
en l'aspiration du gel depuis le trou d’injection, ¢’est pourquoi les motifs apparaissent a l'interface
gel/air. D’apres |75].

1.5.2 Fracture de fluides complexes en cellule de Hele-Shaw

Plusieurs auteurs ont observé des motifs trés semblables a des fractures en cellule de Hele-Shaw
pour des systémes trés différents : solutions de polyméres associatifs [77] [78] [79] [75], suspensions
d’argile [80], phases lamellaires [81].

Dans des solutions de polyméres associatifs, Zhao et Al. [77] ont montré Pexistence d’un seuil
en débit d’injection au-dela duquel le motif observé se modifie (figure 1.25). On passe d'un motif
typique de l'instabilité de Saffman-Taylor composée de doigts (figure 1.25(a)), ¢’est-a-dire de struc-
ture arrondie, a un motif en aiguille (figure 1.25(b)(c) et (d)). En augmentant le débit d’injection, le
motif va se ramifier et devenir de plus en plus complexe (figure 1.25(c) et (d)). La transition entre
le régime de digitation visqueuse et le régime de fracturation est large. Pour une certaine gamme
de débit d’injection, aussi bien le motif de digitation visqueuse que celui d'une fracturation ont été
observés. Néanmoins, dans ce régime, plus le débit est élevé, plus la probabilité d’observer un motif
de fracturation est élevée.
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FiGURE 1.25 — Motifs typiques observés lors de l'injection d’eau dans une solution de polymeére
associatif. Chaque image correspond a un débit d’injection donné. (a) @, = 1 mL/min. (b) Q, =
1 mL/min. (¢) @, =5 mL/min. (d) @, = 20 mL/min. On remarque que les motifs des figures (a) et
(b) sont tres différents bien qu’associés au méme débit d’injection. D’apres [77].

Pour identifier la différence entre le régime de digitation visqueuse et le régime de fracturation,
Zhao et al. ont mesuré la dimension fractale des motifs d’instabilité par une méthode de "box-
counting" (voir [82]). Cette méthode consiste en la mesure de 'aire envahie par le fluide d’injection
dans un cercle de rayon R centré sur le trou d’injection. La figure 1.26 représente I’évolution de cette
aire en fonction de la distance au point d’injection, la dimension fractale du motif est définie par la
pente de la partie linéaire de la courbe. D’une valeur de 1.70 dans le cas de la digitation visqueuse,
la dimension fractale chute brutalement & une valeur de 1 lorsque 1’on dépasse un débit critique. La
dimension fractale permet donc la mesure du débit critique au dela duquel on observe des motifs de
fracture.

Un nombre de Déborah peut étre défini : De = (7Q,)/(e2Leey) 0it T est le temps de relaxation
caractéristique du fluide, e ’épaisseur de la cellule, @), le débit d’injection et L..; une longueur carac-
téristique de la cellule. Il a ainsi pu étre montré que la transition digitation/fracture se produit pour
le méme nombre de Déborah, quelle que soit la masse moléculaire du polymeére ou la concentration
en polymeére.
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FIGURE 1.26 — Evolution de I’aire de fluide injectée en fonction de la distance au point d’injection.
Les lignes représentent ’ajustement linéaire permettant de mesurer la dimension fractale du motif.
D’apres [77].
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FIGURE 1.27 Transition entre un doigt de Saffman-Taylor (image supérieure) et une fracture (image
inférieure). On note la différence de profil entre doigt et fracture. D’apres [78].

Dans une géomeétrie linéaire, Ignes-Mullol et al. |78 ont étudié la transition entre le régime de
digitation et le régime de fracture. En changeant le débit d’injection, on change le nombre de Déborah
défini plus haut, ce qui permet de passer continument d’un doigt de Saffman-Taylor a une fracture
(figure 1.27). En suivant la vitesse de la pointe du motif (doigt ou fracture), on observe que la vitesse
d’un doigt fluctue autour d’une vitesse moyenne. Quand une fracture émerge d’un doigt, il s’ensuit
une augmentation brutale de la vitesse suivi d’'une augmentation linéaire de la vitesse de propagation
de la fracture comme le montre la figure 1.28.

Le motif résultant de la transition est fortement dépendant de la masse molaire et de la concentra-
tion du polymeére. Le motif décrit a la figure 1.27 correspond a ce que l'on observe pour un polymeére
de faible masse moléculaire. A haute masse moléculaire (figure 1.29), la transition est masquée par
Papparition d’un méandrage de la pointe avec une fréquence caractéristique qui dépend du débit

d’injection.
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FI1GURE 1.28 - Vitesse de pointe du motif en fonction de la position du motif durant la croissance
du doigt. A gauche de la courbe, la vitesse fluctue autour d’une valeur moyenne. On note le saut
abrupt de vitesse pour x ~ 4 cm correspondant & ’apparition d’une fracture a la pointe du doigt.
D’aprés [78].
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FIGURE 1.29 — Transition doigt/fracture dans une solution de polymeére associatif de haute masse
molaire. L'image du haut représente le doigt avant I'instabilité. L’image centrale représente le motif
méandrant se développant & partir du doigt. Dans les derniéres phases de l'instabilité, la vitesse de
ce motif se met & augmenter de maniére importante. D’apres [78].
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Chapitre 2

Systémes et méthodes

2.1 Systémes expérimentaux

Dans cette partie, nous allons présenter les différents types de réseaux transitoires qui ont été
utilisés au cours de ce travail. Nous commencerons par présenter les microémulsions connectées et les
solutions de micelles géantes enchevétrées qui, comme mentionné au chapitre 1, représentent deux
paradigmes expérimentaux de réseaux transitoires. Nous décrirons ensuite un systéme hybride entre
microémulsions connectées et solutions de micelles géantes enchevétrées : les micelles géantes pontées
par des polyméres téléchéliques. Le tableau 2.1 décrit les différents constituants de ces différents
systémes.

Composé formule masse molaire
semi-développée g/mol
Décane H,;C — (CH,)g — CHjy 142
Octanol H,;C — (CH,), — OH 130
CpCl f,C — (CH,),; — C.H,NTCI- 3395
Salicylate de sodium | HO — CgH, — COO~,Na™ 160.11
POE2-C18 CH, — (CH,) 7 — NH—CO— (0 — CH, — CHy)yyr — 10 400
O - CO —NH — (CH2),, — CH3
POE2-C23 CH; — (CH,)yy —~ NH—CO— (0 — CH, — CH, ) ypr — 10 540
O - CO — NH — (CH2),, — CH3

TABLE 2.1 — Formule semi-développée et masse molaire des composés utilisés pour préparer les
différents systémes.

2.1.1 Les microémulsions connectées

Les microémulsions connectées sont constituées de micelles de tensioactifs en solution dans 1’eau,
gonflées par de l'huile et pontées par des polymeres téléchéliques [15]. Elles forment, au-dela d'un
seuil de percolation, un réseau transitoire. Nous avons utilisé le chlorure de cetylpyridinium (CpCl)
comme tensioactif et ’octanol en guise de cotensioactif. Les micelles sont gonflées par du décane et
dispersées dans une eau salée & 0.2 M de chlorure de sodium pour écranter les interactions électro-
statiques dues au caractére ionique du CpCl. Quelques caractéristiques de ces composés se trouvent
dans le tableau 2.1. La forme et la taille des gouttelettes sont controlées par deux paramétres phy-
sicochimiques que nous avons fixés :

Le rapport massique cotensioactif sur tensioactif 2 = 0.25
— Le rapport massique entre ['huile et le mélange tensioactif-+cotensioactif I's = 0.56
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Cela nous permet d’avoir des gouttelettes sphériques quasi-saturées en huile et de rayon bien
défini (Ryouttes = 62A), que ’on peut mesurer par diffusion de rayonnement |83].

: . Mpt + Mpwi
On peut également controler la concentration en gouttelettes @ définie par & = ht T huile

Mitotale
myp; est la masse de la partie hydrophobe des tensio-actifs, mpyi. est la masse de décane servant

a faire gonfler les micelles, et myoqre €st la masse totale de la microémulsion. Ce parameétre @ est
directement relié a la distance moyenne entre gouttes.

Le polymeére téléchélique est constitué d’un squelette hydrophile de Poly oxy-éthylene (PEO) de
masse molaire 10 000 g/mol aux extrémités duquel ont été greffés des groupes hydrophobes (stickers).
Ces stickers sont constitués d’une chaine aliphatique dont on peut choisir le nombre de groupes
méthyl. Le tableau 2.1 présente les différents polymeéres utilisés. Pour réaliser ces microémulsions,
nous avons utilisé le polymére POE-2-C18 possédant des stickers & 18 carbones. On peut estimer
le rayon de giration de la partie polymeére du PEO a R, = 37A. La connectivité du réseau N; est
définie comme étant le nombre moyen de stickers par gouttelettes de microémulsion :

2 x Nombre de polymeres

*~ Nombre de gouttelettes de micromulsion

Nous avons travaillé & une concentration @ = 10% et a une connectivité de Ny = 10 de fagon
a étre loin du seuil de percolation (ce seuil a été déterminé précédemment [84] et vaut Ny = 2.79).
Avec ces paramétres, la distance centre a centre entre les gouttelettes est de 200A [85].

—>
124 A

FIGURE 2.1 — Représentation schématique d’une microémulsion connectée.

Tel que précisé au chapitre 1, ce systéme se comporte comme un fluide de Maxwell jusqu’a des
fréequences de l'ordre de 100 rad/s. La figure 2.3 montre ’évolution des modules de stockage et de
perte en fonction de la fréquence. Pour un fluide de Maxwell, on peut modéliser ces modules par les
relations suivantes :

wT 2
G'(w) = Gol(HoJ)T)Q, (2.1)
G (w) = GO#, (2.2)

ol GG est le module de cisaillement et 7 est le temps de relaxation. En ajustant les équations 2.1
et 2.2 sur les données de la figure 2.3, nous obtenons :

Go = (1650 £ 50) Pa 7 = (0.70 +0.03) s
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F1GURE 2.2 — Courbe d’écoulement d’une solution de microémulsion connectée de paramétres @ =
10 % et Ny = 9. Contrainte de cisaillement o (e), premiére différence de contraintes normales Ny
(®) en fonction du taux de cisaillement 4. D’aprés [11].

La figure 2.2 présente une courbe d’écoulement typique d’une solution de microémulsion connec-
tée. On remarque que I’écoulement s’effectue de maniére linéaire jusqu’a une valeur critique 4. = 1/7.
Au-déla de cette valeur, le gel se fracture dans I'entrefer du rhéometre (voir la référence [11]) ce qui se
traduit par un effondrement de la contrainte de cisaillement et de la premiére différence de contraintes
normales Ny.

Les groupes hydrophobes vont fortement influencer les propriétés rhéologiques de la microémul-
sion connectée. A concentration fixée, le temps de relaxation du systéme dépend de la longueur des
stickers 7.e. du nombre de groupes méthyle de la chaine aliphatique. La théorie des réseaux transi-
toires |86 permet de faire le lien entre le temps de relaxation macroscopique et les stickers utilisés :
7 = rpefe/MT ou E, représente une énergie d’activation mise en jeu lorsqu’un sticker quitte une gout-
telette. Cette energie d’activation est proportionnelle au nombre de groupes méthyle des stickers. Le
module élastique dépend de la connectivité, c¢’est-a-dire du nombre de stickers qui vont venir se fixer
dans le cceur hydrophobe des gouttelettes (figure 2.1). La théorie des réseaux transitoires |86] relie
le module a la densité de liens actifs v, wia la relation : Go = v kT ou v, répresente les liens qui
participent a la transmission des contraintes élastique.
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FiGURE 2.3 Evolution des modules de stockage G’ (O) et de perte G” (o) en fonction de la fréquence
pour une microémulsion connectée de paramétres @ = 10 % et Ny = 10. Les lignes représentent
l'ajustement des données par les relations 2.1 et 2.2.

2.1.2 Les micelles géantes enchevétrées

Les micelles géantes sont des agrégats allongés et semi-flexibles résultant de l'auto-assemblage
de tensioactifs en solution. Nous avons choisi de travailler avec des micelles formées d'un tensioactif
cationique, le chlorure de cetylpyridium (CpCl), et de salicylate de sodium (NaSal) (voir table 2.1)
dispersés dans une solution d’eau salée & 0.5 M de chlorure de sodium pour écranter les interactions
électrostatiques dues au caractére ionique du CpCl et du NaSal. Les propriétés viscoélastiques de
ce systéme ont été étudiées par Rehage et Hoffman au début des années 1990 [42] |87|. Elles sont
contrélées par deux parametres physicochimiques :

. . . . mg + Met
la fraction massique en tensioactif p = ———
Miotale
. . . . . Net
le rapport molaire cotensioactif sur tensioactif R,y = —,
Uz

ol my et me représente respectivement les masses de tensioactif et de cotensioactif, et n; et ne sont
les quantités de matiére de tensioactif et de cotensioactif. Nous allons nous placer dans le cas de
solutions semi-diluées de micelles. La fraction massique en tensioactif se situera autour de 10%. Pour
la plupart des expériences, nous avons choisi ¢ = 9%. Pour certaines expériences du chapitre 5 nous
changerons la concentration en chlorure de sodium entre 0.1 M et 0.5 M.

En dépit d’une microstructure trés différente, les solutions de micelles géantes enchevétrées pos-
sedent le méme comportement viscoélastique linéaire que les microémulsions connectées, c’est-a-dire
qu’elles peuvent étre décrites par le modéle du fluide de Maxwell jusqu’a des fréquences de 'orde de
100 rad/s. La figure 2.4 présente ’évolution des modules de stockage et de perte en fonction de la
fréquence dans le cas d’une solution de parameétres ¢ = 9%, et Rgy,p = 0.5.

Les données ont été ajustées par les équations 2.1 et 2.2, ce qui donne un module élastique de
Go = 160 Pa et un temps de relaxation de 7 = 0.32 s.
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FIGURE 2.4 — Evolution des modules de stockage G’ (O) et de perte G” (o) en fonction de la fréquence
pour une solution de micelles géantes de paramétres ¢ = 9% et Rgyrr = 0.5. Les lignes représentent
l'ajustement des données par les relations 2.1 et 2.2

Les propriétés rhéologiques des micelles géantes enchevétrées sont néanmoins différentes des mi-
croémulsions connectées de par leur comportement non linéaire beaucoup plus complexe. Tant que
I'on se situe & un taux de cisaillement inférieur a un taux de cisaillement critique, le fluide se com-
porte linéairement, c’est-a-dire que la contrainte de cisaillement o va varier lineairement avec le taux
de cisaillement 4. Au-dela d’un seuil de cisaillement critique indiqué par le trait en pointillé sur la
figure 2.5, ’écoulement de la solution devient inhomogéne et des bandes de cisaillement apparaissent.
Le plateau dans ’évolution de la contrainte en fonction du taux de cisaillement est une signature
de ces bandes de cisaillement. Le taux de cisaillement critique est proche de l'inverse du temps de
relaxation linéaire.

On renvoie vers les articles de revue [43] |2] pour une description plus compléte de cette instabilité.
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FI1GURE 2.5 — Courbe d’écoulement : contrainte o (0O) et viscosité n (o) en fonction du taux de
cisaillement 4 pour une solution de micelles géantes de parameétres ¢ = 9%, Rgy, 5 = 0.5. La ligne
verticale représente le taux de cisaillement critique 1/7

2.1.3 Les micelles pontées & morphologie variable.

Nous avons présenté ci-dessus deux "familles" de réseaux transitoires qui ont des comportements
rhéologiques non linéaires différents. Afin de mieux comprendre leurs différences, ainsi que de carac-
tériser le comportement intermédiaire, un systéme original a été récemment développé au laboratoire

[6] [12] [13].

Ce systéme de micelles pontées a pour but de pouvoir exhiber aussi bien les propriétés de sys-
témes que nous qualifierons de "fragiles" ( §1.1), comme les microémulsions connectées, que celle de
systemes "ductiles" ( §1.1), comme les micelles géantes enchevétrées.

I est congu a partir d’une solution de micelles de morphologie contrdlable (voir section 2.1.2)
a laquelle nous avons rajouté des polyméres téléchéliques avec des stickers composés de 23 groupes
carbonés (voir table 2.1). Les paramétres physicochimiques sont identiques a ceux décrits dans la

section concernant des micelles géantes 2.1.2. A ces paramétres, il faut maintenant ajouter la frac-
Mypol

: o T My

respectivement la masse de polymére, la masse de tensioactif et de cotensioactif.

tion massique entre polymeéres et tensioactifs+cotensioactifs g = , OU Mypor, Mg, €6 mep sont
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Rsur f
FIGURE 2.6 — Evolution de la structure de micelles pontées en fonction du paramétre Rury

Structure de micelles nues.

Pour ¢ fixé, nous avons fait varier le parameétre R,y entre 0 et 0.5. Lorsque Ry, ¢ se situe en dessous
d’une valeur seuil (& ¢ = 9% ce seuil est de Ry, ~ 0.2), la viscosité est proche du solvant et le fluide
se comporte comme un fluide newtonien. I a été montré que les micelles sont alors sphériques [43].
En faisant croitre Ry, s, la structure des micelles change progressivement pour passer d'une forme
sphérique a une forme cylindrique qui, pour de grandes valeurs de Ry, ¢ et de ¢, vont s’enchevétrer
pour former un réseau transitoire.

Nous pouvons suivre I'évolution des propriétés viscoélastiques linéaires avec le parametre Ry, s
a une fraction massique en surfactant fixé a ¢ = 9% pour une température T' = 27°C. Tant que
l'on se situe a des valeurs de Rg,, ¢ suffisamment petites, la viscosité dynamique (figure 2.7) est du
méme ordre de grandeur que la viscosité du solvant. Cette viscosité augmente de plusieurs ordres de
grandeurs quand Ry, > 0.2. Cette augmentation est la signature de I'apparition d'un régime ot
les micelles sont enchevétrées.
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FiGURe 2.7 Evolution de la viscosité dynamique 19 = Go-7 en fonction de Ry ¢- Les points
noirs correspondent a une solution de micelles géantes de paramétres ¢ = 9%. Les points blancs
correspondent a une solution de micelles pontées de parameétres ¢ = 9% et 5 = 55%. D’aprés [12]

Structure des micelles pontées par du polymeére
Pour notre étude, seul le rapport Rg,,; varie (entre 0 et 0.5). Les autres paramétres sont fixés a
o = 9% et 8 = 55%. Le comportement de ce fluide peut étre décrit par le modele du fluide de
Maxwell quand Rg,,r < 0.19 (figure 2.8(a)), et par un fluide de Maxwell généralisé & deux modes
quand Rg,-¢ > 0.19 [12] [10] (figure 2.9(a)) :
un mode lent, associé au réseau de micelles géantes,
— et un mode rapide, associé au réseau de polyméres connectés.
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FIGURE 2.8 — Propriétés rhéologiques d’une solution de micelles géantes pontées de paramétres
@ = 9%, B =55%, et Rg, 5 = 0.1. Les lignes représentent I'ajustement des données par les relations
2.1 et 2.2

Dans le régime correspondant & R,y > 0.19, le fluide est donc caractérisé par deux modules
élastiques Gga‘% et G&loW | ainsi que par deux temps de relaxation 7/ et 7510 tels que définis dans
les équations 2.3 et 2.4 :
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FIGURE 2.9 — Propriétés rhéologiques d’'une solution de micelles géantes pontées de paramétres

@ = 9%, B =55%, et Ry, 5 = 0.5. Les lignes représentent I’ajustement des données par les relations
23 et 2.4

fast\2 slow\2
) = qfast_WTT)" o (WTTY)”
G'(w) = Gy 1+ (w,rfast)Q +Go 1+ (wTslow)Q (2.3)
fast slow
G”(w) _ GgaSt wT 5 + G(s)low wT (2.4)

1+ (WTfast) 1+ (w,rslow)2

La figure 2.10 présente les propriétés rhéologiques linéaires de micelles pontées qui ont été mesu-
rées dans la référence [12].
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FIGURE 2.10 — Propriétés rhéologiques linéaires de micelles pontées en fonction de Ry, s pour ¢ = 9%
et 5 =55%. (a) Modules elastiques. (b) Temps de relaxation. D’aprés [12]

En fonction de Ry, f, on observe des comportements trés différents. Les figures 2.8(b) et 2.9(b)

présentent la courbe d’écoulement ainsi que I’évolution de la premiére différence de contraintes nor-
males N7 en fonction du taux de cisaillement.
Pour Ry, 5 < 0.19, la courbe d’écoulement o = f(¥) (figure 2.8(b)) se caractérise par un compor-
tement quasi linéaire jusqu’a un cisaillement critique 4. = % au-dela duquel on observe une chute
brutale de la contrainte de cisaillement et de N7, similaire a ce que I’on mesure pour les microémul-
sions connectées (figure 2.2).
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Pour des valeurs R,y > 0.19, le comportement est treés différent. Nous n’observons plus d’effon-
drement de Nj. Aprés le regime o1 la contrainte de cisaillement ¢ varie linéairement avec %, nous
observons ’apparition d’un plateau de contrainte. Nous observons également ’apparition d’'un court
plateau suivi d’une forte augmentation de la premiére différence de contraintes normales Nj.

2.2 Montage expérimental

Dans cette partie nous allons présenter le dispositif expérimental utilisé pour observer la digitation
visqueuse et la fracture. Nous présenterons le protocole qui nous a permis d’obtenir des mesures
reproductibles. Nous nous attarderons sur quelques difficultés qui sont apparues au cours de I’étude.
Pour finir, nous présenterons les techniques développées afin d’extraire des informations quantitatives
a partir des données expérimentales.

2.2.1 Description du montage

Au sein du groupe, dans les études précédant cette thése, la géométrie de gouttes pendantes a été
utilisée afin de caractériser la nucléation et la propagation de fractures dans des réseaux transitoires
[14]. Si cette géométrie est bien adaptée pour observer la nucléation d’une fracture, elle ne permet
pas 'étude de la propagation de fissure d'une fagon optimale (la propagation étant limitée par la
taille de la goutte).

Pour étudier la propagation, plusieurs groupes ont utilisé des cellules de Hele-Shaw [76] [80] [78]
[77]. Ce type de géométrie présente plusieurs avantages :

— il s’agit d'une géométrie quasi-bidimensionnelle,

on peut observer des fractures sur de grandes distances, de 'ordre du cm,

— on peut controler (par I'imposition d’une pression ou d’un débit d’injection) I’apparition d’'une

fracture,

— bien que l'on ne contréle pas directement la vitesse, on peut explorer une large gamme de

vitesses de fracturation.

Nous avons choisi de travailler avec une cellule de Hele-Shaw radiale. Cette cellule est formée
de deux plaques de verre séparées par des espaceurs. La plaque supérieure est percée d'un trou de
6mm de diamétre pour fixer le dispositif d’injection. Nous avons utilisé deux types de plaques de
verre. Une premiére série de cellules a été réalisée avec des plaques de dimensions 30cm x 30cm et
d’épaisseur 0.5cm ; la seconde série a été réalisée avec des plaques de dimensions 15cm x 15cm et
d’épaisseur lem. Nous avons utilisé des espaceurs en Mylar de 500um entre les plaques. Les plaques
sont fixées ensemble par des serre-joints (figure 2.11(a)).

Le dispositif d’injection est composé de tuyaux en PVC souples et d’une valve & deux entrées. Des
embouts standards permettent la connexion des tuyaux sur les seringues et la valve. Les seringues
contenant ’huile et I’échantillon sont chacunes connectées & une des entrées. La sortie est connectée
a la cellule via un tuyau en plastique souple fixé au trou de la plaque supérieure puis collée avec de la
colle optique (NOA 61). En conditions de remplissage de cellule, la seringue contenant ’échantillon
est fixée sur un pousse seringue. En condition de travail, ce sera celle contenant ’huile. La cellule
est placée sur un chassis sur lequel nous avons fixé un panneau lumineux pour éclairer la cellule,
et une caméra rapide équipée d'un objectif macro (figure 2.11(b)). Nos expériences consistent en
Iinjection d’une huile de colza commerciale, faiblement visqueuse, dans un gel transtoire. L’huile
sera éventuellement colorée (Par du colorant "rouge soudan IV") pour améliorer le contraste. Les
expériences sont réalisées a la température de la salle, controlée par un climatiseur, autour de 25 °C.
Dans ces conditions, 1’huile de colza présente une viscosité de npuie = 60 mPa-s que nous avons
déterminée par mesures rhéologiques.

Pour les expériences des chapitres 3 et 5, nous avons utilisé une caméra rapide phantom V7,
pour celles des chapitres 4 et 5, une caméra photron fastcam. Ces caméras peuvent acquerir des
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FIGURE 2.11 — (a) Cellule de Hele-Shaw radiale. (b) Schéma du dispositif expérimental.
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images sur des larges gammes de fréquences d’acquisition. Pour des expériences de fracture, on se
placera la plupart du temps a des fréquences de 500 images/seconde. Dans le cas d’expériences de
digitation visqueuse, on travaillera a la fréquence la plus basse de la caméra (10 images/seconde
pour la caméra phantom, 60 images/seconde pour la caméra photron). Le chéassis permet de régler
la distance caméra-cellule, cela va fixer la résolution spatiale du montage : 1 pixel ~ 0.086 mm. Le
chéassis permet d’assurer I'horizontalité de la cellule. Pour les expériences des chapitres 4 et 5 nous
avons équipé la cellule de polariseurs croisés (figure 2.11(a)).

2.2.2 Protocole expérimental

Préparation de la cellule

Les plaques sont d’abord rincées & I’eau claire afin d’éliminer toute trace d’huile et d’échantillon. Elles
sont, ensuite lavées avec de ’eau savonneuse puis rincées successivement & l'acétone, a ’eau distillée
puis & I’éthanol. Elles sont séchées par air comprimé. Eventuellement, on pourra les placer dans un
bain d’acide sulfochromique pendant une heure avant de les rincer abondamment a l'eau distillée.
Les tuyaux, la valve, et les connectiques sont lavés séparémment en suivant le méme protocole que
celui utilisé pour laver les plaques de verre.

La seringue contenant le fluide viscoélastique est remplie puis stockée verticalement, dans une

armoire thermostatée a 30 °C environ deux jours avant 'expérience pour "débuller" 1’échantillon.
Pour préparer une cellule, on commence par coller sous U.V. un tuyau (sans embout) sur le trou de
la plaque supérieure, avant de fixer la cellule.
On fixe et on remplit les tuyaux reliés aux seringues contenant respectivement 'huile et le gel. On
les connecte ensuite sur la valve. On injecte I’échantillon & un débit de 0.1mL/min jusqu’a formation
d’une goutte d’échantillon & la sortie de la valve puis on injecte ensuite ’huile de la méme fagon.
Cette étape a pour but de chasser air présent dans la valve de maniére & ce qu’il ne reste plus que
de I’échantillon et de I'huile dans la valve. Pour finir, on fait couler & nouveau I’échantillon & un débit
de 0.1mL/min. La sortie de la valve est ensuite nettoyée de maniére a ce qu’il ne reste plus que de
I’échantillon. Pour finir un embout est fixé sur la sortie.

On dépose une couche de gel de quelques millimétres d’épaisseur sur le tuyau connecté a la cellule
avant de fixer le dispositif d’injection sur ce tuyau. Cette opération a pour but de limiter la présence
d’air dans le montage.

Remplissage et préparation d’une expérience

On commence par remplir & faible débit (typiquement 0.1mL/min) la cellule d’échantillon jusqu’a
obtenir une tache circulaire d’environ 35 mm de rayon. On bascule ensuite la valve en mode injection
d’huile pour injecter a trés faible débit (généralement entre 0.01 et 0.1mL/min). Afin que I’ensemble
des expériences soit réalisés dans des conditions identiques, nous stoppons l'injection d’huile quand
I'interface huile/échantillon est & 1 cm environ de la surface de la plaque supérieure et nous imposons
un temps de repos de 30 minutes avant le début d’une expérience.

Vérification du controle du débit.

Afin de vérifier que le débit dans la cellule correspond bien a celui imposé par le pousse-seringue,
on a réalisé des expériences tests consistant en l'injection d’une huile et d’'un fluide viscoélastique a
débit fixé. Nous commencons par former une tache dans la cellule (voir figure 2.12). On a réalisé cette
expérience de controle pour un fluide newtonien (I’huile de colza), et pour un fluide viscoélastique
(une solution de micelles géantes enchevétrées de parameétres ¢ = 9%, Rgyrp = 0.5).

En mesurant ’évolution du volume V' de la tache au cours du temps, on a acces au débit. On mesure

AV = V(t+ 6t) — V(t). AV correspond au volume injecté dans la cellule pendant l'intervalle de

temps 6t. Le débit est donné par Q, = %
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F1GURE 2.12 — Tache d’huile de colza avant imposition d’un débit-test. Barre = 6mm

Cas d’un fluide newtonien

A partir d'une tache de 30 mm de diamétre (volume initial de la tache : 0.28 mL), on impose, a
t =0 s, un débit de 0.1 mL/min. La figure 2.13(a) montre ’évolution du volume d’huile en fonction
du temps. Dés le début de l'injection, le volume d’huile dans la cellule augmente linéairément. Cette
courbe permet de calculer le débit instantané dans la cellule (figure 2.13(b)). On atteint de maniére
quasi-instantanée un plateau @, = 0.11 + 0.02 mL/min que I'on compare au débit de 0.1 mL/min
imposé par le pousse-seringue. Le débit mesuré dans la cellule correspond parfaitement au débit de
consigne du pousse-seringue.
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FIGURE 2.13 — Evolution du volume d’huile de colza et du débit dans la cellule en fonction du temps.

Cas d’un fluide viscoélastique

Dans cette expérience test, nous avons imposé un débit de 0.6mL/min a ¢t = 0 s, et nous avons
réaliser les mémes analyses que dans le cas de 'huile de colza.

Contrairement au cas de 'huile de colza, on constate que I'on n’atteint pas de maniére quasi-
instantanée le débit de consigne, il faut attendre environ 5 s avant d’obtenir un débit constant de
@y = 0.52 + 0.17 mL/min, ce qui est comparable a la valeur de consigne : @, = 0.6 mL/min. Il
convient de noter ici que méme pour un faible débit, les effets rhéofluidifiants sont importants dans
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FIGURE 2.14 Evolution du volume de solution de micelles géantes et du débit dans la cellule en
fonction du temps. (a) la ligne représente un ajustement linéaire des données expérimentales. (b) la
ligne en pointillés représente le débit de consigne.

la cellule. En effet, on a réalisé des expériences avec une huile newtonienne de silicone possédant une
viscosité dynamique du méme ordre de grandeur que celle de la solution de micelles géantes enche-
vétrées (soit np = Go1 =~ 50 Pa-s). Pour cette huile de silicone, les débits mesurés sont toujours trés
inférieurs au débit de consigne. Par exemple, en imposant un débit de 2 mL/min, le débit mesu-
rée dans la cellule n’est que de (0.6 & 0.38) mL/min. L’huile de silicone étant un fluide newtonien,
cela montre I'importance de la rhéofluidification pour pouvoir injecter des micelles & des débits variés.

2.2.3 Difficultés rencontrées

Contréle du gap

Lors des expériences réalisées avec la premiére série de plaques (de dimensions 30 x 30 x 0.5 cm),
nous avons observé une rétractation de la tache initiale de gel avant 'apparition des fractures. Sur
la figure 2.15(b), on observe une zone plus claire qui correspond a la trace laissée par la rétractation
de la tache. Par exemple, & un débit de @, = 40 mL/min, on a mesuré I’évolution du périmétre
de la tache de gel en fonction du temps. Cela a permis d’observer une rétraction de la tache de
I'ordre de 0.75 4 0.25mm, soit environ 2.5% des dimensions initiales de la tache au début de l'in-
jection. Cette diminution de la taille de la tache correspond a une augmentation d’épaisseur de la
cellule d’environ (15 4+ 5) um. Dans le méme temps, nous avons pu mesurer, sur les images, le ni-
veau de gris moyen de la tache. On a pu ainsi observer une diminution d’environ 3% du niveau de
gris moyen au début de l'injection, ce qui tend a confirmer ’augmentation de I’épaisseur de la cellule.

Quand le gel est soumis & un cisaillement, des contraintes normales au cisaillement vont s’ap-
pliquer. Dans notre géometrie, I’écoulement du gel peut étre approché par un profil de Poiseuille
(parabolique). Le cisaillement est maximal proche des plaques de verre. Les contraintes normales
vont ainsi exercer une force normale aux plaques de verre, tendant a les écarter I'une de 1’autre,
augmentant ainsi le gap de la cellule. Les plaques sont fixées rigidement & ’aide de serre-joints posi-
tionnés sur les bords de plaque (on peut les voir a la figure 2.11(a)), cette force va donc provoquer une
flexion des plaques. Quand une fracture nuclée, on s’attend & voir diminuer les contraintes normales,
donc les forces normales qui s’appliquent sur les plaques. Cela peut se traduir par un arrét de la
rétraction et par une reprise de I’expansion de la tache de gel. La figure 2.16 montre ’évolution du
rayon de la tache de gel. On commence & injecter & t = 0 ms; on observe alors une diminution du
rayon de la tache. A t = 250 ms, la rétractation s’arréte et la croissance de la tache reprend. La
fracture apparaissant a ¢ = 200 ms, 'arrét de la rétractation coincide donc avec Iapparition de la
fracture.
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(a) (b)

FIGURE 2.15 — Tache d'une microémulsion connectée de parameétres @ = 10%, Ns = 10 lors d’une
injection d’huile & un débit de 40mL/min. Barre 6 mm. A gauche, au repos avant l'injection. A
droite, superposition de 2 images : I'une est prise avant l'injection a tg, l'autre avant ’apparition de
la fracture, a to + dt.
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FIGURE 2.16 — Evolution du rayon de la tache de gel en fonction du temps. La fracture apparait a
t = 200 ms.

Afin de limiter le phénoméne de rétractation, nous avons décidé de travailler avec des plaques de
dimensions réduites (15 x 15 cm) et plus épaisses. A nombre de serre-joints identique, le serrage sera
plus efficace si les plaques de verre sont plus petites. De plus, I'utilisation de plaques plus épaisses
limitera la flexion des plaques. Nous avons ainsi observer une diminution notable des effets de ré-
tractation du gel lors de nos expériences.
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Adhérence des échantillons sur le verre

Adhérence des microémulsion connectées
Dans le chapitre 3, nous avons travaillé sur une microémulsion possédant un module élastique de
1600 Pa et un temps de relaxation de 7 = 0.67 s. Afin d’étendre cette étude, nous avons souhaité
pouvoir explorer une variété de modules élastiques et de temps de relaxation. Nous avons donc tenté
de réaliser des expériences de fractures sur une microémulsion connectée de parameétres @ = 10% et
Ng = 4 possédant un module élastique de 160 Pa. On montre un exemple sur la figure 2.17. Pour
ces expériences, nous avons choisi de colorer le gel & ’aide de bleu de méthyléne, ce qui a permis
d’observer une zone nettement plus claire & 'avant de la pointe de fracture. Cette zone plus claire
est caractéristique d’une zone oil 'épaisseur du gel est moins grande, signe qu’une poche d’huile s’est
formée sur au moins I'une des deux surfaces. Lors de nos différentes expériences sur cette microé-
mulsion, nous avons observé une compétition entre ce phénoméne de surface, et la fracture dans le
volume rendant I’étude de la fracture dans des microémulsions connectées & faible module impossible.

FIGURE 2.17 — Fracture dans une microémulsion de parameétres & = 10%, Ny = 4

Cas des micelles géantes pontées
Lors des expériences du chapitre 4, nous avons rencontré des problémes similaires & ceux décrits au
paragraphe précédent. La figure 2.18 montre un motif typique observé lors d'une expérience ot le gel
se décolle des surfaces. Au lieu de former des fractures en volume, I'huile forme un motif de fractures
adhésives.

Afin de tenter de remédier au probléme, nous avons rendu les surfaces plus hydrophiles afin de
favoriser "'adhérence du gel sur les surfaces. Nous avons opté pour un traitement par acide sulfo-
chromique en immergeant les plaques dans une solution d’acide sulfochromique pendant une heure
(trente minutes pour chaque face des plaques) avant I'expérience. Dans le cas de micelles pontées
possédant un parametre Rg,, s suffisamment grand (0.2 < Rgyrr < 0.5 ), nous ne distinguons pas de
différences quantitatives sur les fractures obtenues, comme en attestent les figures 2.19(a) et 2.19(b).
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FIGURE 2.18 — Fracture dans une solution de micelles pontées de parametres ¢ = 9%, 8 = 55%, et
Rgyrp = 0. Barre 6 mm

(a) (b)

FIGURE 2.19 Motifs de fracture d’une solution de micelles pontées de parametres ¢ = 9%, 8 = 55%,
et Reurp = 0.4. Plaques nettoyées (a) sans acide sulfochromique (b) avec acide sulfochromique. Barres
6 mm

Néanmoins, pour R,y < 0.2, le probléme reste entier. Il faudrait donc trouver d’autres voies
pour améliorer 'adhérence du gel sur les plaques. Ce probléme n’est pas résolu.

2.3 Techniques d’analyses

Les observations reposant sur des acquisitions vidéo & haute cadence, nous avons mis au point
des techniques pour extraire des données & partir d’images. Je présenterai dans un premier temps la
méthode utilisée pour pouvoir extraire la forme des doigts/fractures et ainsi pouvoir mesurer leurs
rayons de courbure. Je présenterai ensuite la méthode utilisée pour extraire les champs des déplace-
ments & partir de la mesure de la fonction de corrélation entre deux images.
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2.3.1 Extraction de la forme d’un doigt ou d’une fracture

Par analyse d’image a l’aide du logiciel imageJ, on réalise un relevé de la position successive de
la pointe d’une fracture ou d’un doigt. On mesure deux paramétres : la vitesse instantanée de pointe
Viip et la direction de propagation. Connaissant la direction de propagation nous pouvons définir sa
normale (figure 2.20(a) et 2.20(h)), et mesurer le niveau de gris le long de cette normale (figure 2.21).
Le signal mesuré comporte deux parties. Une partie est constante, au bruit expérimental prés, le long
de ligne; c’est le signal associé au gel. La second partie correspond & un puits de signal qui est la
signature de la fracture (les interfaces et 1’huile colorée possédant un signal moins intense que celui
du gel). La largeur W de la fracture est définie comme la largeur du creux dans le profil d’intensiteé.
La profondeur du puits est définie par la différence d’intensité Al entre le signal moyen associé au
gel et 'intensité minimale dans le puits. On mesure la largeur du puits pour une intensité donnée qui
est définie comme : Iy — 1/10AT1 ot Iy est I'intensité moyenne associée au gel. On déplace cette
normale le long de la fracture ou du doigt par pas (d'une longueur correspondant a 1 ou 2 pixels).
L’épaisseur des interfaces étant de 2 £ 1 pixels, la précision de la mesure de la position de la pointe
ainsi que de la largeur de la fracture est de 2 + 1 pixels soit 0.17 mm

En déplacant cette normale le long de la fracture ou du doigt, nous pouvons ainsi mesurer leurs
largeurs en fonction de la distance & leur pointe. Ces courbes permettent de mesurer la largeur W
d’un doigt ou d’une fracture en fonction de la distance [ a leur pointe. Les figures 2.22(a) et 2.22(b)
montrent des exemples de profils obtenus dans le cas d'un doigt et d’une fracture.

A

(a) (b)

FIGURE 2.20 Extraction du signal associé a la largeur de la fracture. (a) Barre 6 mm
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FIGURE 2.21 — Profil d’intensité du niveau de gris le long de la normale & la direction de propagation.

Afin d’extraire le rayon de courbure associé a la pointe d'un doigt ou d’une fracture, nous avons
ajusté les données expérimentales par la loi parabolique : W = 24/2pl comme montré sur les figures
2.22(a) et 2.22(b).
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FIGURE 2.22 — Profils typiques observés lors d’une analyse de profil. Les symboles représentent
les données expérimentales, la ligne represente I’ajustement parabolique. (a) Doigt avancant a une
vitesse de Vi, = 0.08 mm/s. (b) Fracture se propageant a une vitesse de Vi, = 36 mm/s

2.3.2 Mesure des champs de déplacement : Particule Image Velocimetry

En plus de la forme et de la vitesse de la pointe des doigts ou des fractures, on souhaite avoir accés
au champ des déplacements du gel autour de ces structures. La vélocimétrie par image de particules
est une technique permettant de remonter au champ de déplacement a partir du mouvement de
particules tracantes. En guise de particules tragantes, on a choisi de disperser des particules de silice
d’une taille comprise entre 40 pm et 63 pm. On a travaillé & une concentration en particules de 1%
en masse. La rhéologie des gels transitoires avec particules a été mesurée et comparée a celle d’un
gel sans particules afin de s’assurer que les propriétés rhéologiques restaient inchangées. A partir de
deux images séparées d'un temps 0t fixé, nous pouvons estimer les déplacements en réalisant une
corrélation croisée des deux images.
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L’image est tout d’abord découpée en sections carrées de 10 Pixels de coté appellées ROI (pour
Region Of Interest). Pour une ROI donnée, & l'instant ¢, se trouve un motif particulier. A I'instant
t + 6t on va chercher les déplacements d’ et d; la ROI afin de trouver une ROI dont le motif est le
plus semblable & celui de la ROI a l'instant ¢. Cette ROI est sélectionné en calculant la fonction de
corrélation croisée entre la ROI de 'instant ¢ et celles de 'instant t40¢, la ROI la plus semblable étant
celle pour laquelle la fonction de corrélation croisée est maximale. L’intervalle de temps entre deux
images est choisi de maniére a ce que les déplacements les plus rapides soient toujours inférieurs a la
taille d'une ROI, soit 10 pixels. Pour réaliser la corrélation croisée, nous avons utilisé un programme
développé au laboratoire par L. Cipelletti. On pourra trouver des détails supplémentaires dans la
réference [88]. Les figures 2.23(a) et 2.23(b) montrent un exemple de resultats obtenus.

(a)

FIGURE 2.23 — Champs des déplacements mesurés par PIV : (a) Cas d'un doigt se déplacant a une
vitesse de V4, = 0.08 mm/s. (b) Cas d’une fracture se propageant a une vitesse de Vi, = 6.38 mm/s

Les déplacements de chaque ROI i(noté A D?) sont ensuite séparés en deux composantes :
A D' =dix+d'y. d correspond au déplacement paralléle & la direction de propagation, d', corres-
pond au déplacement normal & la direction de propagation. Nous avons réalisé deux types d’analyse
a partir des données brutes : a une distance r fixée de la pointe, nous avons mesuré 1’évolution des

deux composantes d/ et dil autour de la fracture, comme le montre la figure 2.24. On peut aussi

extrapoler le champ de déplacement au voisinage de la pointe de fracture & ’aide de la procédure
décrite au paragraphe suivant.
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FIGURE 2.24 — Définition de d! et de d’ pour une ROI i.

Evaluation de la vitesse du gel proche de la pointe de fracture.

Nous n’avons pas accés de maniére directe a la vitesse proche de la pointe. Quand une interface
huile/gel se trouve dans une ROI, il est impossible de dire si le déplacement calculé par PIV est
associé au mouvement du gel ou de l'interface. On ne va donc prendre en compte que les ROI & l'in-
térieur desquelles ne se trouve que du gel. Cela permet de s’assurer que le champ des déplacements
mesuré reflete bien le mouvement du gel. Afin d’avoir accés & une mesure proche de la pointe de
fracture, pour déterminer les déplacements du gel autour de la pointe, on doit extrapoler le champ
des déplacements a la position de la pointe de fracture.

Pour ce faire, on définit une ligne partant de la pointe de la fracture (ou du doigt), orientée paral-
lelement & la direction de propagation. On réalise ensuite une interpolation linéaire du champ sur
chaque point de cette ligne, cela permet d’obtenir ’évolution du déplacement dans la direction de
propagation (la composante d,) comme montré a la figure 2.25.

d,/ét (mm/s)

o Vﬁp=29.9 mm/s
C Vﬁp=1.4 mm/s

0.1 1 10

FIGURE 2.25 — Evolution de la composante paralléle & la direction de propagation d, du champ
de déplacement le long de la direction de propagation divisée par l'intervalle de temps dt utilisé
pour réaliser la corrélation d’image. Les symboles représentent les données expérimentales, la ligne
correspond a I'ajustement par la loi de puissance tronquée définie dans le texte.
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On remarque que 'évolution du déplacement suit une loi de puissance quand on se place a grande
distance devant le doigt ou la fracture. A faible distance, le déplacement tend vers une constante
que nous définissons comme la vitesse du gel a 'interface huile/gel. En ajustant les données a ’aide
d’une loi de puissance tronquée par une constante aux faibles distances : d, = A- (r + B)*C. Nous
pouvouns ainsi remonter & la vitesse du gel a l'interface huile/gel en évaluant cette fonction a r =0 :
Vgoel = AB~ Y, les trois paramétres A, B, et C' étant les trois parameétres d’ajustement du modéle.

93



Chapitre 3

Transition digitation-fracture dans les
microémulsions connectées

Dans ce chapitre, nous allons nous concentrer sur le systéme de microémulsions connectées décrit
au chapitre 2.1.1. Nous allons définir des critéres quantitatifs permettant de distinguer les doigts
de Saffman-Taylor des fractures. On discutera notamment le mécanisme physique a l'origine de la
transition entre un régime de doigts et un régime de fractures. Une seconde partie de ce chapitre
sera consacrée a l’étude et la modélisation des fractures.

3.1 Observations expérimentales.

Nous allons utiliser le protocole expérimental décrit au paragraphe 2.2.2. Il consiste en I'injection
d’une huile de colza (que l'on peut éventuellement colorer & 1’aide du colorant "rouge soudan ITV")
dans une microémulsion connectée. En fonction du débit d’huile injecté, on observe différents motifs
présentés a la figure 3.1.

En faisant varier le débit d’injection, on explore une large gamme de comportements. A faible
débit, on observe un motif composé de digitations arrondies rappelant des doigts de Saffman-Taylor
(figure 3.1(a)). En augmentant le débit, le motif change et on observe dans ce cas des motifs beau-
coup plus fins et plus pointus (figure 3.1(b)). Si 'on augmente encore le débit, le motif précédent se
ramifie (figure 3.1(c)). On se concentrera sur des structures non ramifiées afin de pouvoir examiner
des objets individuels. Le contréle du débit ne permet pas de contréler directement la vitesse de pro-
pagation. Néanmoins, & un débit donné, nous avons pu mesurer la plage de variation de la vitesse de
propagation de la pointe de I'instabilité que 'on montre sur la figure 3.2. Cette courbe nous montre
que la gamme de vitesse de pointe de fracture accessible augmente avec le débit d’injection.
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(a) (0)
(c) (d)

FIGURE 3.1 — Motifs observés a différents débits. (a) @, = 0.01 mL/min motif ressemblant & un
motif de digitation de Saffman Taylor. (b) @, = 2 mL/min motif ressemblant a un motif de fracture.
Pour cette expérience, I'huile a été colorée pour augmenter le contraste entre le gel et 'huile. (c)
@y = 10 mL/min fracture qui branche, I'huile a été colorée pour augmenter le contraste entre le
gel et T'huile. (d) @, = 40 mL/min Les motifs de fracture deviennent trés complexes composé de
branchements multiples. Barres 6 mm.
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FIGURE 3.2 — Gamme de vitesse de pointe explorée pour chacun des débits utilisés. Les barres
représentent 'intervalle de vitesse exploré, entre la fracture la plus lente et la fracture la plus rapide.

Nous analyserons tout d’abord le profil d’ouverture des différents motifs d’instabilité observés en
fonction de la vitesse. Nous regarderons ensuite les champs de déplacement du gel autour de ces mo-
tifs. A partir de ces analyses, nous construirons des outils nous permettant de différencier doigts de
Saffman-Taylor et fractures. Nous discuterons enfin le lien entre la structure du gel et la morphologie
des fractures.
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3.2 Différence de profils entre doigts et fractures

A Taide de la technique décrite dans le paragraphe 2.3.1, nous avons extrait des images enre-
gistrées, les profils des différents motifs observés lors des expériences. Les données obtenues sont
ajustées par une loi de profil parabolique nous permettant de mesurer leur rayon de courbure en
pointe. L’objectif est de décrire de facon quantitative les différences qui existent entre les deux types
de motifs. Cela nous permettra de justifier ’appellation "doigt" et "fracture" pour chacun des motifs.

3.2.1 Ajustement parabolique des profils

Nous avons observé d'une part des objets de forme trés arrondie a faibles débits (figure 3.3(a))
et d’autre part des objets qui apparaissent trés "pointus" a plus forts débits (figure 3.3(b)) et qui
rappellent des fractures comme on peut en observer [78] [77] dans des solutions de polyméres as-
sociatifs. Nous étudions I’évolution des rayons de courbures des motifs en fonction de leurs vitesse
de propagation. Nous avons ainsi mesuré leur largeur W (l) a une distance [ de la pointe comme le
montre la figure 3.3. En ajustant W a la loi W = 24/2pl décrite au chapitre 2.3.1, on peut déterminer
le rayon de courbure p des différents motifs en pointe d’instabilité.

W (mm)

1 01 I 1
0.1 1 0.1 1 10

[ (mm) [ (mm)

FIGURE 3.3 — Largeur du motif en fonction de la distance a la pointe. (a) pour un doigt se propageant
a une vitesse Vi, = 0.08 mm/s. (b) pour une fracture se propageant a une vitesse Vi, = 36 mm/s.
Les lignes continues représentent le meilleur ajustement parabolique pour les différentes courbes

Les figures 3.4(a) et (b) présentent la largeur des profils adimensionés par le rayon de courbure
en pointe d’instabilité : W/p = f(1/p), pour différentes vitesses associées respectivement a des mo-
tifs arrondis (figure 3.4(a)) et a des motifs pointus (figure 3.4(b)). On remarque que ’ajustement
parabolique de la figure 3.4(a) ne s’applique plus dés que I/p 2 1, pour les motifs de forme arrondie
(correspondant aux faibles vitesses de propagation), tandis qu’elle reste valable pour [/p > 1 pour
des motifs plus pointus (correspondant a des vitesses plus importantes) comme on le voit sur la figure
3.4(b).

Par opposition aux motifs pointus discutés ci-aprés, les motifs arrondis observés a faible vitesse
de propagation dont la largeur ne suit pas une loi parabolique a grandes distances de la pointe et
n’est pas une fonction exclusive de [/p pour [ > p seront appelés doigts par analogie avec I'instabilité
de Saffman-Taylor. Pour les motifs se propageant a grande vitesse que ’on voit sur la figure 3.4(b),
nous n’observons plus de déviation au comportement parabolique, au moins jusqu’a des distances de
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FI1GURE 3.4 — Profils d’ouverture normalisés par le rayon de courbure pour différentes vitesses de
propagation. (a) a vitesse faible pour des structures "arrondies". (b) & grande vitesse, pour des
structures "pointues". La ligne représente un profil purement parabolique : W/p = 2v/21/1/p.

'ordre de 100 fois le rayon de courbure '. En unités adimensionnées toutes les courbes se rassemblent
sur une courbe maitresse indiquant que la forme du motif ne dépend pas de la vitesse de propagation.

La théorie de la fracture linéaire élastique [37] permet de connaitre le profil d’ouverture d’une
fracture dans un milieu élastique, ce profil est parabolique :

K /8l
T EVr

K et E’ sont respectivement le coefficient de restitution des contraintes et le module d’Young
effectif du gel. K dépend de la géométrie (le mode de chargement) de la fracture. £’ dépend du gel
considéré et de la géométrie de 'expérience. Ces parameétres seront présentés en détail dans la partie
3.4.3. Les profils d’ouverture des motifs étant similaires & ceux observés pour une fracture dans un
milieu élastique font que 1'on appellera ces motifs "fractures".

wW(l) (3.1)

3.2.2 Evolution du rayon de courbure de la pointe avec la vitesse.

A l'aide des profils d’ouverture, on a mesuré le rayon de courbure de la pointe des doigts et des
fractures en fonction de la vitesse de propagation Vi (figure 3.5). Dans le cas des doigts, on explore
une gamme de vitesses comprises entre 0.08 mm/s et 1.38 mm/s. Les fractures se propagent dans
une gamme de vitesse comprise entre 1.47 mm/s et 60 mm/s.

On remarque une différence d’un ordre de grandeur du rayon de courbure entre doigts et frac-
tures. Sur toute la gamme de vitesses étudiées, le rayon de courbure des doigts reste constant :

1. On remarque que pour ces motifs, on ne peut pas mesurer le profil pour des distances a la pointe inférieures a
p, p étant du méme ordre de grandeur que la résolution spatiale de I'analyse de profil. C’est pourquoi on ne peut pas
mesurer la largeur du profil pour des distance inférieures a p.
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FIGURE 3.5 — Evolution du rayon de courbure en téte d’instabilités en fonction de leurs vitesse de
propagation.

p = (0.92 + 0.52) mm, la dispersion importante venant probablement des interactions entre doigts
voisins. Les fractures se caractérisent par un rayon de courbure dix fois plus petit (qui varie entre
0.1 mm et 0.025 mm). Si on regarde plus en détail ’évolution du rayon de courbure en fonction de
Viip (figure 3.6), deux comportements distincts sont mis en évidence. Pour les fractures se propa-
geant a une vitesse Vi, < 10 mm/s, le rayon de courbure décroit avec la vitesse. Pour les fractures
possédant une vitesse supérieure & Vi, ~ 10 mm/s, le rayon de courbure croit avec la vitesse.
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FIGURE 3.6 — Evolution du rayon de courbure avec la vitesse de propagation pour des fractures.

On peux construire deux vitesses caractéristiques V€ et V.¢C associées a I'évolution du rayon de
tip tip .
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courbure.

La premiére vitesse caractéristique Vmc;) est associée a la transition doigts/fractures. Vtg, peut étre
définie comme la vitesse qu’atteint le doigt juste avant 'apparition de la fracture. Pour ce gel, cette
vitesse vaut : Vt% = (1.425 4+ 0.045)mm/s, I'incertitude sur la mesure correspondant a la différence
de vitesse entre la vitesse du doigt avant la naissance de la fracture et celle de la fracture juste aprés
I’apparition de la fracture. La mesure a été réalisée sur cinq doigts en suivant le protocole décrit dans
la section 2.2.2. On a tout d’abord commencé par réaliser une digitation visqueuse en injectant treés
lentement l'huile dans le gel (& un débit @, = 0.01 mL/min). Ensuite, on a augmenté subitement
le débit d’injection (en fixant un débit 1000 fois plus important, soit @, = 10 mL/min). Cette bru-
tale augmentation de débit fait augmenter la vitesse des doigts de maniére trés importante jusqu’a
I'apparition de fractures comme on peut le voir sur la figure 3.7. Il est a noter que cette vitesse
critique Vt% est la méme quels que soient les doigts concernés. Cela semble indiquer qu’il s’agit d’une
propriété du matériau. La transition doigt/fracture revient a passer d'un comportement fluide (le
doigt) & un comportement élastique (la fracture). Cette vitesse de transition devrait ainsi étre reliée
au temps de relaxation 7 du matériau viscoélastique. Dans la section 3.4.2.1, nous discuterons des
différents mécanismes susceptibles de provoquer une telle transition.

La seconde vitesse caractéristique V;%O correspond & la vitesse de propagation pour laquelle nous
observons un changement dans le sens de variation du rayon de courbure p en fonction de la vitesse
de propagation de la fracture Vj;,. Pour ce gel, I'inversion se produit pour : Vticz;c ~ 10 mm/s. Cette
vitesse sera discutée dans la section 3.4.2.2.

(@) (b)

FIGURE 3.7 — Transition doigt-fracture lors d’un saut de débit entre ¢, = 0.01 mL/min et Q, =
10 mL/min : (a) avant le saut, (b) aprés le saut. Barres : 6 mm

On a donc pu identifier une transition abrupte entre doigt et fracture. Cette transition s’accom-
pagne d’un changement de forme et notamment d’une diminution importante du rayon de courbure.
On s’est concentré pour l'instant sur ce qu’il se passe au niveau de 'interface entre le fluide visco-
élastique et 1’huile injectée, nous allons maintenant étudier la réponse du gel & la présence d’un doigt
ou d’une fracture.

3.3 Analyse quantitative des champs de vitesse autour des doigts
ou des fractures

Dans cette partie, on va s’intéresser au déplacement du gel autour d’un doigt ou d’une fracture.
On va commencer par étudier comment le gel, au voisinage de la pointe d’une fracture ou d’un
doigt, se comporte. Cela nous permettra de définir un second critére de différenciation entre doigt
et fracture, complémentaire au critére sur le rayon de courbure. On regardera ensuite comment se
comportent les champs de déplacement pour un doigt et pour une fracture lorsque 'on s’éloigne de
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la pointe.

3.3.1 Comportement du gel au voisinage de la pointe d’un doigt et d’une fracture

Tel que précisé au chapitre 2.3.2, nous avons extrait les composantes paralléles d, et perpendicu-
laires d; a la direction de propagation du champ de déplacement (figure 3.8). On va se focaliser sur
le déplacement d, le long de la direction de propagation depuis la pointe de fracture. L’objectif est
de déterminer quel est le comportement du gel au plus proche de l'interface huile/gel.

FI1GURE 3.8 — Définitions pour une ROI 7 de d! et de dﬂ_, ainsi que de r et de 6.

La dépendance de d, avec la distance r a la pointe peut étre modélisée par une loi de puissance
tronquée par une constante aux petits r : d, = A- (r + B)~¢. On souhaite déterminer la vitesse de
déplacement du gel dans le voisinage immeédiat de la pointe d'un doigt ou d’une fracture, c’est-a-dire
quand 7 — 0. On va définir la vitesse du gel V;]Oel comme la vitesse du gel a l'interface que I'on peux
estimer a partir de ’extrapolation des données expérimentales par la relation définie ci-dessus comme
on peut le voir a la figure 3.9.

Comparaison entre la vitesse du gel a I'interface gel/huile et la vitesse de l'interface
gel/huile.

On a comparé la valeur de la vitesse proche de la pointe Vgoel a la vitesse de propagation Vi;,. La

0
%el

figure 3.10 présente le rapport en fonction de la vitesse de propagation Vj;, pour des doigts et
tip
des fractures.

On observe des doigts dans la gamme des vitesses Vi), < V,E . Pour cette gamme de vitesses le

VOl tip-
rapport —= vaut 0.98 & 0.09, c’est-a-dire que V;;Oel ~ Viip . Il existe donc une continuité des vitesses
tip

paralléles a la direction de propagation au passage de l'interface huile/gel. Cela nous confirme le
caractére "liquide" de la digitation.

Quand Vi > Vtg?, on se situe dans un régime de fracturation. La figure 3.10 montre une chute abrupte
0

vael C . C va(zzl
du rapport v quand Vi ~ Vtip. Pour toute la gamme des vitesses Vi, > V;Z-p, v =0.14 £+ 0.03.
tip tip

La pointe de fracture va donc avancer plus vite que le fluide autour de la pointe, on est donc en train
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d,/ét (mm/s)

o Vﬁp=29.9 mm/s
C Vﬁp=1.4 mm/s

0.1 1 10

FiGURE 3.9 Evolution de la composante paralléle a la direction de propagation d, du champ
de déplacement le long de la direction de propagation divisée par l'intervalle de temps dt utilisé
pour réaliser la corrélation d’image. Les symboles représentent les données expérimentales, la ligne
correspond a 'ajustement par la loi de puissance tronquée définie dans le texte.

Fingers V;g) Cracks

T T
O Q=1 mL/min
O Q=2 mL/min
1 __,__A_,fl.'..- ----A vV Q=5ml/min
[ |l A Q=10 mL/min
0 [
Vgel
‘/tip

S

001 0.1 1 10 100
Viip(mm/s)

F1GURE 3.10 — Rapport entre la vitesse du gel proche de la pointe et la vitesse de propagation. La
ligne verticale marque la limite entre doigts et fractures.

de "déchirer" le gel.

La figure 3.11 présente 1’évolution de Vgoel en fonction de la vitesse de propagation Vi;,. Dans
la partie digitation, la vitesse du gel varie linéairement avec la vitesse de propagation (puisque

VY ~ Vip) jusqu’a atteindre la vitesse de transition V;ZC; Pour les vitesses Vgoel > Viip, on observe
0

gel
dans un premier temps une diminution de la vitesse du gel a la pointe V_ , et dans un second temps
C

g

une augmentation linéaire avec la vitesse de propagation de la pointe Vy;,. V,; est la vitesse maximale

ip
d’écoulement du gel. Il existe ainsi une plage de vitesse de propagation [Vm-c;g, V;%C] pour lesquelles
le gel, dans la proximité immédiate de la fracture, a la possibilité de s’écouler (car la vitesse du gel

est inférieure a la vitesse critique Vt%) Malgré tout, ce sont bien des fractures que ’on observe dans
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FIGURE 3.11 — Evolution de la vitesse du gel au voisinage de la pointe en fonction de la vitesse de
propagation de la fracture ou du doigt.

cette zone. D’une part car le profil d’ouverture est parabolique méme a grandes distances et d’autre
part, s’il s’agissait d’'un doigt, nous aurions une continuité des vitesses a I'interface. Nous observons
donc des fractures pour lesquelles nous nous attendons a observer des effets de dissipation visqueuse
supplémentaires du aux faibles vitesses du gel autour de la pointe de fracture. On va ainsi pouvoir
définir une seconde vitesse caractéristique notée Vt%c. Cette vitesse est définie comme la vitesse de
propagation que doit avoir la fracture pour que le gel au voisinage de la fracture se déplace plus
rapidement que V;gj Cette vitesse définit la vitesse de propagation critique a partir de laquelle nous
allons considérer la fracture comme élastique (car le processus de fracture intervient sur des temps
inférieurs au temps de relaxation du fluide).

3.3.2 Champ des déplacements autour des doigts ou des fractures

A T'aide de la technique décrite a la section 2.3.2 on a regardé la facon dont se déplace le gel
autour d’un doigt et d'une fracture. On présentera dans un premier temps le comportement des
doigts a différentes vitesses de propagation, avant d’analyser plus en détail celui des fractures.

La figure 3.12 montre les champs de déplacement associés a des doigts dont la vitesse de propa-

gation s’étend sur plus d’un ordre de grandeur. Aprés avoir décrit un doigt loin de la transition, on
regardera ce qu’il se passe au moment de la transition doigt/fracture.
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T 0

FIGURE 3.12 — Champs des déplacements autour de doigts de Saffman-Taylor. (a)V4;, = 0.08 mm/s.
(b) Viip = 0.33 mm/s. (c) Vip = 1.4 mm/s. Les fleches représentant le champ des déplacements ont
été grossies 20 fois. Barres 6 mm

3.3.2.1 Déplacements autour d’un doigt loin de la transition digitation/fracture.

Tel que précisé aux paragraphes 2.3.2 et 3.3.1, nous avons extrait les composantes paralléles d,
et perpendiculaires d; & la direction de propagation du champ des déplacements. Pour une distance
a la pointe donnée, nous avons regardé comment ces deux composantes se comportent quand on se
déplace autour de la pointe. L’angle # = 0 correspond a la direction de propagation. Les données sont
éventuellement adimensionnées par Vgoelét, ou Vgoel est la vitesse du gel a la pointe telle que définie
au paragraphe 3.3.1 et ot §t est l'intervalle de temps utilisé pour réaliser la mesure de PIV (cf.
chapitre 2). La figure 3.13 montre un profil typique de champ autour d’un doigt quand on se place
& une distance & la pointe plus grande que le rayon de courbure du doigt. La limite de résolution
de la mesure (ligne en pointillée de la figure 3.13(a)) est fixée en mesurant les déplacements moyens
associé a une zone ou le gel est immobile.

|dy, 1| (mm)
|dy,.|/dt (mm/s)

0.00f ©

-180-135 -90 -45 0 45 90 135 180 -180 -135 -90 -45 0 45 90 135 180

0 ) 0 )
(a) (b)

FIGURE 3.13 — Profil des déplacement d, (O) et d; (o) autour d’'un doigt se propageant a Vi, =
0.08 mm/s & 4 mm de la pointe. (a) Données brutes, la ligne pointillée représente la limite de
résolution de l'analyse. (b) Données divisées par ot, U'intervalle de temps utilisé pour réaliser la
mesure de PIV est de : (0t = 1.6 s)

Le déplacement parallele & la direction de propagation est maximum le long de cette direction.
Il va décroitre quand on s’en écarte pour devenir minimal au niveau de Uinterface gel /huile. Le dé-
placement perpendiculaire & la direction de propagation ne présente pas de dépendance angulaire et,
pour une large gamme angulaire, est faible devant le déplacement dans la direction de propagation

63



et d’une valeur proche de la limite de résolution de 'expérience indiquant que ’on peut supposer
que les déplacements d | perpendiculaires & la direction de propagation sont nuls. A grand angle
(c’est-a-dire lorsque ’on est proche de interface gel/huile), les deux composantes sont égales et
proches de la limite de résolution de ’expérience. On en déduit que les déplacements aux grands
angles sont quasiment inexistants. On peut en conclure que le déplacement du gel s’effectue essen-
tiellement parallelement & la direction de propagation. Ce déplacement est de plus localisé dans une
zone & ’avant de la pointe du doigt, les déplacements proches des bords du doigt étant tres faibles.
La figure 3.14 schématise le comportement du gel autour du doigt.

Gel
immobile

Déplacement
longitudinal

Gel
immobile

FIGURE 3.14 — Représentation schématique des déplacements autour d'un doigt.
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FIGURE 3.15 Champ des déplacements d, (O) et d; (o) pour une fracture se propageant a Vi, =
0.08 mm/s a une distance de la pointe r ~ p.
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La figure 3.15 montre un profil proche de la pointe du doigt a des distances comparables au rayon
de courbure. La composante d, reste sensiblement constante, tandis que 1’on remarque ’apparition
de composantes d; qui ne sont pas observées quand r > p. Dans le cas oit 7 > p, les composantes |d_| |
sont constantes et valent : d; = (0.01 £ 0.005) mm. Cela représente un déplacement d’environ 0.11
pixel qui est légérement plus grand de l'ordre de grandeur du bruit expérimental (pour cet intervalle
de temps, le bruit est de l'ordre de 0.05 pixel comme signalé sur la figure 3.13). Quand r devient
plus grand que le rayon de courbure du doigt, on peut ainsi considérer que les déplacements d; sont
nuls, ce qui n’est pas le cas quand on se place & r = p.

On va maintenant étudier le cas d’un doigt au voisinage de la transition doigt/fracture.

3.3.2.2 Déplacements autour d’un doigt proche de la transition digitation/fracture.

On considére ici le champ de déplacement du doigt le plus rapide, juste avant la nucléation de la
fracture.

042 06—
R o - g
— 008} o T o04p o
: o o £ ©  o%
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Zowml o ° M J £ Ll oo ° M s
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0.00f 0.0}
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(a)

(b)

FIGURE 3.16 — Profil des déplacements d, (O) et d; (o) autour d'un doigt se propageant a Vi, =
1.4 mm/s ar 3.6 mm de la pointe.(a) Données brutes, la ligne pointillée représente la limite
de résolution de 'analyse. (b) Données divisées par dt, I'intervalle de temps utilisé pour réaliser la
mesure de PIV est : 6t =0.2 s

Pour une méme distance a la pointe, il est intéressant de comparer le champ des déplacements
obtenu (figure 3.16(b)) a celui obtenu dans le cas d'un doigt loin de la transition (figure 3.13(b)).
Pour les déplacements paralléles a la direction de propagation, on remarque que les déplacements
du gel sont moins "piqués" autour de la valeur § = 0 °. La différence la plus marquante entre les
deux doigts concerne les déplacements perpendiculaires & la direction de propagation. Quand on se
rapproche de la transition doigt/fracture, on note I’apparition de composantes normales a la direc-
tion de propagation qui étaient quasiment absentes dans le cas d’un doigt loin de la transition pour
r > p. Par la suite, on va montrer que les composantes normales sont au moins aussi importantes
que les composantes paralléles a la direction de propagation pour décrire 'ouverture d’une fracture.
L’apparition de composantes normales dans le champ de déplacement a des distance supérieures au
rayon de courbure peut étre ainsi interprété comme une signature de ’apparition prochaine d’une
fracture.
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3.3.2.3 Déplacements autour de fractures

Les doigts se caractérisent par des déplacements essentiellement longitudinaux. On a noté que
lorsqu’une fracture est sur le point d’apparaitre dans la cellule, on observe ’apparition de compo-
santes transverses dans les champs des déplacements. Pour les fractures ces composantes deviennent
aussi importantes que les composantes dans la direction de propagation. La figure 3.17 montre dif-
férents profils a différentes vitesses que nous allons décrire.
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FIGURE 3.17 — Champs des déplacements autour de fractures. (a)Vi;, = 6.38 mm/s. (b) Vi =
13.36 mm/s. (¢) Viip = 29.88 mm/s. (d) Vip = 34.75 mm/s. Barre 6 mm

On montre sur la figure 3.18(a) une courbe typique de I’évolution angulaire du champ a r =
3.6 mm de la pointe de fracture. Tout comme dans le cas des doigts, on remarque que les compo-
santes paralléles sont maximum le long de la direction de propagation et qu’elles diminuent jusqu’a
s’annuler sur les bords de la fracture, ¢’est-a-dire aux positions angulaires les plus extrémes de la figure
3.18(a) et (b) : # = £150 °. On note ici l'importance des composantes perpendiculaires aux grands
angles, c’est-a-dire aux interfaces huile/gel, qui deviennent maximales. Ce sont elles qui contrélent
I'ouverture de la fracture. En se placant & une distance donnée de la pointe de fracture, on regarde
I'évolution du champ pour différentes vitesses de propagation de la fracture (figure 3.18(a)et(b)).
On constate que les champs normalisés par V:q%ldt sont similaires. L’allure des champs pour les deux
vitesse de propagation est identique, de plus on remarque que la maximum de |d”|/(V;]06l - 0t) est iden-
tique pour les deux vitesse de propagation. Ce n’est donc pas la vitesse de propagation de la fracture
qui controle la forme du champ de déplacement. En regardant 1’évolution des champs en fonction
de la distance a la pointe pour différentes vitesses (figure 3.19 dans le cas r = 3.6 mm),on peut voir
que les courbes correspondant aux différentes vitesses se superposent. La forme du champ de vitesse
ne dépend donc pas de la vitesse de propagation de la fracture. Par la suite, on travaillera sur des
données moyennées < ’dJ_7H|/‘/‘vq%l'6t > sur les quatres fractures représentées a la figure 3.17, qui
couvrent une large gamme du spectre des vitesses de propagations observée lors de nos expériences
de fracturation, pour chaque distance & la pointe considérée.

On aregardé, a distance donnée, le champ des déplacements autour d’une fracture. On a remarqué

que la forme du champ des déplacements ne dépend pas de la vitesse de la pointe de fracture. On va
maintenant étudier la dépendance des champs de déplacement avec la distance a la pointe de fracture.
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FIGURE 3.18 — Champs des déplacements d,, (O) et d; (o) adimensionnées par Vgoel -0t ar=3.6 mm
de la pointe d’une fracture se déplagant a : (a) 6.38 mm/s; (b) 34.75 mm/s
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F1GURE 3.19 — Champs des déplacements normalisées par Vgoelét a r = 3.6 mm pour différentes
vitesses de propagation Vi, comprises entre 6.38 mm/s et 34.75 mm/s.(a) d,. (b) d.

3.3.2.4 Courbe maitresse du champ de déplacement

Nous allons étudier la dépendance avec la distance des champs des déplacements moyens, tels
que définis a la section précédente. Les figures 3.20(a) et (b) représentent deux exemples de champs
& des distances de 3.6 mm et 5.17 mm de la pointe respectivement.

On n’observe aucune différence qualitative entre les deux champs. On va donc créer une courbe
maitresse regroupant toutes les données sur une courbe unique. A partir d’une courbe de référence,
nous appliquons un facteur multiplicatif 1/Ag.qe sur les deux composantes du déplacement pour
toutes les distances a la pointe. On voit sur la figure 3.21 que cela permet de regrouper toutes les
courbes (sur un intervalle de distances a la pointe comprises entre 1.30 et 6.9 mm) sur une seule et
unique courbe maitresse.

Le facteur multiplicatif Ag.q utilisé pour créer cette courbe maitresse représente la dépendance

du champ de déplacements avec la distance. La figure 3.22 montre la dépendance de ce facteur avec
la distance a la pointe. Nous ajustons ces données par une loi de puissance :
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FIGURE 3.20 — Champs des déplacements moyennés sur les vitesses a : (a) » = 3.6 mm; (b) r =
5.17 mm de la pointe.
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F1GURE 3.21 — Courbe maitresse des champs des déplacements pour des distances comprises entre
1.8 mm et 8.8 mm

Ageate =1 P (3.2)

Ou p = 0.58 + 0.05, un exposant qui est proche (& I'erreur expérimentale prés) de 0.5, la dépen-
dance en distance du champ de déplacement semble ainsi varier suivant une loi de type : 1/4/7 qui
est la dépendance attendue pour un solide élastique fragile dans le cas d’une fracture en mode I .
Dans le paragraphe 3.4.4, on modélisera les champ de déplacements, que ’on comparera au champ
attendus pour une fracture dans un matériau purement élastique.
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FIGURE 3.22 — Evolution du paramétre A,.q. en fonction de la distance a la pointe de fracture. La
ligne représente l'ajustement par une loi de puissance des données.

3.4 Discussions et interprétations des résultats

3.4.1 Pourquoi les fractures sont-elles toujours paraboliques ?

Nous avons établi que le profil d’ouverture de fracture est parabolique sur des grandes distances.
Le profil d’ouverture dépendant de I’état de contrainte du matériau, nous avons tenté de raccorder
les profils observés avec un modéle décrivant la fracture dans des matériaux viscoélastiques. Afin de
décrire la fagon dont une fracture se propage dans des élastomeéres réticulés, de Gennes a développé
le modele de la trompette viscoélastique [89] [90] qui permet de relier la forme de la fracture a la
fréquence de sollicitation du matériau. La figure 3.23 d’aprés [14] résume ce que 'on obtient si 'on
adapte ce modeéle afin de décrire les fractures dans des fluides de Maxwell caractérisés par un module
¢lastique G et un temps de relaxation 7 [14].

Dans ce modéle, le profil n’est parabolique que sur des distances inférieures a Vi;,7 ot Vi), est la
vitesse de propagation de la fracture et 7 le temps de relaxation du gel. La forme parabolique de la
fracture signifie que le gel est sollicité de fagon principalement élastique. On pourra ainsi le décrire
comme un solide élastique de module de cisaillement Gg. Quand la longueur de la fracture L est telle
que L > Vi;,7, I'énergie perdue en volume devient importante. Cette dissipation va se traduire, sur
la forme de la fracture, par un changement d’exposant dans I’expression du profil qui va passer de
u(z) oc £1/2 & u(zx) o 2%/2, d’ot la forme en trompette (figure 3.23).

Dans nos expériences, on mesure la longueur L d’une fracture en fonction de sa vitesse de propa-
gation Vi;,. Cette longueur est comparée a la taille caractéristique Vi;p7 du modéle. Comme précisé
dans la section 3.2.1, toutes les fractures que 'on a observées ont une forme parabolique (figure
3.25(c) et (d)). La figure 3.24 représente 1’évolution du rayon de courbure en fonction de la vi-
tesse de la pointe de fracture. Pour les fractures se propageant a des vitesses de propagation telles
que Viip > 20mm/s, le modele prévoit que le profil reste parabolique sur toute la longueur de la
fracture (puisque L < Vj;,7). Pour toutes les fractures se propageant a des vitesses Vj;, telles que
Viip < 20mm/s, le modeéle prévoit que I'on s’écarte du profil parabolique. Pour ces fractures, les
profils restent paraboliques méme a des distances supérieures a Vi;;,7 comme le montre les figures
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FIGURE 3.23 — Représentation schématique d’'une fracture dans un fluide de Maxwell. D’apres [14].
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FIGURE 3.24 — Evolution de la courbure en fonction de la vitesse a la pointe de la fracture. Les
fractures pour lesquelles la longueur totale est plus grande que Vj;,7 sont dans la partie verte. Les
fractures plus courtes que Vj;,7 sont dans la partie bleue.

(3.25(c) et (d)). De plus, si I'on compare deux fractures dont les vitesses de propagation sont situées
de part et d’autre de la limite de 20 mm/s, on n’observe aucune différence quantitative entre celles-ci
comme le montre les figures 3.25(a) et (b), bien qu'a haute vitesse les fractures apparaissent plus
"rugueuses". Le modeéle de la trompette viscoélastique ne permet donc pas de décrire nos données.

On remarque toutefois que la cellule de Hele-Shaw ne correspond pas & la géométrie pour laquelle
ce modele a été développé. De plus, a 'exception de la référence [90] ot une déviation au comporte-
ment parabolique a été quantifié, le changement d’exposant prédit par le modeéle n’as pas encore été
clairement mesuré expérimentalement.
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FIGURE 3.25 — Exemples de fracture & différentes vitesses. Les images (a) et (b) correspondent a
des fractures qui se propagent a des vitesses respectivement de Vi, = 4.36 mm/s (a) et de Vi, =
35.74 mm/s (b). La fracture (a) est de longueur L = 16 mm donc dans le régime L > Vj;,7. La
fracture (b) est de longueur L = 12 mm donc dans le régime L < Vj;,7. Les figures (c) et (d)
présentent le profil de fracture pris dans les zones rouges des images (a) et (b) respectivement.
Barres 6 mm

3.4.2 Interprétation des différentes vitesses caractéristiques

A la section précédente, on a défini deux vitesses caractéristiques. On va maintenant tenter de
relier ces vitesses aux parameétres rhéologiques du gel.

3.4.2.1 Vitesse de transition doigt/fracture

Comme précisé au chapitre 1 et au paragraphe 2.1.1, I’échantillon se comporte de maniére élas-
tique si on le sollicite sur des temps inférieurs a son temps de relaxation. Il fracture si on lui impose
une contrainte suffisamment grande sur des temps suffisamment courts ( i.e. inférieurs a son temps
de relaxation). Cela a été verifié en cisaillement simple [11], et en géométrie élongationnelle [14].
Dans le cadre de nos expériences, on travaille sur une sollicitation mixte avec des composantes de
cisaillement et d’élongation. On a considéré deux scénari pour expliquer 'apparition d’une fracture
a partir d'un doigt.

Définition d’un taux de cisaillement caractéristique.
Nous pouvons définir dimensionnellement un taux de cisaillement caractéristique & partir de la vi-

Vyel®

tesse de propagation Vgel0 et du gap de la cellule : < 4 >= ou e est ’épaisseur de la cellule. Le

cisaillement critique au-deld duquel le gel fracture a déja été géﬁni au chapitre 1 par 4. = 1/7. Pour
Vyel® = 1.4 mm/s, on obtient < 4 >= 2.8 s71 & comparer a la valeur attendue de 4. = 1.4 s71. Cette
valeur semble comparable avec le taux de cisaillement critique attendu. Néanmoins, on remarque qu’il
vy a un facteur 2 entre la valeur calculée et celle attendue pour une expérience de cisaillement simple.
Ce facteur 2 peut étre di a la fagon dont on as calculé le taux de cisaillement. En effet, il ne s’agit
ici que d'un calcul dimensionnel donc négligeant d’éventuels préfacteur. Lors de nos expériences, les
fractures que nous avons observées se propageait dans le volume de I’échantillon. Si I’on considére
qu’avant 'apparition de la fracture, I’écoulement prend la forme d’un écoulement de Poiseuille, alors
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le taux de cisaillement va étre maximum au niveau des plaques de verres. Si 'apparition des fractures
est relié & un taux de cisaillement alors celles-ci devraient apparaitre a la surface des plaques. Si tel
est le cas, sachant que ’huile utilisé mouille plus le verre que notre gel, alors il n’y aurait aucune
raison que le fracture se propage en volume et nous observerions certainement des fractures aux
interfaces comme montré au chapitre 2 2.2.3. On en conclut ainsi que ce n’est pas un cisaillement
qui est responsable de I'apparition des fractures.

Définition d’un taux d’élongation caractéristique.

On définit un taux d’élongation caractéristique a la pointe du doigt ou de la fracture a partir de la
VO
gel

vitesse du gel a la pointe et du rayon de courbure : € = . La figure 3.26 montre ’évolution de ce

taux d’élongation avec la vitesse de propagation de la fracture. On remarque que le taux d’élongation
€ varie linéairement avec la vitesse de propagation Vi;,. Pour les doigts, on remarque que le taux
d’¢longation est toujours inférieur a 1/7, le taux d’élongation étant compris entre 0.04 s~1 et 0.93 s~ 1.
Dans le cas de fracture, on observe que ce taux est toujours supérieur a 1/7, le taux d’élongation
étant compris entre 9.3 s~ et 89 s~!. La fracture semble donc apparaitre pour une valeur définie
expérimentalement comme &, = 1/7.

C
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FI1GURE 3.26 — Taux d’élongation en fonction de la vitesse de propagation. Les pointillés horizontaux
correspondent a la valeur ¢ = 1/7. Ceux verticaux correspondent a la vitesse critique d’apparition

des fractures Vt%

Au regard de nos résultats expérimentaux, nous avons pu montrer que . et £, étaient tous deux
proportionnels & 1/7. Ces résultats sont en accord avec les mesures effectués en géométrie de ci-
saillement pour . [11], et celles réalisées en géométrie élongationelle pour é. 7] [14]. Néanmoins, la
contribution responsable de I'apparition des fractures est le taux d’élongation (une fracture produite
par un taux de cisaillement se propagerais en surface et non en volume comme les fractures décrites
ici). Nous notons que les doigts sont associés a é7 < 1 quand les fractures sont décrites par é7 > 1.
La transition doigt/fracture est ainsi controlée par I'existence d’un taux d’élongation critique associé
au temps de relaxation du gel.
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3.4.2.2 Remarque sur I’existence d’une seconde vitesse critique.

Dans la section 3.3.1, on a montré I'existence de deux types de fracture. Dans le cas des faibles
vitesses de propagation, on a remarqué que le gel en pointe de fracture se déplace & des vitesses
inférieures a celles requises pour créer une fracture. Tandis qu’a plus grandes vitesses, il est sollicité
au-dela de la vitesse critique pour faire apparaitre une fracture. On a pu mesurer la vitesse critique
de transition entre ces deux régimes : Vt%C ~ 10 mm/s.

Si on regarde I’évolution du rayon de courbure avec la vitesse de propagation (figure 3.6 de la section
3.2.2), on a identifié un changement du sens de variation dans I’évolution du rayon de courbure
p en fonction de la vitesse de propagation de la fracture Vi, pour une vitesse caractéristique :

Vtg)c ~ 10 mm/s

0.14} ] ol ]
0.12
—~0.10} - T% _____ _ _
§ 0.08 -4 g i
:0.06 £ I
0.04 O;& 0.1} : ]
0.02 e :
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FIGURE 3.27 — Définition de V;Z-C];C. (a) Comme la vitesse ou le rayon de courbure devient minimum.

(b) Comme la vitesse ou VI devient plus grand que Ve

La figure 3.27 montre les deux mesures décrites ci-dessus. La valeur Vtg,c que nous avons trouvé
par ces deux mesures, indépendantes 1'une de 1'autre, est identique pour les deux mesures. On en
déduit que la décroissance du rayon de courbure dans cette gamme de vitesse doit avoir un lien avec
le comportement du gel au voisinage de la pointe, bien que cette décroissance du rayon de courbure
reste incomprise a ce jour.

3.4.3 Modélisation des fractures dans le régime Vj;, > V{C

3.4.3.1 Rappels de mécanique : lien entre 1’énergie de fracture et le rayon de courbure.

On consideére ici que le gel se comporte comme un solide Hookéen. Ainsi on peut relier le profil
de fracture avec les contraintes qui s’appliquent sur les lévres de la fracture :

u(l) = g\/i Vi (3.3)

Ou E’ est lié au module élastique et K est le coefficient de restitution des contraintes. E’ repré-
sente I'élasticité effective du gel qui dépend de la géométrie dans laquelle on travaille.
Dans une situation de déformation plane, les déformations s’appliquent dans le plan de la cellule.
Dans ces conditions, le terme E’ s’exprime par E' = %, ol E est le module d"Young et v le
coefficient de Poisson qui vaut v = 0.5 pour un gel supposé incompressible.
Dans une situation de contrainte plane, c’est le champ de contrainte qui s’applique dans le plan de
la cellule. Dans ces conditions, £’ = FE on E est le module d’Young du matériau.

Dans le cadre de nos expériences, on va supposer que la contrainte s’applique dans le plan de la
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cellule, on va donc se placer dans une situation de contrainte plane.

Le parameétre K est relié a la fagon dont sont appliquées les contraintes sur la fracture. La figure

3.28 présente les trois modes de déformations élémentaires. Les modes Ky et K7 sont des modes de
cisaillement. C’est un cisaillement qui provoque la propagation de la fracture. La contrainte s’applique
dans le méme plan que celui de la propagation de la fracture. Pour K, la contrainte s’applique le
long de la direction de propagation. Pour Kjjj, elle s’applique de fagon normale & la direction de
propagation. Dans le cas d’'un mode K7, la contrainte s’applique dans un plan normal & celui de
propagation de la fracture. L’analyse du profil d’ouverture des fractures, en particulier le préfacteur
dans ’expression de 'ouverture, permet ainsi d’avoir des informations sur ’état de contrainte dans
le matériau.
Dans notre cas, les composantes liées a un mode IIT doivent s’appliquer sur la normale au plan de la
cellule, c’est-a-dire perpendiculairement aux plaques de verre constituant la cellule. Etant dans un
état de contrainte plan, ou il n’y a pas de composante de la contrainte dans la direction normale & la
direction de propagation, les composantes de mode ITI ne peuvent pas étre observées. Dans le cas ol
le champ de contrainte est lié a un mode mixte I+1I, le plan de propagation de la fracture va tourner
dans le but de retrouver une configuration en mode 1. Expérimentalement, on a majoritairement
observé des fractures qui se propagent de maniére rectiligne, cela implique que les fractures peuvent
étre décrites par un mode I.

I II I

F1GURE 3.28 — Définition des principaux modes de fracturations. Extrait de [91].

A partir du préfacteur % \/g de I'expression 3.3, on va déduire la relation entre rayon de courbure

et énergie de fracture. Dans I’hypothése d’une fracture élastique, on peut relier ’énergie de fracture
G au coefficient de restitution des contraintes K par la relation suivante :

K2
G=-1 3.4
- (3.4)
On peut ainsi relier le parameétre de la parabole & I’énergie de fracture :
8K? 8G
2p=—__—L __= 3.5
P T B " 7E (35)
Le module d’Young est relié¢ au module de cisaillement Gy par la relation Gy = ﬁ On obtient
ainsi : Go = % On arrive finalement & l'expression de I'énergie de fracture :
3rG
G=" . 0P (3.6)

Comme précisé a la section 3.2.2, on mesure ’évolution du rayon de courbure avec la vitesse. On
se place par la suite dans la situation ol on n’observe pas a priori d’effet dissipatif lié au caractére
visqueux du gel en pointe de fracture, c’est-a-dire pour Vi, > Vt%c. Dans ces conditions, on suppose
que le gel se comporte comme un solide Hookéen pour lequel on peut modéliser la dépendance en

vitesse de 1'énergie de fracture G(Vyp).
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3.4.3.2 Evolution de I’énergie de fracture avec la vitesse.

La figure 3.29 présente ’évolution de l’énergie de fracture avec la vitesse de propagation. Les
données ont été ajustées par une loi linéaire de type : G(Viip) = Gs + Gy = G5 + aViip. G est
I’énergie de fracture a vitesse nulle, G, est un terme dissipatif relié a la vitesse de propagation de la
fracture, et a est un parameétre d’ajustement qui va relié au mécanisme de dissipation d’énergie.

0.22
0.20
0.18
0.16
0.14
0.12
0.10
0.08
0.06
0048

5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55

Viip(mm/s)

G(J/m?)

FIGURE 3.29 — Energie de fracture en fonction de la vitesse de propagation. La ligne rouge en trait
plein représente 'ajustement linéaire, celles en pointillées représentent la déviation standard a cet
ajustement.

On mesure G5 = (45 & 12) mJ/m?. On a par ailleurs mesuré la tension interfaciale entre I’huile
et la microémulsion nue par une méthode de profilométrie sur une goutte pendante. On trouve
Yhaile/m = 30 mJ/m?2. On a ainsi :

Gs ~ 27huile/m
En supposant que 'ajout du polymeére téléchélique ne modifie pas de facon importante la tension
interfaciale entre l'huile et la microémulsion. L’énergie nécessaire & l'apparition d’une fracture est
ainsi I’énergie dont on a besoin pour créer deux interfaces huile/microémulsion.

On mesure a = (7.35 £ 0.191) Pas. Ce terme est relié¢ au mécanisme de dissipation visqueuse en
pointe de fracture que 'on va modéliser dans le paragraphe suivant.

3.4.3.3 Modélisation de I’énergie de fracture

Une évolution linéaire de I’énergie de fracture avec la vitesse de propagation de la fracture a déja
été observée dans des gels de biopolymeéres (gélatine) par Baumberger et al. [92] [93] . Dans la section
suivante, nous présenterons ce modéle et 'appliquerons & nos données. On présentera également un
modeéle que nous avons développé afin de pouvoir extraire une taille caractéristique associée aux
réorganisations du matériau a la pointe de fracture.

Cas de la gélatine.
La gélatine est formée par un réseau de collagéne. Le collagéne est constitué de chaines de po-
lymeéres organisées en triple hélices. On a donc un réseau constitué de morceaux de triples hélices
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reliées entre elles par des morceaux de chaines trés flexibles comme le montre la figure 3.30.

FIGURE 3.30 — Représentation schématique de la structure d’un gel de gélatine. I, correspond & la
longueur d’une triple-hélice. Extraite de [91]

réticulation

FIGURE 3.31 — Représentation schématique de la téte de fracture. Extrait de [91]

L’énergie de fracture a été modélisée par une loi de la forme : G(Viip) = G5 + G, avec Gv,, =
I'nsViip ot I'est un parameétre ajustable, 7, la viscosité du solvant, et Vi), la vitesse de propagation de
la fracture. On va ici discuter le terme I'. Le schéma 3.31 montre la pointe d’une fracture. On définit
&1 comme une taille caractéristique du réseau et dp,q, comme 'allongement maximal d’une chaine a
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la pointe de fracture. La fracture avance en arrachant des polyméres des points de réticulation, il en
resulte une contrainte visqueuse o, due aux frottements des chaines extraites dans le solvant. On va
considérer ces chaines comme des cylindres de longueur . (qui correspond a la longueur des triple
hélices, figure 3.30) et de diametre &;. La contrainte visqueuse peut s’écrire sous la forme :

Oy = L; (37)

el

Le terme f, de ’équation 3.7 correspond & la force de frottement visqueuse ressentie par les chaines
qui peut s’exprimer sous la forme f, = agnslcViip. gV est définit comme la vitesse d’extraction des
chaines de polyméres des points de réticulation. oy est un parameétre géométrique lié & la forme de la
pointe de fracture que I'on posera égal & : ay ~ % ou L est la taille de la zone de cohésion en amont
de la fracture. La zone de cohésion est définie comme la zone autour de la pointe de la fracture dans
laquelle va se produire l'essentiel des phénoménes de dissipation, dans le schema 3.31 elle correspond
a la zone ou les chaines sont étirées. L’équation 3.7 se réécrit alors :

l
oy & ag—;ns\/}ip (3.8)
Eel
Ce qui nous permet d’estimer 1’énergie dissipée lors de I'extrusion d'une chaine :
le o
Gy ~ oyl = ag(a) Ns Vaip (3.9)
e

Dans le cas d'un gel de gélatine la longueur [ est de 'ordre du micron. Le paramétre & peut étre

calculé & partir du module élastique du gel : Gy =~ ’Z%T. On en déduit que &; =~ 10 nm. A partir de
el
ces parameétres, on peut calculer la valeur de I’
l
I'= ay(=5)% =~ 101, (3.10)
éel

Expérimentalement Baumberger et al. [91] ont mesuré I' = 10°. Cela implique que le paramétre
g = 102, ce qui donne une zone de cohésion de taille £ = 10 nm soit £ ~ &.

Application du modéle dans le cas de microémulsions connectée

Nous allons tenter d’utiliser ce méme modeéle pour décrire nos données. On a mesuré un terme
de dissipation visqueuse : G, = aVy, = I1sVip. Donce la valeur de I' expérimentale est :[' = % =
7350 + 191. On va estimer les différents termes de I’équation 3.9.

Estimation de oy.

Le modéle de Dugdale permet de relier le paramétre géométrique d’ouverture avec la contrainte
nécessaire pour ouvrir la fracture :

l. o

U~ L~ 3.11
Ou [ est la longueur d’'un polymeére téléchélique complétement étirée. E, le module d’Young,
est relié au module élastique par la relation Gy = % L est la taille d’une zone de cohésion que

I'on va tenter d’estimer. La contrainte ¢* est la contrainte qu’il faut appliquer sur la microémulsion
connectée pour pouvoir arracher un sticker d'une gouttelette. L’énergie nécessaire pour arracher
un sticker d’une gouttelette, par unité de surface, est estimée a 7,0, = 10 uN/m [14]. On peut alors
définir la force nécessaire pour arracher un sticker comme : f* = Ypoilsticker, OU lsticker €5t la longueur
d’un sticker. On travaille avec des stickers & 18 carbones, la distance moyenne d’une liaison C-C étant
lo—c = 0.154 nm [94], on peut estimer : lgjcper ~ 18lc—c ~ 2.772 nm. Ainsi on peut déterminer la
contrainte :

7



* lz T
*:fT: Ypoltsticke ~ 140 Pa

g 2
el el
Dans D'expression ci-dessus, on a estimé &, a partir du module élastique Gg ~ ’zbgT.Ainsi, on
el
obtient {; = 13.7 nm. On peut ainsi déterminer le parametre ay
140

Estimation de ..

l. représente la longueur de la chaine totalement étirée. Commencons par estimer la taille d’un
monomeére de PEO. Le monomere est constitué d’une liaison C-C (de taille 0.154 nm [94]) et d’une
liaison C-O (de taille 0.143 nm [94]). Ainsi la taille d’'un monomeére peut étre estimée a 0.3 nm.

La masse molaire d’'un monomeére est de 44 g/mol. On a environ 227 monomeéres sur la chaine de
PEO. On estime la longueur de la chaine étirée : [, = 227 x 0.3 ~ 68 nm.

Connaissant [,ay et &, on peut ainsi estimer la valeur de I"via la relation :

le
I'~ ag(E)Q ~ 0.5

Cette valeur est plus petite que celle mesurée expérimentalement de 4 ordres de grandeur. On
peut vérifier 'ordre de grandeur de la zone cohésive dans 'hypothése ou le modeéle s’appliquerait.
On peut ainsi définir le parameétre oy & partir de I’équation 3.10 avec I"'= 7350. En reliant 1’équation
3.10 a I'équation 3.11, on peut estimer la taille de la zone de cohésion :

L~ L ~ 0.227 nm (3.13)
Qg

La zone de cohésion serait ainsi légérement inférieure a la taille d’un monomeére de PEO, ce qui
n’est pas cohérent. On s’attend & ce que cette zone soit au moins de taille d’une chaine. I semble
donc que le modéle de Baumberger et al ne s’applique pas & notre systéme expérimental.

Estimation de la taille de la zone de process en fonction de I’énergie de fracture

Dans le modele proposé par Tabuteau et al. [14], le mécanisme pour faire avancer la fracture
est la rupture d’une liaison goutte-goutte par détachement du polymére. Quand un lien est rompu,
I’énergie stockée par le lien est relachée, provoquant 1’élongation du lien suivant qui, & son tour,
va pouvoir rompre. La fracture va donc se propager de proche en proche comme 'ouverture d’une
fracture élastique. On peut définir une vitesse «naturelley d’avancée de la fracture (telle que I'on a
pu le voir au chapitre 1) :

Ed?
Viat < 025——0
nat ~ 6ﬂnngoutte

dp correspond & la distance moyenne entre gouttes, Rgoutte st le rayon des gouttelettes de mi-
croémulsion. Pour ce gel, Vit ~ 4 mm/s

(3.14)

Dans notre cas, le débit est fixé, et on ne controle pas la vitesse des fractures qui se propagent
a des vitesses variables comprises entre 1.4 mm/s et 50 mm/s. On injecte continuellement de I’huile
pour ouvrir les fractures ce qui "force", par conservation du volume, la fracture & se propager a des
vitesses supérieures & V4. Cela implique que 'on ne va plus solliciter les liens les uns apreés les
autres (dans ce cas, la fracture se propagerait a une vitesse égale & V,4) mais par blocs de liens. La
fracture avance donc en sollicitant des groupes de liens les uns aprés les autres.
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FI1GURE 3.32 — Représentation schématique du mécanisme d’avancée de la fracture. Une zone de taille
L, subit une élongation jusqu’a ce que les liens dans cette zone atteignent leur élongation critique.

Les chaines vont étre étirées jusqu’a atteindre une élongation critique d,,q,. Cette élongation est
reliée a 'énergie d’adhésion d’un sticker qui dépend du nombre de monomeéres IV, de la taille d’'un
monomere a,, et de la température.

lkbi(;?

2 NCLQWL max
Les chaines sont étirées sur une zone de taille £ en avant de la fracture. Cette zone posséde une

densité de gouttelettes (%)3. On connait la connectivité effective N, du réseau, néanmoins on va

supposer que seule la moitié des polymeéres forment une configuration ponts (c’est-a-dire pontent

deux gouttelettes entre elles, comme explicité dans la référence |95]). Ainsi, on peut estimer I’énergie

totale dissipée dans la zone L :

Eqan, = ~ 18k, T (3.15)

N, L
E~ TsEadh(%)S (3.16)
L’énergie dissipée par unité de surface G, est donc :
N, L
G,=E L%~ fEadhﬁ (3.17)
0

En égalant cette expression a la valeur de la dissipation expérimentale aV};p,, on peut exprimer
la taille de la zone sur laquelle les liens sont sollicités :

—0  aVip (3.18)

On remarque par construction que la taille de la zone caractéristique de sollicitation dépend
linéairement de la vitesse de propagation. Pour les fractures les plus lentes, la zone de sollicitation
est de I'ordre du pm. Pour les fractures les plus rapides, on va atteindre des tailles de 'ordre de la
dizaine de pm comme le montre la figure 3.33.

Cette zone de process reste néanmoins trop petite pour étre observable expérimentalement. Pour
pouvoir conclure sur la validité de cette modélisation, il faudrait créer un montage miniaturisé pou-
vant se fixer sur la platine d’un microscope qui nous permettrait de pouvoir explorer les zones tres
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FIGURE 3.33 — Estimation de la taille de la zone caractéristique calculé a partir de la relation 3.18

proche de la pointe de fracture. Néanmoins, les ordres de grandeurs suggérés par cette modélisation
ne paraissent pas étre incohérent. Si on estime £ en terme de nombre de liens, on trouve que les
fractures sollicitent des zones comprisent entre 100 et 1000 liens. Ce qui reste plus cohérent que
I’analyse que 'on avait réalisé au paragraphe 3.4.3.3

3.4.4 Modélisation des champs de déplacement

Au paragraphe 3.3.2.3, on a pu montrer un comportement unique des déplacements dans la di-
rection de propagation, d,, et dans la direction normale & la direction de propagation, d . Dans ce
paragraphe, on va proposer un modéle décrivant les données expérimentales. On comparera ensuite
ce modeéle au champ de déplacement théorique calculé a 'aide de la théorie linéaire élastique qui
décrit le comportement d’une fracture dans un solide élastique parfait.

3.4.4.1 Détermination d’une forme analytique du champ de déplacement autour d’un
fracture

On suppose que le champ de déplacement peut étre décrit comme un produit de deux fonctions,
I'une nous donnant la dépendance avec la distance a la pointe de fracture, et la seconde nous donnant
I’évolution angulaire du champ :

d, 1 (r,0) = f(r)g(0) (3.19)

La dépendance avec la distance a été déterminée lorsque l'on a réalisé une courbe maitresse des
champs des déplacements au paragraphe 3.3.2.4. On posera donc f(r) =~ 1/4/r. Il reste donc le terme
g(0) a déterminer. On va proposer une forme de g(f) qui respecte les symétries du systéme :

Le déplacement d, est maximum en # = 0 ° (la direction de propagation) et décroit, symétri-
quement avec €, jusqu’a s’annuler sur 'interface gel/huile. Le déplacement d, lui, va étre nul en
6 = 0 ° puis croitre , symétriquement avec 6, jusqu’a étre maximal proche de U'interface gel/huile.
Ces variations peuvent correspondre & des fonctions sinusoidales "étirées" pour que le minima de d,
(respectivement le maxima de d, ) corresponde avec la position angulaire de l'interface. Le champ
de déplacement peut ainsi étre décrit par :
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dEXP(r,0) ~ cos(k0) (3.20)

[
-4

d¥XP (r,0) ~ — sin(k0) (3.21)

<,

Le gel étant incompressible, le champ de déplacement du gel doit vérifier I'hypothése d’incom-

pressibilité V - 7 =V- % =0 on 7 représente le champ de vitesse du gel et E le champ des
déplacements du gel. On va calculer pour quelle valeur de k cette hypothése est vérifiée. Les compo-
santes dPXP et dPXP étant des fonctions de r et de 6, on va calculer la divergence en coordonnées
cylindriques.

On pose donc :

dy = dFXP cos 0 4 dF* P sin 0 (3.22)
dg = d¥*F cos — dPXP sin (3.23)

En injectant les relations 3.22 et 3.23 dans 'expression de la divergence :
10 (
r 00

On 3 est le champ de déplacement en coordonnées polaires, on trouve finalement :

v.d- i;i(nm PPN (3.24)

k=1/2. (3.25)

d, ~ — cos(=) (3.26)
d; ~ —sin(=) (3.27)

Les figures 3.34(a) a (d) nous montrent le résultat d'un ajustement du préfacteur commun des
équations 3.26 et 3.27, qui est 'unique paramétre ajustable du modéle, des données par ce champ
pour différentes distances a la pointe de fracture, respectivement de 1.8 mm (figures 3.34(a) et (c)) et
4.5 mm (figures 3.34(b) et (d)), et & différentes vitesses, respectivement de 6.38 mm/s (figures 3.34(a)
et (b)) et 34.76 mm/s (figures 3.34(c) et (d)). On peut remarquer que 'ajustement des courbes par
les équations 3.26 et 3.27 est trés bon. On va maintenant comparer ce champ a celui attendu dans
le cas d’un matériau purement élastique.
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FIGURE 3.34 — |d,|/dt (points noirs) et |d |/t (points rouges) ajustés par les relations 3.26 (ligne
noire) et 3.27 (ligne rouge) pour différentes distances a la pointe r et différentes vitesses de propa-
gation V. (a) et (b) correspondent aux champs d’une fracture se propageant a Vi, = 6.38 mm/s
pris pour : (a) r = 1.8 mm, (b) 7 = 4.5 mm. (c) et (d) correspondent aux champs d’'une fracture se
propageant & Vi, = 34.76 mm/s pris pour :(c) r = 1.8 mm, (d) » = 4.5 mm

3.4.4.2 Champ de déplacement issu de la théorie linéaire élastique

Comme précisé dans le paragraphe 3.4.3.1, on se place dans ’hypothése d’une fracture pouvant
étre décrite par un mode I. Dans ces conditions, le déplacement total, calculé dans un repére local
(ur,ug) s’exprime :

Kr |r 0
o 0) =L [ D cos 22— 2
up(r,0) PRI 0082(2 cos 0) (3.28)
K
ug(r,0) = flﬁ / 2L sing(Q —cosf) (3.29)
T

On a choisi ici de travailler dans un repére cartésien définit par la direction de propagation et
la normale & cette direction, avec pour origine la pointe de fracture (figure 3.35). Dans ce repére le
champ de déplacement élastique s’exprime :

. Ky |r 30

dig = uy cos @ — upsinf = flq/%cos ?(2—COSQ) (3.30)
. Ky [r . 30

diy = ursinf + ugcos = F,/%sm?@—cos@) (3.31)

Ot di et dyy sont les composantes du champ de déplacement & I'instant ¢ dans le repére associé
a la direction de propagation. Le champ mesuré expérimentalement correspond aux déplacements
effectués entre l'instant ¢ et I'instant ¢ + dt. Entre ces deux instants, la fracture s’est propagée d’une
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longueur 0cpqer = Viipdt. On peut donc définir de la méme facon que pour les équations 3.30 et 3.31
un champ associé a l'instant ¢ + dt :

. Kr |re 369

dog = Uy, cos bz — up, sin by = R / 2 €08 7(2 —cosbh) (3.32)
. Kr |ro . 3609

d2y = Uy, sin s + ug, cos o = 5oR / o sin 7(2 — cos f3) (3.33)

i
S

F1GURE 3.35 — Définition des grandeurs associées a la fracture aux instants ¢ et ¢t + ot

La figure 3.35 présente les différentes grandeurs associées au champ de déplacement aux instants ¢
et t4dt. Sil’on considére un point M quelconque de coordonnées (x,y), on peut écrire r1 = /2?2 + 2
et tanf; = %.Comme I'indique la figure 3.35, entre les instants t et ¢ + 0t la fracture a avancé, ce
qui revient a transformer les coordonnées du point M : (x,y) = (& — derack, y). Connaissant r, 0, et
dcrack (que l'on définit par le déplacement de la pointe entre ¢ et t 4+ dt), on peut ainsi calculer ry et
0o :

ry = \/(a: — Ocrack)? + Y2 (3.34)

0o = arctan( tan 0) (3.35)

T — 6crack

Le déplacement entre 'instant t + 0t et l'instant ¢ est alors la différence entre le champ de
déplacement calculé & I'instant ¢ + 6t et celui a I'instant ¢ :

dﬁheo _ E[\j;?(\/E(Q — cos 62) cos 3702 —/7(2 — cos 0) cos %) (3.36)
K
dtfee = E\/I277r(\/6(2 — cos f2) sin 3702 —/7(2 — cos §) sin %) (3.37)

La figure 3.36 montre une représentation de ce champ prise pour une distance & la pointe r; =
4.45 mm et avec Kj; = 1250.
On va maintenant comparer ces résultats aux champs de déplacements expérimentaux.
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FIGURE 3.36 — Champs des déplacements d!¢° et dtfeo en fonction de 0 calculés & I'aide des expres-
sions 3.36 et 3.37

3.4.4.3 Comparaison entre le champ calculé expérimentalement et le champ issu de la
la théorie de la fracture linéaire élastique.

Pour chaque fracture, on peut calculer la valeur du coefficient K7 a1’aide de son rayon de courbure
via la relation 3.3. On peut ainsi calculer, pour chaque fracture considérée, le champ issu de la théorie
de la fracture linéaire élastique. La figure 3.37 montre le champ théorique tel que calculé avec les
relations 3.36 et 3.37, superposés aux données expérimentales d’'une fracture se propageant a une
vitesse Viip = 34.75 mm/s a une distance 4.45 mm de la pointe de fracture.

On remarque que les deux courbes sont trés différentes : les équations 3.36 et 3.37 ne décrivent pas
de facon correcte les champs observés expérimentalement. On peut également comparer le modéle
empirique discuté au paragraphe 3.4.4.1 avec celui théorique du paragraphe 3.4.4.2 (figure 3.38)
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FI1GURE 3.37 — Champs de déplacement d, (O noir) et d; (o rouge) d'une fracture se propageant
a Viip = 34.75 mm/s a r; = 4.45 mm. Les lignes representent les champs attendues a partir des
équations 3.36 (ligne noire) et 3.37 (ligne rouge)
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Ficure 3.38 Comparaison entre le champ empirique déterminé & partir des symétries du champ
et le champ issu de la théorie de la fracture linéaire élastique. (a) d,, (b) d.

Les deux champs présentent de grandes différences. Pour d,, le champ élastique présente un mi-
nimum en 6 = 0 °, alors qu’il est maximum dans le cas du champ déterminé expérimentalement.
De plus, sur lintervalle [—-90 ©,90 °], les deux champs ont des sens de variations différents. Pour
0 > 90 ° (respectivement 6 < —90 °), les deux champs sont du méme ordre de grandeur, bien qu’il
ne se superposent pas. Pour d | , les deux champs s’annulent en § = 0 °, mais le champ expérimental
croit bien plus vite que le champ théorique sur U'intervalle [—90 ©,90 °]. A §# = 90 ° (respectivement
61 = —90 °), le champ théorique s’annule avant de se mettre a augmenter de fagon importante pour
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devenir maximal en #; = 125 ° (respectivement 6; = —125 °).

En conclusion, les champs déterminés expérimentalement ne sont pas compatibles avec le champ
associé a la théorie de la fracture linéaire élastique. Cette théorie est donc insuffisante pour décrire
la fracture dans notre gel. Néanmoins, plusieurs aspects tendent & prouver le caractére élastique des
champs de déplacements observés. Tout d’abord, nous avons pu montrer que la dépendance avec
la distance a la pointe du champ était celle que 'on attendait d'un champ élastique. De plus, le
champ calculé a I'aide de la théorie linéaire élastique donne des ordres de grandeur des déplacements
similaire & ceux observés expérimentalement, au moins proches de l'interface huile/gel. La différence
principale entre le champ théorique et expérimentale se situe dans la modélisation des déplacements
autour de la direction de propagation de la fracture. Dans le modéle issus de la théorie linéaire élas-
tique, les déplacements le long de la direction de propagation sont trés faibles ce qui ne correspond
pas a ce qui est observé expérimentalement.

Dans le modeéle linéaire élastique, nous avons supposé que les fractures s’ouvraient en mode I.
Cela signifie que les contraintes étaient appliquées uniquement dans la direction normale & la di-
rection de propagation. Néanmoins, dans notre cas, en plus de l'ouverture, nous sommes en train
d’injecter de I'huile a débit constant. Le mode de chargement de la fracture pourrait étre alors plus
complexe que celui modélisé par la théorie linéaire élastique. Un modéle plus complexe pourrait alors
étre capable de décrire les comportement observées expérimentalement.

Résumé

A travers ce chapitre nous avons définir, a 'aide de critéres quantitatifs les différents motifs que
I’'on observe en fonction du débit d’injection. Nous avons pu étudier quantitativement la transition
entre une instabilité de type Saffman-Taylor et une instabilité de type fractures. Nous avons ainsi
montré qu'une discontinuité des vitesses a la pointe de linterface huile/gel apparaissait quand le gel
fracture. Deux types de fractures ont de plus été identifiées : Des fractures élastique ou toutes les
vitesses caractéristiques de la pointe de fracture sont supérieures a son seuil de fracturation, et des
fractures ou le gel au voisinage de la pointe de fracture est suffisamment lent pour étre en dessous de
son seuil de fracturation. Par analyse du rayon de courbure nous avons, pour les fractures élastiques,
pu calculer une énergie de fracture qui nous a permis d’évaluer la taille de la zone de process en
pointe de fracture. En étudiant les champs des déplacements, nous avons pu réaliser une courbe
maitresse permettant de montrer que la forme du champ est identique quelques soient la vitesse
de propagation de la fracture et la distance a la pointe. Cette courbe maitresse nous a permis de
montrer que la dépendance avec la distance a la pointe des champs était celle attendue pour un
solide élastique. Néanmoins, la forme des champs des déplacements ne peut pas étre décrite par la
théorie de la fracture linéaire élastique et des modeéles de fracture élastique plus complexes doivent
étre envisagés pour décrire les fractures observées dans nos gels.
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Chapitre 4

Digitation et fracture dans les micelles
pontées a morphologie variable

Au chapitre 3, nous avons caractérisé la transition doigt/fracture ainsi que la propagation de
fractures dans une microémulsion connectée. Nous allons maintenant étendre cette étude a un sys-
téme de micelles pontées & morphologie variable. La morphologie des gels est controlée par le rapport
Rgyry entre la quantité de matiére de tensioactif et de cotensioactif comme mentionné au chapitre
2. La figure 4.1(a) présente un motif typique observé lors d'une expérience pour des solutions de
micelles pontées enchevétrées. Ce motif est trés différent de celui observé avec une microémulsion
connectée dans les mémes conditions (figure 4.1(b)).

(b)

FIGURE 4.1 — Motifs observés lors d'une expérience de fracturation. (a) Pour une solution de micelles
pontées de composition ¢ = 9%, Rsyry = 0.4 a un débit de Q, = 0.3 mL/min. (b) Pour une
microémulsion connectée de composition ¢ = 10%, Ny = 10 a un débit @, = 2 mL/min. Barre
6 mm.

Alors que dans le cas des microémulsions connectées la forme des fractures change peu au cours
de la propagation, dans le cas de micelles pontées, au fur et & mesure de la propagation, un change-
ment de forme de la fracture est observé (figure 4.2). Nous verrons au chapitre 5 que I’existence d'un
comportement particulier sous écoulement peut expliquer ces effets de déformations des fractures.
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FIGURE 4.2 — Fracture dans une solution de micelles pontées de composition ¢ = 9%s,Rsyrp = 0.3
a un débit de @, = 20 mL/min. On remarque le motif ressemblant a des doigts sur la tranche de la
fracture. Barre 6 mm.

Nous allons commencer par étudier I’évolution de la transition doigt/fracture en fonction de la
structure du gel avant de décrire les propriétés des fractures dans le cas ou les micelles pontées sont
suffisamment longues et enchevétrées.

4.1 Transition digitation/fracture en fonction de la microstructure
du gel

Comme dans le chapitre 3, nous mesurons la vitesse maximale & laquelle se propagent les doigts
de Saffman-Taylor avant apparition de fractures. Le protocole a été décrit dans les chapitres 1 et 2
et consiste a effectuer un saut du débit d’injection.

Les motifs observés lors de ce saut de débit dépendent fortement de la microstructure du gel. La
figure 4.3(a) présente le motif observé dans le cas des microémulsions connectées étudiées au chapitre
3. A partir du doigt apparaissent plusieurs fractures se propageant de fagon rectiligne. Dans le cas
de micelles pontées enchevétrées, la figure 4.3(b) montre un motif typique obtenu. On remarque
que le motif de fracturation est différent de celui des microémulsions connectées, les fractures ne se
propageant plus de facon rectiligne.

Nous commencerons par décrire la mesure de la vitesse de transition doigt/fracture (V;%) aux
faibles valeurs de R, ¢ ot les effets de décollement du gel peuvent étre importants. Nous regarderons
ensuite 'influence de la micro-structure sur cette vitesse.

4.1.1 Comportement pour des micelles suffisamment courtes.

Dans cette section, nous allons étudier des micelles courtes, c’est-a-dire dont le parametre Ry, f
est inférieur a 0.2. Au chapitre 2, nous avons mentionné, pour les gels de micelles pontées de paramétre
Rgury < 0.2, le décollement du gel des surfaces, menant a la formation de canaux ou de fractures
aux interfaces verre/gel a la place de phénoménes en volume. Dans certaines expériences avec le gel
de parameétre R,y = 0.3 on observe des effets de volume (fracture en volume comme observé a
la figure 4.2 et 4.3) accompagnés de décollements que nous allons également décrire. En réalisant
les expériences de transition doigt/fracture, nous avons observé I'apparition des canaux/fractures
interfaciaux a partir de doigts comme le montre la figure 4.4 pour une solution de micelles pontées
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Doigt  Fracture Fracture Doigt

(@) (b)

FIGURE 4.3 Transition doigt/fracture. (a) Pour une microémulsion connectée de composition @ =
10%, N = 10 : les fractures se propagent en ligne droite depuis le doigt. (b) Pour une solution de
micelles pontées de composition ¢ = 9%, Rgyrp = 0.3, les fractures ne se propagent pas en ligne
droite. Barres 6 mm.

de parametres Rgyr = 0. Si on regarde 'apex des doigts sur la figure 4.4 on observe un changement
du motif. D’une interface huile/gel bien contrastée dans le cas d'un doigt, nous voyons des structures
fines apparaitre dont U'interface gel/huile apparait beaucoup plus contrastée qu’elle ne ’était dans le
cas du doigt.

. Fractures
) interfaciales
Doigt
Point
N
d’injection Colle

FIGURE 4.4 — Motifs interfaciaux apparaissant & partir d’'un doigt dans une solution de micelles
pontées de composition ¢ = 9%, et R,y = 0. La différence de contraste marque la différence entre
le doigt en volume (qui est bien résolu) et 'objet en surface qui apparait flou. Barres : 6 mm.

La figure 4.5 montre une succession d’images pendant une augmentation brutale du débit pour
une solution de micelles pontées de parameétre Ry,,s = 0.3. L’apparition de fractures s’accompagne
de la création d’une tache d’huile sur I'une des plaques de verre autour des fractures.

Au chapitre 3, nous avons défini la vitesse critique comme la vitesse du doigt a l'instant ot le
motif en pointe de doigt forme une fracture en volume. Cette définition ne peut s’appliquer dans le
cas ou des motifs se forment en surface. Suivant les conditions d’adhérence entre le gel et le verre de
la cellule, nous pourrons observer :

— Des fractures interfaciales si le gel adhére faiblement aux surfaces de verres.
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(a) (b)

(©) (d)
FIGURE 4.5 — Succession d’images prises lors de 'apparition des fractures pour une solution de mi-
celles pontées de parameétres o = 9%, et Rgyry = 0.3 lors d’un saut de débit entre @, = 0.01 mL/min
et @y = 40 mL/min. A partir d'un doigt (a), des fractures apparaissent (b) puis se propagent (c)(d).
On remarque qu’avec la croissance de la fracture, on voit apparaitre des structures au second plan

(b)(c)(d) correspondant a la croissance d'une tache d’huile sur I'une des interfaces avec les plaques.
Barres : 6 mm.

— Des fractures en volume si le gel adhére fortement aux surfaces de verres.

Les doigts se propagent toujours en volume, que le gel adhére fortement ou non aux plaques.
C’est quand le gel ne peut plus s’écouler en volume que nous allons éventuellement pouvoir observer
des motifs & 'interface. Cela implique que 'origine des motifs, qu’ils soient en volume ou en surface,
est associée & une transition entre un comportement fluide et un comportement élastique. Nous dé-
finissons ainsi la transition doigt/fracture comme une transition entre un comportement fluide (le
doigt) et comportement élastique (fracture en volume ou motif en surface). La vitesse de transition
est alors la vitesse a partir de laquelle le doigt ne peut plus s’écouler en volume et donc va, soit
fracturer (comme défini au chapitre 3 et comme on l'observe sur les figures 4.5), soit former des
motifs en surface (comme observeé sur la figure 4.4).

A T'aide de cette définition de la vitesse de transition doigt/fracture, nous avons étudié I'influence
de la microstructure du gel sur la transition doigt/fracture.

4.1.2 Influence de la microstructure sur la vitesse de transition

En controlant le rapport entre cotensioactif et tensioactif (R, f), nous modifions la structure
microscopique du gel. En faisant varier la structure du gel, on espére ainsi pouvoir décrire de fagon
quantitative le lien entre la structure microscopique du gel et ’apparition des fractures. Pour une
valeur de R,y donnée, on peut suivre I'évolution de la vitesse d'un doigt au cours du temps jus-
qu’a lapparition de fractures. Pour chacun des doigts, on peut ainsi mesurer la vitesse qu’atteint
le doigt a l'instant précédant ’apparition d’une fracture, Vtg) On ajuste un cercle sur la pointe des
doigts avant que les fractures n’apparaissent pour mesurer le rayon de courbure du doigt a la rupture.
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FIGURE 4.6 — Evolution de la vitesse critique Vt% (a) et du rayon de courbure p (b) pour 11 doigts
lors d’une expérience consistant en un saut du débit d’injection d’huile entre @, = 0.01 mL/min et
Qv = 10 mL/min, pour une solution de micelles géantes pontées de parameétres ¢ = 9%, Rgyrr = 0.3.
Les lignes en trait plein représentent la valeur moyenne de la vitesse et les pointillés délimitent la
déviation standard.

La courbe 4.6(a) montre la vitesse critique atteinte pour différents doigts d’une expérience. Cette
vitesse critique est comprise entre 2 mm/s et 10 mm/s (< Vt% >= (5.6+2.25) mm/s). On remarque
de plus que le rayon de courbure varie peu en fonction du doigt considéré (< p >= (1.2 +0.2) mm
comme le montre la figure 4.6(b)).
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FiGure 4.7  Evolution de < Vt% > et de < p > en fonction de Ry,;. Les barres d’erreurs

représentent la déviation standard, calculée a partir des données expérimentales.

La courbe 4.7(a) représente I’évolution de la vitesse de transition moyenne doigt/fracture en
fonction du parameétre R, qui controle la microstructure du systeme. Comme c’était déja le cas
pour les microémulsions, la valeur moyenne < Vt% > doit dépendre des propriétés rhéologiques du
gel. A Texception de la vitesse de transition associée & R,y = 0.1, la vitesse de transition ne dépend
que faiblement du parametre R, r. Les mesures associées & R,y = 0.1 sont délicates en raison du
temps de relaxation trés faible du systéme (voir figure 4.10). Pour cette valeur de Ry, f, on se situe

dans les limites de débits que 'on peut imposer dans la cellule. On a alors utilisé le débit maximal
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(Qv = 52 mL/min) du pousse-seringue pour observer des événements de fracture. Il convient de
noter que, contrairement aux autres valeurs de R, f, nous n’avons pu observer que quelques doigts
se transformant en fracture.

En fonction de la structure du gel, nous avons observé des doigts de rayons de courbure différents
dont on montre un exemple a la figure 4.8.

(a) (b)

FI1GURE 4.8 — Doigt de Saffman-Taylor pris pour deux gels de structure différentes & 'instant précé-
dent I'apparition d’'une fracture. (a) En lumiére blanche, doigt dans une solution de micelles pontées
de composition ¢ =9 % et Rgyr = 0. Le rayon de courbure mesuré est de p = 1.2 mm. (b) Entre
polariseur et analyseur croisés, doigt pour une solution de micelles pontées de composition ¢ =9 %
et Reyrp = 0.5. Nous avons mesuré un rayon de courbure de p = 2.54 mm. Barres : (a) 2.4 mm, (b)
3.7 mm.

Nous avons mesuré le rayon de courbure moyen en fonction du parameétre Ry, (figure 4.6(b)).
On remarque, pour Ry,,r < 0.35, que le rayon de courbure a la fracture reste sensiblement constant
(le rayon de courbure moyenné sur Rgyry vaut 1.28 £0.34 mm). Pour Rgyury > 0.35, le rayon de cour-
bure augmente jusqu’a atteindre une valeur de < p >= 2.85 mm pour R,,s = 0.5. Au paragraphe
suivant, nous relierons ces deux grandeurs au temps de relaxation du systéme.

Estimation d’un taux d’élongation critique
Au chapitre 3, nous avons étudié la transition digitation/fracture dans le cas de microémulsions
connectées, et nous avons notamment montré que la grandeur significative pour décrire la transition
doigt /fracture était le taux d’élongation défini par la relation :
1A%
<éd>=< B> (4.1)
p
La courbe 4.9 représente I’évolution de < € > en fonction du parametre R, r. A 'exception du
point Ry, s = 0.1, nous constatons, pour Rg,.r > 0.2, que le taux d’élongation critique semble (aux
barres d’erreurs pres) diminuer trés légérement avec Ry, ¢. De la méme facon qu’au chapitre 3, nous
allons tenter de relier la vitesse a un temps caractéristique du systéme.

Pour Ry < 0.2, le matériau se comporte comme un fluide de Maxwell avec un unique temps
de relaxation 7. Quand R,y > 0.2, le gel possede deux temps de relaxation T, et Trqse comme le
montre la figure 4.10, d’apres la référence [12].

Le systéme possédant deux temps caractéristiques, on peut alors définir deux taux d’élongation
caractéristiques ééaSt et e'sclfow associé respectivement a Trqs €t Too tels que ééaSt’SIow = 1/Tfast’slow.
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FIGURE 4.9 — Evolution du taux d’élongation telle que calculée par I'équation 4.1 en fonction de la
structure du gel représentée par le parametre Ry, .
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FI1GURE 4.10 — Evolution des temps de relaxation en fonction du paramétre Ry pour une solution
de micelles pontées de concentration ¢ = 9%. D’aprés [12].

Les figures 4.11(a) et 4.11(b) représentent 1’évolution du taux d’élongation (figure 4.9) adimensionné
respectivement par Tyqs et Tgo en fonction de la structure du gel (représenté par le parameétre

Rsurf)-

Dans le cas oul le taux d’élongation est adimensionné par 7., la valeur de < éo > - Trqq est
centrée autour de l'unité : < o > - Trqe ~ 0.746 £0.623. A contrario, dans le cas ol < £¢ > est adi-
mensionnée par Ty, quand R,y > 0.3, le taux d’élongation adimensionné < £¢ > - Ty, devient
supérieur a l'unité. Quand Ry, < 0.2, la valeur de < éc > -7 (Tsi0p dans le cas de Rgyrp = 0.2)
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FIGURE 4.11 — Evolution de I’élongation critique < éc > en fonction du paramétre Rgyrf. (a) < éc >
adimensionné par 7y,q pour Ry > 0.2 et par 7 pour Ry, s < 0.2.(b) < éc > adimensionné par
Tslow Pour Rgyrp > 0.2 et par 7 pour Rg,r < 0.2.

est sensiblement constante : < o > -7 ~ 0.39 £ 0.21.

Nous allons commencer par discuter de la valeur du taux d’élongation pour R, = 0.1. Comme
le montre la courbe 4.9, le taux d’élongation pour cette valeur de Rg,,; est bien plus grand que les
taux d’élongation mesuré pour les autres valeurs de Ry, r. Cette trés haute valeur est due au fait
que le temps de relaxation associé a ce gel est trés court, le taux d’élongation devant étre relié &
I'inverse de ce temps il est cohérent de trouver une valeur trés élevée du taux d’élongation pour ce
gel. Nous pouvons tracer I’évolution de I'inverse du temps de relaxation en fonction de Ry .
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FI1GURE 4.12  Evolution de I'inverse du temps de relaxation en fonction de Ry, s
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L’allure de la courbe 4.12 est proche de la courbe 4.9. Dans les deux cas, nous observons une mon-
tée rapide du taux d’élongation (1/7 respectivement) entre Ry, f = 0 et Rgyp = 0.1 (Rgyrp = 0.2
dans le cas de 'inverse du temps de relaxation. Au-dela de cette valeur, le taux d’élongation (resp.
1/7) décroit. Dans le cas de I’évolution de 'inverse du temps de relaxation, cette diminution est
trés marquée (presque deux ordres de grandeur de différence entre Rgyrp = 0.1 et Rgyrp = 0.5) &
la différence du taux d’élongation ou cette diminution est plus faible (environ un ordre de grandeur
entre Ry, r = 0.1 et Ry = 0.5). La relation < € >~ 1/7T¢4st 510w 1€ semble plus valide quand les
micelles sont suffisamment longues et enchevétrées.
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F1GURE 4.13 — Comparaison entre le taux d’élongation (O) définit par la relation 4.1 et I'inverse des
temps de relaxation (o rouges,o verts, et /A bleus) en fonction de la structure du gel. On distingue
trois régimes numeérotés : 1 quand le taux d’élongation est inférieur & I'inverse du temps de relaxation,
2 pour des comportements intermédiaires et 3 quand le taux d’élongation est toujours supérieur a
I'inverse du temps de relaxation.

La figure 4.13 représente sur un méme graphe le taux d’élongation mesuré a partir de la relation
4.1 ainsi que I'inverse des temps de relaxation. On y distingue trois régimes :
— Pour Rgyrp < 0.1 (zone 1 de la courbe 4.13), < € >< %, néanmoins, sur cet intervalle le taux
d’élongation varie de la méme maniére que 'inverse du temps de relaxation.

Pour Ry, ¢ > 0.3 (zone 3 de la courbe 4.13), le taux d’élongation < € > est toujours plus grand
que l'inverse du temps de relaxation.

— Pour 0.1 < Ry < 0.3 (zone 2 de la courbe 4.13), nous n’observons pas de tendance nette
dans I’évolution du taux d’élongation en fonction de I'inverse du temps de relaxation.

Entre Rgyr = 0.3 et Rgyrp = 0.5, il y a plus d'un ordre de grandeur de différence entre les temps
de relaxation : Tr4e vaut 0.37 s pour Rg,rr = 0.3 et 4.64 s pour Ry, p = 0.5, T4, vaut 0.048 s pour
Ryury = 0.3 et 0.74 s pour Rg,-r = 0.5. Cela implique que le taux d’élongation en Rg,,.r = 0.5 devrait
étre 10 fois plus faible qu’en Ry, = 0.3 si I'on fait I'hypothese que le taux d’élongation est controlé
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par I'un des temps de relaxation du gel. En définissant le taux d’élongation par la relation 4.1, le
taux d’élongation est le rapport entre la vitesse du doigt et le rayon de courbure. La courbe 4.7(a)
nous montre que la vitesse de transition doigt/fracture ne varie pas sur cet intervalle de Ry, ¢. Pour
que le taux d’élongation diminue d’un ordre de grandeur, il faudrait ainsi que le rayon de courbure
augmente d’un ordre de grandeur. Si expérimentalement nous avons mesuré une augmentation du
rayon de courbure, celle-ci n’est que d’un facteur 2.5 et non 10. Cette déviation au comportement
élastique a grand R,,,s est le signe que le gel subit des réorganisations importantes qui vont d'une
part permettre a la vitesse de transition d’étre une constante, et d’autre part de pouvoir fracturer
pour des valeurs du rayon de courbure inférieures a celles attendues.

Nous pouvons comparer ces résultats & ce que 1’on observe lors d’'une expérience de cisaillement
simple. La figure 4.14 montre la courbe d’écoulement o (%) (O noirs) et I’évolution de la viscosité avec
le taux de cisaillement n(¥) (o rouges) d’une solution de micelles pontées de composition ¢ = 9 %
et Reurr = 0.5. Les deux lignes en pointillés représentent les deux cisaillements critiques 1/7¢44¢
(pointillés noirs) et 1/740, (pointillés rouges). D’apres cette courbe, le gel est rhéofluidifiant méme
a  faible. Néanmoins, la rhéofluidification augmente de fagon trés importante dés que 4 > 1/7g00-
La diminution de la viscosité traduit un changement de structure du gel lorsqu’il est soumis & un
cisaillement. On en déduit que pour le gel de parametre R,y > 0.3 la fracture suit un changement
de structure.

1000 e —rrrrr—— 10000

10

FIGURE 4.14 — Evolution de la contrainte de cisaillement o et de la viscosité n en fonction du taux de
cisaillement 4 pour une solution de micelles pontées de paramétres p = 9%, f = 55%, et Rgyrr = 0.5.

Dans le cas des gels de parametre R,y < 0.3, la fracture apparait pour un taux d’élongation
comparable a I'inverse du temps de relaxation. D’aprés les courbes de rhéologie (dont un exemple est
montré a la figure 4.15), on peut définir un régime quasi-linéaire (car le gel est faiblement rhéofluidi-
fiant) qui s’étend jusqu’a un taux de cisaillement critique associé a I'inverse du temps de relaxation.
On peut ainsi conclure que la fracture pour les échantillons de parametre R,y < 0.3 s’effectue sans
réorganisation de la structure du gel.

Nous avons montré que le comportement de fracturation change avec la structure du gel. Nous
avons observé une transition entre deux régimes de fracturation pour R,y = 0.3. Cela confirme les

96



FIGURE 4.15 - Evolution de la contrainte de cisaillement o et de la viscosité 1 en fonction du taux de
cisaillement 4 pour une solution de micelles pontées de parameétres ¢ = 9%, 8 = 55%, et Rgyrp = 0.1

résultats d’études précédant cette thése [12] [96], lors d’expériences en cisaillement pur.

En regardant la rhéologie linéaire et non linéaire du gel [12] on constate l'existence de comporte-
ments trés différents en fonction de la microstructure du gel :

. . . e . .

— Quand le parameétre Ry, ¢ se situe en-dessous du seuil critique ( urf = 0.11) a partir duquel
les micelles s’enchevétrent, on retrouve un comportement sous écoulement similaire & celui ob-
servé dans le cas de microémulsions connectées. Le gel se fracture pour un taux de cisaillement
critique : 4o = 1/7.

— Quand le parameétre Ry, s est suffisamment grand (Rg,rr ~ 0.19), le gel est décrit comme un
fluide de Maxwell & deux modes. Le comportement sous écoulement est alors plus complexe
avec 'apparition d’un plateau de contrainte sur la courbe d’écoulement, caractéristique de la
formation de bandes de cisaillement.

Des expériences de rhéologie sous diffusion de rayons X aux petits angles ont ensuite été effectuées
a ESRF [96]. Deux taux de cisaillement caractéristiques ont alors été introduits :

— Yehin qui correspond au taux de cisaillement caractéristique de la sortie du régime linéaire,

— Yerack qui est associé a la nucléation d’une fracture.

Quand le gel est sur le point de fracturer, des fluctuations importantes du signal de diffusion sont
mesurées. Le parameétre ~..q. correspond alors au taux de cisaillement pour lequel ces fluctuations

importantes apparaissent. Le parameétre 7y, est mesuré en estimant le taux de cisaillement & partir
duquel le gel ne suit plus un comportement newtonien.
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A T'aide de ces deux taux de cisaillement caractéristiques, le parameétre A = w est défini.
mn
La mesure de ce paramétre permet de définir plusieurs régimes de fracturation du gel :

~ Quand Rgy,p < 0.3, A =1, ce qui signifie que la fracture se produit pour des taux de cisaille-
ment comparables au taux de cisaillement caractéristique de sortie du régime linéaire.

~ Quand Ry > 0.3, A devient plus grand que I'unité, ce qui indique que le gel devient rhéo-
fluidifiant avant de fracturer.

La transition entre ces deux régimes a été trouvée entre Rg,,p = 0.3 et R,y = 0.35. Néan-
moins, le mécanisme gouvernant la transition n’a pas pu étre déterminé clairement, les gels de part
et d’autres de la transition présentant peu de différences que ce soit en terme de structure ou de
comportement sous écoulement.

A travers I'analyse ci-dessus de la transition doigt/fracture, nous avons trouvé un changement
de comportement vis-a-vis de la fracture pour R,y ~ 0.3, ce qui est compatible avec les études
précédentes.

Contrairement aux études précédentes, les mesures ne sont pas réalisées dans un état stationnaire
car la fracture apparait dés que les doigts atteignent leur vitesse critique Vt% C’est la mesure de
cette vitesse qui permet de définir des taux de cisaillement et d’élongation.

En conclusion, nous avons défini deux modes de fracturation. Un mode qualifié de "fragile" (cor-
respondant aux gels de parametres Ry, < 0.1) ot 'apparition des fractures est controlée par une
loi similaire & celle observée pour les microémulsions connectée. L’autre mode que 'on va qualifier de
"ductile" apparait quand les micelles sont suffisamment enchevétrées (c’est-a-dire pour des gels de
parametres Ry, > 0.3), en accord avec des résultats antérieurs [96]. Nous notons l'existence d’une
gamme de gels (de parametres 0.1 < Rg,,s < 0.3) pour lesquelles nous ne sommes pas en mesure de
préciser le caractére "fragile" ou "ductile" des fractures.

Aprés avoir décrit la transition doigt/fracture, nous allons nous concentrer sur la propagation de
fracture dans des gels de parametre Ry, > 0.3. A I'aide d’une étude de la biréfringence associée a
l'orientation des micelles sous écoulement, nous décrirons les motifs de biréfringence observés pendant
I’écoulement du gel avant 'apparition de fracture, puis nous analyserons le signal de biréfringence
qui apparait en pointe de fracture.

4.2 Propagation de fractures dans des micelles pontées en régime
enchevétré

Dans cette section, on se concentre sur I’étude de la propagation de fractures dans le régime enche-
vétré. Comme on l'a vu précédemment, quand Rg,,r > 0.3, 'apparition d’'une fracture s’accompagne
de réorganisations de structure dans le gel. Nous avons réalisé des expériences de propagation de
fractures dans le régime Ry,r > 0.3. Quand des micelles enchevétrées sont sous écoulement, elles
peuvent s’aligner ce qui se traduit par I'existence d’une biréfringence : I'indice de réfraction dépend
de la direction de polarisation de la lumiére. Nous avons équipé la cellule d’'un polariseur et d’un
analyseur croisés, permettant de quantifier localement cette biréfringence.

Nous allons d’abord décrire les motifs observés lors de la préparation d’expériences de fractura-

tion, puis nous nous intéresserons spécifiquement & la pointe de fracture. Les propriétés du signal de
biréfringence associé a la pointe de fracture seront analysées.
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4.2.1 Observations qualitatives

Nous avons équipé le montage d'un polariseur et d'un analyseur, croisés, de facon a mesurer la
biréfringence des gels sous écoulement. Comme décrites au chapitre 2, ces expériences consistent en
I'injection d’huile, a débit controlé, dans le gel préalablement injecté dans la cellule.

En éclairant I’échantillon par une source lumineuse placée perpendiculairement aux faces de la
cellule et en mesurant 'intensité I transmise en sortie de 'analyseur, I’angle 6 entre l'orientation
moyennes des micelles et 'orientation de ’analyseur vérifie la relation

I = I, sin*(20) sin2(§eAn), (4.2)

ot I, est l'intensité incidente, A la longueur d’onde de la lumiére, e I’épaisseur de I’échantillon et
An la biréfringence (différence entre les indices ordinaire et extraordinaire). Si I'on prend comme
valeur de An = 1075, la valeur de 1edn ~ 1072, on supposera donc que 1edn < 1 pour toutes les
longueurs d’ondes contenues dans la lumiére blanche de la source lumineuse. Bien que rien n’assure
que An soit constant dans I’épaisseur de la cellule, nous modifions, sans justification rigoureuse, la
relation 4.2 par

I oc {An?)sin®(26), (4.3)

ott (An?) est issu d’une biréfringence moyennée sur I'épaisseur de la cellule. (An?) est d’autant plus
grand que la structure du fluide est anisotrope.

Nous allons commencer par décrire les différents motifs d’écoulement observés avant ’apparition
de la fracture. Nous décrirons ensuite les motifs associés spécifiquement aux fractures.

Ecoulement du gel avant I’apparition d’une fracture
Lorsqu’une expérience débute, 'interface huile/gel se situe a environ 1 cm en amont de 'entrée de
la cellule. II est ainsi possible d’observer I’écoulement du gel avant Uapparition des fractures, 'huile
n’étant pas encore sortie du tuyau d’injection. Deux types de motifs d’écoulement ont été observés :
— ’écoulement du gel a bas débit, formant un signal de birefringence en "croix de Malte" (figure
4.16).

— une instabilité d’écoulement que nous nous contenterons de présenter ici (une étude quantitative
sera présentée au chapitre 5).

Air
Signal de
birefringence

Colle

Encoche de
I’analyseur C
‘Trou d’injection

FIGURE 4.16 — Croix de Malte observée lors du remplissage de la cellule par une solution de micelles
pontées de paramétres ¢ = 9%, et Rgyrp = 0.5 a un débit de Qy = 0.1 mL/min. Barre 6 mm.

Sous écoulement, les micelles peuvent s’aligner dans la direction de I’écoulement. Lors du remplis-
sage de la cellule, le gel s’écoule en s’orientant radialement (comme indiqué a la figure 4.18). Comme
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défini par la relation 4.2, 6 est 'angle entre la direction du polariseur et la direction moyenne des mi-
celles. D’aprés I'équation 4.3, I ~< An? > sin?(26). Dans le cas d'un écoulement radial, § sidentifie
avec l'angle polaire car I’axe optique est aligné avec la direction de I’écoulement (comme représenté a
la figure 4.18). L'intensité transmise s’écrit donc, en coordonnées polaires : I(r, 0) ~< An? > sin?(20)
oit < An? > est une fonction de la distance au point d’injection. Ce signal caractéristique, maximal
pour 0 = 7/4[m/2] est appelé croix de Malte et on en donne un exemple a la figure 4.16. La figure
4.17, montre un profil angulaire pris & une distance de 10 mm, que l'on a ajusté par la relation
définie ci-dessus. Cela nous permet de justifier appellation de croix de Malte pour les motifs de
biréfringence observés au début des expériences.

4 0 ‘A

0, A /. * I\

0 50 100 150 200 250 300 350
0 (°)

FIGURE 4.17 — Profil angulaire de l'intensité du signal de biréfringence & 10 mm du point d’injection
pour une solution de micelles pontées de paramétres ¢ = 9%, et Ry, s = 0.5 lors d’une expérience &
un débit de Qy = 0.1 mL/min. La ligne rouge représente I'ajustement des données par la relation
I(r,0) = Asin?(20). Le signal est maximal en § = T 37 57 Tr

4> 40 40 4

Le remplissage s’effectue a des débits trés faibles. Lorsque I’huile est injectée, les débits sont
beaucoup plus importants. Lors de certaines expériences, nous avons observé des comportements
singuliers de l'interface gel/air avant que I'huile (donc les fractures) n’apparaisse dans la cellule :
apparition soudaine de protubérances lors de la mise sous écoulement du gel. Ces protubérances
indiquent que 1’écoulement du gel n’est plus radial. La figure 4.19 montre un exemple de ces protu-
bérances apparues alors que la tache de gel initiale était parfaitement circulaire.

En réalisant des mesures de biréfringence, nous avons remarqué l'existence d'un signal de biré-
fringence particulier qui se propage depuis le point d’injection (figure 4.20). Ce signal est associé a
la formation des protubérances a U'interface air/gel, et pourrait expliquer le comportement singulier
de certaines fractures qui vont se propager dans un milieu hétérogéne. Des instabilités qualitative-
ment similaires a ce que nous observons ont été observées dans des cristaux liquides nématiques par
Gleeson et al. [97] qui ont interprété ce phénoméne comme résultant de la propagation d’excitations
induites par le cisaillement. Ces instabilités font I’'objet d’un chapitre dédié ot nous avons caractérisé
de fagon quantitative ce phénomeéne en utilisant des micelles géantes enchevétrées (non connectées).
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) analyseur

polariseur

FIGURE 4.18 — Représentation schématique de la cellule remplie. Le cercle noir représente I'interface
gel/air, les fleches fines montrent 'orientation des micelles autour du point d’injection. Les deux
fleches noires épaisses correspondent aux orientations respectives du polariseur et de I'analyseur.

Air
Gel
Colle
Trou d’injection
Protubérance

FIGURE 4.19 — Protubérances qui apparaissent a l'interface gel/air lors du début de I'injection d’huile
a un débit de 0.3 mL/min pour un gel de parameétres ¢ = 9%, et R,y = 0.4. La tache initiale est
circulaire avant qu’elle ne se déforme peu de temps aprés le démarrage de ’expérience (et avant
Iapparition d’'une fracture). Barre 6 mm
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Ficure 4.20 — Motif de biréfringence observé avant 'apparition de 'huile dans la cellule pour une
solution de micelles pontées de parameétres ¢ = 9%, et Rgyrp = 0.5. Chacune des branches observées
va se propager jusqu’a Uinterface gel/air pour donner naissance a une protubérance. Barre 6 mm

Fracturation du gel
En fonction du débit, lorsque I'huile arrive dans la cellule, nous observons des structures variées :

— Pour des micelles pontées et enchevétrées de parameétres R,y = 0.5, & bas débit (Qv <
1 mL/min) : nous n’observons que des fractures, qui ne se propagent pas en ligne droite.

— Au fur et & mesure de 'augmentation du débit, on remarque 'apparition d'une zone endom-

magée de gel (identifiée par un changement d’apparence du gel) autour du point d’injection
dont on montre & la figure 4.21 I’évolution avec le débit.
Aux plus hauts débits, cette zone posséde une forme caractéristique en étoile comme on le
voit aux figures 4.21(c) et (d). Dans ce cas les fractures crées vont toujours sortir de la zone
endommagée par les pointes de I’étoile comme le montre la figure 4.22. En diminuant le débit,
cette zone va peu a peu perdre sa forme (figure 4.21(b) avant de disparaitre complétement
a faible débit (figure 4.21(a). Dans ce cas de figure, les fractures vont pouvoir se propager
librement.
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endommagée

Colle

Contour
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Ficure 4.21  Observation entre polariseur et analyseur croisés d’une zone & proximité du point
d’injection pour différents débits d’injection @, pour un gel de paramétres ¢ = 9%, et Ry, f = 0.5.
(a) @y =1 mL/min. (b) @, =2 mL/min. (¢) @, = 10 mL/min. (d) @, = 20 mL/min. Barres 6mm.

FI1GURE 4.22 — Fractures se propageant a partir de la pointe de la zone d’endommagement pour un
gel de paramétres p = 9%, et Rgyrp = 0.5 : (a) Qy = 10 mL/min. (b) Qv = 20 mL/min. Barres
6 mm.

Au paragraphe précédant, nous avons mis en évidence 'existence de protubérances sur 'interface
gel/air associées a la rupture de l'écoulement radial. Associées a ces protubérances, des fractures
adoptent des formes et des comportements non triviaux comme l'illustre la succession d’'images (fi-
gures 4.23) montrant le comportement d’une fracture au cours du temps. Certaines vont ainsi arréter
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de se propager et se mettre a s’élargir (figure 4.2), des structures rappelant des doigts de Saffman-
Taylor pouvant nucléer le long de la surface de fracture comme le montre la figure 4.2.

t=1.3s

t=1.5s t=2.1s

(0)

FIGURE 4.23 — Succession d’images montrant la propagation d’une fracture dans une solution de
micelles pontées de paramétres ¢ = 9%, et Rgyrp = 0.4. (a) Peu aprés son apparition, la fracture se
déplace rectilignement ; (b) La fracture se met rapidement a tourner; (c) La fracture s’est développer
latéralement de maniére anormale, puis la fracture réalise un changement brusque de direction de
propagation. Barres 6 mm.

Nous avons observé des fractures pour différents débits d’injection, nous permettant d’examiner
une gamme large de vitesses de fracture (entre 35 mm/s et 355 mm/s). Pour chacune des fractures,
nous avons observé a la pointe de la fracture un signal de biréfringence (figure 4.24). A la section
suivante, une analyse quantitative de ce signal et de son évolution avec la vitesse de propagation de
la fracture est présentée.

4.2.2 Biréfringence associée & une pointe de fracture

Comme le montre la figure 4.24(b), chaque pointe de fracture posséde un signal de biréfringence
qui lui est associé. Ce signal, trés anisotrope, est constitué de deux lobes d’apparence symétrique
par rapport a la pointe de fracture et sont orientés normalement par rapport & la direction de pro-
pagation. Afin de mesurer la maniére dont le signal décroit depuis la pointe de fracture, nous allons
utiliser une technique similaire a celle décrite au chapitre 2 (§2.3.1) qui a été utilisée pour extraire la
forme de fracture au chapitre 3 (§3.2). Connaissant la direction de propagation, nous allons définir
une ligne normale & la direction de propagation, indexée par ’abscisse d. Cette ligne est centrée sur
la pointe comme le résume le schéma 4.28.

A partir de cette ligne, nous mesurons 1’évolution du signal en fonction de la position le long de
la ligne. La courbe 4.25 montre un profil typique pour une fracture se propageant a V4;;, = 35 mm/s
pour une solution de micelles pontées de parameétres ¢ = 9%, et Ry, s = 0.5. Le signal est maximum
au voisinage de la pointe de fracture, puis décroit de fagon exponentielle lorsque l'on s’éloigne de la
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(a) (b)

FIGURE 4.24 — (a)Propagation d’une fracture dans une solution de micelles pontées de paramétres
@ = 9%, et Rgyp = 0.5 & un débit @, = 20 mL/min. La fracture se propage a une vitesse de :
Viip = 128 mm/s. Barre 6 mm. (b) Zoom sur la pointe de fracture (carre rouge de la figure (a)).
Barre 1.4 mm.

pointe. Il est ainsi possible de définir une taille caractéristique x associée a la décroissance du signal
de biréfringence. Nous allons étudier cette taille en fonction de la vitesse. Néanmoins, il convient
tout d’abord de pouvoir la déterminer correctement !
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FIGURE 4.25 — Signal de biréfringence associé a une droite orientée normalement a la direction
de propagation avec pour origine la pointe de fracture, pour une solution de micelles pontées de
composition ¢ = 9%, et Rgyrr = 0.5.
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4.2.2.1 Extraction du signal associé a la pointe a partir des données expérimentales

Le signal tel qu’il est mesuré sur la figure 4.25 représente la résultante d'un signal associé a
I'écoulement (la croix de Malte) noté Ip,er et d’un signal associé & la pointe de fracture Iy;,. Nous
obtenons Ip,.; en mesurant le signal le long de la ligne avant l’apparition de la fracture comme
Iillustre la figure 4.26. Quand la distance d est grande, c’est-a-dire lorsque I'on se place loin de la
pointe de fracture, le signal associé a I’écoulement I, et celui associé & la pointe sont confondus,
autrement dit, il existe une longueur caractéristique au-dela de laquelle la présence de la pointe n’a
plus d’impact sur le signal de biréfringence mesuré.

250

200
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I (U.A.)
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FIGURE 4.26 — En noir, signal de biréfringence associé & une droite orientée par la normale & la
direction de propagation avec pour origine la pointe de fracture. En rouge, signal associé a cette
droite avant que la fracture n’apparaisse.

Pour que cette mesure soit valide il faut, entre 'instant ot on a mesuré le signal associé au fond
et I'instant ol 'on mesure le signal associé a la fracture, que le signal associé a ’écoulement n’ait
pas été modifié de maniére importante. Pour réaliser cette analyse du signal associé & la pointe de
fracture, nous avons choisi uniquement des fractures vérifiant cette condition. On va donc extraire
le signal normalisé associé a la fracture via la relation :

1
Iback

Iiip = — 1. (4.4)

Le signal I;;, ainsi obtenu va étre, en général, dysymétrique comme le montre la figure 4.27. Cette
figure montre, en fonction de la valeur absolue de la distance a la pointe |d|, un signal typique obtenu
que l'on peut ajuster par une loi exponentielle :

Lip(d) = Ipel4/x, (4.5)

En soustrayant le signal associé & l’écoulement de fond, nous pensions avoir annulé les com-
posantes angulaires liés a la croix de Malte. Néanmoins, il subsiste la composante angulaire dans
I’équation 4.3 associé a l'orientation des micelles de part et d’autre de la fracture. Afin de s’en affran-
chir, nous allons tenir compte de 'orientation des micelles de part et d’autre de la pointe de fracture.
Le schéma 4.28 représente 1'orientation de ’axe optique dii a la biréfringence des micelles en deux
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d (mm)

FIGURE 4.27 — Signal de biréfringence associé a la pointe de fracture en fonction de la distance a
la pointe pour une fracture se propageant a Vi, = 35 mm/s pour une solution de micelles pontées
de parametres ¢ = 9%, et R,y = 0.5. Chacune des courbes correspond a un cété de la fracture.
On remarque qu’elles sont trés différentes et que le paramétre y est différent pour chacune d’elles :
x = 0.78 mm (O noirs), x = 1.78 mm (o rouges).

3

points (1) et (2), symétriques I'un de I'autre par rapport a I’axe de propagation de la fracture. Par
symétrie, l'orientation des micelles en (1) et (2) est aussi symétrique (nous supposons que la fracture
se propage radialement, et que les éventuelles interactions entre les fractures sont négligeables). La
biréfringence An est, toujours par symétrie, la méme en (1) et en (2). Si la fracture est définie par
sa direction de propagation (fy en coordonnées polaires), 'orientation des micelles en (1) et en (2)
avec la direction de I'analyseur sont définis par les angles 6y — 6 et 0y + 0, respectivement. D’aprés
I’équation 4.3, 'intensité du signal de biréfringence s’écrit comme le produit d’une fonction associée
a l'orientation des micelles et d’une fonction reliée a la biréfringence que 'on va appeler ici Io. La
biréfringence étant identique en (1) et en (2), les intensités Itlip et Ifip de part et d’autre de la pointe
de fracture et & la distance d de cette derniére peuvent étre écrites de la facon suivante :

I, = Io(d) - sin®2(6p — 0)]
1%, = Io(d) - sin®[2(60 + 0)] (4.7)

fo(d) est relié a la différence d’indice An qui est la méme de part et d’autre de la pointe de
fracture. Cette grandeur, qui varie uniquement avec la distance & la pointe de fracture, permet

et de I}

d’obtenir des informations sur la microstructure locale du fluide complexe. A partir de I- tip»

tip
nous allons déterminer les valeurs de 6 et de Io(d).
Afin de déterminer la valeur de 6, nous définissons le paramétre J que I'on peut mesurer expéri-

mentalement :

Il — 12
J=-rr (4.8)
Itip + Itip

En remplagant dans ’équation 4.8 les signaux de biréfringence par leur expression en fonction de
0 (équations 4.6 et 4.7) on obtient :
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Axe principal

O + 0 <o ;:_:des micelles

FI1GURE 4.28 — Orientation des micelles de part et d’autre de la pointe de fracture. 6y correspond a
lorientation de la fracture par rapport a une direction de I'analyseur. Les micelles situées en (1) et
en (2) sont orientées dans la direction 6 par rapport a la pointe de fracture

_ To(sin®[2(60 — )] — sin®[2(6o + 6)))

" To(sin?[2(00 — 0)] + sin?[2(00 + 0)))° (49)

Posons X = cos(46) et exprimons .J en fonction de X. Pour cela, commencons par exprimer [}

tip
et I2

tip €1 fonction de X :

Iy, = 520[1 — X cos(460) — sin(460)v/1 — X2, (4.10)
I
2, = 50[1 — X cos(46p) + sin(460)v/1 — X2]. (4.11)

Nous arrivons ainsi a ’expression de J en fonction de X :

—sin(46p)vV1 — X?

J = 4.12
1 — cos(4600) X (412)

Nous obtenons ainsi ’équation 4.13 qui, connaissant J, permet de calculer 6 :
(J? cos®(460) + sin?(460)) X2 — 2J% cos(400) X + J* — sin®(46,) = 0. (4.13)

Cette équation posséde deux solutions X; et X9, qui permettent d’obtenir deux valeurs possibles
de I'angle 6 en fonction de la distance :

J? cos(46p) + sin(460)%V/1 — J2
X1 = = 40 4.14
! J? cos(400)? + sin(46)? cos(49), (4.14)

J? cos(46p) — sin(460)%v/1 — J?
Xo = = 460). 4.15
2 J? cos(46p)? + sin(460)? cos(49) (4.15)
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Pour chacune des solutions de I’équation 4.13, on peut calculer fg(d) a ’aide de la relation :

ol = G = ol o
N sin? [2(60 — 6)]  sin[2(60 + 6)] |

Les figures 4.29(a) et (b) représentent Iy en fonction de la distance a la pointe pour chacune des
solutions de 1’équation 4.13.

In I~0 (UA)

FIGURE 4.29 - In(]y) en fonction de la distance a la pointe. Les points noirs et rouges (correspondant
chacun & un coté de la fracture) se superposent. La ligne continue correspond a l'ajustement des
données par une loi exponentielle de parameétre de décroissance y : (a) Pour la premiére solution de
I'équation 4.13, on trouve xy = 1.471 mm.(b) Pour la seconde solution de I’équation 4.13, on trouve
x = 1.351 mm.

Elles permettent de déterminer une valeur de y qui est la méme de part et d’autre de la fracture.
De plus, pour les deux solutions de I’équation 4.13, le parameétre de décroissance est trés similaire.
Dans 'exemple montré a la figure 4.29, nous trouvons x = 1.471 mm pour la premiére solution et
x = 1.351 mm dans le cas de la second solution. On peut ainsi déterminer de fagon non-équivoque
la distance caractéritique de décroissance x.

4.2.3 Evolution du signal de biréfringence avec la vitesse de pointe de fracture

A la section précédente, nous avons déterminé le parameétre de décroissance x associé au signal de
biréfringence de la pointe de fracture. Pour une solution de micelles pontées de paramétres ¢ = 9%,
et Rsurp = 0.5, nous avons calculé x en fonction de la vitesse de propagation sur une plage de vitesses
comprises entre 35 mm/s et 355 mm/s. Pour cette plage de vitesse y varie entre 1.41 mm et 0.21 mm.
La courbe 4.30, montre I’évolution de cette taille caractéristique avec la vitesse de propagation, les
barres d’erreur représentant la différence entre les valeurs de y ajustées pour chacune des solutions
de I’équation 4.13 .

On peut dégager une tendance forte de la courbe 4.30 : plus les fractures sont lentes, plus I'exten-
sion du signal associé & la pointe est importante. Le signal de biréfringence étant associé a I'alignement
des micelles sous écoulement, il s’agit d’un indicateur des réorganisations qui s’opérent dans le ma-
tériau sous contrainte. Pour une fracture lente x est grand, le matériau se réorganise donc sur une
zone large, a contrario des fractures se propageant plus rapidement.

Le parameétre y permet d’avoir accés a une zone de I’échantillon o1 des processus de réorganisation
s’opérent. Nous pouvons ainsi définir ce parameétre comme la taille d’'une zone de process autour de
la pointe de fracture.

Lorsqu’une fracture est suffisamment rapide, elle ne laisse pas le temps au matériau, sur son temps
de passage, de réorganiser sa micro-structure sous l'effet des contraintes locales. Par conséquent, on
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FIGURE 4.30 — Evolution de la taille caractéristique x en fonction de la vitesse de propagation pour
une solution de micelles géantes pontée de paramétres : ¢ = 9%, Ry p = 0.5.8 = 55%.

peut s’attendre a ce que les processus dissipatifs associés aux changements de micro-structure soient
moins forts que ceux associés aux fractures lentes.

Nous sommes tenté de comparer la valeur de x a la valeur de la zone de process que 'on a estimée
pour des microémulsions connectées au chapitre 3. Nous avions calculé que cette zone de process £
augmentait linéairement avec la vitesse de propagation des fracture V;;,. La taille de zone pouvait étre
estimée ainsi entre 2 um pour les fractures les plus lentes (Vi ~ 10 mm/s) et 11 pm pour les fractures
les plus rapides (V4;, ~ 60 mm/s). Nous remarquons, qu’en ordre de grandeur, les valeurs des zones
de process, ainsi que leur évolution avec la vitesse, sont trés différentes entre les deux systémes, bien
qu’aux grandes vitesses de propagations, la différence entre les deux grandeurs soient moins marqués.

Résumé

A travers ce chapitre nous avons pu mettre en évidence quelques propriétés de la fracture dans
un systéme dont les propriétés de fracture sont pilotées par la structure du gel. Nous avons mis en
évidence différents régimes de fracturation. Quand la structure du gel est proche des microémulsions
connectées, le systéme va se comporter de maniére "fragile". Quand les micelles sont suffisamment
enchevétrées les condition d’apparition des fractures vont évoluer indiquant que le gel se réorganise
signifiant le caractéres "ductile" de ces fractures. Dans ce cas, nous avons pu montrer que la fracture
s’accompagne d’une réorganisation du gel autour de la pointe de fracture, sur une zone de taille
décroissante avec la vitesse de la fracture. Ces mesures constituent les premiéres mesures macrosco-
piques quantitatives de la ductilité de gel transitoire.
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Chapitre 5

Caractérisation expérimentale d’une
instabilité d’écoulement dans des
solutions de micelles géantes

Au chapitre précédent, nous avons mis en évidence l'existence d’une instabilité provoquant un
écoulement non radial d’une solution de micelles pontées par des polymeéres téléchéliques, quand le
débit d’injection des micelles est suffisamment grand. A travers ce chapitre, nous allons caractériser
cette instabilité en utilisant des solutions de micelles pontées en régime enchevétré. Nous allons étu-
dier des solutions de micelles géantes enchevétrées, plus simples a mettre en ceuvre. Cette instabilité
est révélée par 'apparition soudaine de protubérances de gel a I'interface gel/air (figure 5.1(b)) quand
on fait croitre une tache de gel initialement circulaire (figure 5.1(a)) a fort débit d’injection.

Protubérance

(a) (b)

FIGURE 5.1 — Observation d’une perturbation de I’écoulement radial d’une solution de micelles
géantes pour ¢ = 9% et Rgy,p = 0.5. (a) Etat initial circulaire (b) Apparition des protubérances 2 s
apres le début de I'injection a haut débit @, = 10mL/min. Barre 6 mm.

Nous avons utilisé deux techniques pour étudier cette instabilité. D’une part, nous avons mesuré
la biréfringence du gel sous écoulement pour observer les motifs de biréfringence liés a l'instabilité.
Nous avons également dispersé des particules dans le gel, pour mesurer les champs des déplacements
du gel.

Nous commencons par décrire de facon qualitative ’apparition et la croissance des motifs de 1’in-
stabilité avant de décrire de facon quantitative I'instabilité en étudiant la variation du débit pendant
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I'instabilité et la vitesse de propagation de l'instabilité.

5.1 Mise en évidence et description qualitative de ’instabilité

Au cours des expériences du chapitre 4 sur des micelles pontées, nous avons observé un com-
portement singulier du gel sous écoulement. Lors du démarrage de I'injection d’huile dans le gel par
le pousse-seringue, nous observions I’apparition soudaine de déformations de l'interface gel/air. A
l'aide d’un systéme simple de micelles géantes, nous avons réalisé des expériences visant a observer
de facon reproductible ce phénoméne. Nous avons utilisé un protocole expérimental différent des
expériences des chapitres précédents. Nous commencons par former une tache circulaire de gel dans
la cellule, qui est laissé ensuite au repos pendant 30 minutes. Au lieu d’injecter de ’huile comme
nous procédions auparavant, nous injectons du gel dans lui-méme.

(b)

FIGURE 5.2 — Motifs obtenus quand on injecte un solution de micelles géantes (¢ = 9 %, Rsyr = 0.5)
dans la cellule & un débit de @, = 40 mL/min : (a) observés entre polariseur et analyseur croisés. (b)
observés en lumiére blanche. Nous avons superposés sur l'image le champ de déplacement calculés
par PIV. Barres : 6 mm.

5.1.1 Description de I’instabilité

Les figures 5.2(a) et (b) montrent un exemple de motifs obtenus pour les deux types d’expériences
réalisées : biréfringence (figure 5.2(a)) et PIV (figure 5.2(b)). L’instabilité se manifeste par ’appari-
tion de "branches", de largeur millimétrique et qui possédent un signal de biréfringence particulier,
trés différent de celui associé & I’écoulement du gel. Ces branches vont croitre depuis le trou d’'injec-
tion vers les interfaces gel/air. Quand elles arrivent a 'interface avec lair, ces "branches" déforment
I'interface comme on le voit sur la figure 5.1(b). La figure 5.2(b) présente un motif qualitativement
similaire a celui de la figure 5.2(a). On y voit des zone pour lesquelles le champ de déplacement est
beaucoup plus intense.

La figure 5.3 présente une succession d’images montrant le déroulement typique d’une expérience
sous polariseurs croisés. La propagation des branches biréfringentes est trés rapide, pour un débit de
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F1GURE 5.3  Succession d’images montrant ’apparition et le développement de linstabilité en
branches. On observe : (a) le signal de biréfringence lié a ’écoulement avant ’apparition des branches
(croix de Malte, voir chapitre 4) ¢ = 0 ms. (b)t = 106 ms, Les branches sont en train de se propager
dans la cellule. (¢)t = 200 ms, quand les branches atteignent 'interface, elles la déforment. (d)t =
444 ms, Une fois que les branches ont atteint 'interface elles s’élargissent, une zone centrale circulaire
apparait, possédant un signal de biréfringence particulier. Les fleches blanches indiquent 'orientation
du polariseur et de I’analyseur. Barres : 6 mm.

@, = 40 mL/s, la durée nécessaire pour qu'une branches rejoigne l'interface gel/air (soit parcourir
une distance de 4 cm) est de (210 £ 30)ms. Cela donne une vitesse de propagation moyenne de
19 cm/s que 'on peut comparer a la vitesse de Rayleigh : \/Go/pg ~ 0.4 m/s oll py est la densité
du gel. Une fois arrivés a l'interface gel/air, les canaux vont croitre latéralement jusqu’a couvrir
Uintégralité de la surface du gel. Cette croissance latérale va s’accompagner d’une diminution de
Iintensité du signal de biréfringence. Associée a cette diminution, la texture des branches va se mo-
difier devenant plus homogéne. Nous remarquons également "apparition d'un motif particulier au
voisinage du point d’injection que 1’on observe a différents débits (figure 5.4). Ce motif se caractérise
par 'apparition d’'une zone quasi-circulaire ol I’on observe une alternance de cercles ou l'intensité
est successivement intense puis faible formant ainsi une structure en "anneaux" & 'intérieur desquels
le signal de biréfringence apparait "désordonné" en comparaison avec les branches o le gel non
perturbé. Comme le montre la figure 5.4, cette zone apparait pour une large gamme de débits : en
fonction du débit la structure du signal de biréfringence va étre plus ou moins complexe. La figure
5.4(a) montre un exemple d’un tel signal pour un débit faible (@, = 5 mL/min) : le motif présente
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des zones quasi-circulaires o1 'on observe une alternance entre des zones de signal intense et des
zones de signal faible. Au fur et a mesure de 'augmentation du débit d’injection, la structure du
signal de biréfringence va se complexifier comme le montre la figure 5.4(d). Nous remarquons que ces
structures en anneau apparaissent toujours aprés 'apparition des branches. Ces structures rappellent
les turbulences élastiques observées dans des solutions de micelles géantes enchevétrés similaires a
celles que nous avons étudiées ici [41]. Les auteurs ont mis en évidence 'existence d’instabilité élas-
tique reliée & des fluctuations des bandes de cisaillement observées lors d’expériences de rhéologie.
Le détail de cette instabilité se trouve dans la section 1.3 du chapitre 1 et le lien avec nos expériences
sera discuté a la section 5.3 de ce chapitre.

FIGURE 5.4 — Zone circulaire apparaissant aprés la propagation des branches pour différents débits :
(a) 5 mL/min, (b) 10 mL/min, (¢) 20 mL/min, (d) 40 mL/min. Barre 6 mm.
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Les branches possédent un signal de biréfringence caractéristique, variant 1égérement en fonction
de leur orientation par rapport & celle du polariseur ou de I’analyseur. Dans le cas d’une branche
orientée parallelement au polariseur (resp. I'analyseur), une bande sombre se trouve au centre de la
branche. De part et d’autre de cette bande nous observons une structure en épi du signal comme nous
pouvons l'observer sur la figure 5.5(a) : nous observons une succession de bandes ou le gel exhibe un
signal non nul entrecoupées de zones fines ol le signal est trés faible. Dans le cas ou la branche est
orientée & 45° par rapport au couple polariseur /analyseur, la bande sombre au centre de la branche a
disparue. Néanmoins nous retrouvons une symétrie par rapport au centre de la branche ot le signal
de biréfringence est élevé sur une moitié de la branche tandis qu'il est faible sur ’autre moitié. Dans
la zone plus sombre, nous observons un alternance de raies sombres et brillantes rappelant la struc-
ture "en épis" observée quand la branche est orientée parallélement au polariseur ou & ’analyseur.

(a) (b)

FIGURE 5.5 — Structure du signal de biréfringence associé aux branches observées lors d’une ex-
périence a un débit de @, = 40 mL/min. Les fleches indiquent orientation du polariseur et de
I'analyseur. (a) Signal d'une branche orientée parallélement au polariseur. (b) Signal d’une branche
orientée a 45 ° du polariseur. Barre 6 mm.

5.1.2 Influence du débit et des paramétres physico-chimiques sur le déclenche-
ment de P’instabilité

Pour une solution de micelles géantes de parametres ¢ = 9 et Rgy-p = 0.5 possédant un module
élastique Go = 160 Pa et un temps de relaxation 7 = 0.32 s, nous notons l'apparition de cette
instabilité a partir d’un débit d’injection critique Q§ = (3 & 0.5) mL/min. Par conservation du
débit, nous pouvons définir le taux de cisaillement & I’entrée de la cellule :

thel(r — 0) _ Qv

e 2mroe?

Ou @, est le débit d’injection, rg le rayon du trou d’injection, et e I’épaisseur de la cellule. Pour
ce gel, le taux de cisaillement auquel nous commencons & observer I'instabilité a 'entrée de la cellule
est donc : 4 = (11 4+ 2) s~!. Nous pouvons comparer cette valeur au temps de relaxation du fluide :
7 = 0.32 s. Le produit du taux de cisaillement calculé ci-dessus et du temps de relaxation vaut
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41 = 4.16, cela nous indique que l'instabilité apparait dans le régime ot l'on s’attend & observer des
bandes de cisaillements, comme le confirme la courbe d’écoulement (figure 5.6).

En faisant varier la composition (¢ et Ry, f) de I’échantillon, le seuil de déclenchement de I'insta-
bilité change. Pour une solution de micelles géantes de composition (¢ = 10% et Ry, = 0.4), pour
laquelle le module de cisaillement vaut Gy = 150 Pa et le temps de relaxation 7 = 0.3 s, 'instabilité
apparait pour un débit critique de QS = (4.5 £ 0.5) mL/min. Pour des solutions de micelles, de
composition ¢ = 9%, Rgyr s = 0.4 et [NaCl] = 0.1M et 0.2M, nous n’avons observé aucune instabilité
sur toute la gamme de débit accessible par le pousse seringue. On en conclut que la viscoélasticité de
la solution de micelles géantes semble controler 'apparition de cette instabilité. Néanmoins, I’'étude
quantitative de l'influence de la composition sur I'apparition de I’instabilité n’a pas pu étre traitée
ici et pourra faire 'objet d’études ultérieures.

La description et ’analyse de cette instabilité dans la suite de ce chapitre a été effectuée pour un
échantillon de composition : ¢ = 9%,Rsurr = 0.5 et [NaCl] = 0.5M.
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F1GURE 5.6  Courbe d’écoulement : contrainte o (0O) et viscosité n (o) en fonction du taux de
cisaillement 4 pour une solution de micelles géantes de parametres ¢ = 9%, Rgy,, s = 0.5. La ligne
verticale représente le taux de cisaillement critique 1/7

5.1.3 Relations entre I’instabilité et ’écoulement en bandes de cisaillement

Comme précisé au chapitre 2, nous pouvons injecter les micelles au débit souhaité (dans la gamme
Qv = 0.1 mL/min-@Q, = 52 mL/min) car elles sont rhéofluidifiantes. Des expériences avec de I’huile
de silicone possédant une viscosité au repos identique a celle des micelles géantes ont montré que
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nous ne pouvions pas atteindre de tels débits de consigne pour un fluide newtonien de viscosité trop
élevée. Les micelles géantes présentent des propriétés rhéologiques non linéaires particuliéres. Au
dela d’un seuil de taux de cisaillement, des bandes de cisaillement se forment dans le gel. Ces bandes
de cisaillement, présentées au chapitre 1, correspondent & 'apparition d’un écoulement hétérogene
associé a des zones sous écoulement ol 'orientation et la viscosité des micelles est différentes dans
les deux bandes [2].
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FIGURE 5.7 — Courbe d’écoulement d’une solution de xanthane. (o) viscosité n en fonction du taux
de cisaillement 4. (O) contrainte de cisaillement o en fonction du taux de cisaillement 7.

Afin de vérifier si I'instabilité observée lors de nos expériences est liée ou non a la formation de
ces bandes de cisaillement ou tout du moins a la présence d’un écoulement hétérogene, nous avons
décidé de réaliser les mémes expériences en utilisant un autre fluide, rhéofluidifiant, mais n’exhibant
pas de bandes de cisaillement. La courbe 5.7 représente la courbe d’écoulement d’une solution de
xanthane. Nous avons choisi de travailler pour une solution de xanthane de concentration 3 g/L, le
solvant étant une solution d’eau salée ([NaCl] =1 g/L). Ce fluide, rhéofluidifiant (comme le montre
la figure 5.7), est également biréfringent sous écoulement, ce qui va nous permettre de vérifier si nous
observons des branches se former.

En comparaison des solutions de micelles géantes que nous avons étudiées, le signal de biréfrin-
gence mesuré est trés faible (figure 5.8). Nous avons pu tester toute la gamme de débits accessibles
par le pousse seringue, soit des débits compris entre @, = 1 mL/min et @, = 52 mL/min, cela
revient & examiner une gamme de taux de cisaillement compris entre 4 s~! et 184 s~!. Pour cette
gamme de taux de cisaillement, le fluide est trés rhéofluidifiant, la viscosité n chutant d’environ 1.5
ordre de grandeur. Pourtant, sur toute la gamme de taux cisaillement étudiés, aucune instabilité
n’est apparue. Nous pouvons ainsi conclure que ’apparition des branches n’est vraisemblablement
pas due au seul caractére rhéofluidifiant du gel.
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FI1GURE 5.8 — Motifs de biréfringence obtenus pour une solution de xanthane injectée & un débit de
Qv = 40 mL/min. Barre : 6 mm.

5.2 Caractérisation quantitative de ’instabilité

5.2.1 Etude de la biréfringence des micelles sous écoulement.

Comportement des branches avec le débit.

Toutes les branches n’apparaissent pas en méme temps, nous observons plusieurs "séries" de
branches (nous observons généralement deux séries de branches) qui apparaissent successivement.
Pouvant distinguer les "contours" de ces branches, nous pouvons estimer leur nombre au cours du
temps pour différents débits.

Pour ces différentes expériences, nous avons mesuré le nombre maximal de branches observées
Npranches- La figure 5.9, montre 1’évolution de cette grandeur avec le débit d’injection @,

Comme le montre la figure 5.9, le nombre maximal de branches croit avec le débit d’injection
passant de 8 branches pour @, = 3.5 mL/min & 32 branches pour @, = 40 mL/min. Nous avons
ajusté les données expérimentales par la loi critique :

Nmaw = A(Qv - B)C (52)

Ou A, B et C sont trois paramétres d’ajustement. Le paramétre B représente le débit critique
d’apparition de l'instabilité. L’ajustement des données donne : B = 2.89 mL/min a comparer avec la
valeur du débit critique mesuré :QS = (3 4 0.5) mL/min. L’exposant C' vaut C' = 0.32. On montre
ainsi 'existence d’une relation empirique entre le nombre maximum de branches observées et le débit
d’injection.

En comptant le nombre de branches, nous avons remarqué a plusieurs reprises des branches qui
semblent apparaitre a l'intérieur d’autres branches (un exemple est présenté a la figure 5.10). Cela
suggére que les branches sont des objets d’épaisseur finie, inférieure & 1’épaisseur de la cellule. L’appa-
rition de ces branches s’effectuerait ainsi & différentes épaisseurs. L’écoulement avant I'apparition de
I'instabilité étant un écoulement de Poiseuille radial, le taux de cisaillement est maximal & l'interface
entre le gel et les plaques de verre. En étudiant 1’écoulement de micelles géantes dans des canaux
micro-fluidiques [98], lorsque ’on applique une pression suffisamment forte des bandes de cisaillement
se forment. Il a été montré que ces bandes sont localisées a la surface des canaux micro-fluidiques. Si
I'on suppose que les branches que 'on observe dans nos expériences sont reliées & un écoulement en
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FIGURE 5.9 — (O) Nombre maximal de branches en fonction du débit d’injection @, pour une solution
de micelles géantes de composition ¢ = 9%,Rs,-r = 0.5 et [NaCl] = 0.5M . Les pointillés rouges
correspondent au débit critique de déclenchement de l'instabilité :QS = (3 + 0.5) mL/min. La ligne
noire est I’ajustement des données par la relation 5.2 définie dans le texte.

bandes de cisaillement, alors elles devraient se propager le long de 'interface gel/verre. Nous sommes
donc tentés de formuler ’hypothése de branches localisées aux voisinage des plaques de verre.

Fixation du

. [e]
polariseur Branche n"1

]
Trou d’injection Branche n~2

FIGURE 5.10 Propagation de branches dans une solution de micelles géantes de parameétres ¢ = 9%
et Rgyry = 0.5 & un débit de 5 mL/min. Nous remarquons l'existence de branches semblant se
propager les unes sur les autres. Barre 6 mm.
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Vitesse de propagation des branches

A Taide des mesures de biréfringence, nous avons déterminé les positions successives de la pointe
des branches en fonction du temps. La courbe 5.11 montre I’évolution de la vitesse d’avancée des
branches en fonction du temps pour deux débits, respectivement de 5 mL/min (figure 5.11(a)) et
10 mL/min (figure 5.11(b)). Nous rappelons que toutes les branches n’apparaissent pas en méme
temps mais par "vagues" successives. Nous mesurons une premiére série de branches (symboles
pleins de la figure 5.11, chaque symbole correspondant & une branche) dont la vitesse de propaga-
tion, sensiblement constante au cours du temps, vaut < Vi, >= (27 & 12) mm/s pour un débit de
5 mL/min et < Vi, >= (32 £ 14) mm/s pour un débit de 10 mL/min. La vitesse moyenne des
branches qui apparaissent au début de I’expérience semble donc dépendre peu du débit d’injection,
ce que 'on peut confirmer en représentant 1’évolution de la vitesse d’avancée pour les deux débits
d’injection sur une méme courbe (figure 5.12).
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FIGURE 5.11 — Evolution temporelle de la vitesse d’avancée de la pointe des branches pour dif-
féerents débits : (a) pour un débit de 5 mL/min, (b) pour un débit de 10 mL/min. Les symboles
pleins correspondent & la premiére série de branches apparaissant dans la cellule. Les symboles vides
correspondent & une seconde génération de branches se superposant aux premiéres.

Les branches issues de la seconde génération de branches (symboles vides de la figure 5.11, chaque
symbole correspondant a une branche) apparaissent superposées a celles apparues au début de I'ex-
périence. Lorsqu’elles apparaissent, ces derniéres se propagent & des vitesses trés supérieures aux
premiéres. La vitesse associée & cette deuxiéme génération de branches va décroitre trés rapidement
pour se stabiliser & une valeur constante(< Vi, >= (5 £ 3) mm/s pour un débit de 5 mL/min).

Sur la figure 5.11, nous avons représenté par différents symboles la vitesse des différentes branches
observées pour une expérience donnée. Nous observons ainsi que la vitesse d’avancée de la pointe est
la méme pour toutes les branches. La vitesse des branches ne semble donc pas dépendre de I'endroit
ou elles se propagent dans la cellule. Cela pourrait indiquer que la vitesse sois reliée a la structure
du gel en écoulement dans la cellule. Avant 'apparition des branches, I’écoulement est homogéne, la
structure du gel est donc la méme partout dans la cellule. L’apparition des branches va grandement
modifier le signal de biréfringence observé. Néanmoins, la vitesse de propagation de l'instabilité est
indépendante de I'orientation des branches. On pourrait alors supposer que cette vitesse de propa-
gation décrit la vitesse a laquelle 'orientation des micelles se modifie sous 'influence de l'instabilité.
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FIGURE 5.12 — Evolution de la vitesse d’avancée de la pointe des branches d’instabilité en fonction
du temps pour différents débits. (B, O) correspondent a un débit d’injection de @, = 10 mL/min,
(e , o) correspondent & un débit d’injection de @, = 5 mL/min.

La seconde génération de branches suit un comportement identique, le saut de vitesse observé pou-
vant correspondre au fait que les branches apparaissent alors que l'orientation des micelles a déja
été modifiée de fagon importante par la premiére vague de branches (diminuant la viscosité de la
solution de maniére importante). La vitesse des branches pourrait donc dépendre uniquement de la
structure du gel.

La mesure de la vitesse de pointe de branches a été répétée sur deux expériences réalisées a
un débit de @, = 10 mL/min. La figure 5.13 représente la vitesse de propagation de la pointe de
branches mesurée lors de ces deux expériences. On remarque que les courbes associées aux deux
mesures donnent des vitesses de propagation trés voisines indiquant qu’il n’existe pas de différence
majeure entre les deux expériences.

Cette étude de la biréfringence associée a I'apparition des branches nous a permis de supposer
que les branches se propageant certainement aux interfaces gel/verre de la cellule parce que 1'on
observe que des branches qui apparaissent "superposées". En étudiant leur vitesse de propagation,
nous avons montré que les branches apparaissaient par vagues successives, et que, pour une vague
donnée, toutes les branches se propagent a la méme vitesse. La vitesse de propagation des branches
semble donc indépendante de 'orientation de celles-ci. Enfin, dans le cas de deux débits différents,
nous n’avons observé qu’une faible différence dans les vitesses observées, ce qui semble indiquer que
la propagation des branches ne dépend pas significativement du débit d’injection du gel. Néanmoins,
les débits étudiés, bien que différents, présentent toutes deux un nombre maximal de branches iden-
tique. Pour aller plus loin dans ’analyse, il faudrait comparer deux expériences possédant un nombre
de branches trés différents. Nous avons observés certaines branches se propageant a des vitesses trés
élevées, voisines de la vitesse de Rayleigh. On pourrait alors s’interroger si cette vitesse correspond
bien a une vitesse d’écoulement, des vitesses aussi élevées semblant peu compatibles avec un écoule-
ment.
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FI1GURE 5.13 — Vitesse de propagation des différentes branches observées lors de deux expériences
distinctes, réalisées a un débit de 10 mL/min. (M, ) Premiére expérience. (O, o) Seconde expérience.

Nous allons maintenant compléter cette étude en réalisant une étude des champs de déplacement
dans le gel.

5.2.2 Détermination des champs de déplacement du gel.

Point de nucléation de I’instabilité.

Comme précisé au début de ce chapitre, I'instabilité consiste en I’apparition, peu aprés le début de
I'injection du gel dans lui-méme, de branches se propageant depuis le point d’injection vers I'interface
gel/air. Au paragraphe précédent, nous avons émis 'hypothese que ces branches se propagent proche
des surfaces de verre. Nous allons tenter de déterminer 'origine de ces branches. En particulier, nous
allons déterminer si instabilité est reliée a "I’histoire" de I’écoulement, c’est-a-dire a 1’écoulement
du gel dans le tuyau d’injection.

Pour ce faire, nous avons réalisé ’expérience suivante : au lieu d’injecter le gel dans lui-méme,
nous allons injecter le gel avec les traceurs utilisés pour réaliser les mesures de PIV. Nous avons vé-
rifié que les propriétés rhéologiques des deux systémes sont identiques a l'erreur expérimentale prés.
Nous préparons ’expérience de fagon & avoir une tache de gel sans particules de rayon initial 9.6 mm.
Nous commengons par injecter lentement (c’est-a-dire suffisamment lentement pour étre en dessous
du seuil critique de déclenchement de I'instabilité) le gel avec particules jusqu’a formation d'une tache
de gel avec particules (de rayon 13.7 mm) dans le gel sans particule comme montré sur le schéma 5.14.

Nous commencons 'expérience apreés avoir laissé les deux gels au repos pendant 30 min. Afin de
pouvoir visualiser aussi bien les particules qu’une partie du signal de biréfringence, nous avons équipé
la cellule d’un polariseur et d’un analyseur dans une position semi-croisée (la différence d’orientation
entre le polariseur et 'analyseur a été fixée & 45 © environ). La figure 5.15 montre le motif obtenu
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FIGURE 5.14 — Schéma de la configuration expérimentale initiale pour une expérience d’injection
d’un gel avec particules dans un gel sans particules.

pendant I'expérience.
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FIGURE 5.15 — Injection d’un gel avec particules dans un gel sans particules. On note ’apparition
de branches de gel sans particule. Barre 6 mm.

Dans le cas ou l'instabilité serait provoquée par le comportement du gel dans le tuyau d’injec-
tion, comme le gel dans ce tuyau contient des particules, nous devrions voir des branches de gel avec
particules se propager dans la cellule. Or, comme on le voit sur la figure 5.15, nous observons des
branches dans lesquels nous ne voyons pas de particule. L’instabilité ne semble donc pas prendre
naissance dans le tuyau d’injection.

Dans la figure 5.16 (qui est une expérience similaire a P'expérience précédente mais sans pola-
riseurs), nous voyons des branches qui se propagent en partant du point d’injection vers l'interface
gel/air. Nous voyons également, l'interface entre gel avec particules et gel sans particule qui est dé-
formée au passage de la branche sans pour autant que ’on retrouve des particules transportées dans
le gel sans particule. Pour expliquer ces effets, nous pouvons envisager les branches comme des ondes
de biréfringence se propageant dans la cellule, le déplacement du gel venant dans un second temps.
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FIGURE 5.16 — Injection d’un gel avec particules dans un gel sans particules. On note 'apparition
de branches de gel sans particule. Barre 6 mm.

Néanmoins, les interfaces gel/air sont perturbées par le passage des branches, indiquant qu’il y a for-
cement un transport de matiére. Les branches ne peuvent donc pas étre uniquement dues a des ondes
de biréfringence. Nous pourrions également envisager les branches comme étant liées a du glissement
aux parois de verre, ce qui provoquerait un déplacement "en bloc" de la matiére contenu dans une
branche comme le montre le schéma 5.17. Dans le cas de figure (que 'on peut comparer au motif
expérimental observé a la figure 5.16), nous pourrions alors justifier la non présence des particules
dans une branche bien que nous soyons en train d’injecter du gel avec des particules. Néanmoins
les mesures de biréfringence ont montré qu’il existait un fort signal de biréfringence, associé aux
branches, signifiant que ’on oriente les micelles ce qui laisse suppose l'existence d’un écoulement. Le
glissement seul n’est donc pas suffisant pour expliquer 'existence des branches.

La nature des branches reste donc peu claires a ce stade. Nous avons donc tenter de mesurer via
PIV les champs de déplacements associés & 'instabilité.
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FIGURE 5.17 — Schéma d’un scénario de glissement dans la cellule. L’instabilité provoque le glissement
d’un bloc de gel (délimité par le rectangle en pointillé noir) entre tg et top + dt ce qui provoque une
déformation de l'interface air/gel ainsi que de l'interface gel sans particules/gel avec particules.

Déplacement du gel lors de I'instabilité.

En dispersant des particules tracantes dans le gel, nous sommes en mesure de reconstruire par PIV
les champs de déplacement du gel. Nous avons réalisé des mesures du champ de déplacement tout
au long d’une expérience effectuée & un débit de 20 mL/min. Les figures 5.18 montrent les champs
reconstitués de cette expérience respectivement pendant (5.18(a)) et apres (5.18(b)) l'écoulement
associé a la présence des branches. Le champ des déplacements avant I’apparition des branches est
un champ radial. Pendant ’apparition de I'instabilité, nous notons l'apparition de I’écoulement as-
socié aux branches par la brisure de la symétrie radiale. Le point inattendu correspond a ce que
nous observons a I'issue de I'expérience (figure 5.18(b)) : Comme le montre cette figure, I’écoulement
aprés le passage de l'instabilité semble redevenir isotrope.
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FIGURE 5.18 — Champ de déplacement observé lors d'une expérience & un débit de 20 mL/min. (a)
Pendant la propagation de I'instabilité. (b) Apres que les branches se soient propagées sur toute la
largeur de la tache de gel. Barres : 6 mm.

Nous mesurons, & une distance donnée de la pointe, I’évolution angulaire du déplacement & 1’aide
d’une méthode similaire a celle que nous avions utilisée au chapitre 3.

La figure 5.19 nous présente I’évolution angulaire de la composante radiale du champ de vitesse
V,- & trois instants distincts d’une expérience. Avant I'apparition de I'instabilité, nous remarquons que
la composante radiale du champ de vitesse ne dépend pas de # comme attendu pour un écoulement
radial. La moyenne angulaire de la vitesse d’écoulement est de : < V. >= (0.49 +0.28) mm/s. L'ap-
parition de l'instabilité se caractérise par la perte de cette symétrie angulaire. L’évolution angulaire
de V, n’est plus constante en fonction de € mais présente des pics, chaque pic étant associé a la
présence d'une branche. On remarque que les fluctuations de vitesse autour d’une vitesse moyenne
deviennent trés importantes : < V, >= (4.80 £ 3.49) mm/s. Aprés le passage de l'instabilité, nous
avons remarqué que la composante radiale du champ de vitesse redevenait indépendante de 6 indi-
quant le retour d’un écoulement isotrope. Les fluctuations de vitesse autour de la moyenne angulaire
redeviennent plus faibles : < V; >= (6.83 £+ 0.88) mm/s.

En repérant, en coordonnées polaires, la position d'une des branches, nous allons définir une ligne
d’analyse orientée dans la méme direction que la branche. Nous allons mesurer les déplacements le
long de cette ligne a différents moments de l'expérience respectivement avant ’apparition de I'insta-
bilité, pendant la propagation de la branche, et aprés que la branche ne se soit propagée sur toute
la largeur de la tache de gel. Les figures 5.20 et 5.21 nous montrent & un instant donné I'évolution
de la vitesse en fonction de la distance au point d’injection pour deux branches observées lors de
deux expériences distinctes réalisées a des débits respectifs de 10 mL/min (figure 5.20) et 20 mL/min
(figure 5.21).

Avant et apres la propagation de la branche nous remarquons que la vitesse varie comme une loi :
Vget o 1/r, compatible avec un écoulement radialement isotrope. En revanche, dans le cas ot on suit
un canal en train de se propager, nous mesurons une vitesse indépendante de r tant que 1’on se situe
a l'intérieur de la branche. Cette vitesse vaut V,? = (8.43 +0.83) mm/s pour un débit de 10 mL/min
et V> = (9.61 £ 1.16) mm/s dans le cas ou le débit d’injection est de 20 mL/min. Au regard de ces
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FIGURE 5.19 — Evolution angulaire de la composante radiale V, du champ de vitesse a 7 = 14.5 mm
du trou d’injection lors d’une expérience oti ’on injecte la solution de micelle & un débit de @, =
20 mL/min. Chaque symbole correspond a différents temps respectivement : avant I’apparition de
I'instabilité (OJ), pendant la propagation des branches (o) et aprés que les branches se soient propagées
sur toute la cellule (A). Pour la plage angulaire 0-45 © et 315-360 °, nous n’avons pas accés aux données
a cause de la présence sur I'image du tuyau d’injection.
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FIGURE 5.20 (a) visualisation par PIV du champ des déplacements lorsque 'on injecte la solution
de micelles a un débit de @, = 10 mL/min. L’image est prise pendant la propagation des branches
(t =750 ms). (b) Composante radiale du champ de vitesse mesuré dans la direction symbolisée par
la fleche rouge représentée en (a). La mesure a été effectuée a trois reprises : (A)avant I’apparition
de l'instabilité ¢ = 480 ms, (o) apres la propagation des branches ¢ = 1350 ms, (0) pendant que les
branches sont en train de se propager ¢t = 750 ms. La branche considérée ici & une longueur totale [,
reportée également sur I'image (a). Les lignes représentent 1’ajustement des données par une loi en
1/r, les pointillés représentent la moyenne de la vitesse mesurée a l'intérieur d’'une branche. Barre
6 mm.
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FIGURE 5.21 — (a) visualisation par PIV du champ des déplacements lorsque 'on injecte la solution
de micelles & un débit de @, = 20 mL/min. I’image est prise pendant la propagation des branches
(t =900 ms). (b) Composante radiale du champ de vitesse mesurée dans la direction symbolisée par
la fleche rouge représentée en (a). La mesure a été effectuée a trois reprises : (A)avant 'apparition
de l'instabilité t = 800 ms, (o) apres la propagation des branches ¢ = 2000 ms, (O) pendant que les
branches sont en train de se propager ¢t = 900 ms. La branche considérée ici a une longueur totale [,
reportée également sur Iimage (a). Les lignes représentent 1’ajustement des données par une loi en
1/r, les pointillés représentent la moyenne de la vitesse mesurée a U'intérieur d’une branche. Barre
6 mm.

données, 'instabilité apparait comme un phénomeéne perturbant I’écoulement de facon transitoire
ol1, pendant un temps court, ’écoulement va devenir localement indépendant de la distance au point
d’injection.

Evolution du débit au cours du temps.

Pour une direction donnée, nous avons pu déterminer que I’évolution de la vitesse en fonction
de la distance au point d’injection varie suivant une loi en 1/r avant et aprés Uinstabilité. Nous
allons maintenant étudier I’évolution du débit en fonction du temps. Pour cela nous calculons le
déplacement moyen, < Vg >, défini comme la moyenne angulaire de la composante radiale du
champ de vitesse V,. & une distance donnée du trou d’injection : < Ve > (1) = % 027r Vi (r,0)df. On
peut relier cette vitesse au débit via la relation :

Qv =< Vg > x(27re) (5.3)

ou e I’épaisseur de la cellule. Dans le cas ou 'écoulement est radial, nous pouvons modéliser
I’évolution avec la distance au point d’injection par la relation :

< Vg >= Ar~! (5.4)

Ou A = % La figure 5.22 présente I’évolution, pour un débit de 20 mL/min, de < V¢ > en
fonction de la distance au point d’injection & différents instant : avant I’apparition de l'instabilité
(figure 5.22(a)), pendant la propagation d’une branche (figure 5.22(b)) et aprés que les branches se
soient développées dans toute la cellule (figure 5.22(c)).

Comme nous nous attendions au vu des observations, nous mesurons un écoulement radialement

isotrope se caractérisant par une dépendance en 1/r quand on se place respectivement avant et aprés
la propagation des branches (figure 5.22(a) et 5.22(c)). Pendant la propagation des branches, bien
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FIGURE 5.22 — Evolution de la moyenne angulaire de la vitesse < Vg > en fonction de la distance
au point d’injection pour un débit d’injection de 20 mL/min. Chaque courbe correspond a un instant
différent respectivement (a) avant 'apparition de U'instabilité, (b) pendant la propagation des canaux,
(c) un fois que les canaux ont complétement traverses la tache de gel. Chaque ligne rouge correspond
a un ajustement par la loi de puissance définie dans le texte 5.4.

que I’écoulement ne se plus isotrope angulairement (figure 5.19), la dépendance de la valeur moyenne
du champ de vitesse en fonction de la distance se caractérise par une dépendance en 1/r.

Larelation 5.4 est ainsi valable a tout temps, y compris pendant la propagation des branches. Nous
pouvons calculer le paramétre d’ajustement A de I’équation 5.4 pour toute la durée de 'expérience.
On rappelle que ce paramétre est relié au débit d’injection @y par la relation :

Qv

A= Y (5.5)
La relation 5.5 nous permet ainsi de connaitre le débit instantanée Q,(t). Nous pouvons ainsi
suivre I’évolution instantanée du débit en fonction du temps. Les courbes 5.23(a) et 5.23(b) montrent
I’évolution du débit calculé, a partir de I’'expression 5.5, pour deux expériences ol le débit de consigne

est fixé respectivement a 20 mL/min (figure 5.23(a)) et 40 mL/min (figure 5.23(b)).

Nous remarquons que les branches apparaissent bien avant que le débit n’ait atteint sa valeur
de consigne. L’apparition des branches va induire une augmentation trés importante du débit pro-
voquant 'apparition d’'un "overshoot" dans l’évolution du débit d’injection, c’est-a-dire I’existence
d’un intervalle de temps pendant lequel le débit mesuré est supérieur a sa valeur de consigne. Afin
d’étudier cet "overshoot" nous avons réalisé une expérience similaire avec un fluide newtonien, mais
ayant une viscosité au repos beaucoup plus faible que le gel étudié, a un débit de 20 mL/min.

La figure 5.24 montre I’évolution du débit au cours d’une expérience pendant laquelle nous avons

injecté de I'huile de colza a débit constant. L’injection démarre & ¢ = 0 ms. Nous remarquons que,
comme attendu, nous atteignons de maniére trés rapide (moins de 100 ms) un état stationnaire oi
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FIGURE 5.24 — Evolution du débit en fonction du temps dans le cas de l'injection d’huile de colza
a un débit constant de 20 mL/min. Les traits noirs représentent la valeur moyenne du débit (trait
plein) et la déviation standard (pointillés).

Qv = (22.78£1.74) mL/min, cohérent avec un débit imposé de 20 mL/min. Dans le cas de 'injection
d’un fluide newtonien dans lui-méme, nous n’observons ainsi aucun "overshoot" dans I’évolution du
débit en fonction du temps. Au chapitre 2, nous avions réalisé, a débits faibles, des courbes similaires
qui ne présentait aucun "overshoot". Cet "overshoot" du débit semble donc lié au caractére fortement
rhéofluidifiant du gel et n’apparaissent que si le débit d’injection est suffisamment fort.
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Ces "overshoot" apparaissent dans le régime ot des branches sont en train de se propager dans
la cellule. Au paragraphe 5.2.1, nous avons émis I’hypothése que les branches se propageaient & la
surface de la cellule. Bien que la vitesse mesurée par PIV soit moyennée sur ’épaisseur de la cel-
lule, nous nous attendons a ce que les déplacements du fluide soient concentrés dans ces branches.
Ainsi, I'épaisseur & prendre en compte dans la relation 5.5 ne serait pas I'épaisseur de la cellule
mais I’épaisseur de la branche et les débits réels seraient ainsi bien inférieurs a ceux de la figure
5.23. L’overshoot pourrait donc étre une évidence indirecte que les branches n’occupent pas toute
I’épaisseur de la cellule. Néanmoins, la mesure de 1’épaisseur de branches ne peut pas étre réalisée
via ce montage et nous ne pouvons donc pas vérifier cette hypothése.

5.2.3 Confrontation entre déplacements et signal de biréfringence.

Au paragraphe 5.2.1, nous avons mesuré la vitesse de propagation du signal de biréfringence
associée a l'instabilité. Dans le paragraphe 5.2.2, a 'aide des mesures de PIV, nous avons pu montrer
que la vitesse est constante a l'intérieur d’une branche de 'instabilité. Pour un débit de 10 mL/min,
la vitesse a l'intérieur d’une branche est de V;* = (8.43 4+ 0.83) mm/s. Nous allons comparer cette
vitesse & la vitesse de propagation de I'instabilité mesurée en biréfringence. La figure 5.25 compare
ces deux grandeurs. Nous remarquons ainsi que V¥ est toujours inférieure a Viip (le rapport Vi / 1744
est toujours plus grand que 1) indiquant que le gel se déplace moins vite que ne se propage le signal
de biréfringence. Malgré tout, comme signalé précédemment, U'interface gel/air se déforme dés que
les branches I'atteignent. On as donc certainement un couplage entre une onde de réorientation,
provoquant la propagation rapide d’un signal de biréfringence, et ’écoulement du fluide.
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FIGURE 5.25 — Rapport entre la vitesse de propagation des branches Vj;, et la vitesse mesurée a
l'intérieur d’une branches V;? au cours d'une expérience réalisée a un débit de @, = 10 mL /min.

Une autre hypothése a été énoncée au paragraphe 5.2.2. Si I'on considére les branches comme
résultant d’un glissement en bloc a l'interface gel/verre, alors la vitesse mesurée en PIV pourrait
correspondre & la vitesse du fluide "en volume" entrainé par le bloc de gel en train de glisser sur les
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parois de la cellule. Ces conditions pourraient justifier une si grande différence de vitesse entre PIV
et biréfringence. La question se poserait alors de savoir pourquoi le signal de biréfringence associé a
ce glissement est si intense.

I1 convient de noter qu’il existe une différence fondamentale entre les deux vitesses. Vy;), corres-
pond & la vitesse de propagation d’une structure (vraisemblablement aux interfaces gel/air) associé
a lorientation des micelles, alors que V. est la vitesse, moyennée sur I'épaisseur de la cellule, d’écou-
lement du gel.

Au final, la nature de ces branches n’est pas claire a ce stade. Néanmoins quelques points ont été
notés :
Les vitesses d’avancée des pointes de branches sont incompatibles avec un écoulement (cer-
taines vitesses sont voisines de la vitesse de Rayleigh, voir paragraphe 5.2.1).

— Lorsque I'on injecte du gel avec particules, nous observons des branches se former sans parti-
cules a l'intérieur de celles ci.

— L’interface gel/air est déformée dés I'instant ou les branches touchent I'interface.

— Il existe une grande différence entre la vitesse de propagation du signal de biréfringence et la
vitesse d’écoulement que ’on as mesurée par PIV

Pour conclure, nous ne pouvons pas définir les branches comme de simples canaux dans lesquels
s’écoulerait, jusqu’a Uinterface gel/air, le fluide injecté.

5.3 Interprétations des observations expérimentales

Comme mentionné au paragraphe 5.1.2, l'instabilité se déclenche pour un débit critique que 1'on
peut relier & un cisaillement caractéristique. Les micelles géantes, au-deld d’un taux de cisaillement
caractéristique, vont exhiber un plateau de contrainte dans leur courbe d’écoulement. Ce plateau est
associé a l'existence de bandes de cisaillement (I’écoulement devient hétérogeéne). En effet, les bandes
de cisaillement correspondent a l'existence de domaines de gel de structure différente (cela a été décrit
au chapitre 1). A ces domaines différents vont correspondre différentes viscosités de cisaillement. Les
branches se propageant & de grandes vitesses, on peut supposer qu’elles sont associées a une viscosité
plus faible que celle du gel environnant. De plus, le signal de biréfringence associé a ces branches
est clairement différent du signal de biréfringence attendu dans le cas d’un écoulement radial. Nous
avons supposé que ces branches se propagent proches des surfaces de verre, 1a ot le cisaillement est
le plus grand.

De nombreux auteurs (voir I'article de revue [2]) ont étudié Vapparition des bandes de cisaille-
ment en rhéologie en mesurant le signal de biréfringence sous écoulement en géométrie de couette. Au
deld d’un taux de cisaillement critique, ils ont observé 'apparition d’une zone fine proche du cylindre
rotatif, possédant un signal de biréfringence élevée. Au fur et & mesure de 'augmentation du taux
de cisaillement, cette zone va croitre jusqu’a occuper tout lentrefer du rhéomeétre. La figure 5.26
d’aprés [43], montre la progression de la bande de cisaillement dans l'entrefer du rhéometre. Dans
I'instabilité que nous avons observée dans notre géométrie, nous avons pu mettre en évidence que
les branches, aprés s’étre propagées, vont se développer jusqu’a couvrir tout le volume d’échantillon
permettant & I’écoulement de redevenir radial.

Au paragraphe 5.1.1, nous avons décrit des motifs particuliers de biréfringence autour du trou
d’injection (1a ot le taux de cisaillement est maximum). Ces motifs de biréfringence apparaissent
aux temps longs et leur complexité dépend du débit appliqué. Ces motifs rappellent les motifs de
biréfringence observés, au temps longs, dans une cellule de Couette soumise a un taux de cisaillement
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inner wall

FIGURE 5.26 — Succession d’images a différents taux de cisaillement prises dans l'entrefer d’une
cellule de Couette pour une solution de micelles de CpCl/Hexanol. L’échantillon est observé a travers
polariseur et analyseur croisés. On observe la nucléation (b) puis la croissance d’une bande possédant
une signal de biréfringence trés intense. Cette bande va éventuellement couvrir tout l'entrefer du
rhéometre (f). D’apres [43]

(figure 5.27 d’apres [59]).

t=100s t=135s t=155s t=175s

FIGURE 5.27 — Ecoulement en bandes de cisaillement d’une solution de CTAB dans une cellule de
Couette. Les parois de la cellule sont représentées par les symboles A et B. La bande induite par le
cisaillement se trouve au niveau de la paroi en rotation A. On remarque que la structure de cette
bande est constituée d’une succession de bandes d’intensité différente. D’apres [59].

Des fluctuations de la contrainte de cisaillement ont de plus été observées lors de I'étude de
la réponse transitoire de solution de micelles géantes a Papplication d’un taux de cisaillement [56]
[57] [58]. Ces phénomenes de fluctuations et d’apparition de bandes secondaires aux temps longs ne
peuvent étre issus d’instabilité hydrodynamique en raison du faible nombre de Reynolds (da a la
viscosité treés élevée des solutions). Comme décrit au chapitre 1, on peut associer 'apparition d’insta-
bilités élastiques au nombre de Weissenberg Wi. Le comportement sous écoulement de solutions de
micelles géantes a été étudié en fonction de ce nombre de Weissenberg. Pour des taux de cisaillement
élevés (c’est-a-dire aux grands nombres de Weissenberg), il a été montré l'apparition d'un effet rhéo-
épaississant. La figure 5.28, d’aprés [64], montre I'observation de l'entrefer d’une cellule de Couette
pour différents taux de cisaillements. On observe 'apparition d’une structure sous écoulement de
plus en plus complexe lorsque 'on augmente le taux de cisaillement.

Bien que la géométrie utilisée soit trés différente d’une géométrie de cisaillement usuelle, une

certaine similarité semble exister entre 'instabilité observée dans nos expériences et 'instabilité for-
mant des bandes de cisaillement. L’écoulement aux temps longs en particulier pourrait étre relié a
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F1GURE 5.28 — Observation de 'entrefer d’une cellule pour différents taux de cisaillement compris
entre 3 s~! et 20 s~! pour une solution de CpCl/NaSal. On remarque le changement de motifs qui
devient de plus en plus irrégulier au fur et & mesure que 'on augmente le taux de cisaillement. Barre
1.13 mm. D’apres [64]

I'apparition de turbulence élastique.

Conclusion

Nous avons observé l'existence d’une instabilité originale dans 1’écoulement de micelles géantes
en géométrie radiale. Cette instabilité provoque une perte, transitoire, de la symétrie radiale de
I’écoulement. Cette instabilité provoque 1’apparition de branches d’écoulement fines se propageant
vraisemblablement proche des surfaces de verre (1a ou le cisaillement est le plus important). Ces
branches possédent une signature du signal de biréfringence particuliére. Cette instabilité reste non
expliquée, néanmoins, il y a un paralléle intéressant avec le comportement des micelles géantes sous
cisaillement et 'existence de bandes de cisaillement au-dela d’un taux de cisaillement critique, et &
plus haut taux de cisaillement & l'existence de turbulence élastique. Ce paralléle mériterait d’étre
approfondi. Il serait intéressant de pouvoir poursuivre I’étude de cette instabilité dans d’autres condi-
tions (changement de type de géométrie, variation de 'épaisseur de la cellule, expérience a pression
imposeée,...), et de caractériser de facon quantitative le lien entre le seuil de déclenchement de 1'in-
stabilité et les paramétres physico-chimiques du gel.
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Conclusion

En combinant des techniques de visualisation directe a I’aide d’'une caméra rapide, des techniques
de vélocimétrie par corrélations d’images(PIV) et des mesures de biréfringence sous écoulement, nous
avons obtenu un certain nombre de résultats quantitatifs en cellule de Hele-Shaw radiale sur la phé-
noménologie et les mécanismes de fracturation de fluides viscoélastiques modéles de différentes struc-
tures. Deux grands axes ont été explorés : (i)la transition digitation/fracture et (ii) la propagation
d’une fracture.

En couplant observation directe et PIV, nous avons déterminé un critére simple mais quantitatif
pour distinguer une digitation visqueuse d’une fracturation. En comparant la vitesse du gel au
voisinage de la pointe du motif de I'instabilité a l'interface gel/huile, a la vitesse de la pointe de
ce méme motif, nous avons montré 'existence d'une discontinuité entre ces deux vitesses dans la
direction de propagation de la fracture dans le cas des fractures alors que ’on mesure une continuité
des vitesses a l'interface pour la digitation. Une explication simple pour comprendre cette différence
de comportement consiste a dire qu'un doigt de Saffman-Taylor "pousse" le gel tandis qu’une fracture
va le déchirer.

Lors d’une expérience ot I'on fait pousser un motif de fracture sur un motif de digitation par saut
du débit d’injection d’huile dans la cellule, nous avons déterminé une vitesse critique de transition
doigt/fracture. Cette vitesse est une caractéristique du gel considéré. On peut la corréler aux proprié-
tés viscoélastiques du gel. Dans le cas de microémulsions connectées, nous avons ainsi montré que les
fractures apparaissent dés que le taux d’élongation € est supérieur a l'inverse du temps de relaxation
du systéme, en accord avec le caractére « fragile » du matériau. Dans le cas de micelles pontées, nous
avons établi I'existence de différents régimes de fractures : pour des micelles sphériques ou de faible
excentricité, le comportement est identique a celui des microémulsion connectées et la fracture est
fragile. A contrario lorsque les micelles s’allongent (forte anisotropie des noeuds), le taux d’élongation
va devenir supérieur a l'inverse des temps de relaxations indiquant que le gel ne se comporte plus
de maniére fragile, mais ductile . La transition entre les deux régimes qui a été déterminée est en
cohérence avec les résultats précédents cette these.

Nous avons étudié comment varie le rayon de courbure de la pointe de fracture avec la vitesse de
propagation de cette fracture et nous avons aussi mesuré les champs de déplacement autour d’une
pointe de fracture de microémulsion . Nous avons observé l'existence d'une gamme de vitesses de
propagation pour laquelle la vitesse du gel autour de la pointe est inférieure a la vitesse critique de
nucléation d’une fracture. Or, dans la méme gamme de vitesse, nous mesurons une diminution du
rayon de courbure de la pointe avec cette vitesse. Ce comportement inattendu n’a pour 'instant pas
pu étre expliqué .

Pour des fracture dont la vitesse d’avancée suffisamment grande, le gel autour de la pointe de
fracture en train de s’ouvrir n’a pas la possibilité de s’écouler, il a un comportement de solide élas-
tique, ce qui nous autorise, dans ce régime, a calculer I’énergie de fracture & partir de la mesure du
rayon de courbure de la pointe parabolique dans le cadre de la théorie de la fracture linéaire d’Irwin .
On observe alors que 'extrapolation a vitesse nulle de ’énergie de fracture correspond bien au travail
de Dupré, c’est & dire deux fois la tension interfaciale entre I'huile et gel. Nous avons également dé-
veloppé un modéle simple de mécanisme de propagation de la fracture dans ce gel modéle qui prédit
la taille de la zone de process en pointe de fracture connaissant la vitesse de propagation mesurée.
Cette zone, pour les microémulsions & une taille de 'ordre d’une dizaine de micromeétres.
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Nous avons montré que les champs de déplacements du gel mesurés par PIV autour d'une pointe
de fracture ne varient pas avec la vitesse de la fracture. Nous avons ainsi montré que les champs de
déplacement varient avec la distance en 1/4/7, ot r est la distance a la pointe de fracture, comme
attendu pour un solide fragile. Néanmoins la variation angulaire des champs de déplacement n’est
pas celle attendue par la théorie linéaire élastique. Des mécanismes de déformation plus complexes
qu’une simple déformation élastique doivent donc a l'origine les champs observés.

En utilisant des micelles pontées en régime enchevétré, nous avons mesuré la biréfringence en
pointe de fracture qui traduit les réorientations des micelles au voisinage de la pointe de fracture.
La biréfringence a la pointe de fracture consiste en deux lobes orientés normalement a la direction
de propagation de celle-ci. En analysant ce signal nous avons pu accéder & la taille de la zone de
réorganisation du matériau au voisinage de la pointe de fracture. Cette zone, millimétrique pour les
micelles pontées en régime enchevétré, diminue & mesure que la vitesse de propagation de la fracture
augmente, traduisant une diminution du caracteére ductile de la fracture avec cette vitesse . Ces
mesures constituent une premiére quantification macroscopique de la ductilité d’un fluide complexe.

En marge des expériences de fracture, nous avons découvert une instabilité d’écoulement originale
dans les micelles géantes. Cette instabilité apparait lorsqu’on injecte au-deld d’un débit seuil , dans
un échantillon de gel initialement confiné au repos dans une cellule d Hele-Shaw, le méme gel. Elle
se traduit par apparition de branches qui poussent & partir du point d’injection et qui exhibent un
signal de biréfringence qui se propage a grande vitesse dans la cellule. En mesurant le champs de
vitesses par PIV, nous avons montré que la vitesse du gel & l'intérieur des branches était constante
et supérieure a la vitesse de I’écoulement moyen radial sous jacent attendu en ’absence d’instabilité.
Le phénoméne de naissance et croissance de branches est transitoire : une fois que les branches ont
atteint 'interface gel/air elle s’élargissent et ’écoulement récupére une symétrie radiale. L'origine
de l'instabilité reste pour le moment incomprise, néanmoins il est possible qu’elle soit liée a un
écoulement en bande de cisaillement.

En résumé, nous avons, pour plusieurs types de réseaux transitoires, pu décrire de maniére quan-
titative 'apparition et la propagation de fractures dans une cellule de Hele- Shaw radiale. Dans le
cas d'un gel "fragile" nous avons déterminé une forme analytique de la variation champ de déplace-
ment avec la distance a la pointe de la fracture; il serait intéressant de pouvoir réaliser une analyse
similaire, pour de micelles pontés en régime enchevétrées afin d’étudier comment le caractére plus ou
moins ductile d’ d’un fluide complexes modifie les champs de déplacements mesurés. Les premiéres
mesures de la taille de la zone de process pour un fluide complexe en pointe de fracture sont promet-
teuses. Il faudra étudier systématiquement comment cette taille est couplée avec la microstructure
du gel et l'intensité de la sollicitation. Enfin, 'instabilité d’écoulement dans les micelles géantes que
nous avons observée n’as pour l'instant jamais été décrite, nous espérons qu’elle suscitera 'intérét
de rhéophysiciens théoriciens pour élucider son origine physique.
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Les mécanismes de fracture dans les matériaux solides ont été activement étudiés. Dans les fluides complexes, les fractures
ont déja été observées et sont jusqu’a présent beaucoup moins bien documentées. Nous avons choisi d’analyser les phénoménes
de fracturation dans une classe particuliére de fluides complexes : les gels transitoires auto-assemblés. Ces gels, viscoélastiques,
possédent la propriété de s’écouler aux temps longs et de se comporter de maniére élastique aux temps courts. Nous avons axé
cette thése autour de trois systémes modéles : des microémulsions connectées, des solutions de micelles géantes, ainsi qu'un
systéme « hybride » constitué de solutions de micelles de morphologie contrélable et connectées. Tous ces systémes, qui sont a
I’équilibre thermodynamique, se comportent comme des fluides de Maxwell, néanmoins leurs microstructures sont trés différentes.
Les microémulsions connectées sont formées de gouttelettes d’huile, stabilisées par des tensioactifs, dispersées dans de 'eau et
connectées par des polyméres téléchéliques. Les solutions de micelles géantes sont des agrégats allongés et semi-flexibles, enche-
vétrés, résultant de Iauto-assemblage de tensioactifs en solution dans ’eau. Enfin, le systéme de micelles pontées est constitué
d’agrégats de tensioactifs dont on peut controéler la morphologie (sphéres -> cylindres -> vers) et qui sont pontés par un polymére
téléchélique. Ces trois systémes ont été étudiés dans une géomeétrie confinée : une cellule de Hele-Shaw radiale. Elle est constituée
de deux plaques de verre séparées par des espaceurs de taille controlée (500 um) et percée d’un trou en son centre permettant
I'injection de fluides.

Nos expériences consistent en l'injection, & débit controlé, d’une huile faiblement visqueuse dans le gel. Le contraste de viscosité
entre 'huile injectée et le gel étant important, I'interface huile/gel n’est pas stable. En fonction du débit d’injection d’huile, nous
avons observé différents phénomeénes. A bas débits d’injection, une instabilité visco-capillaire se développe : I'interface huile/gel
se déforme et forme des motifs appelés doigts visqueux. Cette instabilité de Saffman-Taylor est bien connue pour des fluides
visqueux. A plus haut débit en revanche, un autre type d’instabilité se développe, d’origine élasto-capillaire : les fractures.

Nous avons quantifié les différences entre les deux types d’instabilité. En utilisant des techniques complémentaires, visualisation
directe a l'aide d’une caméra rapide et vélocimétrie par corrélation d’images, nous avons montré qu’il existe une discontinuité
entre la vitesse de 'interface huile/gel et la vitesse du gel & la pointe de fracture. Cette discontinuité est inexistante dans le cas
de la digitation. Nous avons montré que la structure du gel influe sur la transition entre ces deux types d’instabilité. En étudiant

notamment la maniére dont "amplitude des déplacements du gel décroit quand on s’éloigne de la pointe de fracture. Quand la
structure du gel peut se réorganiser sous écoulement, nous avons mesuré un signal de biréfringence associé a ces réorganisations.
En étudiant ce signal, qui apparait a la pointe d’une fracture, nous avons pu réaliser une premiére mesure macroscopique de la
taille d’'une « zone de process ». Nous avons montré que cette zone est d’autant plus grande que la vitesse de la fracture est
petite.

Lors d’expériences consistant & injecter des solutions de micelles géantes dans elles-mémes, nous avons découvert 'existence
d’une instabilité d’écoulement inconnue jusqu’a aujourd’hui. Elle se caractérise par la perte transitoire de la symétrie radiale de
I’écoulement et I'apparition de «branches » biréfringentes se propageant a de trés hautes vitesses dans le gel et qui, au final,
déforment l'interface air/gel.

Mots clés : Fracture ; Fluides complexes ; Réseaux transitoires ; Digitation visqueuse, Instabilités viscoélastiques ; Ductilité ;
Fragilité.

Fracture mechanisms in solid materials have been extensively studied. Although cracks are also commonly seen in soft solids,
the fracture process is still not very well understood for these materials. In this thesis we choose to study fracture on a particular
class of materials : complex fluids. We will focus on one particular family of complex fluids which are self-assembled transient
gels. These viscoelastic gels have the property to flow at long timescale while behaving as an elastic solid at short timescales. We
have investigated three model systems : a bridged micro emulsion and a entangled solution of wormlike micelle, and a “hybrid”
system made of bridged micelles of tunable morphology. These systems are at thermodynamic equilibrium and behave as Maxwell
fluids but they differ in microscopic structures. Bridged micro emulsions are made of surfactant-stabilzed oil droplet dispersed
in water and bridged by telechelic polymers. Wormlike micelles are long semi flexible aggregates made from the self-assembly
of surfactant in a water solution. Lastly, bridged micelles are made of surfactant aggregates of controllable shape (sphere ->
cylinder -> worm) in water bridged by telechelic polymers. We choose to study these different systems in a confined geometry :
a radial Hele-Shaw cell. The Hele-Shaw cell is made of two glass plates separated by spacers of controllable thickness. A hole is
pierced in the center of the cell for injecting the fluids.

The experiments consist in the injection at a controlled rate of low viscosity oil inside the highly viscous gel. Because of the high
viscosity contrast between the two fluids, the oil/gel interface is unstable. Depending of the injection rate, we observed different
instabilities. At lowest rates, an instability of visco-capillary origins appears and the oil/gel interface is deformed leading to a
viscous fingering pattern. This instability called Saffman Taylor instability is widely known and has been extensively studied
for Newtonian fluids. At highest rates another instability patterns arise of elasto capillary origin where the patterns are vastly
different from the previous one and are made of cracks propagating through the gel. We have quantified the difference between
the two types of instability.

By combining direct visualization using high speed imaging and digital image correlation techniques we have characterized the
displacement field of the gel around the crack tip, and in particular how its amplitude decays away from the tip. For bridged
microemulsion, we have also evidenced the existence of a velocity discontinuity between the crack velocity and the velocity of
the gel near the crack tip whereas no discontinuity occurs in the case of viscous fingering. Using bridged micelles of tunable
morphologies we have also shown that the transition between the two instabilities is controlled by the viscoelasticity of the
gel. Finally, for gel that can reorient under flow we have measured a birefringence signal associated to these reorganization. By
studying this signal at the crack tip we were able to perform a measurement of the size of the “process zone” which could be
considered as the first macroscopic quantitative analysis of the ductility of a crack in complex fluids. During complementary
experiments which consist of the injection of wormlike micelles in themselves we have reported a new kind of flow instability. This
instability is characterized by the transient loss of the radial symmetry during flow and by the apparitions of typical “branches”
which propagates at very high speed through the sample and finally distort the air/gel interface.

Keywords : Fracture; Complex fluids; Transient networks; Viscous fingering ; Viscoelastic instabilities ; Ductility ; Brittle-
ness.
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