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Introduction

La friction en temps que problème d’ingénierie remonte à la préhistoire, lorsque

nos ancêtres produisaient du feu à partir de solides frottants, mettant ainsi à

contribution le premier principe de la thermodynamique. Le contrôle de la friction

est un enjeu primordial dans la construction d’édifices architecturaux, notamment

en Egypte sous l’Ancien Empire, pour acheminer les blocs de calcaire nummulitique

extraits des carrières avoisinantes et nécessaires à la réalisation des pyramides.

La première étude scientifique sur la friction a été réalisée par De Vinci au début

du 16ième siècle à l’aide d’un patin glissant sur un autre solide. L’ingénieur fran-

çais Amontons confirma les observations expérimentales de De Vinci et l’exposa

à l’Académie Royale Des Sciences, dont les membres furent surpris et sceptiques

au sujet de la proportionnalité entre la force de friction et la force normale quelle

que soit la surface « apparente » de glissement. Puis, Coulomb mit en évidence

que la force nécessaire pour maintenir un solide en mouvement est inférieure à

la force nécessaire pour initier le mouvement : concrètement, la force de friction

dynamique est inférieure à la force de friction statique. Il fallut attendre le milieu

du 20ième siècle pour que les bases de la physique du frottement solide soient éta-

blie par Bowden et Tabor. Le frottement solide est alors interprété en termes des

propriétés physiques des matériaux en prenant en compte la rugosité des surfaces.

Les avancées les plus récentes ont été obtenues avec les machines à force de

surface (SFA) développées notamment par les équipes de J.Israelachvili et de

S.Granick dans les années 1990. L’équipe de S.Granick a mis en évidence que

les films minces de liquides présentent des propriétés différentes de celle observées

en masse. La viscosité effective du film est très supérieure à la viscosité en masse

du liquide. L’équipe de J.Israelachvili a de plus montré que les films minces de

polymère présentent des caractéristiques différentes selon la fréquence de sollici-
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tation et l’épaisseur des films. En dessous d’une épaisseur critique les modules

dynamiques augmentent fortement quand l’épaisseur diminue.

A présent, l’étude de la friction est un champ de recherche partagé par de nom-

breuses disciplines. La synthèse chimique et le greffage de molécules lubrifiantes

améliore la performance des machines. De plus, la majeure partie des contacts entre

solides s’effectue de part des micro-aspérités, dont le comportement non-linéaire

est très spécifique. Enfin, la physique de la jonction est complexe, et similaire à la

dynamique des solides amorphes.

Au moment ou cette thèse a commencé, le comportement d’un contact sphère-

plan soumis à des oscillations tangentielles est compris. Ceci permet de décrire des

systèmes complexes composés de multiples contacts, tels que les interfaces mul-

ticontacts (T. Baumberger, C. Caroli) ou encore certaines propriétés des milieux

granulaires (X. Jia). En revanche, l’interaction entre les vibrations ultrasonores et

le mouvement macroscopique est encore peu explorée. Compte-tenu des implica-

tions potentielles en physique et en géophysique, nous avons entrepris une série

d’expériences dans cette optique.

Dans le cadre de cette thèse, le dispositif expérimental utilisé pour étudier le

frottement solide est basé sur les propriétés de la résonance de la microbalance à

cristal de quartz. La fréquence de résonance et le facteur de qualité de la microba-

lance sont modifiés lorsqu’un solide est mis en contact avec celle-ci. La fréquence

donne des informations sur l’élasticité du contact tandis que le facteur de qualité

nous renseigne sur les processus dissipatifs. Les caractéristiques principales de ce

dispositif sont les amplitudes de sollicitation, de l’ordre du nanomètre, ainsi que

la gamme de fréquence, située dans le domaine ultrasonore. Ces éléments sont ex-

pliqués en détail dans le chapitre 2, en même temps que les modèles nécessaires à

l’exploitation des résultats.

Le chapitre 3 regroupe une série de résultats obtenus sur des interfaces de

différentes natures, telles que des films de polymère vitreux, viscoélastiques ou

encore des films moléculaires. Dans le cas des films moléculaires, la possibilité

d’appliquer rigoureusement les modèles de mécanique du contact donne lieu à une

évaluation quantitative des propriétés physiques des interfaces. Différents films

moléculaires donnent lieu à des réponses frictionnelles clairement distinctes.

Le chapitre 4 met en lumière l’influence des vibrations mécaniques sur le dé-
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clenchement du glissement macroscopique. Ce chapitre est à considérer dans le

contexte des milieux granulaires, pour lesquels l’application d’une vibration méca-

nique extérieure a pour effet de diminuer l’angle de repos. L’origine de cet effet est

encore mal comprise, en partie parce que le comportement des grains soumis à une

vibration au niveau local reste peu étudié. Nous avons donc entrepris d’étudier le

comportement inter-grain à l’aide d’un système modèle, composé de trois sphères

disposées sur un plan incliné soumis à un cisaillement ultrasonore grâce au quartz.

Le quartz oscillant en régime non-linéaire permet d’appliquer des amplitudes

de cisaillement suffisantes pour provoquer le glissement macroscopique. Ceci est à

mettre en relation avec la nature hétérogène de l’état de la jonction interfaciale

nanométrique soumise à une sollicitation ultrasonore et de haute amplitude. Une

partie du contact est rendue fluide par les oscillations et ne participe plus à la force

de friction macroscopique, ce qui facilite le mouvement global du système. Nous

discutons ensuite des conséquences potentielles de ce mécanisme dans les milieux

granulaires.

L’état d’un contact sphère plan soumis à une force oscillatoire étant bien dé-

crit par la mécanique jusqu’à la force de friction seuil, nous avons étudié dans le

chapitre 5 le régime où la force dépasse cette limite. Le système alterne alors entre

des régimes de glissement partiel et de glissement total à des fréquences ultraso-

nores. La réponse obtenue est bien décrite par des cycles de Mindlin modifiés, aussi

bien en dissipation qu’en élasticité. En outre, les très hautes amplitudes d’oscilla-

tion provoquent une fracture partielle du contact, interprétée à l’aide d’un modèle

moléculaire.

La dernière partie du chapitre 5 est consacrée à la description de l’interaction

entre les vibrations et le glissement stationnaire. Le système étudié comporte une

interface constituée d’un film mince de polymère. Ces systèmes sont connus pour

dissiper l’énergie frictionnelle selon deux sources distinctes, le désenchevêtrement

de chaines courtes et un terme de friction monomérique. La relation contrainte-

vitesse est alors linéaire. A force constante, les vibrations ultrasonores provoquent

une augmentation significative de la vitesse de glissement. Nous proposons une

interprétation basée sur la compétition entre les mouvements diffusifs et ceux pro-

voqués par les oscillations mécaniques.

Avant de présenter ces différents résultats, nous proposons dans le chapitre 1
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une étude bibliographique sur les notions de physique de la friction et de mécanique

du contact nécessaires à la lecture du manuscrit.
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Chapitre 1

Le frottement solide

La friction ou frottement solide est un phénomène présent dans la vie de tous

les jours. Par exemple le frottement des roues de train sur les rails, le grincement

de la craie sur le tableau, etc, sont des illustrations de la friction solide - solide.

Les premières expériences sur le frottement solide ont été réalisées par Léonard de

Vinci au 16ième siècle à l’aide de patin glissant sur un solide. Guillaume Amontons

(1699) et Charles de Coulomb (1781) établirent les lois empiriques du frottement

solide. De Vinci et Amontons ont remarqué la proportionnalité entre la force de

frottement et la force normale s’exerçant sur le solide. Coulomb introduisit la

notion d’adhésion pour expliquer le phénomène d’opposition au glissement. Les

bases physiques de la friction solide ont été établies par Bowden et Tabor au

milieu du 20ième siècle.

Afin de limiter les effets du frottement solide dans les dispositifs comme les

pièces mécaniques dans l’industrie automobile, des films de liquide sont déposés

sur la surface des solides en contact : la lubrification. Pour certaines applications

comme les dispositifs micro-électromécaniques, l’épaisseur des films lubrifiants dé-

posés est de l’ordre du nanomètre.

Nous aborderons dans un premier temps les lois académiques de la friction puis

nous traiterons de la théorie du contact élastique de Hertz ensuite une description

de l’action d’un force tangentielle sur un contact élastique sera examiné à l’aide la

théorie de Mindlin.
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Chapitre 1 : Le frottement solide

1.1 Loi d’Amontons - Coulomb

1.1.1 Phénoménologie

Une description empirique du frottement solide fut apportée par Amontons en

1699 et par Coulomb en 1781. Soit un patin posé sur une surface soumis à une

charge normale et auquel est appliquée une force tangentielle FT sur la surface

de contact d’aire Σ0 (voir fugure 1.1). Le patin se met en mouvement quand la

force appliquée F égalise ou excède une valeur critique Fs. Lorsque le patin est

en mouvement, la force Fd est nécessaire pour maintenir le glissement à vitesse

constante. La force tangentielle Fs nécessaire pour provoquer un déplacement est

proportionnelle à la charge normale N et est donnée par :

Fs = µsN (1.1)

où µs est un coefficient de proportionnalité appelé coefficient de frottement sta-

tique.

Les lois de la friction établies par Amontons et Coulomb ont les propriétés

suivantes :

• La force de friction statique Fs dépend de la charge normale N,

• le coefficient de friction statique ne dépend pas de l’aire de contact Σ0,

• le coefficient de friction augmente logarithmiquement avec le temps d’attente.

1.1.2 Éléments de mécanique du contact

1.1.2.1 Bowden et Tabor

La première interprétation du frottement du solide par la prise en compte des

propriétés physiques des matériaux en contact a été l’œuvre de Bowden et Tabor

dans les années 50. Le modèle consiste à écrire la force de friction à partir d’une

contrainte seuil σs :

Fs = µsN = σsΣr (1.2)

8



1.1 Loi d’Amontons - Coulomb

Figure 1.1 – Schéma du dispositif mis en place pour décrire les lois du frottement
solide avec les forces normale N et de cisaillement Fs appliquées sur une surface
Σ0.

où Σr est l’aire de contact réelle. En effet, les surfaces sont rugueuses (voir 1.1.2.3)

et ne sont en contact qu’au niveau d’aspérités dont la taille est ∼ 10 µm. Comme

la force est répartie de manière uniforme sur les aspérités on peut écrire que à

cette échelle, la pression est de l’ordre de P ∼ FN /Σr. De plus, les aspérités de

l’ordre de la dizaine de microns sont déformées plastiquement et P ∼ H ou H est

la dureté. On obtient finalement

F =
(

σs

H

)

N (1.3)

Le rapport σs/H ∼ 0, 1 ne varie que très peu d’un métal à l’autre, ce qui

explique l’ordre de grandeur du coefficient de friction des métaux. La nature même

de σc est encore mal comprise et une grande partie de la physique du frottement

solide est contenue dans cette équation.

Notons toutefois que la loi 1.2 est observée pour des matériaux ayant des pro-

priétés mécaniques bien différentes des métaux, et pour lesquels l’hypothèse de

déformation plastique n’est pas forcément vérifiée.

1.1.2.2 Théorie du contact élastique de Hertz

La déformation élastique d’une aspérité est traitée dans le cadre de la théorie

du contact de Hertz [1]. Les hypothèses utilisées pour modéliser le contact sont

les suivantes : les surfaces sont continues et non-conformes, les déformations sont

9



Chapitre 1 : Le frottement solide

petites et le contact entre les deux solides est sans frottement.

Une sphère de rayon R, de module élastique de Young E en contact un plan est

soumis à une charge normale N. La zone de contact entre les deux objets est un

cercle de rayon a (voir figure 1.2). La relation reliant la contrainte exercée, le rayon

de l’aire de contact et la charge normale s’écrit p = N/a2. La déformation ǫ au

niveau de l’aire de contact étant définie par ǫ = δ/a, où δ est l’enfoncement entre

la sphère et le plan, alors la loi de Hooke s’écrit : P ≈ Eδ/a. Dans l’hypothèse

des petites déformations, l’aire de contact a2 est reliée au rayon de la sphère R et

l’enfoncement δ par : a2 ≈ R δ. Le rayon de l’aire de contact se réécrit comme :

a ≈
(

NR

E

)1/3

(1.4)

Figure 1.2 – Géométrie du contact de Hertz avec δ l’enfoncement et a le rayon
de contact.

Un calcul rigoureux dans le cas de deux milieux élastiques de module de Young

E1 et E2, de coefficient de Poisson ν1 et ν2, et de rayon de courbure R1 et R2

donne :

a2 = δ R∗ (1.5)

et

a =
(3NR∗

4E∗

)1/3

(1.6)

avec le module élastique effectif E∗ défini par 1/E∗ = (1−ν2
1)/E1 +(1−ν2

2)/E2

et 1/R∗ = 1/R1 + 1/R2.

10



1.1 Loi d’Amontons - Coulomb

1.1.2.3 Surfaces rugueuses : le modèle de Greenwood

Comme mentionné précédemment, les solides sont en contact via des aspérités

de taille ∼ 10 µm (voir figure 1.3). Lorsqu’elles sont plastiques alors le modèle de

Bowden/Tabor mène à un ordre de grandeur satisfaisant du coefficient de friction.

Lorsque les aspérités sont déformées élastiquement, la loi d’Amontons se re-

trouve à partir de la prise en compte de la géométrie de la surface. Seule une partie

des aspérités est en contact car leurs hauteur ne sont pas uniformes, de distribution

Φ. En décrivant la compression de chaque aspérité avec la loi de Hertz (1.6) on

trouve que le nombre d’aspérités en contact ainsi que la surface réelle de contact est

proportionnelle à la charge normale (ceci explique la loi de d’Amontons-Coulomb).

De façon surprenante, le rayon de contact moyen am ne dépend que du rayon

de courbure des aspérités R et de l’écart type de la distribution s : am ∼ (Rs)1/2.

Si les contacts sont plastiques on trouve am ∼ (2Rs)1/2 [2].

z

Figure 1.3 – Le contact entre une surface rugueuse et une surface lisse s’effectue
par l’intermédiaire des aspérités où h représente la distance entre le plan inférieur
et le plan dont la cote correspond à la moyenne de la hauteur des aspérités.

1.1.3 Vieillissement

Comme noté par Coulomb, le coefficient de friction évolue dans le temps. On

distingue principalement trois mécanismes à l’origine de ce phénomène.
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Chapitre 1 : Le frottement solide

1.1.3.1 Fluage des aspérités

Pour décrire les observations expérimentales faites par Dieterich, Brechet et Es-

trin proposent de modéliser l’accroissement de l’aire d’un microcontact par un mé-

canisme de fluage thermiquement activé [3]. Soit deux solides rugueux en contact

sous charge normale N . Les microcontacts sont formés par des paires d’aspérités

en contact, et chacune d’entre elles se déforme plastiquement jusqu’à ce que la

contrainte portée par les microcontacts soit en dessous de la limite élastique. Le

nombre de microcontacts formés est donnée par l’expression nc = N/ (a2
0 σY ) avec

a2
0 l’aire initiale d’un microcontact et σY la limite élastique. La loi constitutive du

fluage d’un microcontact est donnée par :

ǫ̇ = ǫ̇0 exp
(

σ

S

)

(1.7)

avec ǫ̇0 est un facteur dépendant de la température, S est la sensibilité à la vitesse

de déformation plastique ǫ̇.

La déformation plastique des aspérités se produit à volume constant alors la

variation de l’aire de contact d’un microcontact est donnée par :

a2(t)h(t) = a2
0h0 (1.8)

avec a(t) et h(t) respectivement le rayon de contact et la hauteur de l’aspérité à

l’instant t.

Le taux de variation de la hauteur des aspérités est donné par ḣ/h0 = −ǫ̇. La

charge normale exercée sur une aspérité est constante alors la contrainte agissant

sur celle-ci est donnée par σ(t) = σY h(t)/h0 où σ(t).

Donc la variation de l’aire de contact est donnée par l’expression suivante :

a2 = a2
0

[

1 + m ln
(

1 +
t

τ

)]

(1.9)

où a2
0 est l’aire de contact initiale, m = S/σy et τ−1 = ǫ̇ exp1/m 1/m.

L’aire de contact croit logarithmiquement avec le temps t. Les paramètres S et

ǫ̇0 sont dépendants de la température. Le paramètre m est de l’ordre de 10−2.
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1.1 Loi d’Amontons - Coulomb

1.1.3.2 Effets de l’humidité sur le contact [4]

L’humidité modifie les propriétés physiques à travers la création de ponts ca-

pillaires au niveau du contact. Le nombre de ponts capillaires croit de manière

logarithmique avec le temps et avec l’humidité relative définie par Pv/Psat. Les

ponts capillaires peuvent augmenter la force normale subie par l’intermédiaire de

la force d’adhésion capillaire. De plus une étude récente montre numériquement

et expérimentalement qu’un pont capillaire a une raideur latérale lorsqu’il est ci-

saillé. Nous aborderons l’effet des ponts capillaires sur la charge normale à l’aide

des modèles développés par le groupe de E. Charlaix puis nous examinerons le

modèle de raideur latérale de Lambert.

La contribution des ponts capillaires à la charge normale

L’établissement d’un pont capillaire entre une sphère et une surface plane in-

duit une force d’adhésion Fadh = 2πγb0 avec b0 la taille d’un pont capillaire et

γ la tension de surface du liquide. Pour déterminer la force d’adhésion totale

créée par les pont capillaires, il est nécessaire d’estimer le nombre de sites fa-

vorable à l’apparition des ponts, puis la fraction de ces sites remplis par ces

ponts. Le nombre de ponts capillaires présents au niveau du contact est corrélé

à l’humidité relative ; plus l’humidité relative est grande et plus le nombre de

ponts capillaires crées est grand. La fraction de ponts capillaires formés est esti-

mée par l’expression (kBT/ρ∆µ) (1/Λb2
0) ln(tw/t0) où ρ est la densité de la phase

liquide,∆µ = kBT ln(Psat/PV ) est la différence entre le potentiel chimique de la

vapeur et le potentiel chimique de la vapeur saturante, et Λ une distance nano-

métrique. Le nombre de sites disponibles pour la nucléation des ponts est donné

par la rugosité des matériaux en contact et estimé par l’expression Ar/4b2
0 avec Ar

l’aire de contact réelle. Alors la force d’adhésion engendrée par les ponts capillaires

est donnée par [4] :

Fadh(tw) =
kBT

ρ∆µ

1
Λb2

0

ln
(

tw

t0

)

2πγb0
Ar

4b2
0

. (1.10)

L’équation 1.10 montre qu’après un temps attente tw la force d’adhésion capil-

laire augmente. Ceci a pour conséquence d’augmenter la charge normale et donc

d’augmenter la force de friction. Les ponts capillaires jouent un rôle indirect.
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Chapitre 1 : Le frottement solide

Au niveau du contact, la rugosité moyenne est évalué à 1 nm donc la taille

d’un pont capillaire de rayon de courbure b est de l’ordre du nanomètre. L’aire de

contact réelle entre la lentille de verre et la surface du résonateur est estimée avec

le modèle de Hertz. La force d’adhésion s’ajoute à la force normale pour définir

une force normale totale. La prise en compte de la force adhésion dans la force

normale totale fournit un modèle de rayon de contact qui croit avec le temps. Le

modèle de Hertz modifié donne :

a =
(3P R

4E∗

)1/3
[

1 +
Fadh(tw)

P

]1/3

(1.11)

Une raideur latérale ?

Un pont capillaire formé entre une sphère et un plan répond élastiquement à l’ap-

plication d’une déformation en cisaillement. L’estimation de la raideur latérale

d’un pont capillaire fournit une relation « simple » impliquant les propriétés géo-

métriques du pont et la tension de surface du liquide [5] :

kp.c =
πb0γ

h
(1.12)

avec γ la tension de surface liquide-gaz du fluide, b0 le rayon et h la hauteur du

pont capillaire.

1.1.3.3 Vieillissement structural

Le paragraphe précédent indique que l’interface peut vieillir par l’intermédiaire

de ponts capillaires : augmentation de la force normale et/ou changement de ces

propriétés physiques en cisaillement. Ce dernier point est observé de manière assez

générale dans des conditions ou la condensation capillaire est peu probable, par

exemple avec des interfaces hydrophobes et à basse humidité. Le vieillissement est

alors attribuable à l’évolution d’une couche interfaciale par l’intermédiaire de la

grandeur physique σc intervenant dans l’équation 1.3.

Lorsque deux solides sont mis en contact les aspérités forment des microcon-

tacts et à l’interface une couche interfaciale apparait (voir figure 1.4). Cette couche

interfaciale est composée de queues et de boucles de chaine dans le cas de poly-

mères ou de défauts et de molécules adsorbées dans de solides métalliques. Cette
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1.1 Loi d’Amontons - Coulomb

couche interfaciale ou jonction adhésive est un milieu « solide » désordonné bi-

dimensionnel hautement confiné. Lors d’un cisaillement, le jonction arbore deux

µm

h

nm

Figure 1.4 – Schéma d’une jonction adhésive (en noir) séparant deux aspérités
(en gris).

réponses distinctes selon la contrainte cisaillante appliquée. Lorsque la contrainte

de cisaillement est inférieure à une contrainte σs la jonction est dans un état piégé :

la couche interfaciale se déforme élastiquement. Au-delà de la contrainte seuil σs,

la jonction est dans un état dépiégé : la couche interfaciale s’écoule plastiquement

et a un comportement analogue à celui d’un fluide à seuil.

En effet, lorsqu’un solide en glissement est stoppé puis, après un temps d’at-

tente tw est remis en mouvement, le coefficient de friction statique augmente avec

tw (figure 1.5). Durant le glissement, la dynamique du film interfacial dépend prin-

cipalement de la température et de la vitesse de glissement. Le film est "rajeuni"

par le glissement. Lorsque le glissement est stoppé, la structure "vieillit" et tend à

retrouver un état de plus basse énergie : c’est un processus lent. Plusieurs méca-

nismes moléculaires sont possibles en fonction du système étudié : désalignement

des chaînes de polymère, ou vieillissement structural à la manière des verres [6, 7].

Bureau et al. ont mis en évidence le vieillissement structural pour une inter-

face multicontact [8]. Un patin de PMMA (rugueux) est posé sur une piste en

verre (lisse) formant une interface multicontact. Après un temps d’attente tw suf-

fisamment grand pour que l’aire de contact soit considérée comme constante, des

expériences « de stop and go » ont révélées que le coefficient de friction croit loga-

rithmiquement avec le temps t (telle que t « tw). L’augmentation de la force seuil

Fs est attribuée à un renforcement de l’interface via une augmentation de la limite

élastique σs en cisaillement de l’interface.
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Chapitre 1 : Le frottement solide

Figure 1.5 – Expérience de charge - décharge permettant de mettre en évidence
le vieillissement structural. Dans cette figure, L représente la charge normale.

Différentes équipes, notamment celle de Isarelachvili, ont étudié les propriétés

mécaniques et frictionnelles de films moléculaires avec des SFA modifiés. Elles ont

montré qu’un fluide confiné dont l’épaisseur est . 4 épaisseurs moléculaires se com-

porte comme un solide et non comme un liquide. Les films confinés affichent une

réponse élastique pour des contraintes tangentielles jusqu’à atteindre le seuil sta-

tique où se produit le glissement. Les expériences « de stop and go » réalisées avec

les SFA modifiés ont montré que le seuil statique des films moléculaires augmente

avec le temps d’attente tw [9].

1.2 Le frottement dynamique : modèle de Rice

et Ruina

Une fois le seuil de friction passé, la force nécessaire pour maintenir le glissement

à une vitesse V est Fd et on écrit Fd = µdN . Rice et Ruina on proposé une équation

phénoménologique pouvant décrire la majeure partie des résultats expérimentaux

pour des interfaces multicontacts [10] :

µd = µ0 + Aln(V/V0) + Bln(φV0/D0) (1.13)
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1.3 Dynamique de la jonction

où µ0 est le coefficient de friction à la vitesse V0, φ une variable d’état décrivant

l’âge géométrique des microcontacts soumis au fluage thermiquement activé et D0

une distance caractéristique. La variable φ vérifie

φ̇ = 1 − V φ/D0. (1.14)

Le troisième terme de l’équation 1.13 décrit la destruction des contacts, en compé-

tition avec leur vieillissement. Le premier terme contient la physique du frottement

solide et correspond à la rhéologie de la jonction.

1.3 Dynamique de la jonction

Figure 1.6 – Réponse d’une monocouche d’octadecyltroethoxy silane (OTE) et
de squalane (SQA) à une déformation oscillatoire d’amplitude croissante [11]. Les
points blancs représentent la réponse élastique et les points noirs la réponse dissi-
pative.

Comme mentionné plus haut, l’interface entre deux solides est composée d’un

film (ou jonction) pouvant être contrôlé par greffage chimique ou adsorption, dont

la structure est modifiée par le glissement. Bien souvent la jonction est composée
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Chapitre 1 : Le frottement solide

de résidus provenant de l’atmosphère (eau, poussière etc.) ou issus du cisaillement

en lui même et de l’endommagement de la surface. La structure de la jonction est

donc le plus souvent mal contrôlée et surement amorphe. Comprendre comment

les propriétés viscoélastiques et élastoplastiques de cette couche amorphe sont liées

à la nature des surfaces en contact est l’un des enjeux majeurs des études sur la

friction. On note que cette couche est nanométrique, que l’on s’attend à des effets

de confinement [12, 9], et que la description de la matière amorphe en masse

sous cisaillement est elle-même un sujet de recherche en soi. Malgré tout, des lois

phénoménologiques sont bien établies.

Le seuil de friction statique peut être décrit à un niveau microscopique en

considérant la plasticité de la jonction. Reiter [11] a étudié la réponse de films

d’épaisseurs nanométriques sous cisaillement oscillatoire à basse fréquence (∼ 1−10

Hz). A basse amplitude, la réponse est viscoélastique linéaire (figure 1.6). A plus

haute amplitude, la composante élastique diminue soudainement et la composante

visqueuse augmente. La jonction passe d’un état de solide à un état de liquide

viscoélastique sous cisaillement. Persson [13] a décrit la transition solide-liquide

sous cisaillement en utilisant le concept de température effective : au dessus du

seuil statique, la jonction a une structure sembable à celle observée au-dessus du

point de fusion.

Cette phénoménologie conduit naturellement à considérer la friction comme

le déblocage (ou "unjamming") de la couche interfaciale [14], similaire à d’autres

systèmes tels que les grains, mousses ou émulsions.

Briscoe a étudié sous cisaillement stationnaire la réponse de diverses mono- et

multicouches de Langmuir-Blodgett [15] dans le cas d’un contact unique sphère-

plan. Les mesures étant effectuées à des vitesses très faibles, elles sont indistin-

guables du seuil de friction statique. Deux tendances sont particulièrement impor-

tantes dans le cadre de ce manuscrit (figure 1.7). La relation

σ = σ0 + αP (1.15)

entre la contrainte et la pression, ainsi que

σ = σ′
0 + ΘlnV/V0 (1.16)
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1.3 Dynamique de la jonction

entre la contrainte et la vitesse.

Figure 1.7 – Réponse d’une interface composée d’acides gras à une force de ci-
saillement stationnaire. Gauche : relation contrainte - pression. Droite : relation
contrainte - vitesse [15].

Briscoe interprète ces résultats en supposant que la dynamique de la jonction

peut être décrite par un mécanisme de sauts thermiquement activés, à la manière

d’Eyring [16]. La forme générale d’un processus au cours duquel la matière se

réarrange en surmontant des barrières de potentiel est

ν ∼ ν0 × exp(−E0/kT ) (1.17)

ou ν0 est une fréquence d’essai et E0 est la hauteur de barrière. Lorsqu’une

contrainte est appliquée, la barrière d’énergie est abaissée et les sauts sont fa-

vorisés dans les deux sens. On obtient :

ν ∼ ν0 ×
[

exp
−E0 + σvshear − P vpress

kT
− exp

−E0 − σvshear − P vpress

kT

]

(1.18)

où les volumes vshear et vpress sont des volumes caractéristiques constants "sensibles"

respectivement à la contrainte de cisaillement σ et a la pression P .

En approximant ν/ν0 ≈ V/V0 et si σvshear est grand alors on peut identifier les
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Chapitre 1 : Le frottement solide

paramètres de l’équation 1.15 tels que σ0 = (kT/vshear)ln(V/V0) + (Ea/vpress) et

α = vpress/vshear. Finalement, après inversion on obtient :

σ =
E0 + P νpress

vshear
+

kT

vshear
ln

V

V0
(1.19)

et on peut identifier σ′
0 et Θ de l’équation 1.16. A partir de ses mesures, Briscoe

obtient une estimation des volumes caractérisques vshear ≈ vpress ≈ 1 nm3.

Baumberger [17] a adapté cette description au cas des interfaces multicontact,

et a montré que le terme de A ln(V/V0) donne une identité physique au terme

en V/V0 de la loi phénoménologique de Rice et Ruina. La majeure partie de la

dissipation frictionnelle s’effectue dans une bande de cisaillement nanométrique.

1.4 La théorie de Mindlin

Comme déjà mentionné plus haut, les solides sont rugueux avec une rugosité

de l’ordre d’une dizaine de microns. De ce fait, les solides en contact le sont par

l’intermédiaire d’aspérités et représentent une multitude de microcontact "sphère-

plan". Du fait de la géométrie, la contrainte tangentielle au voisinage de la ligne

de contact diverge si aucun glissement ne se produit à cet endroit.

Soient deux sphères de rayon R en contact. Le contact entre ces sphères est

décrit par le modèle de Hertz en absence de charge tangentielle. Pour décrite

l’influence de la charge tangentielle sur le contact, des hypothèses ont été émises

par Mindlin [18] :

• la loi de Coulomb est applicable à l’échelle locale,

• les charges normales et tangentielles sont découplées,

• il existe une partie du contact non glissante et une anneau glissant de lar-

geur a − c qui se propage du bord ver le centre du contact quand la charge

tangentielle appliquée croît (voir fig 1.8).

Mindlin a établi une relation non-linéaire entre la force tangentielle et le dé-

placement des centres de masse suivante :
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1.4 La théorie de Mindlin

uT =
3µN

16G∗a



1 −
(

1 − FT

µN

)2/3


 (1.20)

avec µ le coefficient de friction, G∗ le module de cisaillement effectif, uT le déplace-

ment latéral, a le rayon de l’aire de contact de Hertz et N la force normale exercée

sur les sphères. L’équation 1.20 est représentée sur la figure 1.9 (courbe bleue).

On voit que lorsque FT ≥ µN , le déplacement diverge (la raideur est nulle) et le

système est en régime de glissement "total".

Figure 1.8 – Illustration des régions collées et glissantes dans la zone de contact
entre une sphère et un plan vu de dessus.

Pour de petites charges tangentielles, la relation 1.20 s’approxime par :

uT =
FT

8G∗a
(1.21)

Pour des déplacements tangentiels oscillatoires, l’anneau glissant se développe

de manière symétrique et la forme de la courbe contrainte-déplacement est illus-

trée 1.8 (courbe rouge : retour et courbe verte : second aller). Alors l’expression

du déplacement relatif pour une diminution de la charge tangentielle est donnée

par :

uT ց =
3µN

16G∗a



2

(

1 − FTmax − FT

2µN

)2/3

−
(

1 − FT

µN

)2/3

− 1



 (1.22)

avec G∗ le module de cisaillement équivalent, a l’aire de contact,N la charge nor-

male, Fmax la force tangentielle maximale appliquée, µ le coefficient de friction.
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Figure 1.9 – Cycle de charge et décharge d’un contact sphère-plan. Les courbes
rouge et verte représentent respectivement le déchargement et le second charge-
ment du cycle.

Par symétrie quand la charge tangentielle augmente alors le déplacement relatif

s’écrit uT ր(FT ) = −uT ց(−FT ).

L’énergie dissipée ∆W au cours d’un cycle de déplacement tangentiel ∆W est

donnée par l’expression suivante :

∆W =
9µ2N2

10aG∗



1 −
(

1 − Fmax

µN

)5/3

− 5Fmax

6µN







1 −
(

1 − Fmax

µN

)3/2








 (1.23)

avec G∗ le module de cisaillement équivalent, a l’aire de contact,N la charge nor-

male, Fmax la force tangentielle maximale appliquée, µ le coefficient de friction.

Notons que l’approche de Mindlin a été récemment généralisée à une interface

multicontact [7]. Avant le seuil de glissement, chaque aspérité développe, selon sa

hauteur, un anneau glissant. Lorsque la plus haute aspérité est en glissement total,

toute l’interface l’est aussi.

A noter que l’approche de Mindlin ne prend pas en compte l’adhésion. Pour de

faibles charges normales ou dans le cas de matériaux mous (élastomères) la partie

adhésive augmente l’aire de contact de manière significative (voir la partie 1.6).
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1.5 Effet des vibrations sur la friction

1.5 Effet des vibrations sur la friction

La description de la dynamique frictionnelle ci-dessus par des lois "state and

rate" prend en compte l’age de l’interface ainsi que sa rhéologie. Une technique

bien connue pour maitriser la rhéologie interfaciale est d’ajouter un film, liquide

ou solide, dont l’épaisseur et la structure sont contrôlées. Le contrôle de l’interface

par greffage ou dépôt d’un film n’est cependant pas toujours désirable.

Un autre moyen pour limiter la friction est d’appliquer des vibrations externes

au système, ce qui facilite notamment des procédés industriels tels que la découpe,

le perçage, le tréfilage, ou le transport de matériaux granulaires. Récemment, le

couplage entre les vibrations et la friction a suscité un regain d’intérêt dans le

domaine des micro-technologies [19, 20], notamment dans le but d’améliorer le

comportement des systèmes micro-électro-mécaniques. Enfin à des échelles géolo-

giques, les contraintes exercées sur les failles sont sujettes à des fluctuations (marée

terrestre, fluidisation acoustique [21]), ce qui pourrait avoir une influence sur le

déclenchement des tremblements de terre.

Effet mécanique

Perfettini [22] et al. ont étudié l’effet de variation de charge normale sur la fric-

tion, en introduisant une faible perturbation de la charge normale sous la forme

σ = σ0 + σ1 sin ωt dans l’équation de Rice et Ruina. Le comportement obtenu est

typique d’un système masse-ressort dissipatif sous oscillations forcées. De plus, les

oscillations permettent de stabiliser le système vis-à-vis du stick slip.

Une analyse expérimentale complète a été réalisée récemment. Une modula-

tion de charge normale [23] provoque une diminution des coefficients de friction

statiques et dynamiques, et les effets sur le stick slip sont comparables à l’étude

théorique de [22]. Cependant, les effets observés expérimentalement ne peuvent

pas être pris en compte par un calcul de perturbation. Il faut des modulations de

charge importantes pour observer un effet. Il faut prendre en compte l’élasticité

interfaciale. En glissement stationnaire, la modulation de charge déforme élastique-

ment les microcontacts, ce qui entraine une modification de la raideur interfaciale

et donc le couplage avec la jonction.

Avec cette approche, la structure de la couche interfaciale n’est pas affectée de

manière spécifique par les vibrations et la structure de la couche interfaciale dé-
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Chapitre 1 : Le frottement solide

pend principalement de la vitesse de glissement. En revanche, dans certaines zones

de l’espace (fréquence, amplitude) les vibrations pourraient modifier la dynamique

locale, avec des conséquences encore mal comprises.

Physique de la jonction [24]

Comme le montre la figure 1.10 a), un système frictionnel soumis à des vibrations

a) b)

Figure 1.10 – a) Évolution de l’amplitude d’oscillation (en haut) et du coefficient
de friction (en bas) en fonction de la fréquence d’oscillation [24]. b) Structure de
l’interface sans vibrations (en haut) et avec vibrations (en bas) [25].

normales possède un spectre de réponse complexe. La résonance est observée pour

une fréquence correspondant à la fréquence propre du ressort assurant la trans-

mission de la vibration. A cette fréquence, le coefficient de friction est très faible.

A des plus hautes fréquences, l’évolution du coefficient de friction est complexe et

peut résulter d’autres couplages. Lorsque la fréquence des oscillations est proche

de la résonance, l’amplitude de vibration est telle qu’elle modifie la structure in-

terfaciale. D’autre part, cette fréquence de résonance est élevée et ne permet pas

à la jonction de relaxer. L’effet de "fluidisation acoustique" est alors maximal.

Ces résultats sont interprétés en termes de dynamique moléculaire par des si-

mulations [gao] (figure 1.10 b)). On voit que les vibrations augmentent le désordre

structural de la jonction. Gao [gao] propose aussi de modifier l’équation d’évo-
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lution de la variable d’état en y insérant un terme dépendant de l’accélération

oscillatoire.

Notons toutefois que à faible charge normale, les effets adhésifs sont présents,

ce qui n’est pas discuté.

1.6 Contacts élastiques adhésifs

1.6.1 Soumis à une force normale

Des observations expérimentales effectuées à faibles charges normales ont mis

en évidence que l’aire de contact mesurée est beaucoup plus grande que celle prévue

par la théorie de Hertz et l’aire de contact a une valeur non nulle pour une charge

normale nulle. Pour des surfaces propres et sèches une forte adhésion est observée.

Les forces de surfaces attractives doivent être prises en comptes à faible charge

normale. Un raisonnement énergétique [26] établi par Johnson, Kendall et Roberts

(JKR) est utilisé pour déterminer l’expression analytique du rayon de contact a ;

l’énergie totale du contact entre deux sphères élastiques doit être évaluée. L’énergie

totale UT du contact est la somme des contributions suivantes :

UT = UE + UP + US (1.24)

où UE est l’énergie élastique, UP est l’énergie potentielle et US énergie de surface,

ce dernier terme décrivant l’adhésion. Les conditions d’équilibre mécanique dUT

dN1

>

0 et de stabilité de l’équilibre d2UT

dN2

1

> 0 donnent :

a3 = R/K
(

N0 + 3πγR +
√

(3πγR)2 + 6πγRN0

)

(1.25)

avec N0 est la charge normale appliquée, K = 4E∗/3, E∗−1

= [(1 − ν2
1)/E1 + (1 − ν2

2)/E2]
−1

est le module d’Young équivalent, et γ la tension de surface.

L’analyse de JKR montre comment les forces dispersives contribuent au rayon

de contact de deux sphères soumises à une charge normale. Des expériences plus

récentes montrent qu’une charge tangentielle est aussi susceptible de modifier cette

aire de contact adhésive. En effet, la ligne de contact peut être décrite comme un
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Chapitre 1 : Le frottement solide

élément de fracture et il faut introduire un terme "à la Mindlin" permettant de

décrire le contact pour des charges tangentielles infinitésimales.

1.6.2 Soumis à une force tangentielle

Savkoor et Briggs ont décrit l’interaction de la charge tangentielle sur un

contact adhésif [27] en utilisant le raisonnement thermodynamique pour décrire

un contact élastique de deux sphères en contact JKR [26].

Soit deux sphères élastiques et adhésives en contact sous une charge normale

N0, l’aire de contact formée par les forces d’adhésion est dans un état d’équi-

libre stable et l’énergie totale du contact UT,JKR est donnée par l’expression 1.24.

La charge tangentielle provoque un déplacement uT qui diminue l’énergie totale

UT,JKR par la quantité 1/2 FT uT : UT = UT,JKR − 1/2 FT uT .

Après minimisation de l’énergie on obtient :

N1 = N0 + 3πγR +

√

(3πγR)2 + 6πγRN0 − 3KFT

16G∗
(1.26)

avec G∗−1

= [(1 − ν1) /G1 + (1 − ν2) /G2]
−1 le module de cisaillement équivalent

et FT la charge tangentielle.

L’équation du rayon de contact en fonction de la charge normale et tangentielle

s’écrit :

a3 = R/K



N0 + 3πγR

√

(3πγR)2 + 6πγRN0 − 3KFT

16G∗



 (1.27)

Dans l’équation 1.27 l’expression sous la racine doit être supérieure ou égale

à zéro pour avoir une solution réelle à l’équation du rayon de contact. Le contact

entre les deux sphères est dans un état d’équilibre stable pour FT 6 FT 0 avec la

force critique

FT 0 = 4/
√

KG∗−1

√

2πγRN0 + 3π2γ2R2 (1.28)

Au delà de la charge FT 0, le rayon de contact diminue pour atteindre le rayon de

de Hertz (a3 = RN0/K).
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Chapitre 2

Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental utilisé pour mener à bien nos expériences est basé

sur le couplage mécanique, lors de leur mise en contact, entre un matériau piézo-

électrique polarisé à l’aide d’un signal alternatif et une sonde. Les caractéristiques

de la résonance permettent d’obtenir des informations sur l’élasticité et les pro-

cessus dissipatifs dus à l’établissement du contact, pouvant être altéré ou non.

Nous décrivons en premier lieu les aspects techniques liés au dispositif expérimen-

tal. En second lieu, on montre comment établir le lien entre les caractéristiques

de la résonance et les éléments de mécanique du contact mentionnés au chapitre

précédent.

2.1 Principe de fonctionnement

Le dispositif est composé d’un résonateur à cristal de quartz placé dans une cel-

lule d’acquisition. La cellule d’acquisition est reliée à un analyseur de réseau pour

acquisition du spectre de résonance permettant ainsi de déterminer la fréquence

de résonance f et le facteur de qualité Q du quartz.

2.1.1 Piézoélectricité

Les matériaux piézoélectriques ont la particularité de présenter un couplage

entre le champ élastique et le champ électrique. Ce couplage introduit des termes

électriques dans le développement des équations de la dynamique et des termes
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Chapitre 2 : Dispositif expérimental

Formule chimique Réseau de Bravais Groupe Structure Cristalline
SiO2 Hexagonal 32 Trigonal

Table 2.1 – Les propriétés cristallines du quartz

élastiques dans le développement des équations de Maxwell. Nous présenterons

les équations constitutives d’un solide piézoélectrique, puis nous appliquerons ce

résultat sur le quartz et nous exposerons une application pratique de l’effet piézo-

électrique [28].

Un solide piézoélectrique se polarise sous l’action d’une contrainte (effet direct)

et se déforme sous l’action d’un champ électrique (effet inverse). La description des

effets piézoélectriques implique le couplage entre la contrainte, la déformation, le

champ électrique et la polarisation via les constantes piézoélectriques. La polarisa-

tion du cristal induit la déformation s’écrit D = ǫ E + e S où ǫ est la permittivité

diélectrique, e la constante piézoélectrique, D l’induction électrique, E le champ

électrique et S la déformation.

De même, la contrainte dans le cristal induite par le champ électrique s’écrit

T = cS − eE avec c la constante de rigidité. En généralisant les expressions ci-

dessus à trois dimensions nous obtenons les équations décrivant la piézoélectricité.

Les équations constitutives de la piézoélectricité s’écrivent :

Tjk = −eijk Ei + cE
jklmSlm (2.1)

et

Di = ǫijEj + eijk Sjk (2.2)

avec S le tenseur des déformations, E le champ électrique, D le déplacement

électrique, Tjk le tenseur des contraintes, cE
jklm le tenseur des constantes de raideur

et eijk le tenseur des constantes piézoélectriques de rang 3.

Le matériau piézoélectrique utilisé dans cette thèse est le quartz, solide cristallin

de composition chimique SiO2 dont les propriétés cristallines sont présentées dans

le tableau 2.1.

Le contrôle de la déformation issue de l’induction électrique nécessite de couper

le cristal selon une direction particulière par rapport aux axes principaux. La coupe
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2.1 Principe de fonctionnement

Figure 2.1 – Les différentes coupes pour un cristal de quartz.

"AT" consiste à couper le cristal d’un angle de 35◦15 par rapport au plan de sy-

métrie (x,z) (figure 2.1). On obtient ainsi un mode de déformation de cisaillement,

représenté figure 2.2 par une onde stationnaire telle que le déplacement

uT = uT 0 cos(kNy)ejωt (2.3)

avec kN = Nπ/hq. Pour le mode fondamental on a k = ω/Vs ou Vs = (Gq/ρq)1/2 ≈
3.34 × 105 cm/s est la vitesse des ondes de cisaillement (Gq = 2.95 × 1010 Pa

et ρq = 2.65 g/cm3 sont le module de cisaillement et la densité du quartz). En

prenant une épaisseur de hq = 330 µm on trouve f ∼ 5 MHz, qui est la fréquence

typique des quartz utilisés dans ce travail.

X

Y

Air

Air

quartz hq

uT

Figure 2.2 – Mode de vibration de la coupe "AT" pour la fréquence fondamentale.

L’amplitude de cisaillement est déterminée à partir de l’équation 2.1 page 28. La

constante piezoélectrique du quartz dans ce mode de vibration est dAT = 3.1×10−12

m/V et uT 0 = Shq = dAT Ehq = dAT ∆V avec le champ électrique E = ∆V/hq. Le
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Chapitre 2 : Dispositif expérimental

déplacement effectif dépend du facteur de qualité uT 0,eff = QuT 0 [29]. Pour un

facteur de qualité typique Q ∼ 50000 on obtient 0.1 < uT 0,eff < 100 nm pour une

différence de potentiel 1 × 10−3 < ∆V < 1 V accessible avec notre système.

Compte tenu des amplitudes de cisaillement, le résonateur peut être utilisé

comme une sonde linéaire à basse amplitude de cisaillement, ou comme un "actua-

teur" aux plus hautes amplitudes.

2.1.2 La microbalance à cristal de quartz

Comme mentionné dans le chapitre précédent, la friction et l’adhésion sont

souvent déterminés en partie par une jonction, que l’on peut contrôler par dépôt

d’un film nanométrique. Nous avons procédé au dépôt de divers films minces et

mesuré leur épaisseur en mode "balance à quartz", c’est à dire en mode "sonde"

[28].

L’ajout d’une masse à la surface du quartz modifie la fréquence résonance

selon le principe suivant. On définit respectivement l’énergie cinétique et l’énergie

potentielle du pic pour la microbalance à quartz par :

Uk =
ω2u2

x0

2
(ρs +

ρqhs

2
) (2.4)

et

Up =
Gqk

2u2
x0

hs

4
(2.5)

avec ω est la pulsation, ux0 le déplacement à la surface, ρq la masse volumique du

quartz, ρs la masse par unité de surface du film déposé, hs l’épaisseur du quartz.

Ainsi le décalage de la fréquence de résonance ∆f est relié à l’épaisseur du film hf

par :
∆f

f0
= −ρf hf

ρq hs
(2.6)

avec ρf la masse volumique et hf l’épaisseur du film déposé. L’expression ci-dessus

peut se récrire de la manière suivante :

∆f = −2f 2
0

ρf hf
√

Gqρq

(2.7)
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2.1 Principe de fonctionnement

avec Gqle module de cisaillement élastique du quartz. Par la mesure du décalage

en fréquence du pic de résonance, la masse d’un film peut être déterminée avec

une erreur de 2%. Le résonateur a été utilisée comme une microbalance à cristal

de quartz pour déterminer l’épaisseur des films déposés.

2.1.3 Couplage entre l’oscillateur et une masse inertielle

Comme indiqué plus haut, l’ajout d’un film mince rigide sur la surface du

quartz diminue la fréquence de résonance, provoquant un déplacement négatif

(équation 2.7). Ceci est illustré sur la figure 2.3. Lors de l’ajout d’une masse iner-

Figure 2.3 – Evolution de la fréquence de résonance du quartz en fonction de
la perturbation. L’ajout d’un film rigide diminue la fréquence de résonance sans
modifier la dissipation outre mesure. L’ajout d’une masse inertielle augmente la
fréquence de résonance et modifie de manière la dissipation [30].

tielle, la fréquence de résonance augmente et l’amplitude du pic diminue fortement.

Ceci est le reflet du couplage mécanique entre la surface du quartz et la masse iner-

tielle, à l’origine d’une raideur et d’une dissipation en série avec le résonateur. Afin
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Chapitre 2 : Dispositif expérimental

d’obtenir des informations physiques sur le contact formé, il convient tout d’abord

de déduire des mesures la raideur du contact.

2.2 Elasticité interfaciale

2.2.1 Ressorts couplés

Le modèle proposé par Dybwad [31] consiste à décrire l’interaction entre une

masse inertielle et le résonateur à l’aide de deux oscillateurs couplés. Le résonateur

est caractérisé par sa masse M et sa raideur K, et la masse inertielle par m (voir

figure 2.4). L’établissement du contact se traduit par une raideur k, qu’il faut

ajouter en série au ressort constitué par l’oscillateur. Le principe fondamental de

M

K

k

m

2a

h

Figure 2.4 – A gauche : une bille sur substrat sur lequel a été déposé un film
mince d’épaisseur h. A droite : analogie mécanique : le système {masse M-ressort
K} représente le résonateur à quartz ; La bille ou lentille est représenté par la masse
m et la raideur latérale du contact entre la bille et le film est représenté par le
ressort k.

la dynamique permet d’obtenir deux équations du mouvement pour respectivement
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2.2 Elasticité interfaciale

les masses M (résonateur) et m (la masse inertielle) :















m
d2 xA

d t2
= k [(xA0 − xB0) − (xA − xB)]

M
d2 xB

d t2
= −K(xB − xB0) + k [(xA0 − xB0) − (xA − xB)]

(2.8)

Nous procédons à des changements de variables suivants :

ξ1 = xB − xB0

et

ξ2 = xA − xA0

alors le système d’équation 2.8 s’écrit :















d2 ξ2

d t2
= − k

m
(ξ2 − ξ1)

d2 ξ1

d t2
= − K

M
ξ1 − k

M
(ξ1 − ξ2)

(2.9)

En posant ξi = Xi exp(i(ωt + φ) alors nous obtenons le système d’équation :















− k

m
X1 + (

k

m
− ω2)X2 = 0

(
k

M
+ k

M
− ω2)X1 +

k

M
X2 = 0

(2.10)

avec la pulsation propre ω du système.

La détermination de pulsation propre nécessite de calculer le déterminant de

ce système et de l’annuler. On trouve que la pulsation propre s’écrit :

2ω2 = (
K

M
+

k

M
+

k

m
) ±

√

(
K

M
+

k

M
+

k

m
)2 − 4

K

M

k

m
(2.11)

L’un des deux modes propres ω− correspond au mouvement en phase de la

particule avec le résonateur où le résonateur permet de déterminer la masse déposée

tandis que l’autre mode ω+ correspond à un mouvement en opposition de phase

de la particule par rapport au résonateur. Une approximation du premier ordre en
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k du mode ω+ fournit une relation entre ω+, K,M et k suivante :

k = 2 ∆ω+
√

MK (2.12)

où ∆ω+ = ω+ − ω0 et ω0 la pulsation propre du résonateur.

2.2.2 Films minces

Lorsque la masse est posée sur une surface couverte d’un film, comment évalue-

t-on les propriétés physiques du film mince ? Pour répondre à cette question, il est

nécessaire de poser les hypothèses suivantes :

• seule la partie du film en contact avec la masse est cisaillée,

• le film est supposé se comporter comme un ressort élastique en négligeant les

effets de bords,

• la déformation du substrat provoquée par le contact est donnée par la théorie

de Mindlin.

• la contrainte appliquée est entièrement transmise au substrat, le film et le

substrat se comportent comme des raideurs en série.

La raideur du film élastique est kf = πa2G ′

h
avec a le rayon de contact, h

l’épaisseur du film et G′ le module élastique en cisaillement du film. À l’aide de

la théorie de Mindlin, la raideur du substrat est donnée par ks = 8G∗a où G∗

est le module de élastique de cisaillement équivalent. La raideur du contact est la

somme des contributions des deux raideurs kf et ks en série alors nous exprimons

la raideur kc comme :
1
kc

=
1

8G∗a
+

h

πa2G ′
. (2.13)

Si la raideur du film est grande, on mesure l’élasticité des deux solides en

contact. Dans le cas où la raideur latérale du film est petite par rapport à la

raideur du substrat, la mesure de la raideur du contact donne accès au module

élastique du film.

34



2.3 Dissipation

2.3 Dissipation

La dissipation est donnée par la variation du facteur de qualité après éta-

blissement du contact. L’obtention d’une relation pour la dissipation [30] se fait

en évaluant deux quantités énergétiques : l’énergie dissipée par cycle d’oscillation

Efilm et l’énergie stockée par le résonateur Ere.

L’énergie dissipée par cycle Efilm s’écrit Efilm = π(ω+η)(πa2/h)u2
T avec η la

viscosité du film, h l’épaisseur du film, a le rayon de contact et uT l’amplitude

de cisaillement du résonateur. L’énergie stockée par le résonateur est donnée par

l’expression suivante Ere = (1/2)Ku2
T avec K la raideur du quartz.

Le facteur de qualité Q est une quantité mesurable du résonateur, la dissipation

due au contact entre la particule et le résonateur est caractérisée par l’inverse du

facteur de qualité ∆Q−1. Nous pouvons écrire l’inverse du facteur de qualité ∆Q−1

comme le rapport de l’énergie dissipée par le film Efilm sur l’énergie stockée par

le résonateur Ere :

∆Q−1 =
πa2

hK
G′′ (2.14)

où G′′ est le module de dissipation en cisaillement avec G′′ = ω+η.

2.4 Préparation des films

Nous avons utilisé deux types de films au cours de cette étude, des films de

thiol greffés ainsi que des films de polymère spin-coatés.

2.4.1 Couches de thiols

Les électrodes d’or des résonateurs que nous avons utilisés se prêtent idéalement

au greffage de monocouches de thiol en raison de leur forte affinité avec les métaux

(voir figure 2.5).

Le quartz est d’abord nettoyé avec un flux d’air comprimé, puis immergé

quelques minutes dans une solution de 1/3 d’eau oxygénée et 2/3 d’acide sul-

furique portée à 100◦. Puis, le quartz est plongé pendant 24h dans une solution

à 1 mmol/l de thiol dans l’éthanol. Les thiols utilisés sont de l’octadecanethiol
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Figure 2.5 – Processus de dépôt des thiols et structure de la couche greffée. La
structure résultante est dense [32].

CH3(CH2)17SH et mercapto-undecanoic acide HS(CH2)10CO2H , ce qui permet

d’obtenir différentes énergies de surface. La structure de couche greffée évolue ra-

pidement et s’auto-organise en raison du caractère labile de la liaison S − Au, et

au bout de 24h on obtient une monocouche dense représentée figure 2.5.

Ces monocouches ont l’avantage de ne pas se dégrader sous l’effet de pressions

assez élevées et ou sous l’action de forces de friction .

2.4.2 Films de polymère

Les films de polymère sont préparés avec la technique de spin coating schéma-

tisée sur la figure 2.6. Une solution de polymère est préparée dans un bon solvant,

puis déposée sur le substrat. Celui-ci est mis en rotation à des vitesses de 1000

à 4000 tours/min. La force centrifuge tend à expulser une partie du liquide, tan-

dis que le solvant s’évapore, ce qui a augmente la viscosité. Lorsque les forces

visqueuses sont supérieures à la force centrifuge l’écoulement est bloqué et on ob-

tient un film d’épaisseur homogène. En fonction de la concentration de la solution

et de la vitesse de rotation, on obtient des films de 10 à plusieurs centaines de
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nanomètres d’épaisseur, de manière assez reproductible.

Figure 2.6 – Processus d’un film mince de polymère Après dépôt d’une goutte
de solution (en bleu), le quartz est mis en rotation.

Emslie et al. ont décrit l’écoulement d’un liquide visqueux sur une surface

circulaire soumis à une force centrifuge [33]. Ils émettent les hypothèses suivantes :

• le plan de rotation est horizontal donc il n’y a pas de composante radiale

pour la gravité,

• la couche liquide est symétrique radialement et si fine que les différences

d’énergie potentielle de pesanteur perpendiculaire à la surface sont négli-

geables par rapport aux effet de la force centrifuge,

• la viscosité est indépendante du taux de cisaillement : le liquide est Newto-

nien,

• la vitesse radiale est assez petite pour négliger les forces de Coriolis.

• le plan de rotation est infini,

• la couche de liquide est si fine que la résistance aux cisaillement est impor-

tante seulement dans le plan horizontal.

Les hypothèses énoncées précédemment permettent d’écrire et de simplifier l’équa-

tion de Navier-Stokes :

−η
∂2 v

∂ z2
= ρω2r (2.15)

où η est la viscosité, ρ est la masse volumique du liquide, ω est la vitesse angulaire

et v est la vitesse radiale du liquide.
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Le profil des vitesses est obtenu à partir de l’équation 2.15 avec les conditions

aux limites suivantes : la vitesse du liquide est nulle à la surface du disque et les

forces de cisaillement sont nulles à la surface du liquide :

v =
1
η

(

−1
2

ρω2rz2 + ρω2rhz
)

(2.16)

avec h l’épaisseur de la couche liquide.

L’intégration du profil des vitesses dans la direction z et l’utilisation de l’équa-

tion de continuité donnent une équation différentielle de l’épaisseur h de la couche

liquide en fonction du temps suivante :

∂ h

∂ t
= −ρω2

3η

1
r

∂

∂ r

(

r2h3
)

. (2.17)

L’équation 2.17 peut être réécrite sous la forme suivante suivante :

∂ h

∂ t
= −2

ρω2

3η
h3 − 3

ρω2

3η
rh2 ∂ h

∂ r
. (2.18)

En comparant l’équation 2.18 à la dérivée totale de l’épaisseur h, on obtient :

d h

d t
= −2

ρω2

3η
h3 (2.19)

et
d r

d t
= 3

ρω2

3η
rh2. (2.20)

La solution à l’équation 2.19 est donnée par :

h =
h0

(

1 + 4ρω2

3η
h2

0t
)1/2

. (2.21)

Les auteurs montrent que l’épaisseur finale h ne dépend pas de la longueur r de la

couche de liquide ; par contre l’ obtention d’un film liquide uniforme nécessite une

distribution initiale de l’épaisseur h0 uniforme avant spincoating.
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2.5 Imagerie

Comme nous l’avons vu plus haut, les mesures de shift en fréquence et facteur

de qualité dus à l’établissement d’un contact apportent des informations sur la

raideur et la dissipation locale, dont l’interprétation directe nécessite toutefois

de connaitre la topologie du contact. Une partie des expériences présentées dans

cette thèse a donc été réalisée en caractérisant la résonance du quartz de manière

simultanée avec la visualisation du contact. Le dispositif optique utilisé est composé

d’un système coaxial composé d’un objectif de microscope, d’une caméra et d’une

source lumineuse.

Le contact est établi grâce à une sonde représentée figure 2.7. La sonde est

composée d’une lame de verre circulaire (de diamètre 12 mm et d’épaisseur 1 mm)

sur laquelle sont fixées trois lentilles identiques de diamètre 4 mm et de rayon de

courbure R = 3.1 mm. Pour fixer les lentilles, on nettoie la lame de verre grâce

à un plasma oxygène pendant 1 min, puis on dépose par spin-coating un film de

polydiméthylsiloxane réticulable (Sylgard 184 Dow Corning). Le nettoyage plasma

permet une bonne adhésion entre le film et la lame de verre. Avant que le film ne

réticule, on place une pièce métallique perforée de trois orifices de même diamètre

que la base des lentilles.

Enfin, on dépose les lentilles (BK7, Melles Griot) sur la plaque et on réticule

le film pendant une heure à 100◦. La sonde est ensuite plongée rapidement dans

une solution acide bouillante afin d’éliminer les pollutions déposées pendant l’as-

semblage de la sonde. Après rinçage à l’eau et séchage sous gaz inerte, la sonde

est laissée 24 h au repos afin de permettre aux liaisons Si-O de se reformer pour

obtenir une surface de basse énergie.

Grâce à une pièce métallique calibrée, la sonde est placée sur le quartz de

manière à ce que leur centres coïncident, ce qui permet d’assurer une bonne repro-

ductibilité 1.

Le principe expérimental du dispositif est le suivant (voir figure 2.8) : une source

lumineuse de type LED produit un faisceau de lumière blanche, ce faisceau passe

par un filtre passe-bande de longueur d’onde λ = 536 nm produisant un faisceau

1. En effet, l’amplitude de vibration n’est pas constante sur toute la surface du quartz et

diminue selon une gaussienne dont le maximum est au centre du quartz.
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Chapitre 2 : Dispositif expérimental

Figure 2.7 – Schéma de la sonde : vue de haut (à gauche) et de profil (à droite). On
distingue les trois lentilles circulaires (gris foncé), la pièce métallique qui permet
d’ajuster leur position (gris clair), ainsi que la lame de verre sous jacente (gris très
clair). Le dimensionnement a été réalisé afin d’obtenir un centre de gravité le plus
bas possible.

monochromatique ; celui-ci atteint la lame séparatrice inclinée à 45◦ produit un

faisceau se propageant à angle droit par rapport au faisceau initial puis atteint la

sonde translucide ; le faisceau est réfléchit sur la surface du substrat et récupéré

grace à une caméra CCD.

Lame 

séparatice

Objectif 

de microscope

Camèra CCD

Attachement 

coaxial en ligne

Source 

lumineuse 

LED 

a) b)

Figure 2.8 – a) Dispositif optique élaboré pour visualiser l’air de contact, b)
Anneaux de Newton.

Les anneaux de Newton sont produits par le dispositif optique, la tache cen-

trale sombre donne l’aire de contact et les autres anneaux (sombres et lumineux)

permettent de déterminer le rayon de courbure de la sonde. Le rayon d’un anneau
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sombre est donnée par : xk =
√

k λ R où R et le rayon de courbure de la lentille,

λ la longueur d’onde de la source lumineuse et k l’ordre d’interférence.

À partir de cette relation, nous avons déterminé le rayon de courbure en me-

surant les rayons des anneaux sombres pour k = 1 à 6 (voir figure 2.9). Le rayon

de courbure de la lentille est estimé à R = 3,1 mm ± 0,1 mm correspondant à

la courbure donnée par le fournisseur. La détermination précise de la courbure

de la lentille avec cette méthode permet la comparaison rigoureuse entre l’aire de

contact mesurée et celle estimée par le modèle de Hertz.
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Figure 2.9 – Le rayon R de la lentille en fonction du rayon x des anneaux sombres
et lumineux pour les ordre d’interférence k = 0 à k = 6.

2.6 Conclusions

Nous avons fonctionnalisé les interfaces en déposant soit des films minces de

polymère par spincoating soit des monocouches de thiol par adsorption. Le dépla-

cement du pic de résonance vers la gauche après dépôt permet de déterminer la

masse déposée et d’évaluer ainsi l’épaisseur du film ou de la monocouche.

Lorsque nous effectuons le contact en déposant la sonde sur la surface du réso-

nateur, la fréquence de résonance augmente et le facteur de qualité diminue. L’écart

de fréquence ∆fR quantifie la raideur latérale du contact créée par le couple entre
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Chapitre 2 : Dispositif expérimental

la sonde et le résonateur dans le mode « opposition de phase ». L’inverse du facteur

de qualité ∆Q−1 mesure l’énergie dissipée par le contact normalisée par l’énergie

stockée par le résonateur.

Le profil de la lentille obtenu à partir de la figure d’interférence (les anneaux

de Newton dans notre cas) corrobore avec les données fournies par le fabriquant.

L’aire de contact est évaluée par la tâche centrale de la figure d’interférence.

Les mesures acoustiques (∆fR et ∆Q−1) couplées aux mesures optiques donnent

accès aux modules dynamiques de cisaillement G′ et G′′ pour les films minces de

polymère. L’évaluation des modules G′ et G′′ pour différents épaisseurs peut mettre

en lumière un effet de confinement dans les films de polymères à haute fréquence

(∼ 5 MHz).
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Chapitre 3

Interfaces contrôlées

nanométriques : propriétés

mécaniques et vieillissement

Les propriétés de la matière confinée mettent en évidence des effets de taille

bien connus. Par exemple, les études menées dans les groupe de S. Granick et J.

Israelachvili montrent comment des liquides sous forme de films nanométriques ont

en réalité des propriétés similaires à des solides viscoélastiques. Plus récemment,

des études réalisées grâce à un microscope à force atomique suggèrent que l’eau à

température ambiante et sous forme de gouttes nanométriques pourrait avoir des

propriétés mécaniques similaires à de la glace. Enfin, la température de transition

vitreuse de films minces de polymère diminue avec l’épaisseur [34].

Comme indiqué dans le chapitre 1, la majeure partie des processus dissipa-

tifs dus au frottement proviennent d’une bande de cisaillement nanométrique à

l’interface entre les deux solides. Il est alors légitime de se demander quelles sont

les éventuelles conséquences des effets de confinement sur nos expériences, et quel

est l’état des diverses interfaces utilisées. Le mode "sonde" du résonateur à des

amplitudes de vibrations de l’ordre de l’angström est bien adapté.
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Chapitre 3 : Interfaces contrôlées nanométriques : propriétés mécaniques et
vieillissement

3.1 Étude d’un film mince vitreux

3.1.1 Élaboration et dépôt des film de PMMA

La surface de l’électrode dorée du résonateur est nettoyée avec une solution

de mélange piranha. La masse moléculaire du polyméthyl(métacrylate) (PMMA)

est Mw = 119 000 g/mol. Quatre films d’épaisseurs différentes ont été fabriqués.

Une solution mère S0 de PMMA a été réalisée avec une masse m ≃ 0,14 g de

PMMA dans 10 mL de toluène, puis diluée selon des proportions renseignées dans

le tableau 3.1, et spin-coatée à 2000 tours/min. Un quatrième film de PMMA

d’épaisseur h = 112 nm a été obtenu à partir de la solution S0 et une vitesse de

rotation plus faible (1700 tours/min).

dilution S0
S0

2
S0

4

h (nm) 85 37 13

Table 3.1 – Dilutions réalisées à partir de la solution mère et épaisseurs corres-
pondantes. Les épaisseurs ont été évaluées grâce au mode "balance à quartz, voir
paragraphe 2.1.2 page 30.

3.1.2 Résultats et discussion

Quelle que soit l’épaisseur du film, la raideur mesurée kc en régime linéaire reste

constante entre 1, 9 et 2, 1 × 106 N/m et la dissipation ∆Q−1 en régime linéaire

des lentilles sur le film de PMMA demeure invariable (fig. 3.1).

Des tests à haute amplitude de cisaillement ont été réalisés afin d’analyser la

réponse frictionnelle de ces films. Dans le graphe 3.2, nous traçons la différence

∆fr − ∆fr 0 et ∆Q−1 − ∆Q−1
0 avec ∆fr, ∆Q−1, ∆fr 0 et ∆Q−1

0 qui sont respecti-

vement le shift en fréquence instantané, le shift en dissipation instantané, le shift

en fréquence à basse amplitude et le shift en dissipation à basse amplitude. La

réponse est linéaire jusqu’à 1 nm, puis la fréquence de résonance diminue de ∼ 30

Hertz ∼ 0, 4 × 106 N.m−1. Là non plus, à haute amplitude l’épaisseur n’a aucune

influence sur les mesures.
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Figure 3.1 – Variation de a) kc et b) ∆Q−1 en fonction de l’épaisseur h du film
pour la sonde (3 contacts). Le système sondé est un film mince de polymère vitreux
(PMMA, voir texte).

Le modèle de raideur latérale employé pour décrire les données expérimentales

est donné en 2.2.2 page 34. La raideur latérale totale du contact kc s’écrit :

kc =
ks

1 + ks

kf

=
ks

1 + 8G∗h
πG′a

(3.1)

où ks = 8 G∗ a est la raideur du substrat et kf = πa2G′/h est la raideur du film avec

G∗ et G′ qui sont respectivement le module de cisaillement équivalent du substrat

et le module élastique de cisaillement du film. Avec a ∼ 10 µm (non affecté par la

présence du film vitreux) , h ∼ 50 nm, G∗ ∼ 13 GPa, on obtient 8G∗h/πa ∼ 108

Pa. Comme le module du PMMA est de l’ordre du GPa, on voit que la présence

d’un film mince vitreux ne peut modifier la raideur mesurée de plus de 10%, ce

qui est de l’ordre de la reproductibilité de nos mesures.

L’application du modèle de MindLin à ce système de film mince permet d’éva-

luer un coefficient de friction effectif, sous doute révélateur de la surface du film

mince vitreux. La réponse élastique est modélisée par l’équation

kT = kT 0 (1 − FT /6 µ P ) (3.2)
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Figure 3.2 – Variation de a) ∆fr − ∆fr 0 et b) ∆Q−1 − ∆Q−1
0 en fonction de

l’amplitude de cisaillement uT pour différentes épaisseurs h de PMMA. Les points
bleus, oranges et verts correspondent respectivement à h = 112, 85 et 37 nm. Les
lignes correspondent à un ajustement des données expérimentales par l’équation
3.2 pour l’inset du graphe a) et par l’équation 3.3 pour l’inset du graphe b).

et donne un coefficient µs de 1,13 ± 0,22 indépendamment de l’épaisseur du film.

La dissipation du contact est modélisé par l’équation

Ediss = (36G∗aµN)−1 F 3
T (3.3)

et le coefficient de friction µs évalué par ce modèle est de 0,32 ± 0,02 quelle que

soit l’épaisseur. En revanche, l’analyse des données en régime non-linéaire permet

de déduire le coefficient de friction µs en surface qui ne varie pas avec l’épaisseur.

Notre système de mesure présente donc des limites qu’il convient de préciser.

Tout d’abord, le paramètre G∗ n’est pas modifiable car il contient la réponse élas-

tique du quartz combinée à celle de la sonde. Ensuite, la fréquence caractéristique

de notre système correspond forcément la partie basse du spectre des temps de

relaxation, avec des modules élevés. Dans la présente configuration, le quartz est

particulièrement adapté à l’analyse de matériaux "mous" à température ambiante,

typiquement avec un module de cisaillement . 108 Pa.
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3.2 Etude d’un film solide viscoélastique

3.2 Etude d’un film solide viscoélastique

3.2.1 Protocole expérimental

De même que précédemment, le quartz est nettoyé par immersion dans de

l’acide bouillant, puis spin coaté avec une solution de polyisobytylène (PIB, Acros

organics, Mw = 1, 7 106 g/mol) dans le toluène. Les solutions de PIB élaborées

pour cette étude ont été réalisées avec une masse moléculaire de Mw =1,6 106

g/mol. Pour réaliser les films, une solution mère A0 de PIB a été réalisée avec une

masse m = 0,2209 g de PIB dilué dans 10 mL de toluène ; cette solution mère A0

donne un film de PIB d’épaisseur h = 344 nm. Puis des dilutions de la solution A0

ont été réalisées pour obtenir des films de PIB d’épaisseur plus faible.

Avant chaque mesure, la sonde est plongée dans de l’éthanol absolu pendant

∼ 5 min puis rincée abondamment avec de l’eau distillée et séchée avec flux d’air

sec. L’immersion dans l’éthanol permet de faire démouiller des résidus. Les lentilles

sont inspectées au microscope optique. Si les lentilles ne sont pas propres alors nous

effectuons un nettoyage « mécanique » avec du papier optique puis nous réitérons

le protocole de nettoyage à l’éthanol jusqu’à obtenir une surface dénuée de résidus

repérables au microscope optique avec un objectif × 10.

Une fois la sonde déposée sur le film, la fréquence de résonance, le facteur

de qualité ainsi que l’aire de contact évoluent dans le temps. Nous avons étudié

ce régime à l’aide de faibles amplitudes d’oscillation. Au bout de ∼ 20 min la

réponse est stabilisée et nous caractérisons alors le film par des mesures à amplitude

d’oscillation croissante.

3.2.2 Rayon de contact

Sans film, le rayon de contact entre les sphères composant la sonde et l’élec-

trode d’or est a ∼ 9µm. Lorsqu’un film solide viscoélastique est intercalé, le rayon

de contact croit (voir paragraphe suivant) de manière significative durant ∼ 20

min pour atteindre a ≥ 20µm. Le rayon de contact mesuré dans cette configura-

tion "film mince solide viscoélastique" est dominé par la conservation de volume

impliquant la partie du film localisée à l’interface.

La figure 3.3 montre l’évolution du rayon de contact mesuré 20 min après
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Figure 3.3 – Rayon de contact stabilisé en fonction de l’épaisseur du film initial.
Les points expérimentaux sont en noir.

l’établissement du contact en fonction de l’épaisseur initiale du film.

Le volume de la calotte sphérique correspondant au volume déplacé est :

Vcal =
π

3
(h + δ)2(3R − h − δ) (3.4)

(voir figure 3.4) ou h est l’épaisseur du film. δ est l’enfoncement du au contact de

Hertz, et est obtenu à partir de la mesure du rayon de contact sans film, aH ∼
9µm ∼ (Rδ)1/2.

En première approximation, lorsque la sonde s’est enfoncée dans le film, le

volume déplacé est supposé être redistribué dans un ruban de même épaisseur que

le film initial, et dont le volume s’écrit

Vcal = π(a2
2 − a2

1)h (3.5)

où a2 est le rayon obtenu après redistribution du volume expulsé et a1 ∼ 2R(δ +h)

est le rayon de contact géométrique sans conservation de volume. On voit figure 3.3

un calcul numérique de a1 et a2 avec h l’épaisseur du film et δ l’enfoncement de

Hertz. L’approximation de conservation de volume n’est pas appropriée pour les
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3.2 Etude d’un film solide viscoélastique

h

δδ

Figure 3.4 – Contact sphère plan avec un film. Le contour de la sphère est en
pointillé, le film en vert et le substrat en gris. Le film est expulsé et un volume équi-
valent à une calotte sphérique (partie gris clair) est redistribué, ce qui augmente
l’aire de contact apparente.

épaisseurs de l’ordre du nanomètre, car cela résulte en un ruban de largeur infinie.

En revanche pour h ≥ 10 nm la largeur du contact est assez bien prise en compte

par la conservation de volume.

On peut donc supposer que pour des épaisseurs de film 10 < h ≤ 100 nm, le

rayon de contact se stabilise lorsque les sphères sont en contact avec le quartz et

qu’une bonne partie du film s’est écoulé par "squeeze flow". C’est sur cette base

que nous formulerons des hypothèses sur la forme de l’interface afin de calculer

les modules dynamiques du film à partir des mesures de raideur et de dissipation.

Pour h ≥ 100 nm, le rayon de contact se stabilise à une valeur non triviale, lorsque

la contrainte normale exercée est trop faible et provoque une cinétique de "squeeze

flow" négligeable.

3.2.3 "Squeeze flow"

Au cours des premiers instants après établissement du contact, l’aire de contact

augmente en raison de l’expulsion progressive du polymère viscoélastique en dehors

du contact. La dynamique de ce processus permet d’estimer la viscosité extensio-

nelle du polymère [35].

Compte tenu de son haut poids moléculaire, la longueur de glissement du PIB

(voir partie sur le glissement) est beaucoup plus grande que l’épaisseur du film, et

on admet que le "squeeze flow" s’effectue avec la condition de glissement (total) à
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la paroi. La déformation de Hencky dans la direction verticale s’écrit

ǫ = ln(hi/h0) (3.6)

ou hi est l’épaisseur instantanée. La vitesse de cisaillement est donc
.
ǫ =

.

hi/hi et la

vitesse de cisaillement radiale est
.
ǫr = −1

2

.
ǫ. La contrainte de cisaillement donnée

par

σi = FN /πa2
i (3.7)

où FN est la force normale du au poids de la sonde et ai rayon de contact instantané,

est reliée à la vitesse de cisaillement par la loi de Newton σ = 1
2
ηe

.
ǫr ou ηe est la

viscosité élongationelle ∼ 6η. Il faut donc pouvoir obtenir une estimation de la

vitesse de diminution de l’épaisseur à partir de la mesure du rayon de contact. Pour
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Figure 3.5 – Viscosité du PIB en fonction de l’épaisseur instantanée hi(t) au cours
du squeeze flow. La charge normale est N = 3.6 × 10−3 N et l’épaisseur initiale est
de 220 nm.

estimer l’épaisseur cisaillée, nous appliquons le même type de raisonnement qu’au

paragraphe précédent. En effet, l’enfoncement provoque l’expulsion d’un volume

de matière tel qu’il diminue l’épaisseur cisaillée apparente. Avant que le contact

solide-solide ne soit établit, l’enfoncement δ′ donne lieu à un volume déplacé Vd
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3.2 Etude d’un film solide viscoélastique

exprimé par

Vd =
π

3
δ′2(3R − δ′). (3.8)

De même que précédemment, ce volume est redistribué selon un ruban de même

épaisseur tel que

π(a2
2 − 2Rδ′)h = Vd. (3.9)

La mesure de a2,i permet, pour une épaisseur initiale donnée, de déterminer nu-

mériquement δ′ et donc l’épaisseur cisaillée hi = h − δ′.

On voit figure 3.5 que les valeur obtenues sont telles que η ∼ 108 −109 Pa.s. Un

ordre de grandeur pour viscosité des fondus est η ∼ η0
N3

N2
e

où N ∼ 1000 et Ne ∼ 10

sont le nombre de monomères de la chaîne et le nombre de monomères entre

enchevêtrements et η0 ∼ ζ/b est la viscosité d’un fluide composé de monomères

(ζ = 4.5×10−8 N.s.m−1 est le coefficient de friction hydrodynamique et b ∼ 1 nm

est la taille d’un monomère). On obtient η ∼ 5 × 108, en accord avec les résultats

de la figure 3.5 et d’autres mesures expérimentales sur le même système [36].

En résumé, la formation du contact s’effectue par "squeeze flow" au cours duquel

la viscosité élongationnelle domine la dissipation. Si l’épaisseur initiale du film est

en dessous de 100 nm, le contact entre les sphères et la surface du quartz est très

rapide et le rayon de contact est dominé par la conservation de volume.

3.2.4 Modules dynamiques

Au cours des expériences de "squeeze flow" décrites précédemment, nous avons

mesuré la raideur et la dissipation du contact par l’intermédiaire des shifts en

fréquence et facteur de qualité. Pour obtenir les forces élastiques on tient compte

de l’épaisseur locale entre les lentilles et le quartz, en prenant les mêmes valeurs

que précédemment dans le cas du calcul de la viscosité.

La contrainte élastique de cisaillement est :

σ(r) = G′ Ud

em + r2

2R

(3.10)

où em est l’épaisseur minimale et r la coordonnée axiale. En admettant que G’ ne
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Figure 3.6 – Shift en fréquence et en dissipation au cours du squeeze flow. Les
légendes et conditions de mesures sont les mêmes qu’en figure 3.5.

varierait que peu sur l’épaisseur 1. On en déduit la force :

Felas = G′Ud

∫ a

0
2πrσ(r)dr = G′Ud × 2πR ln(1 +

a2

2Rem
). (3.11)

Or la force correspond aussi à

Felas = kUd (3.12)

où k est mesuré expérimentalement. En égalisant les équations 3.11 et 3.12 on

peut obtenir le module dynamique G’.

1. On fait ici allusion aux effets de confinement caractéristiques des films minces. Pour ren-

contrer de tels effets il faut des épaisseurs plus faibles que celles que nous considérons ici.
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3.2 Etude d’un film solide viscoélastique

En intégrant la contrainte visqueuse on obtient de la même manière

Fvis = 2πRηv ln(1 +
a2

2Rem
) (3.13)

Ou v = Udω est la vitesse de déplacement (ω est la fréquence d’oscillation). Or la

puissance dissipée est Pvis ∼ Fvisv ce qui permet de calculer l’énergie dissipée par

cycle ∆E ≈ P π
ω

et donc le facteur de qualité ∆Q−1 = 1
2π

∆E
Eelas,q

où Eelas,q = 1/2Ku2
T

est l’énergie stockée par le quartz . Finalement,

G” =
K∆Q−1

2πR ln(1 + a2

2Rem
)

(3.14)

où ln est la même fonction logarithmique que dans l’équation 3.13.

La dissipation engendrée par le PIB est très importante et est typiquement au

moins 10 fois supérieure à ce qui est observé sans film. On admettra donc que la

majeure partie de la dissipation est due au film.

Pour l’élasticité il faut prendre en compte le fait que la raideur mesurée est

parallèle avec la raideur due au substrat de même qu’en 3.1.2.

kc =
ks

1 + ks

kf

(3.15)

où ks = 8 G∗ a la raideur du substrat et kf la raideur du film, avec G∗. A l’aide

d’expériences séparées nous avons déterminé un rayon de contact sans film a ∼ 9

µm et un module G∗ ∼ 13 GPa. Pour chaque acquisition, on calcule la raideur due

au cisaillement du film grâce à l’équation 3.15 et on remonte au module élastique

de cisaillement G′ = k/2πR ln(1 + a2

2Rem
).

Les valeurs des modules obtenus sont représentés figure 3.7. On voit que les

valeurs sont compatibles avec la littérature à la fréquence d’oscillation ω = 3, 3×107

rad.s−1. Étant données les approximations effectuées pour calculer l’épaisseur,

pour laquelle nous n’avons pas de mesure directe, ainsi que pour la forme du

volume de matériau cisaillé 2, nous concluons que nos résultats ne mettent pas en

évidence d’effet de confinement.

2. Il est possible qu’il y ait formation d’un bourrelet, que nous ne prenons pas en compte car

son profil n’est pas connu.
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Figure 3.7 – Modules dynamiques du polyisobutylene. A gauche : mesures issues
des shifts en fréquence et en dissipation en fonction de l’épaisseur cisaillée. A droite,
données issues de [37] en fonction de la fréquence à température ambiante.

Pourtant, à la fréquence d’oscillation, notre mesure sonde une dynamique cor-

respondant à la relaxation α du PIB, c’est à dire la zone de transition vitreuse.

Ceci est illustré figure 3.8. Or le rayon de giration du polyisobutylene est Rg ≈
bN1/2

6
= 50 nm, c’est à dire du même ordre de grandeur que les épaisseurs durant

le "squeeze flow".

C’est justement dans cette configuration que les effets de taille sur la transition

vitreuse sont observés [39]. Une différence importante est que les effets de confi-

nement sont les plus notables dans des systèmes vitreux à température ambiante.

Mais lors de leur préparation par spin-coating, ces systèmes sont dans un état assez

loin de l’équilibre. En raison de leur nature vitreuse tout d’abord, mais aussi en
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α

Figure 3.8 – Graphe d’Arrhenius des différentes fréquences caractéristiques des
modes de relaxation du polyisobutylene[38]. Les flèchent indiquent la température
ambiante ainsi que le mode de relaxationn α correspondant

raison de contraintes résiduelles non relaxées durant le passage de la transition vi-

treuse par évaporation. A l’origine d’un débat encore non résolu, certains groupent

affirment d’ailleurs que les effets de confinement sur la transition vitreuse sont en

majeure partie liés aux contraintes résiduelles [40].

Notre système n’est peut être pas à l’équilibre non plus en raison de sa très

haute viscosité, mais le fait que sa température de transition vitreuse Tg ≈ 200 K

soit très en dessous de l’ambiante favorise beaucoup plus les processus de relaxation

et on s’attend à moins de contraintes résiduelles dues à la préparation des films.

Ceux-ci peuvent expliquer l’absence de confinement observé.

Notons qu’un artefact possible dans ce type de mesure provient de la présence

éventuelle de ponts capillaires. Ceux-ci devraient augmenter la dissipation et la

contrainte normale, et il convient d’estimer l’influence de cet effet.
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3.3 Influence de l’humidité relative sur le vieillis-

sement

Les propriétés mécaniques de contacts sphère-plan peuvent changer de ma-

nière spectaculaire en présence de petites quantités de liquide. Les ponts de li-

quide présents au niveau du contact créent des forces d’adhésion responsables de

la cohésion des grains dans les châteaux de sable. De plus ces petites quantités de

liquides peuvent former un film lubrifiant qui modifie les propriétés frictionnelles

du contact. Bocquet et Charlaix [4] ont mis évidence l’influence de l’humidité sur

la cinétique de vieillissement d’un milieu granulaire composé de billes de diamètres

inférieure à 0,5 mm et établissent une relation entre l’angle de repos θw(tw) et l’hu-

midité relative à travers la force d’adhésion Fadh(tw). Par contre Fraysse établit

que la cinétique de vieillissement demeure inchangée pour des humidités relatives

inférieures à 70 %. Brunet et Jia [41] ont mis en évidence les effets dissipatifs

dus à des résidus liquides confinés entre les grains d’un milieu granulaire. Enfin,

Johannsmann [42] a mis en évidence des effets hystérétiques intéressants lors de

cycles d’atmophères humides - sèches. La raideur du contact est plus importante

après séchage.

3.3.1 Description des expériences

Nous avons étudié la cinétique de vieillissement et la réponse ultrasonore non-

linéaire de contacts "humides" avec la sonde composée de trois lentilles de verre.

La sonde est maintenue par une pièce métallique et équipée d’un crochet fixé sur

un moteur. Le système est placé dans une étuve étanche équipée de capteurs de

température et d’humidité relative.

Trois surfaces seront étudiées : la surface d’or du résonateur, et la même surface

recouverte par des monocouches de thiols de groupement terminal COOH et de

groupement CH3. La réponse non-linéaire oscillatoire du contact sera étudiée sur

les trois systèmes alors que la cinétique de vieillissement sera examinée avec la

surface non fonctionnalisée du résonateur. Le protocole de fonctionalisation a été

détaillé dans la partie expérimentale en 2.4.1 page 35.

Avant chaque mesure, la sonde est plongée dans un bêcher d’éthanol absolu
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pendant quelques secondes puis rincée avec de l’eau distillé et séchée avec un flux

d’air. Une vérification optique de l’état de surface des lentilles est réalisée avec un

microscope optique.

La cinétique de vieillissement du contact. Le protocole de mesure est com-

posé de quatre étapes (voir figure 3.9) :

a) L’étuve contenant la cellule et la sonde disposée juste au-dessus sont condi-

tionnés à humidité relative et température données grâce à des béchers rem-

plis d’eau distillée et / ou de sels anhydres. Avec ce procédé nous avons fait

varier l’humidité entre 5 et 60 %. Avant d’effectuer le contact, un condition-

nement de 4 h minimum, est nécessaire pour obtenir une réponse stable du

spectre de résonance du résonateur.

b) la sonde est posée délicatement sur la surface du résonateur à l’aide d’un

moteur piézoélectrique. Puis des oscillations de grandes amplitudes sont ap-

pliquées pour assurer la reproductibilité du contact.

c) Après avoir effectué le test en non-linéaire, le contact vieillit pendant 18 h

pendant lesquelles on mesure chaque minute la raideur latérale et la dissipa-

tion linéaire.

d) Après le vieillissement, un autre test en non-linéaire est effectué.

3.3.2 Résultats expérimentaux

Lors du conditionnement en atmosphère humide, on s’attend à ce que de l’eau

se condense sur la surface du quartz, provoquant un ajout de masse et donc une

diminution de la fréquence de résonance. C’est effectivement ce que nous observons

(voir figure 3.10). A partir des données extraite de la figure (3.10), nous évaluons

l’épaisseur du film d’eau éventuellement présent sur la surface du résonateur à

quartz après conditionnement de l’atmosphère. Il subsiste au maximum un écart en

fréquence ∆fr de ∼ −30 Hz entre le début et la fin du conditionnement. L’équation

2.7 (page 30) donne une épaisseur effective à 5 nm l’épaisseur film d’eau sur la
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Figure 3.9 – a) évolution de la fréquence en fonction du temps pour chaque étape
du protocole. b) Schéma du protocole de mesure employé au cours de cette étude ;
l’étape a) consiste à conditionner l’étuve et le résonateur à une humidité relative
souhaitée, l’étape b) correspond au dépôt de la sonde sur la surface du résonateur
puis à effectuer un test non-linéaire ; Après avoir effectué le test, la fréquence de
résonance fR et le facteur de qualité Q sont mesurés durant un temps d’attente
ou de vieillissement tw ce qui correspond à l’étape c) du protocole ; puis après le
vieillissement, un test en non-linéaire est effectué pour déterminer si les réponses
élastique et dissipative du contact sont affectées, ce qui correspond à l’étape d).

surface du résonateur. Le fait que l’épaisseur effective ne dépende pas de l’humidité

suggère que l’eau est répartie de manière non-uniforme sur la surface du quartz.

Au delà d’une longueur δ appelée longueur de décroissance, l’onde de cisaille-

ment est atténuée et ne se propage plus à travers le liquide. Cette longueur carac-

téristique est évaluée par l’expression

δ = (2η/ωρ)1/2

et estimée ≃ 250 nm pour l’eau avec la viscosité η = 1 10−3 P a.s, la masse volu-

mique de l’eau ρ = 1000 kg.m−3 et la pulsation propre ω = 3 107 rad.s−1. Ainsi

deux condensats dont les gouttes sont de hauteurs différentes mais de bases égale
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donnent deux shifts en fréquence identiques.
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Figure 3.10 – Variations de la fréquence de résonance fr pour des taux d’humidité
différents. Les courbes noire, bleue et orange représentent respectivement 9 %, 23
% et 57 % d’humidité relative.

Comme le montre figure 3.11, les valeur initiales de shift en fréquence ou en

dissipation, mesurées juste après l’établissement du contact, ne semblent pas être

affectées par l’humidité, car la différence entre les shifts est typiquement de l’ordre

de la reproductibilité (∼ 10%). Pour tous les niveaux d’humidité utilisés, on ob-

serve un vieillissement significatif d’environ 10 − 20 Hz au bout de 10 000 s. De

même, la dissipation augmente de plusieurs dizaines de pourcent. En revanche, la

cinétique de vieillissement du contact n’est pas influencée par l’humidité relative

dans l’étuve (Figure 3.11).

La réponse non-linéaire lors de sollicitations de grandes amplitudes est donnée

figure 3.12 pour les surfaces de basse énergie (thiol hydrophobe) et figure 3.13 pour

les surfaces de haute énergie (thiol hydrophile). Pour les deux énergies de surface,

une variation du taux d’humidité de ∼ 12 à 55% l’humidité n’influe pas sur la

non-linéarité.

La réponse non-linéaire est uniquement affectée par la nature de la monocouche

de thiol, sans aucune influence de l’humidité. Pour les surfaces de haute énergie
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Figure 3.11 – La variation de a) ∆fr et ∆Q−1 en fonction du temps pour différents
taux d’humidité et b) k2

T /k2
T 0. Les raideurs ont été calculées à partir de l’équation

(2.12). Les courbes verte, noire, bleue et orange représentent respectivement 7 %,
9 %, 23 % et 57 % d’humidité relative. Le substrat est un quartz sans dépôt de
monocouche de thiol.

la différence entre la fréquence initiale et la plus basse ∆fr − ∆fr0 est de ∼ - 60

Hz tandis que pour les surfaces de basse énergie cette différence est de ∼ - 40 Hz.

De même ∆Q−1 − ∆Q−1
0 est de ∼ 7 - 10 10−6 pour les surfaces recouvertes de

thiol hydrophile et de ∼ 4 - 5 10−6 pour les surfaces de thiol hydrophobe. Ces

résultats suggèrent que la réponse non-linéaire n’est pas affectée par l’humidité,

mais beaucoup plus par la nature de la couche interfaciale greffée.

3.3.3 Interprétation

Nous avons évalué l’ordre de grandeur ∼ 10Hz donné par l’augmentation de

la charge normale due à la nucléation de ponts capillaires à partir du modèle de

Boquet/Charlaix, équation 1.11 page 14 ce qui n’est pas contradictoire avec nos

mesures expérimentales sur le vieillissement. En revanche, l’absence de sensibilité

au niveau d’humidité suggère que le vieillissement observé est d’une autre nature.
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Figure 3.12 – a) ∆fr−∆fr 0 et b) ∆Q−∆Q0 en fonction de l’amplitude de cisaille-
ment UT pour différentes taux d’humidité et pour une énergie de surface basse.
Les symboles carrée et rond représentent respectivement une humidité relative de
55 % et de 12,7 %

Le vieillissement observé figure 3.11 pourrait être provoqué par le fluage des

aspérités en contact. Dans la littérature [7], le mécanisme de fluage des aspérités

est responsable de l’évolution temporelle du coefficient de friction statique µs et

les données expérimentales ajustées à l’aide de ce modèle donnent une pente lo-

garithmique de l’ordre de 10−2 indépendamment des matériaux en contact. Dans

ce mécanisme, l’aire de contact croit aussi logarithmiquement avec le temps et

l’équation (1.9) page 12 décrit cette évolution.

Si le vieillissement mesuré est imputable à un fluage thermique activé des as-

pérités alors la raideur latérale et la dissipation via ∆Q−1 du contact se réécrivent,

en combinant k = 8Ga∗ et (1.9) comme :

kT = kT 0

[

1 + m log(1 +
t

τ
)
]

1

2

(3.16)

avec kT 0 la raideur initial,m la pente logarithmique et τ un temps de coupure.

L’équation 3.16 modélise l’évolution temporelle de la raideur par l’intermédiaire

d’un accroissement de l’aire de contact. L’ajustement des données de la figure
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Figure 3.13 – La variation de a) ∆fr − ∆fr 0 et b) ∆Q − ∆Q0 en fonction de
l’amplitude de cisaillement UT pour différentes taux d’humidité et pour une sur-
face de haute énergie. Le symboles carrée et les symboles triangles représentent
respectivement une humidité relative de 55 %, de 4 % et de 5 %

3.11.b) par l’équation 3.16 établit une pente logarithmique moyenne m de 4, 3 ×
10−2 ±0, 3×10−2 et un temps de coupure moyen τ de ∼ 1495 s. Le résultat obtenu

pour la pente m est en accord avec les données de la littérature [7].

Le fluage thermiquement activé domine tout effet de capillarité, s’il existe.

Nous pouvons conclure que le vieillissement est dû à une augmentation de l’aire

de contact induit par le fluage thermiquement activé des aspérités en contact : ce

vieillissement est appelé vieillissement géométrique.

Dans la gamme des humidités étudiées, l’ajustement par la théorie de Mindlin

de la réponse non-linéaire permet de déterminer le coefficient de friction statique

« ultrasonore » µs pour les deux surfaces de thiol. La réponse élastique est modé-

lisée par l’équation

kT = kT 0 (1 − FT /6 µ P ) (3.17)

et établit un coefficient µs donné dans le tableau 3.2 selon la nature de la mono-

couche pour deux taux d’humidité.
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Humidité monocouche COOH monocouche CH3

haute 1.5 0.5
basse 1.8 0.4

Table 3.2 – Récapitulatif des coefficients de friction µs « ultrasonores » pour les
hautes humidités (∼ 55 %) et les basses humidités (∼ 4-12 %) obtenus à partir la
raideur kT .

La dissipation du contact est modélisé par l’équation

Ediss = (36G∗aµN)−1 F 3
T (3.18)

et le coefficient de friction µs évalué par ce modèle est donné par le tableau 3.3

pour deux humidités relatives différents et pour deux monocouches distinctes.

Humidité monocouche COOH monocouche CH3

haute 1.1 0.2
basse 1.3 0.2

Table 3.3 – Récapitulatif des coefficients de friction µs « ultrasonore » pour les
hautes humidités (∼ 55 %) et les basses humidités (∼ 4-12 %) obtenus à partir la
dissipation Ediss.

Le coefficient de friction µs de la monocouche COOH est supérieure à celui de

la monocouche CH3 quelle que soit le taux d’humidité de l’enceinte (µs COOH >

µs CH3
). Le coefficient de friction peut être relié soit

1. à une différence de densité de surface (qui nécessite d’utiliser un AFM pour

vérifier),

2. à une différence de contrainte seuil σs comme l’a montré Carpick ; Carpick

a mis en évidence à l’aide un AFM une différence de contrainte seuil entre

les thiols −COOH et −CH3 (σs COOH > σs CH3
). Or nous pouvons relier la

contrainte σs au coefficient µs par l’intermédiaire de µsN = σsΣr (équation

1.2,page 8) ; donc le coefficient de friction varie comme µ ∼ Cste × σs ce qui

rend nos résultats comparable à ceux de Carpick.
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Par contre, comme le montre le tableau 3.2, l’humidité ne change pas de manière

significative le coefficient friction ultrasonore pour une monocouche donnée. Dans

la suite du manuscrit, l’influence des ponts capillaires sur la réponse non-linéaire

du contact sera négligé.

La nucléation des ponts capillaires au niveau du contact n’est pas responsable

du vieillissement expérimental observé. Un mécanisme envisageable serait que le

fluage des aspérités en contact est à l’origine du vieillissement mesuré. En effet,

le fluage thermiquement activé induit un accroissement de l’aire de contact donné

par l’équation (1.9). Cet accroissement provoque une augmentation logarithmique

de la raideur et de la dissipation avec le temps.

3.4 Conclusions

L’établissement d’un contact sur un film de polyisobutylène (viscoélastique)

obéit à une loi de conservation de matière. La viscosité élongationelle est respon-

sable de l’évolution temporelle du contact et permet, par une cinétique de squeeze

flow lente, de mesurer en continu les modules dynamiques du film. Les mesures

des modules attestent l’absence d’effet de confinement au vu de la précision de nos

mesures.

Pour les systèmes recouverts de monocouche, dans la gamme étudiée d’humi-

dité relative, le vieillissement du contact observé ne peut pas être attribué à l’ap-

parition de ponts capillaires au niveau du contact. En effet, nous observons que

la cinétique de vieillissement demeure identique quel que soit le taux d’humidité

appliqué. Le vieillissement expérimental observé est attribuable à un mécanisme

de fluage thermiquement activé des aspérités pourrait expliquer ce phénomène de

vieillissement.

La nature moléculaire des monocouches affecte les réponses élastique et dissipa-

tive du contact dans le régime de Mindlin permettant ainsi de différencier deux mo-

nocouches distinctes de part la valeur des coefficients de friction. La monocouche

de thiol -COOH a un coefficient de friction supérieur à celle de la monocouche

−CH3.

En résumé, le résonateur permet d’estimer les propriétés dynamiques de films

d’épaisseur . 100 nm et de basse température de transition vitreuse Tg.
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3.4 Conclusions

La précison des mesures sur les monocouches montre la sensibilité du dispositif

expérimental à la nature moléculaire de l’interface.

65



Chapitre 3 : Interfaces contrôlées nanométriques : propriétés mécaniques et
vieillissement

66



Chapitre 4

Déclenchement du glissement

Dans des systèmes amorphes et athermiques tel que les milieux granulaires,

l’expérience montre que l’angle de repos θR est réduit par l’application de vibra-

tions externes [43, 44, 45, 46]. Cependant il demeure encore peu clair si ceci est

dû à des effet collectifs [47], à une réduction de la force normale par une pression

acoustique de manière à ce que le glissement d’un milieu granulaire puisse se pro-

duire pour une contrainte de cisaillement basse [21, 48] ou encore à une diminution

du coefficient de frottement statique entre les grains induit par des vibrations.

4.1 Détails expérimentaux

4.1.1 Plan incliné

Afin d’étudier la réponse interfaciale dans le régime précédant le seuil statique,

la cellule ultrasonore a été fixée sur un plan incliné. Le dispositif est composé d’une

plaque contenant la cellule de mesure et d’un système de pignon-crémaillère (voir

figure 4.1). Le système de pignon - crémaillère permet d’élever l’extrémité de la

plaque tandis que l’autre extrémité effectue une rotation par rapport à l’horizon-

tal. L’inclinaison maximale accessible avec le plan incliné est θ = 40◦, avec une

précision de 0.5◦. La force tangentielle statique appliquée est FT = N sin(θ) où

N = mg.
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a) b)

Figure 4.1 – a) Plan incliné à θ = 40◦ ; b) Plan incliné θ = 0◦

4.1.2 Interfaces

Les quartz utilisés ont des propriétés de surface modifiées à l’aide de mono-

couche de thiol soit hydrophile soit hydrophobe (voir partie 2.4.1 page 35). Les

échantillons sont conservés sous vide entre chaque série de mesure. Après avoir

monté l’échantillon dans la cellule, un temps de 30 minutes est nécessaire pour

atteindre une fréquence de résonance stable dans les conditions de température et

humidité de la salle.

La sonde est constituée de trois billes d’acier fixées sur une pastille d’acier, et

est similaire à celle schématisée dans la figure 2.7 page 40. Entre chaque mesure,

la sonde est légèrement polie sur un disque feutré avec de la poudre diamant,

puis rincée abondamment avec de l’eau distillée et séchée à l’aide d’un flux de gaz

inerte (Argon). La sonde ainsi préparée est utilisée pour une mesure seulement si

la surface ne comporte pas de particule visible au microscope. Sinon, le protocole

de nettoyage est réitéré.

4.1.3 Caractérisation de la résonance.

Avant le contact, on mesure la fréquence de résonance fR et le facteur de qua-

lité Q. Puis la sonde est déposée délicatement sur la surface du résonateur. Son
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positionnement, tel que le centre de la sonde corresponde avec le centre du quartz,

est contrôlé par le biais d’une pièce métallique calibrée. Puis, un cisaillement ul-

trasonore à haute amplitude (non-linéaire Us > 1 nm) est appliqué pendant 10

secondes. Ce cisaillement a pour effet de provoquer le glissement oscillatoire qua-

siment "total", et donc de conférer à la couche interfaciale une configuration plus

reproductible que lors de la formation du contact dès le dépôt de la sonde. Enfin,

un temps d’attente d’environ 10 minutes est respecté avant d’effectuer les mesures.

Ce protocole permet d’obtenir des mesures assez reproductibles de la raideur et

de la dissipation (10% d’erreur).

L’angle d’inclinaison est ensuite augmenté de manière incrémentale, accompa-

gné d’une mesure de fR et Q pendant environ 10 secondes pour chaque angle.

Ce protocole permet d’obtenir environ une dizaine d’angles d’inclinaison par expé-

rience, avec une cadence de mesure assez élevée pour que la fréquence de résonance

ne subisse pas de variation due au vieillissement, qui est relativement lent après

les 10 minutes d’attente mentionnés plus haut.

4.2 Angle de repos : affaiblissement élastique et

régime intermittent

Les monocouches de thiol déposées sur la surface des quartz ont des propriétés

frictionnelles différentes. Ceci est mis en évidence de la façon la plus simple de

part le coefficient de friction (voir figure 4.2). La loi de Coulomb s’écrit Fs =

F0 + µsNcos θ avec F0 la force tangentielle seuil sous charge normale nulle, et µs

le coefficient friction statique. Les coefficients de friction pour le système CH3 et

pour le système COOH sont respectivement µsCH3
= 0,12 et µsCOOH

= 0,33. Ces

coefficients de friction sont en accord avec d’autres études [49].

Les forces seuils sous charge normale nulle F0 pour le système adhésif et le

système non-adhésif sont respectivement F0COOH
= 0, 6 ± 0, 1 mN et F0CH3

=

0, 5 ± 0, 1 mN . La nature des monocouches de thiol n’affectent pas la force seuil

qui est de l’ordre de 1 mN.
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Figure 4.2 – Force de friction statique en fonction de la charge normale. Les sym-
boles bleus et oranges correspondent respectivement aux surfaces CH3 et COOH .

Affaiblissement élastique

La mesure de la raideur linéaire au cours de l’inclinaison est effectuée à l’aide

de la sonde correspondant à une charge normale de N = 6.7 mN. En raison de

l’endommagement des quartz dû au glissement 1, les mesures de la figure 4.3 sont

réalisées avec des quartz différents, ce qui a provoqué une légère évolution des

angles de glissement pour cette charge normale dans le cas de l’interface COOH :

θCOOH ∼ 34.7◦ contre θCOOH ∼ 26.6◦ au paragraphe précédent.

A θ = 0◦, la raideur des contacts établis sur l’interface COOH est légèrement

plus haute que pour les contacts sur CH3. Ceci est du à la différence d’énergie

interfaciale des deux monocouches, qui provoque une légère variation de l’aire de

contact (voir modèle de Johnson-Kendal-Roberts en 1.6.1 page 25), ce qui entraine

une évolution de la raideur k ∼ 8G∗a [50].

Lorsque l’angle d’inclinaison augmente, la raideur diminue, pour les deux inter-

faces, de l’ordre de 5−10%. Cet "affaiblissement élastique" est mis en évidence dans

un régime où aucun déplacement macroscopique n’est détecté. L’interprétation de

ces résultats nécessite une discussion détaillée de quelques mécanismes potentiels.

1. Les électrodes d’or se rayent assez facilement, provoquant des sillons qui modifient de

manière substantielle le seuil de glissement après environ une dizaine de mesure.
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Figure 4.3 – La variation de l’écart en fréquence ∆fR pour différents angles d’in-
clinaison. Les symboles bleu et orange correspondent respectivement aux interfaces
CH3 et COOH .

Modèle frictionnel de Mindlin

Afin de faciliter la clarté de la discussion, nous rappelons ici les points princi-

paux concernant le comportement statique et dynamique de contacts soumis à une

force tangentielle. L’ordre de grandeur de la raideur linéaire est bien prédit par le

modèle de Mindlin. La Figure 4.4 représente la force nécessaire pour provoquer un

déplacement tangentiel donné par :

UT = 3µN/(16G∗a)
[

1 − (1 − FT /µN)2/3
]

. (4.1)

Le tracé "bleu" correspond un déplacement statique sous force statique croissante

à partir de zero (voir aussi en 1.4 page 20 un cycle complet). Comme nous l’avons

déjà mentionné, la raideur est non linéaire. Les paramètres utilisés pour réaliser

ce calcul numérique et tracer le graphe 4.4 sont dans le tableau 4.1.

Les tracés en noir sur la Figure 4.4 correspondent à un déplacement oscillatoire

autour de deux positions statiques différentes. On voit que la pente des courbes

"oscillatoires" n’est pas affectée par l’amplitude du déplacement statique. Le mo-

dèle de Mindlin prévoit qu’une raideur mesurée dans le régime linéaire (ce qui est
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µs tan(25◦)

N 2.2310−3 N
G∗ 12 GPa
a 7 µm

FT statique max 9,86 × 10−3 N
FT oscillatoire max ± 2,8 × 10−4 N

Table 4.1 – Paramètres utilisés pour tracer le courbe de la figure 4.4

notre cas expérimentalement) est constante jusqu’au seuil de glissement.

Le modèle de Mindlin ne contient pas l’affaiblissement élastique détecté en

régime linéaire sous contrainte statique en Figure 4.3. Rappelons de plus qu’expé-

rimentalement, le régime linéaire s’étend sur une plage de déformation finie [50],

probablement liée à la présence d’une composante adhésive, et qui n’est pas non

plus prise en compte par ce modèle. Afin de s’assurer que chacun des points tra-

0,0 0,5 1,0 1,5 2,0
0,0

0,2

0,4
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)

U
T
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Figure 4.4 – Schéma représentant le modèle de Mindlin pour un déplacement
tangentiel donné uT (ligne noire). Les boucles oscillatoires linéaires sont représen-
tées en noir et correspondent à la raideur qui reste constante quelle que soit la
force tangentielle statique exercée.

cés en Figure 4.3 se situe dans le régime linéaire, nous avons effectué des tests

préliminaires jusqu’à de hautes amplitudes d’oscillation, sous angle croissant. La
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Figure 4.5 représente l’évolution de la raideur en fonction de la force oscillatoire

Fac = kuT ou k est la raideur mesurée à partir du shift en fréquence et uT est

l’amplitude d’oscillation. Les courbes sont normalisées par leur valeur initiale à

uT ∼ 0.1 nm. Selon le modèle de Mindlin, le rayon de contact ne varie pas avec

0,0 2,0x10-3 4,0x10-3

0,8

0,9

1,0   = 0°
  = 19°

f /
 

f lin

F
ac

 (N)

Figure 4.5 – Raideur normalisée par sa valeur en régime linéaire, pour deux
angles d’inclinaisons θ = 0◦ et θ = 19◦. Les lignes rouges illustrent une différence
de pente.

la contrainte tangentielle. De plus, la raideur pour de faibles forces tangentielles

s’écrit kT ∼ 8G∗a
(

1 − Fac

6µN

)

. Si l’on n’envisage pas de variation du coefficient de

friction et comme la charge normale ne varie que de ∼ 6% entre les deux angles

d’inclinaison, les courbes k/8G∗a = f(Fac) devraient être confondues, ce qui n’est

pas le cas. Cela indique une fois de plus que le modèle de Mindlin ne peut expliquer

nos données expérimentales.

Analyse en termes de fracture

Des études récentes sur des interfaces multicontact montrent que lors de l’ap-

proche du seuil de glissement, les solides en contact se désolidarisent partiellement

par l’intermédiaire de multiples fractures [51]. Ces expériences sont effectuées à

l’aide d’une nappe laser traversant l’interface multicontact. L’intensité transmise

est proportionnelle à l’aire de contact réelle, qui est mesurée en fonction du dépla-

cement tangentiel. Des fractures sont observées, avec des vitesses de propagations
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Chapitre 4 : Déclenchement du glissement

allant de 10 à 1000 m.s−1, soit jusqu’à la vitesse des ondes de cisaillement dans le

matériaux utilisé (PMMA).

Un aspect important de ces résultats [51] est la nécessité de prendre en compte

la fracture dans la dynamique interfaciale aux alentours du seuil de glissement.

Cette vision n’est pas nouvelle, et une résistance à la fracture associée à la dyna-

mique frictionnelle associée est souvent prise en compte pour la modélisation des

failles sismiques. Cela implique en particulier que l’aire de contact réelle diminue

au seuil statique, à contrario d’un déclenchement frictionnel par le mécanisme de

Mindlin généralisé à une interface multicontact [52].

La loi de coulomb F = F0 + µN que l’on a mise en évidence pour notre

système confirme la nécessité de prendre en compte un terme non frictionnel,

c’est à dire adhésif, non dépendant de la charge normale. Pour un monocontact,

Savkoor (voir 1.6.2 page 26) a proposé un scénario basé sur la modélisation du

volume proche de la ligne de contact comme une zone de fracture. L’argument

sur lequel est basé ce scénario est que le modèle de Mindlin manque de réalité

physique à faible déformation, car il prédit une diminution de la raideur pour une

force infinitésimale, du au fait que la pression est nulle aux bords du contact (donc

la friction aussi). Si on considère l’interface comme une jonction nanométrique avec

des propriétés mécaniques identifiables, alors il faut dépasser un seuil de contrainte

σ = σ0 (indépendant de la pression) pour amorcer la rupture interfaciale.

Nous rappelons ici les principaux ingrédients mécaniques et physiques permet-

tant de discuter de l’initiation d’une fracture dans le cadre de l’analyse de Griffith.

Pour une contrainte donnée σ0, la distribution des contraintes est donnée par [53] :

σ(r) = σ0

(

1 − r2

a2

)− 1

2

. (4.2)

La force F0 agissant sur le contact est

F0 =
∫ a

0
σr2πrdr = 2πa2σ0. (4.3)

En posant ρ = a − r on peut ré-écrire (4.2) sous la forme :

σ(r) = Kρ− 1

2 (4.4)

74



4.2 Angle de repos : affaiblissement élastique et régime intermittent

ce qui met en évidence le facteur d’intensité des contraintes K = F0/2π2
1

2 a
3

2 .

D’autre part, la contrainte de cisaillement induit une déformation ǫ telle que

σ0 = Gs × ǫ, ce qui correspond à une densité d’énergie stockée UE = 1
2

σ2

0

Gs
. Comme

la déformation associée est de l’ordre de grandeur du rayon de contact, l’énergie

de déformation est

uE ∼ 1

2

σ2
0

Gs
a3 (4.5)

L’énergie de fracture (par unité de surface) est G

G ∼ K2

Gs

. (4.6)

Lorsque G est égale à l’énergie de surface G = γ, on s’attend à ce qu’une fracture

s’initie, pour une force critique dont l’ordre de grandeur serait

F0 ∼ (Gsγa3)1/2. (4.7)

Comme discuté en 1.6.2 page 26, Savkoor a mis en évidence une force tangentielle

critique au delà de laquelle le système est mécaniquement instable :

F0 =
4

(E/Gs)1/2
× (2πγRN + 3γ2π2R2)1/2. (4.8)

Dans notre cas, le terme en γ2 est négligeable devant le terme en γ. De plus, comme

nos surfaces sont faiblemenent adhésives, on peut approximer l’ordre de grandeur

de a par la relation de Hertz a3 ∼ NR
E

et l’on obtient

F0 ∼ (Gsγa3)1/2 (4.9)

ce qui correspond bien à l’équation (4.7). Ce résultat met en lumière d’une part

l’influence des propriétés mécaniques du matériau, d’autre part l’influence de la

charge normale par l’intermédiaire de a. Cette force d’adhésion tangentielle se dis-

tingue en particulier de la force d’adhésion normale F ∼ 3πRγ. L’argument de

Savkoor est que lorsque F ≥ F0, le rayon de contact diminue du rayon correspon-

dant au modèle de JKR aJKR au rayon de Hertz aH , voir figure 4.6 (étapes (0)

à (1)). Si la force augmente encore alors la pression ne permet pas de décollage
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Figure 4.6 – En haut : évolution du rayon de contact sous force tangentielle
croissante. La partie orangée représente l’anneau glissant décrit par le modèle de
Mindlin. En bas : représentation schématique de la variation de la raideur selon
les modèles de Savkoor et Mindlin

supplémentaire et une zone de microglissement est initiée (étape (2)), décrite par

le modèle de Mindlin. Dans ce régime de Mindlin, le rayon de contact ne varie pas.

La raideur correspondante k ∼ a, est aussi représentée par la figure 4.6. On voit

sur la Figure 4.7 que la diminution du rayon de contact calculée par la théorie de

Savkoor donne un ordre de grandeur de la diminution de la fréquence de résonance

sous inclinaison compatible avec nos mesures (Figure 4.3 page 71). D’autre part, un

ordre de grandeur pour F0 ∼ 10−4 −10−3 correspond bien à notre plage de mesure,

pour laquelle on devrait observer une transition "décollement - frottement".

D’après le modèle, on attend que pour une force tangentielle supérieure de

F0, le rayon de contact (et la raideur associée mesurée en régime linéaire) soit
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Figure 4.7 – Shift de la fréquence de résonance du à la diminution de l’aire de
contact causée par la force tangentielle. Les paramètres [54] utilisés pour estimer
la diminution de l’aire de contact à partir de 1.27 page 26 sont les suivants : la
charge normal N = 6,7 mN, une force tangentielle statique FT = N × cos θ, un
module de cisaillmement G∗=12 GPa, γCOOH−Au = 0,13 N/m et γCH3−Au = 0,02
N/m.

constant jusqu’au seuil de glissement, mais ce n’est pas ce que nous observons

expérimentalement : la raideur diminue de façon monotone jusqu’à l’angle de repos

(Figure 4.3). Le modèle de Savkoor n’est donc pas en mesure de rendre compte

des détails de l’affaiblissement élastique observé.

Malgré tout, la pression sur les bords du contact est très faible, et une interpré-

tation de l’affaiblissement élastique en termes d’adhésion est plus légitime qu’en

termes de friction, pour laquelle le modèle de Mindlin est robuste mais se révèle

infructueux.

A ce stade, quelques remarques sur le modèle de Savkoor s’imposent. L’hypo-

thèse physique principale est que sous charge tangentielle, le seuil de plasticité de

la jonction s’écrit σ = σ0 + αP comme montré par Briscoe (voir (1.3) page 17). La

prise en compte du terme en σ0 permet de décrire un comportement plus réaliste

que le modèle de Mindlin, en permettant à l’interface de ne pas être en régime

plastique après application d’une force infinitésimale. Savkoor suppose que lorsque

σ0 est atteint, le bord du contact est fracturé en mode II.

Nous choisissons de décrire l’affaiblissement élastique à l’aide d’un modèle ma-
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thématique faisant intervenir, dans F0, une fonction S(UT ) qui représente la frac-

tion surfacique de sites adhésifs de cisaillement, similaires aux "volumes d’activa-

tion de cisaillement" de Brisoe. Ces sites ne sont pas forcément localisés sur les

bords du contact.

La raideur est choisie comme étant donnée par

k =
πa2G′

h
(4.10)

où a est le rayon de contact, G′ le module effectif de la couche interfaciale et h

son épaisseur. En effet, la dynamique frictionnelle est localisée dans une épaisseur

nanométrique, correspondant à un solide faible. Avec a ∼ 10 µm, h ∼ 1nm et

k ∼ 106 on obtient un module élastique de l’ordre de G′ ∼ 10 MPa qui correspond

à des propriétés mécaniques plausibles pour des solides mous, à des fréquences

ultrasonores.

On a alors

F0(UT ) = k0UT S(UT ) (4.11)

avec S(U) ∼ 1 pour UT < Uc avec UC de l’ordre du nanomètre [50]. Pour pour

UT > Uc, S(U) est une fonction décroissante, bornée par
(

aH

aJKR

)2
< S(UT ) < 1.

Ceci implique d’écrire la loi de Coulomb sous la forme

F = F0(Umax) + FM (Umax) (4.12)

ce qui correspond à des raideurs "adhésives" et "frictionnelle" en parallèle. Lorsque

Figure 4.8 – Illustration schématique d’un contact non-adhésif (Hertz) et d’un
contact adhésif (JKR).

la contrainte tangentielle est appliquée, la raideur adhésive doit alors décroître
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telle que ∆k
k

∼ 2∆a
a

∼ 0.5, ce qui est supérieur à ce que nous mesurons expéri-

mentalement ∆k
k

∼ 5 − 10%. Le régime permettant de mettre en évidence un tel

affaiblissement élastique est toutefois très proche du seuil d’instabilité mécanique

caractéristique du glissement, que nous ne pouvons pas caractériser avec le plan

incliné de façon très précise. En revanche en oscillatoire, les incréments d’ampli-

tude d’oscillation peuvent être ajustés assez finement, et on observe de manière

habituelle ∆k
k

∼ 0.5 pour des amplitudes de l’ordre de quelques nanomètres. Pour

une amplitude ultrasonore Umax ∼ 5 nm, une raideur linéaire k0 ∼ 8 × 105 et
(

aH

aJKR

)

≈
(

3.2×10−6

5×10−6

)

on trouve F0 ∼ 2 mN, similaire à celle trouvée grâce aux

mesures statiques F0 ∼ 1 mN.

A l’aide de sondes comportant des lentilles transparentes et un objectif longue

focale ×50 (résolution de l’ordre du micron), nous avons réalisé une série de me-

sures du rayon de contact en fonction de l’angle d’inclinaison, ainsi qu’en fonction

de l’amplitude d’oscillation. Nous n’avons jamais été en mesure de mettre en évi-

dence une quelconque évolution du rayon de contact proche du seuil de glissement,

contrairement aux études de Briggs et Barquins.

Régime intermittent à l’approche du seuil de glissement

Nous avons observé à plusieurs reprise, pour un angle d’inclinaison juste en

dessous de l’angle de repos, un régime au cours duquel la raideur varie de manière

non-monotone au cours du temps, voir Figure 4.9. Ce régime est annonceur du

seuil de glissement dans la mesure ou une augmentation de l’angle d’inclinaison se

solde systématiquement par un glissement macroscopique.

La fréquence de résonance varie d’environ ∼ 15 Hz, soit ∼ 10% de sa valeur,

durant un temps caractéristique assez cours, de moins d’1 s. Notons que cet ordre

de grandeur est inférieur à celui observé optiquement par Rubinstein, Cohen et

Fineberg [51]. Ces variations pourraient être en relation avec le régime précurseur

observé optiquement dans les études de Fineberg, durant lequel des zones de frac-

ture contribuent à diminuer l’aire de contact réelle dans une interface multicontact.

Il est donc possible que dans nos expériences, le régime précédant le glissement

macroscopique soit caractérisé par un déplacement local, durant lequel les trois

points de contact auraient un comportement "dynamique".
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Figure 4.9 – Variations erratiques de ∆fR en fonction du temps pour des angles
θ proches de l’angle de repos θR.

4.3 Déclenchement du glissement à haute ampli-

tude d’oscillation

Les résultats de la partie précédente ont permis de mettre en lumière, par l’uti-

lisation de vibrations de faibles amplitudes, un affaiblissement élastique interfacial

précurseur du glissement macroscopique. Par ailleurs, nous avons aussi mis en évi-

dence figure 4.10 (a) et (b) un effet significatif intervenant à des hautes amplitudes

d’oscillation.

La diminution de la partie linéaire du signal correspond à l’affaiblissement

élastique discuté dans la partie précédente. A haute amplitude d’oscillation, la

raideur diminue comme observé dans nos études précédentes, lié à la croissance de

l’anneau de micro-glissement se développant en périphérie du contact.

Lorsque θ = 19◦ une amplitude Umax ∼ 5 nm, provoque une évolution anormale

de la fréquence de résonance, qui diminue progressivement (Figure 4.10 b)). Après

quelques secondes dans ce régime, la fréquence de résonance chute de manière

abrupte d’une centaine de Hertz, en même temps que nous observons le glissement

macroscopique de la sonde. Les vibrations provoquent donc le déclenchement du

glissement à un angle inférieur à l’angle de repos. Il est intéressant de comprendre
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Figure 4.10 – a) Variation du shift fréquence ∆fR en fonction de l’amplitude
oscillatoire à différents angles θ ; les symboles �, ◦ ,⊳ et ∗ correspondent respec-
tivement à θ = 0, 3, 13 et 19. b) Evolution de la fréquence de résonance pour
θ = 19◦ au cours du protocole de test à amplitude croissante au cours du temps
(voir texte). Le quartz est recouvert d’une couche de thiol de type COOH.

ce phénomène plus en détail, notamment dans le cadre des matériaux granulaires

soumis à des vibrations, dont l’effet est avéré.

Protocole : Pour un système donné (CH3 ou COOH), l’angle de repos est

tout d’abord mesuré à 5 reprises sans appliquer d’oscillations. Puis, le système est

incliné à un angle θ inférieur à l’angle de θR, et une rampe à oscillation croissante

est effectuée. A une amplitude oscillatoire donnée, le système se met en mouvement,

repéré aussi bien par le shift erratique mentionné précédemment (révélateur de la

position) que par observation optique à l’aide d’une caméra. Puis la sonde est

nettoyée comme précédemment par léger polissage, rinçage à l’eau et séchage sous

gaz inerte.

4.3.1 Résultats et discussions

L’évolution de l’angle de repos en fonction de la force oscillatoire appliquée

Fac = kU est tracée Figure 4.11, pour les deux types d’interface "CH3" et "COOH".
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Figure 4.11 – Évolution de la force tangentielle statique normalisée à sa valeur
sans vibrations, en fonction de la force tangentielle oscillatoire pour des échantillons
−COOH (rouge) et −CH3 (bleu).

On voit que la force seuil statique diminue linéairement en fonction de Fac.

temps

force

force seuil

force 
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µN

Fdc

Fac
force 

oscillatoire

glissement

Figure 4.12 – Bilan des forces sur un système à seuil soumis à des forces statiques
et dynamiques. Lorsque la somme des forces appliquées excède la force seuil, le
mouvement a lieu sur une fraction de période, schématisée par la partie bleue.

A un niveau qualitatif, on pourrait tenter de décrire cet effet comme schématisé
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sur la figure 4.12. Sur une fraction de période la résultante des forces est supérieure

à la force de friction et le système peut avancer ainsi par "petit pas". L’équation

du mouvement est :

m
..
x= Fdc + Fac sin ωt − µN (4.13)

En introduisant la notation

ε =
µN − Fdc

Fac
(4.14)

on peut réécrire (4.13) sous la forme

..
x=

Fac

m
(sin ωt − ε) (4.15)

et après deux intégrations successives sur une fenêtre de temps ou le système est

en glissement, on obtient la distance parcourue

x =
2Fac

mω2
f(ε) (4.16)

où

f(ε) = cos−1(ε)
(

(1 − ε2)1/2 − ε cos−1(ε)
)

(4.17)

est comprise entre 0 (pour ε = 1) et π/2 pour pour ε = 0. On obtient ainsi une

vitesse effective ("coarse grain")

..

X= V =
x

T
=

Fac

πmω
f(ε) (4.18)

où T = 2π/ω est la période. Un calcul équivalent mais avec la force oscillatoire

étant la force normale donne le même résultat avec µFac au lieu de Fac. En rem-

plaçant ω2 = k/m et Fac = kU on obtient finalement une expression intuitive

V =
Uω

π
f(ε) (4.19)

qui indique que la vitesse macroscopique est équivalente à la vitesse oscillatoire,

modifiée par la fonction f(ε) (de l’ordre de 1) qui dépend du ratio des trois forces

en jeu.

Ce scénario n’est pas satisfaisant dans notre cas. En effet, nous avons réalisé
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Chapitre 4 : Déclenchement du glissement

différents tests en effectuant une rotation du quartz, ce qui modifie la polarisation.

On voit Figure 4.11 que la polarisation n’a pas d’influence significative sur la

diminution de la force seuil statique, et que seule la force appliquée importe. Ceci

est confirmé pour une interface multicontact, comme le montrent les données de

la Figure 4.13.
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Figure 4.13 – Variation de l’angle de repos pour différentes polarisations. Les
valeurs ont été obtenues avec un protocole légèrement différent de celui utilisé
pour obtenir les points Figure 4.11 : l’amplitude oscillatoire est fixée à ∼ 10 nm et
le système est incliné progressivement jusqu’au glissement. Le patin est un cylindre
d’acier et le quartz est rugueux, avec une rugosité rms proche du micron.

Le déclenchement du glissement à l’aide d’une modulation de la charge normale

a été étudié récemment dans le cas d’interfaces multi-contact. La force oscillatoire

est de basse fréquence (f/f0 ∼ 10−1) et parallèle à la force tangentielle statique

appliquée Fs [55]. Lorsque la force oscillatoire croit jusqu’à ce que F = Fs +Fosc ∼
µN , alors un glissement auto-accéléré se produit. Il est possible de décrire ce

phénomène à l’aide d’une équation du mouvement similaire à celle mentionnée ci-

dessus mais en prenant en compte une expression du coefficient de friction donnée

par la loi phénoménologique de Rice et Ruina (coefficient dépendant de la vitesse

et de l’age de l’interface). La bifurcation entre le régime piégé et le régime glissant
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4.3 Déclenchement du glissement à haute amplitude d’oscillation

est bien décrite dès l’instant où on tient compte du couplage entre la raideur des

aspérités et l’écoulement de la jonction [7].

Dans le cas d’une force oscillatoire ultrasonore, la fréquence ω ∼ 3 × 107

rad.s−1 est beaucoup plus grande que celle de la fréquence propre du système

{sonde − interface}, ω0 ∼ (k/m)1/2 avec k ∼ 106 N/m et m ∼ 10−4, soit

ω/ω0 ∼ 102. Contrairement au régime quasi-stationnaire précédent, la force os-

cillatoire Fac ne provoque pas de mouvement de glissement macroscopique dans la

limite des hautes fréquences, en raison de l’inertie. Ce comportement est celui d’un

oscillateur en régime forcé à une fréquence très supérieure à la fréquence propre.

Cependant, les oscillations hautes fréquences n’en ont pas moins une influence

certaine sur l’état de la jonction. Une oscillation de forte amplitude réduit de

manière significative le rayon de contact non-glissant, du rayon initial de aH à c par

l’intermédiaire de la croissance de l’anneau glissant. En conséquence, la contrainte

tangentielle statique agissant sur la jonction augmente en raison des oscillations,

σ =
Fdc

c
(4.20)

ce qui a pour conséquence de diminuer la force seuil

Fs = σs × πc2 (4.21)

au lieu de Fs = σs × πa2 sans vibrations. Or, la proportion entre l’aire glissante et

l’aire non-glissante est connue d’après le modèle de Mindlin

c

a
=

(

1 − Fac

µN

)1/3

. (4.22)

Après remplacement on obtient finalement

sin θ∗
R

sin θR

≈ 1 − 2 Fosc

3 µs N cos θR

. (4.23)

En ajustant cette équation à nos données expérimentales Figure 4.11 on trouve

µs ≈ 2 pour l’échantillon (COOH) et µs ≈ 1 pour l’échantillon (CH3). Les co-

efficients ainsi obtenus sont plus grands que ceux obtenus à partir des mesures
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Chapitre 4 : Déclenchement du glissement

statiques, mais cohérents avec les résultats précédent [50].

Figure 4.14 – Energie vibratoire nécessaire pour déclencher le glissement en fonc-
tion de la force seuil normalisée par sa valeur sans oscillation. Les surfaces de CH3
sont en bleu et les surfaces COOH en rouge. Inset : diagramme de jamming [56].

En raison de la nature scalaire de l’effet des oscillations, insensible à la po-

larisation, nous sommes amenés à considérer l’énergie vibratoire définie comme

Ev ≈ (A/2) KU2 où K est la raideur du résonateur et A est le ratio de la sur-

face de contact sur la surface de l’électrode. Comme Fac = kU on peut réinjecter

l’expression de U dans l’équation (4.23) pour obtenir :

Ev ≈ AK
9µ2N2

8k2

(

1 − sin θ∗
R

sin θR

)2

. (4.24)

L’expression (4.24) permet de tracer une courbe délimitant les états encore bloqués

(bille immobile) et ceux correspondant à l’écoulement du système frictionnel. On

voit que la forme du graphe est similaire à celle attendue dans un diagramme de

« jamming » si l’on normalise l’énergie vibratoire par la constante B définie par

B = 9AKµ2N2/8k2 (Figure 4.14b)), qui indique l’ordre de grandeur de l’énergie

vibratoire nécessaire pour la "fluidisation" de l’interface ∼ 1010kBT . Le lien entre
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4.3 Déclenchement du glissement à haute amplitude d’oscillation

cet ordre de grandeur et les propriétés structurales de l’interface n’est pas évident à

ce stade. Nous reviendrons sur ce point dans la partie suivante, qui inclut une étude

sur les films minces de polymère, pour lesquels les différents éléments dissipatifs

en jeu lors peuvent être plus clairement identifiés.

Discussion

Equations constitutives

Le modèle ci-dessus montre que le modèle de Mindlin peut décrire les données

de manière satisfaisante. L’hypothèse physique sous-jacente est que la partie de

la jonction située dans l’anneau glissant est "fluidisée", et que les propriétés de la

jonction dans cet état la rendent particulièrement inactive vis-à-vis de la réponse

rhéologique macroscopique du contact.

Les interfaces frictionnelles sont en général bien décrites par le terme de Rice

et Ruina, auquel Briscoe puis Baumberger ont donné une signification physique :

σ ∼ σ0 + kBT ln
V

V ∗
(4.25)

où V est la vitesse de glissement. En écrivant une vitesse de cisaillement
.
γ∼ V/h

où h ∼ 1 nm est l’épaisseur de la jonction, on obtient une viscosité qui décroit très

fortement avec
.
γ à haut

.
γ, car η ∼ ln

.
γ /

.
γ.

Or la vitesse de cisaillement correspondant au glissement macroscopique est de

l’ordre de
.
γdc∼ V/h et celle du glissement oscillatoire est

.
γac∼ ωU/h, ce qui donne

.
γac
.
γdc

∼ ωU

V
∼ 102 (4.26)

avec V ∼ 100 µ.s−1, U ∼ 1 nm et ω ∼ 3 × 107 rad.s−1. On peut donc en déduire

qu’approximativement, la viscosité de la jonction au sein de l’anneau glissant sous

l’action de la force oscillatoire est 100 fois inférieure à celle imposée par le glisse-

ment stationnaire. Ce constat est également valable pour une autre classe d’inter-

face frictionnelle ayant des propriétés de "shear thinning" décrite par une equation

constitutive de type σ ∼ V α. On s’attend donc à ce que l’effet décrit dans cette

partie soit assez général : dès l’instant où les viscosités sont en parallèle, la partie
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Chapitre 4 : Déclenchement du glissement

de la jonction située dans l’anneau glissant ne joue aucun rôle à des vitesses de

glissement macroscopique (ici on a typiquement V ∼ 100 µs−1).

Au niveau local

Comme discuté en 1.3 page 17, la transition de glissement correspond une

transition "solide - liquide". On peut comparer le temps de relaxation moléculaire

de la jonction τ > 1 ms à celui d’une oscillation τac ∼ 0.2 µs. Il est clair que la

jonction sollicitée à une telle fréquence ne peut relaxer et se trouve donc dans un

état "fluide" de manière "permanente". 2

L’énergie vibratoire en contact sphère-plan provoque le dépiégeage permanent

de la jonction dans l’anneau glissant. Cette partie de la jonction peut donc s’écou-

ler dans la direction de la contrainte statique sans nécessiter de travail particulier,

puisqu’il est déjà fourni par les oscillations. Cela revient à dire que chaque "bloc

nanométrique" 3 contenu dans l’anneau glissant est soumis à une contrainte supé-

rieure à son seuil d’instabilité mécanique, et est donc dans un état "fluide" (voir

chapitre 1 paragraphe 1.3 page 18).

De ce point de vue, et dans le contexte de la plasticité des solides amorphes, les

oscillations appliquées à l’aide du résonateur sur la jonction jouent le rôle d’une

perturbation mécanique non corrélée au mouvement statique, à l’origine d’une aug-

mentation de la température effective Teff de la jonction. Ceci justifie a postériori

le tracé de la Figure 4.14 dans laquelle sont confondus les axes "température" et

"énergie vibratoire".

La géométrie sphère-plan a ceci de spécifique qu’elle permet de dériver une

expression analytique pour la fraction surfacique de blocs nanométriques fluidisés.

Conséquences pour les milieux granulaires

La discussion précédente suggère quelques spéculations dans le cas des milieux

granulaires soumis à des vibrations. En effet, des vibrations induites par l’extérieur,

ou générées par la dynamique locale elle-même, sont connues pour avoir des effets

non-triviaux sur l’écoulement.

2. Ceci distingue nos expériences, effectuées à des fréquences ultrasonores, d’autres travaux

récents de basse fréquence τac ∼ 10 ms.

3. ou encore "volume d’activation", "STZ" . . .
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4.3 Déclenchement du glissement à haute amplitude d’oscillation

Jaeger et al. [46] ont soumis des systèmes granulaires à des hautes amplitudes de

vibration et observé que l’énergie vibratoire a un effet similaire à une température

effective lors de la relaxation de l’angle de repos.

Melosh propose un scénario différent, en émettant l’hypothèse que la pression

acoustique Pa contrebalance la pression mécanique P tel que :

σs ∼ µ(P − Pa). (4.27)

Cette phénoménologie est destinée notamment à comprendre l’effet de "fluidisation

acoustique", qui caractérise le coefficient de friction (granulaire) extrêmement bas

(∼ 0.1) observé lors de certains glissements de terrains.

Nous proposons un scénario additionnel, basé sur nos observations locales sur

un grain. En effet, une loi phénoménologique [57] décrivant le comportement d’un

matériau granulaire sous gravité est :

F =
α

1 + α1

.
γ2 + β

.
γ2

. (4.28)

Le premier terme contient essentiellement l’énergie potentielle dissipée durant les

sauts ayant lieu durant l’écoulement, ainsi que la dissipation frictionnelle au cours

du glissement de grains sur leur voisin. α représente le coefficient de friction entre

les grains et α1 est une constante prenant en compte la géométrie des grains. Le

second terme contient l’énergie cinétique dissipée durant les collisions par l’inter-

médiaire de la constante β.

Notamment à faible vitesse de cisaillement, le coefficient de friction inter-grains

joue un rôle important dans la dynamique au cours d’une avalanche.

Des vibrations appliquées à un système granulaire peuvent provoquer la rup-

ture de contacts inter-grains et/ou le réarrangement des positions des grains, source

d’émission acoustique sur une très large bande passante, allant jusqu’à plusieurs

MHz. Ceci est bien montré lors de la rupture d’une interface multicontact à proxi-

mité de laquelle sont placés des capteurs de déplacement très précis [58].

Comme nous l’avons indiqué dans notre discussion, ces vibrations de haute

fréquence peuvent modifier le seuil de glissement statique des particules avoisinant
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Chapitre 4 : Déclenchement du glissement

l’événement de rupture 4 et ainsi participer à la diminution du coefficient de friction

macroscopique du système. Notons que l’énergie nécessaire pour le réarrangement

des grains par glissement est de deux ordre de grandeur plus petit que la barrière

d’énergie de saut, Ej ∼ Nh0 ∼ 1012 kBT où h0 ∼ 1µm est la hauteur de l’aspérité.

En terme de fluidisation acoustique le mécanisme discuté offre une alternative à

l’équilibre de la surcharge P via la Pa, laquelle nécessite une énergie acoustique

inhabituellement élevée [21].

Notons que pour une amplitude donnée, les oscillations de la force normale

Nosc de plus basse fréquence dont l’effet est réduit de Nosc = Fosc/µs ∼ 5Fosc

pourrait être moins efficace que les oscillations de cisaillement pour fluidiser l’aire

de contact collée.

4.4 Vieillissement structural

A cours des expériences de déclenchement ci-dessus, la sonde glisse de telle

manière qu’elle parcourt toute la surface du quartz et arrive en butée sur la bague

de serrage. Ce type d’événement correspond en tous points à de que l’on observe

sans appliquer de vibrations lorsqu’on mesure le coefficient de friction à l’aide du

plan incliné.

Nous avons remarqué qu’il est possible de provoquer des "milli-glissements" en

appliquant, à faible inclinaison, une haute amplitude oscillatoire pendant ∼ 1 s.

Le système glisse rapidement puis s’arrête après avoir parcouru ∼ 100 µm. Il est

alors possible d’utiliser ce protocole pour rajeunir l’interface, et caractériser son

vieillissement ensuite.

La sonde utilisée est composée des trois lentilles de BK7 (voir partie expéri-

mentale). Les quartz sont recouverts de thiols comme en partie expérimentale.

Après avoir déposé la sonde sur le quartz, l’angle d’inclinaison est fixé à θ = 6◦.

On suit le vieillissement géométrique pendant 3 heures minimum en mesurant shift

en fréquence et le facteur de qualité en linéaire. Une fois le contact stabilisé, on

applique une oscillation non-linéaire de 0 dBm pendant 2 secondes qui provoque

un "saut", suivie immédiatement par une mesure linéaire pendant ∼ 1000 s.

4. Sur une distance comparable à la longueur d’onde locale ∼ mm.
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4.4 Vieillissement structural

Nous avons effectué 20 déclenchements à l’aide du protocole ci-dessus. Les dis-

tances glissées (Figure 4.15) montrent, comme on pourrait s’y attendre, qu’aucune

distance caractéristique n’est privilégiée.
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Figure 4.15 – Effectif cumulé de la distance glissée pour les événements de "milli-
glissement" provoqués par une brève impulsion à 0 dBm.

On voit Figure 4.16 que juste après le glissement, la fréquence de résonance

augmente avec le temps alors que la sonde est immobile. Étant donné que la sonde

a glissé sur une distance importante, le shift en fréquence est fortement modifié

par la position et nous perdons toute information quantitative issue de la valeur

absolue du shift en fréquence. En revanche, quelle que soit la position de la sonde,

l’évolution temporelle de la valeur relative du shift en fréquence "post-glissement"

est bien une signature de la réponse des contacts.

Avant glissement nous laissons vieillir géométriquement les contacts durant

environ 3 h. Pendant cette période, la raideur latérale (via ∆fr) croit avec le

temps tandis que la dissipation (via ∆Q−1) demeure constante (voir figure 4.17).

La différence ∆fr − ∆fr 0 atteint 30 − 50 Hz après un temps d’attente de 10 000 s.

Nous observons que la raideur kc n’évolue pas durant les 1000 premières secondes :

ce temps de latence a été obtenu pour tous les vieillissements effectués avant d’avoir

provoqué le glissement.
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Figure 4.16 – Illustration du protocole employé : dans un premier temps le contact
vieillit durant un temps tw (≥ 3 h). Le test consiste ensuite en une première
phase de mesures linéaires pendant 1000 secondes, suivie du déclenchement et une
seconde phase de mesures linéaires durant ∆t = 1000 secondes.

L’origine du vieillissement observé avant glissement a été discutée dans la partie

1.1.3.1 page 12. L’augmentation de la raideur latérale est due à l’accroissement

de l’aire de contact par le mécanisme de fluage des aspérités en contact. Dans

l’équation (1.9) page 12 lorsque le temps de vieillissement t est très petit devant le

temps de coupure τ l’aire de contact ne varie pas. Par contre lorsque le temps de

vieillissement t devient plus grand que le temps de coupure τ alors la déformation

plastique des aspérités se produit.

Après glissement nous observons que ∆fr − ∆fr 0 croit avec le temps pour

atteindre 10−15 Hz en fin de test, tandis que la dissipation ne varie pas de manière

significative (voir fig 4.18). Au bout d’environs 200 s, la raideur kc n’évolue plus

en fonction du temps : cette saturation est obtenue pour tous les recouvrements

obtenus après glissement.

Comme indiqué figure 4.16, le temps pendant lequel nous avons caractérisé

le comportement post-glissement est de l’ordre de 1000s, très inférieur aux 3 h

préalables de vieillissement géométrique. Le vieillissement géométrique étant lo-

garithmique, ceci permet de supposer que l’effet est négligeable après glissement.

Cette augmentation de la raideur kc serait liée à un changement des propriétés
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Figure 4.17 – Vieillissement avant milli-glissement des contacts sous contrainte
tangentielle statique : a) Shift en fréquence b) Dissipation.

élastiques de la jonction provoquée par le glissement, c’est à dire un vieillissement

structural.

Des différences fondamentales apparaissent entre le vieillissement géométrique

(observé avant glissement) et le vieillissement structural (observé après glissement).

Le vieillissement géométrique présente un temps de latence de 1000 s au dessous

duquel aucune variation de la raideur du contact n’est mesurable tandis que le

vieillissement structural affiche un temps de saturation de 200 s au delà duquel la

raideur ne varie plus. Après glissement la raideur latérale croit de 10% au bout de

200 s alors qu’au cours du vieillissement géométrique il est nécessaire d’attendre

10 000 s pour obtenir un accroissement similaire.

Le vieillissement géométrique du contact devrait se traduire par une augmenta-

tion de la raideur latérale et de la dissipation avec le temps. Les mesures en ∆Q−1

ne sont pas assez précises et sensibles pour déceler une variation significative de la

dissipation. Par contre les mesures en kT ajustées par l’équation 3.16 établit une

pente m de 0,06. Ce résultat est en accord avec ceux obtenus en 3.3. Cependant

les expériences présentées en 3.3 ont été réalisées à l’intérieur d’une enceinte où les

conditions de température et d’humidité sont contrôlées. Par contre les expériences
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Figure 4.18 – Recouvrance de la raideur et de la dissipation après un milli-
glissement

.

dans cette section ont été opérées à l’air libre sans contrôle de la température et

de l’humidité.

Après glissement le vieillissement structural se manifeste par une augmenta-

tion de la raideur latérale et la dissipation du contact augmente avec le temps.

La difficulté de mesurer précisément le ∆Q−1 rend complexe la détection d’une

variation de la dissipation. Cependant l’ajustement des mesures en en kT par en

kT = kT 0 [1 + βlog(t/t0)] donne une pente β de 0,03. Le résultat obtenu pour le

vieillissement structural est en contradiction avec les données de la littérature [8].

Le vieillissement structural a une pente β supérieure d’un ordre de grandeur par

rapport à Bureau et al. et est du même ordre de grandeur que le vieillissement

géométrique. Cependant nous avons laissé suffisamment vieillir géométriquement

les contacts pour que l’augmentation de la raideur observée après glissement soit

attribuable uniquement aux propriétés physiques de l’interface. Par contre, la ci-

nétique de ce vieillissement peut dépendre de la nature de l’interface (vitreux,

viscoélastique, etc).

L’évolution logarithmique du coefficient de friction par le mécanisme du fluage
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des aspérités donne une pente logarithmique dµs

d ln t
∼ 10−2 quelques soient les ma-

tériaux en contact [7]. Bureau et al. [8] ont relié le vieillissement structural à l’état

de la jonction : lors du glissement la jonction est cisaillée et un rajeunissement

des propriétés élastiques se produit sous l’effet du cisaillement. Postérieurement

au glissement, la jonction est le siège d’un renforcement des propriétés élastiques.

Les auteurs ont mesuré une pente logarithmique dµs

d ln t
∼ 10−3 pour des systèmes

PMMA - verre + silanes.

Les propriétés élastiques de la couche interfaciale sont données par la relation

kjonct = πa2(t)
h

G′(t) avec a(t) le rayon de contact, h la hauteur de la jonction et

G′(t) le module élastique en cisaillement. L’aire de contact est constante (a2(tw) =

a2(tw + ∆t, ∆t = 1000s)) alors l’augmentation de la raideur peut être attribuée

à un accroissement du module élastique G′ avec le temps, qui se produit après

glissement. Ce type de comportement a été observé dans les fluides à seuil et dans

les solides vitreux « faibles ».
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Figure 4.19 – Les courbes a) de vieillissement géométrique ajustées en rouge par
l’équation 3.16 et b) de vieillissement structural ajustées en noir par l’équation
kT = kT 0 [1 + βlog(t/t0)]
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4.5 Conclusions

La raideur latérale d’une interface peu adhésive diminue avant le seuil de glisse-

ment, que ce soit par l’application d’une force tangentielle statique ou oscillatoire,

en raison d’une diminution de l’aire adhésive ainsi qu’en raison de la croissance

d’un anneau glissant.

Le glissement déclenché en dessous du seuil statique par des vibrations de

cisaillement ultra-sonores et non-linéaires est du à la fluidisation acoustique "per-

manente" de l’aire de contact collée, réduisant ainsi le coefficient de friction de

statique µs. L’intensité plutôt que la polarisation de l’onde ultra-sonore importe

dans une telle transition de « unjamming » d’un état statique vers un état glissant

suggérant que les ultrasons jouent le rôle de température effective.

Il semble que le vieillissement structural a été mis en évidence après avoir

déclenché le glissement par une brève impulsion non-linéaire. L’aire de contact a

suffisamment vieilli pour demeurer constante lors de la recouvrance de la raideur

kc. L’accroissement de la raideur latérale qui se développe à la suite du glissement

a pour origine le renforcement de la couche interfaciale via l’augmentation du

module élastique en cisaillement G′(t) avec le temps.
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Chapitre 5

Glissement stationnaire sous

oscillations tangentielles

Le chapitre précédent propose un scénario simple pour expliquer la diminution

du coefficient de frottement statique sous vibrations. Lorsque la contrainte statique

est inférieure au seuil de glissement, les vibrations peuvent fluidifier une partie du

contact de manière permettre le mouvement.

Au niveau microscopique, la transition de glissement correspond à l’initiation

d’une dynamique hétérogène semblable à celle des solides amorphes vitreux au

dessus du seuil de plasticité, comme proposé par Robbins [59], Granick [11] et

Caroli [7]. Cependant, les détails de cette dynamique sont encore assez mal compris,

en raison de la difficulté du problème au niveau théorique (notamment en ce qui

concerne le bruit mécanique) ainsi que devant la complexité expérimentale en

relation avec la structure et les propriétés mécaniques de films nanométriques

confinés et amorphes.

Les vibrations sont aussi connues pour affecter le glissement stationnaire, comme

montré pour des interfaces de PMMA (polymère vitreux) [52] ou pour des mono-

couches de petites molécules [24]. Nous étudions ici le cas des interfaces polymère

- solide, pour lesquelles la dynamique frictionnelle trouve son origine dans des

mécanismes différents des solides amorphes vitreux mentionnés ci-dessus.

La première partie du chapitre comporte une étude détaillée des processus

dissipatifs en jeu lors du cisaillement oscillatoire d’un film mince de polymère sur
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Chapitre 5 : Glissement stationnaire sous oscillations tangentielles

une grande plage d’amplitude d’oscillation. Dans la seconde partie, nous étudions

l’effet de ces mêmes vibrations sur la vitesse de glissement stationnaire à l’aide du

plan incliné.

5.1 Interfaces polymère - solide

5.1.1 Structure

Une chaîne macromoléculaire déposée sur une surface solide s’adsorbe par l’in-

termédiaire de multiples interactions entre les segments et la surface. Il en résulte

une topologie assez complexe, avec la formation de boucles, trains, et chaînes pen-

dantes comme illustré en Figure 5.1. Etant donné le nombre important de segments

train
boucles

liaison 

pendante

surface solide

matrice

Figure 5.1 – Macromolécule (trait épais) adsorbée sur une surface solide (partie
grisée) et interagissant avec le reste de la matrice (trait fin).

adsorbés, la chaîne en contact avec la surface a une probabilité très faible d’être dé-

tachées de la surface lorsqu’une contrainte est appliquée. On peut donc considérer

les chaînes en contact avec la surface solide comme "immobiles".

De ce fait, un film de polymère sous cisaillement se déforme par l’intermédiaire

du mouvement relatif de la matrice par rapport aux chaînes adsorbées en surface
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5.1 Interfaces polymère - solide

[60]. C’est donc l’interaction chaines adsorbées - matrice qui domine la dissipation.

On voit que la chaîne adsorbée interagit avec le reste de la matrice de manière

non triviale. Certains bouts de chaîne de la matrice sont capables de s’enchevêtrer

avec une partie de la chaine adsorbée sur la surface solide. Si les chaînes comportent

N monomères de taille b alors une molécule s’inscrit dans une sphère de rayon

R = aN1/2 et l’ordre de grandeur du volume occupé est donc R3 ∼ a3N3/2. Une

molécule faisant intrusion dans le volume R3 recrute environ N monomères et

occupe un volume "solide" V ∼ Na3. De ce fait, le nombre de molécules capables

de s’insérer dans le volume occupé par une autre est de l’ordre de

X ∼ R3/V ∼ N1/2. (5.1)

On considère que les chaînes de la matrice en interaction avec les chaînes ad-

sorbées sont piégées (et non immobiles). Dans un film de polymère, on a donc

X =
nombres de chaînes piégées/unité de surface

nombres de chaînes immobiles/unité de surface
(5.2)

Comme le nombres de chaînes immobiles/unité de surface est νi ∼ 1/b2N on

obtient finalement un ordre de grandeur du nombre de chaines piégées [60]

νp ∼ Xνi ∼ 1

b2N1/2
. (5.3)

La densité surfacique de chaînes piégées intervient de manière quantitative dans

l’expression de la contrainte seuil.

5.1.2 Profil d’écoulement et loi constitutive

On considère Figure 5.2 un film de polymère d’épaisseur h, soumis à une

contrainte de cisaillement σ [60]. Sur la surface inférieure, la contrainte est

σ = ksV = ηs
dV

dz

∣

∣

∣

∣

∣

z=0

(5.4)
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h

x

z

l

Figure 5.2 – Profil d’écoulemment dans un film mince de hauteur h. La distance
pour laquelle le profil d’écoulement s’extrapole à 0 est la longueur de glissement l.

où ks et ηs sont les coefficient de friction et la viscosité en surface. La longueur de

glissement l s’écrit alors

l =
ηs

ks
. (5.5)

Puisque ks s’écrit aussi ks = η0/b où η0 est la viscosité d’un fluide composé de

segments, si on prend pour la viscosité ηs = η = η0
N3

N2
e

où η est la viscosité du

polymère et Ne le nombre de segments entre enchevêtrements alors on obtient

l = b
N3

N2
e

. (5.6)

Pour les polymères on voit qu’avec N ∼ 100, Ne ∼ 10 et b ∼ 1 nm on a l ∼ 10 µm.

Pour les films minces de polymères on est toujours dans des conditions où l >> h.

De ce fait, l’écoulement s’effectue dans une bande de cisaillement très fine et

d’épaisseur D telle que

ks =
ηR

D
(5.7)

avec ηR = NRη0 la viscosité du mode de Rouse comportant NR segments tels que

D = bN
1/2
R .
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5.2 Contrainte seuil et dissipation à haute amplitude de vibration

5.2 Contrainte seuil et dissipation à haute am-

plitude de vibration

Nos études précédentes on montré que la raideur et la dissipation d’un contact

sphère-plan sollicité par une vibration tangentielle à haute fréquence [50] est bien

décrite par le modèle de Mindlin pour une amplitude de vibration uT > 1 nm.

Lorsque ut augmente, typiquement aux alentours de la force seuil, le comportement

n’est pas connu.

5.2.1 Réponse ultrasonore

Nous avons analysé la réponse d’un contact constitué d’un film mince de poly-

isobutylène (PIB, système identique à celui de la partie 3.2.1 page 47) spin coaté

sur le quartz, pour des épaisseurs de 10 et 20 nm. Le protocole utilisé est sché-

100 s 100 s 100 s10 s 10 s 10 s

-45 -45 -45-40 -35 -30dBm

temps

Figure 5.3 – Protocole de mesure. De basses amplitudes d’oscillations (−45 dBm,
0.1 nm) alternent avec de plus hautes amplitudes d’oscillation, dont l’ampleur
augmente au cours du temps. La plus haute amplitude correspond à 10 dBm, soit
environ 30 − 40 nm

matisé en Figure 5.3. Des cycles à haute amplitude pendant 10 s sont alternés

avec des cycles linéaires à −45 dBm pendant 100 s. Ceci permet de détecter une

modification des propriétés linéaires de l’interface suite à l’application d’une haute

amplitude de cisaillement (dégradation, fracture . . . ).

Un exemple typique de réponse est donné en Figure 5.4. Les "pics" corres-

pondent aux hautes amplitudes d’oscillation tandis que les basses amplitudes cor-

respondent aux périodes plus longues. On observe trois régimes. Les deux premiers

correspondent (1) au régime linéaire et (2) au régime non-linéaire décrit par le mo-

dèle de Mindlin. Dans le régime (3), le shift en fréquence continue sa décroissante
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Chapitre 5 : Glissement stationnaire sous oscillations tangentielles

1 2 3

Figure 5.4 – Shift en fréquence (en haut) et en dissipation (en bas) en fonction
du temps au cours d’une rampe en amplitude de −45 à 10 dBm (voir protocole
figure 5.3.

mais avec un changement de pente, alors que l’inverse du facteur de qualité di-

minue. Après avoir relevé les valeurs de ∆f et ∆Q−1 pour chaque dBm, on peut

tracer l’allure des courbes en fonction de l’amplitude comme en Figure 5.5, où

les régimes 1 à 3 sont annotés. Notons dès à présent l’ajout d’un régime 4, qui
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Figure 5.5 – Shift en fréquence et en dissipation en fonction de l’amplitude de
vibration.

n’est pas identifiable facilement à partir de l’allure des courbes mais correspond à

une transition vers la fracture. Nous reviendrons sur ce point dans le paragraphe

suivant.

L’utilisation du modèle de Mindlin pour des films de 10 à 20 nm n’étant pas

évidente à priori, on peut évaluer la pertinence de l’interprétation du régime 2

en évaluant le coefficient de friction à partir des raideurs et des dissipations (voir

Figure 5.6). On voit que les deux épaisseurs sont difficilement distinguables. La

raideur et la dissipation ont été modélisées respectivement par les équations :

k

kM
=

(

1 − FT

6 µ N

)

(5.8)

et
∆Q π K 36 G∗ a N

k3
T

=
uT

µ
. (5.9)

Le coefficient de friction provenant de la moyenne de tous les fits linéaires effectués

sur les mesures de raideur (Figure 5.6 gauche) est de µk ≈ 0.38 ± 0.14, alors que

celui provenant de la dissipation (Figure 5.6 droite) est de µ∆Q−1 ≈ 0.12 ± 0.03.

Comme mentionné précédemment, la différence entre les deux estimations dé-
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Figure 5.6 – Shift en fréquence et en dissipation en fonction de l’amplitude de
vibration. La fonction f(δ) correspond au terme de gauche de l’éqaution 5.9.

pend de la valeur absolue du module G∗, qui entre en jeu de manière quantitative

dans la valeur de la pente pour la dissipation. De plus, l’utilisation d’une loi consti-

tutive de frottement sur des contacts de faible taille pose aussi problème en raison

du faible nombre de nanoblocs sondés [7] (voir page 88).

Néanmoins, la consistance entre les ordres de grandeurs des coefficients de

friction suggère bien que le régime 2 est un régime de micro-glissement, tel que

décrit en détail dans les chapitres précédents.

5.2.2 Après Mindlin ?

Dans le régime 3, le facteur de qualité diminue, ce qui implique que l’énergie

dissipée par cycle évolue plus lentement que quadratiquement. Ne connaissant pas

les détails de la courbe amplitude - force au delà de la force seuil, on suppose un

cycle ayant la forme la plus simple possible, comme indiqué sur la Figure 5.7. Au

delà de l’amplitude correspondant à la force seuil, la force est constante et égale à

la force seuil. Lors de chaque changement de sens, la trajectoire suivie reste celle

de Mindlin de sorte que la dissipation maximum correspondant à ce régime [53]

∆WM =
3

20

µ2N2

aG∗ (5.10)
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F
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uT > uT M

uT = uTM

Figure 5.7 – A gauche : boucle d’hystérésis pour une amplitude uT M correspon-
dant à une force égale à la force seuil. L’énergie dissipée est l’aire en gris-clair. A
droite : pour uT > uT M . L’énergie dissipée supplémentaire est en gris foncé.

(partie claire sur la Figure 5.7) est toujours comptée.

La dissipation due au glissement "total" à la vitesse ultrasonore est de l’ordre

de

∆WG = 4Fs(uT − uT M). (5.11)

Comme l’énergie dissipée totale est

∆Wd = ∆WM + ∆WG (5.12)

on évalue l’inverse du facteur de qualité :

∆Q−1 = ∆Q−1
M +

1

2π

∆WG
1
2
Ku2

T

(5.13)

et après réarrangement

∆Q−1 ≈ 1

2π

(

3k2
M

10KaG∗
+

8Fs(uT − uT M)

Ku2
T

)

. (5.14)

On voit que ∆Q−1 ∼ 1/δ pour uT >> ut M , ce qui correspond assez bien aux

mesures expérimentales après inspection des courbes (voir Figure 5.5).
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A partir de cette analyse et de l’équation ( 5.14), l’énergie perdue par cycle

due au glissement total est donnée par

g(uT ) = 2πK
(

∆Q−1 − 3

10G∗
k2

m

)

u2
T . (5.15)

Cette valeur, tracée en fonction de l’amplitude d’oscillation, devrait donner une

droite de pente 8Fs. Les valeurs obtenues sont tracées en Figure 5.8 a).
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Figure 5.8 – a) Energie dissipée en fonction de l’amplitude d’oscillation. b) Force
oscillatoire en fonction de l’amplitude. Les données expérimentales sont dans le
régime 3.

Les fits linéaires des points ainsi obtenus donnent ainsi Fs ≈ 3, 7 ± 1, 6 mN.

Pour être acceptable, cette valeur de Fs doit correspondre à un régime ou le

produit k uT ∼ Fs est constant, ce qui est imposé par le modèle Figure 5.7. On

voit que c’est bien le cas Figure 5.8 b), où les valeurs obtenues Fs ∼ 2 − 3 mN

correspondent assez bien à la valeur de Fs calculée à partir de la dissipation.

Cette confirmation, mise en lumière grâce à une mesure indépendante de la rai-

deur, conforte le scénario proposé. Dans le régime de glissement total, la contrainte

s’écrit

σs ∼ kV (5.16)

et comme σs ∼ Fs

πa2 ∼ 106 Pa, on obtient k ∼ σs

uT ω
∼ 107 Pa.s.m−1. On peut donc
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5.2 Contrainte seuil et dissipation à haute amplitude de vibration

calculer le coefficient de friction monomérique de l’ordre de ζ ∼ ka2 ∼ 107×10−18 ∼
10−11 N.s.m−1. C’est beaucoup plus petit que le coefficient de friction monomérique

du PIB ζ ∼ 4.5 × 10−8 N.s.m−1.

Il est fortement possible que les oscillations de haute amplitude modifient for-

tement la dynamique du film.

5.2.3 Fracture

Lorsque l’amplitude d’oscillation est au delà d’un seuil, nous observons de plus

que le rayon de contact diminue. Une succession d’images montre ce phénomène

en Figure 5.9 et 5.10. Même si les oscillations sont polarisées et donc unidirection-

< 16.4 nm 21.2 nm 26.6 nm

34.0 nm 40.0 nm

Figure 5.9 – Images du contact en fonction de l’amplitude d’oscillation pour un
film de 10 nm de PIB.

nelles, les images montrent que la géométrie de fracture est circulaire. De plus, la

morphologie en forme de gouttelettes suggère que le film "démouille".

On regroupe dans la Figure 5.11 la mesure de l’aire de contact en fonction de

l’amplitude, en même temps que les shift en fréquence et en dissipation dans le

régime linéaire (après avoir appliqué les hautes amplitudes prises comme abcisse),

normalisés par leur valeur initiale.

On voit que les mesures optiques et vibratoires sont relativement bien superpo-

sées, ce qui montre une fois de plus la corrélation entre les shift en fréquence et en

dissipation et l’aire de contact. Il existe toutefois un petit décalage, que nous attri-
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< 17.2 nm 22.8 nm 30.1 nm

34.9 nm 40.0 nm 44.8 nm

Figure 5.10 – Images du contact en fonction de l’amplitude d’oscillation pour un
film de 10 nm de PIB. Expérience similaire à la Figure 5.9
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Figure 5.11 – Aire de contact, ∆f et ∆Q−1 normalisés par leur valeur à faible
amplitude, en fonction de l’amplitude d’oscillation pour a) un film de 10 nm et b)
20 nm . Le a) correspond aux expériences de la Figure 5.9.

buons à une légère altération des modules élastiques et visqueux à haute amplitude

de cisaillement. Nous ne sommes pas en mesure de donner une interprétation plus

précise à ce point.

A priori, ces résultats sont étonnants car on ne s’attend pas forcément à ob-

server un régime de fracture dans un domaine de glissement total. Par exemple,
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5.2 Contrainte seuil et dissipation à haute amplitude de vibration

la théorie de Savkoor montre que lorsque l’amplitude augmente on doit passer

d’abord par un régime de fracture puis par un régime de glissement et non l’in-

verse, tel qu’observé ici.

Cependant, il convient de préciser que cet ordre fracture friction est peut être

loin d’être général, car il repose en particulier sur un mécanisme d’adhésion bien

spécifique, à faible portée. En effet, le modèle de Savkoor repose essentiellement sur

la diminution du rayon de contact de la valeur "JKR" à "Hertz" sous cisaillement.

L’aire de contact de JKR est donnée par le travail d’adhésion qui lui même dépend

des tensions de surface solide-solide et solide-air. C’est donc un travail gouverné

par les forces de van de Waals, de portée ∼ 10 nm [61].

De plus, il faut aussi prendre en compte que la "distance parcourue" pendant le

régime 3 est de l’ordre de 10 nm, et il est tout à fait plausible que des mécanismes

d’adhésion se développent à des amplitudes plus hautes.

Devant la complexité de la morphologie montrée en Figures 5.9 et 5.10, nous

évaluons, dans le régime 4 (Figure 5.5 page 103), l’énergie nécessaire à la création

d’une surface par :

Ue =
1

2
ku2

T ∼ Gǫ2 (5.17)

ou G est l’énergie de rupture par unité de surface et ǫ = π (a2 − c2) où a est le

rayon de contact initial et c est le rayon de contact dans le régime 4. Après un

ajustement linéaire des courbes en Figure 5.12 on trouve G ≈ 29 ± 2 mJ.m−2.

Pour estimer un ordre de grandeur de l’énergie de fracture, nous supposons que

le polymère est dans un état proche de l’état vitreux à température ambiante et

aux fréquences ultrasonores utilisées.

Dans ce cas, la rupture peut se produire au niveau des enchevêtrements des

chaines dans le film. Nous admettons que la fracture se situe au niveau d’un liaison

C - C. L’énergie de fracture par unité de surface G est reliée à la longueur entre

enchevêtrements ξ et à l’énergie de liaison Eliaison par l’expression suivante :

G ∼ Eliaison

ξ2
(5.18)

soit, avec ξ ∼ 2 nm et Eliaison ∼ 1 eV, G∼ 40 mJ.m2, compatible avec nos résultats

expérimentaux.
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Figure 5.12 – Surface créée en fonction de l’énergie mécanique oscillatoire.

Nous sommes donc en mesure d’interpréter la diminution du rayon de contact

comme provenant essentiellement de la rupture de chaine de polymère au niveau

des enchevêtrements. En effet, à une fréquence de 5 MHz, le PIB est dans un état

proche de l’état vitreux et se comporte comme un matériau fragile.

La fracture permet de relaxer les contraintes dues à l’attachement du film sur les

surfaces solides et permet un réarrangement de matière : ce réarrangement s’opère

par la biais d’un démouillage visqueux du film. La modélisation de ce phénomène

étant complexe en raison de la méconnaissance du profil du bourrelet lors du

retrait du film viscoélastique, il n’est pas envisageable d’estimer la dissipation due

au bourrelet et ainsi de quantifier de manière adéquate la vitesse de démouillage

dans cette étude.

5.3 Glissement stationnaire sous vibration

Dès lors que le mécanisme d’action des vibrations ultrasonores sur l’interface

polymère est caractérisé, quel serait l’effet de ces vibrations sur la vitesse de glis-

sement stationnaire ?
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Cette question est importante dans le cadre de la fluidisation acoustique, depuis

les dispositifs mécaniques jusqu’au médical. En effet, les vibrations sont connues

pour affecter la réponse frictionnelle de systèmes aussi divers que les failles tecto-

niques ou encore les endoscopes. 1

Nous avons réalisé une série d’expériences où la sonde est mise en glissement

grâce au plan incliné. Les vibrations ont une influence notable sur la vitesse de

glissement stationnaire, que nous interprétons en confrontant le mécanisme de

fracture suggéré ci-dessus aux principaux modes de dissipation à l’origine de la

friction des interfaces polymères.

Détails expérimentaux

Tout d’abord un film de PIB est spin coaté tel que précédemment à partir

de solutions dans le toluène, pour obtenir des épaisseur de 75 et 300 nm. Ces

épaisseurs sont plus importantes que dans la partie précédente car cela permet

d’obtenir un glissement lent, aisément traçable grâce à notre caméra.

La sonde est déposée sur le film et lorsque le signal est stabilisé après une

courte période de "squeeze flow" (voir paragraphe 3.2.3, page 49), le système est

alors incliné et la sonde commence à glisser à un angle θ ≥ θc où θc est l’angle

de repos. Les images enregistrées pendant le glissement procurent en même temps

l’aire de contact, donc la contrainte, ainsi que la vitesse de glissement.

La dépendance de la vitesse en fonction de la contrainte σ = mg sin θ/πa2

est obtenue en inclinant l’angle pas à pas avec 2.5◦ < θ < 11.5◦, et en évaluant

la vitesse pour chaque angle. Pour un jeu donné de paramètres, le mouvement

de la sonde est analysé pendant au moins 60 s, ce qui assure la stationnarité du

mouvement. Cette stationnarité est contrôlée a postériori à partir des diagrammes

spatiotemporels tels que sur la Figure 5.13.

Pour étudier l’effet des vibrations, la sonde est mise en mouvement à une vitesse

de référence sans vibrations. L’amplitude d’oscillation est alors augmentée pas à

pas de 0.1 à 10 nm en gardant θ constant. Entre deux niveaux de vibrations, nous

avons effectué de temps en temps des mesures de la vitesse "sans vibrations" pour

1. L’application de vibrations permet d’améliorer le confort du patient grâce à une réduction

de la douleur due à la friction.
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Chapitre 5 : Glissement stationnaire sous oscillations tangentielles
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Figure 5.13 – a) Diagramme spatiotemporel b) Déplacement au cours du temps,
sans et avec vibrations ultrasonore (U.S).

s’assurer que les résultats ne sont pas obscurcis par des variations locales de la

surface (de l’épaisseur du film par exemple).

Résultats

Réponse oscillatoire

Nous avons réalisé des tests sans inclinaison (θ = 0) et à haute amplitude de

vibration sur les films "épais" utilisés dans cette partie. L’évolution des shifts en

fréquence et en dissipation est tracée en Annexe A. Pour les deux films, les courbes

ne sont pas simples à interpréter.

Pour le film de 70 nm, le pic à haute amplitude a une forme non-triviale ca-

ractérisée par un "pic bending", qui ne permet pas de calculer le facteur de qualité

correctement. Nous ne pouvons donc pas comparer ces mesures avec celles du para-

graphe précédent, ou la forme du pic reste lorentzienne quelle que soit l’amplitude

d’oscillation.
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5.3 Glissement stationnaire sous vibration

Pour le film de 300 nm, le facteur de qualité est extrêmement bas et est donc

déterminé avec très peu de précision (de même que le shift en fréquence). Même à

la puissance maximale délivrée par l’analyseur de réseau, l’amplitude d’oscillation

reste assez basse, évaluée à quelques nanomètres.

Pour ces deux films, le rayon de contact reste stable quelle que soit l’amplitude

d’oscillations, e.g. nous n’avons jamais observé le régime de fracture (4) discuté

dans le cas des films plus minces dans la partie précédente.

Glissement

0,01 0,1 1 10

1

2

3

4

=6°
=7,5°
=9,5°
=9,5°

V
vi

b / 
V

u
T
 (nm)

Figure 5.14 – Vitesse de glissement sous vibrations normalisée par la vitesse sans
vibrations, en fonction de l’amplitude d’oscillations. L’épaisseur du film est de 75
nm (symboles blancs) and 300 nm (symboles noirs).

L’effet des vibrations est montré en Figure 5.14 pour les films de 75 et 300 nm

d’épaisseur. On voit que des oscillations d’amplitudes inférieure à 0.1 nm n’ont

aucun effet. Pour des oscillations supérieures à quelques nanomètres, la vitesse

de glissement change de manière abrupte, jusqu’à augmenter d’un facteur 4 pour

uT = 5 nm.

La relation entre la vitesse de glissement et la contrainte, avec et sans vibration,

est montrée Figure 5.15. On voit que la relation entre la vitesse de glissement et
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Chapitre 5 : Glissement stationnaire sous oscillations tangentielles

(a) (b)

Figure 5.15 – (a) Contrainte en cisaillement. La ligne continue est un fit avec
une equation de type σ = σ0 + kV (voir texte). (b) Aire de contact en fonction de
la vitesse de glissement. Les sphères et étoiles correspondent aux films de 75 nm
et 300 nm respectivement. Les symboles noirs sont sans vibration et les symboles
rouges avec vibration.

la contrainte est ajustée par une loi σ = σ0 + kV avec σ0 ≈ 30 kPa et k ≈
1011 Pa.s.m−1. A noter que l’application des vibrations ne modifie pas l’allure du

coefficient k dans la limite de précision de nos mesures.

Durant le glissement sans vibrations, l’aire de contact diminue avec la vitesse

comme en Figure 5.15 (b). Lorsque les vibrations sont actionnées, la vitesse de glis-

sement augmente de manière quasi-instantanée, accompagnée par une diminution

de l’aire de contact. Cela résulte en une augmentation de la contrainte effective

alors que l’angle d’inclinaison reste constant. La relation entre l’aire de contact et

la contrainte reste inchangée et n’est donc pas attribuable aux vibrations.

Discussion

Friction solide

Le coefficient de friction caractéristique d’une partie de la dissipation lors du

glissement d’un élastomère est donné par l’équation 5.7 page 100, k = ηR

D
. La

viscosité ηR = Neη0 où Ne est le nombre de monomères entre enchevêtrement et
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5.3 Glissement stationnaire sous vibration

η0 est la viscosité d’un fluide composé de monomères.

Comme on a η0 ∼ ζ0/b (ζ0 = 4.5 × 10−8 N.s.m−1 est le coefficient de friction

moléculaire), on obtient

k ∼ ζ0N
1/2
e /b2 ∼ 1011 Pa.s.m−1 (5.19)

avec Ne ∼ 10 et b ∼ 1 nm, ce qui correspond bien à ce que l’on mesure expé-

rimentalement. Une source de dissipation avérée dans notre système est donc le

"frottement visqueux" des monomères les uns sur les autres, au sein d’une bande

de cisaillement d’épaisseur nanométrique.

Rayon de contact en glissement

L’écoulement à travers cette bande de cisaillement peut être décrite dans l’ap-

proximation de lubrification par

ηe
∂2V

∂y2
=

∂P

∂x
(5.20)

ce qui peut se ré-écrire en loi d’échelle comme ηeV/D2 ∼ P/a où D est l’épaisseur

de la bande de cisaillement et a le rayon de contact. Combinée avec la géométrie

du contact sous écoulement a2 ∼ 2(h − D)R où h est l’épaisseur du film et R le

rayon de la sphère, on obtient

A

Amax

∼ 1 −
(

ηea

P h2

)1/2

V 1/2 (5.21)

qui correspond donc à une diminution de l’aire de contact en fonction de la vi-

tesse de cisaillement, ou de glissement. Expérimentalement on obtient plutôt un

exposant proche de 0.7 (voir Figure 5.15 (b)). L’erreur pourrait provenir de l’ap-

proximation sur la géométrie du contact : il faudrait un modèle tridimensionnel,

et prendre en compte un profil détaillé pour la géométrie contact.

Terme adhésif [60]

Comme mentionné en 5.1.1, le cisaillement d’une interface polymère s’effectue

par le glissement des chaînes adsorbées sur les chaînes situées plus loin de la surface
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Chapitre 5 : Glissement stationnaire sous oscillations tangentielles

("en masse").

Les chaînes absorbées et les chaînes en masse interagissent par l’intermédiaire

de petits ponts interfaciaux, formés par l’enchevêtrements de bouts de chaînes en

masse avec les chaînes adsorbées.

Cet enchevêtrement s’effectue par diffusion à travers le plan de fracture, à une

vitesse caractéristique V ∗ ∼ D/τR avec τR ∼ τ0, τ0 ∼ ζ0b
2/kBT étant le temps de

diffusion des monomères, et D ∼ bN1/2
e comme précédemment.

La formation de ponts est toutefois limitée par la destruction due au cisaille-

ment à une vitesse V . De Gennes [60] a proposé une équation à la Rice et Ruina

pour la densité surfacique de ponts ν :

ν =
ν0

1 + V/V ∗
(5.22)

avec ν0 ∼ 1/(b2N1/2) comme discuté en 5.1.1.

Lorsque V >> V ∗, aucun pont ne peut se former et ν = 0. On s’attend alors

à observer uniquement le terme de friction solide correspondant au coefficient k.

Pour notre système, τR ∼ 10−3 − 10−2 s, ce qui donne V ∗ ∼ 1 − 10 µm.s−1. C’est à

peu de choses près le type de vitesse à laquelle le terme kV commence à dominer

sur la Figure 5.15 (a).

Lorsque V << V ∗, on a ν = ν0, et cette densité surfacique de ponts est à l’ori-

gine d’une force adhésive en cisaillement. En première approximation on suppose

que la force nécessaire pour briser un pont est de l’ordre de fb ∼ kBT/bN1/2
e et

indépendante de la vitesse. La contrainte correspondant à l’interface est donc

σ0 ∼ ν0fb. (5.23)

Pour le polyisobutylène utilisé dans cette étude, on obtient σ0 ∼ 10 kPa avec

N ∼ 100, ce qui correspond aux résultats expérimentaux (voir précédemment).

Effet des vibrations

L’effet des vibrations dépend de la fréquence et de l’amplitude [24, 54]. Dans la

prolongation du chapitre 4, nous admettrons ici que la fréquence caractéristique des

oscillations produites par le quartz ∼ 5 MHz implique qu’aucun mouvement ma-
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5.3 Glissement stationnaire sous vibration

croscopique ne peut être produit par les vibrations. Il faut donc là encore chercher

une interprétation basée sur des mécanismes localisés à l’interface solide-polymère.

Nous avons focalisé notre fenêtre expérimentale sur un régime pour lequel la

contrainte statique est assez proche du seuil, et où le terme en σ0 domine. L’analyse

du glissement suggère donc que la dynamique proche du seuil est gouvernée par

un seul temps caractéristique, τR, qui détermine le temps nécessaire à la formation

d’un pont par diffusion de bouts de chaînes.

En admettant que l’amplitude des oscillations puisse modifier la création des

ponts, un effet significatif ne peut être attendu que si ωτR >> 1, ce qui est effec-

tivement le cas (ωτR ∼ 104 − 105).

Les oscillations non-linéaires modifient la structure de l’interface par un méca-

nisme de rupture des enchevêtrements de chaines. En reprenant l’équation 5.17

1

2
ku2

T ∼ Gπa2

nous évaluons l’ordre de grandeur nécessaire pour fracturer l’intégralité du contact.

Avec k ∼ 2 × 106 2, a ∼ 25 µm et avec l’énergie de rupture G ∼ 30 mJ/m2

comme déterminé en 5.2.3, on trouve uT ∼ 8 nm, ce qui est compatible avec les

observations réalisées donnant uT < 10.

De plus les sollicitations ultrasonores pourraient annihiler le processus de dif-

fusion des bouts de chaine responsables de la création des ponts interfaciaux. En

comparant le temps de formation des ponts (τR) et celui d’une oscillation ultra-

sonores (2π/ω), nous constatons que les bouts de chaine polymérique n’ont pas

le temps de diffuser pour former les ponts car, au cour de leurs diffusions, ils au-

ront subi 104 - 105 cisaillements. Ces cisaillements, d’amplitude supérieure à 1 nm,

bloquent le mouvement des chaines et neutralisent leur diffusion.

Enfin l’effet des vibrations n’est peut être pas limité à la contrainte σ0. Un

critère donnant l’envergure des effets mécaniques non-linéaires est
.

γac τR = 1,

où
.
γ∼ uT ω/D est la vitesse de cisaillement oscillatoire. Comme dans notre cas

uT ∼ D, cette condition revient à ωτR = 1. De même de précédemment on a

donc toujours
.

γac τR >> 1 en régime haute fréquence, et on attend donc des effets

non-linéaires vis-à-vis de la réponse rhéologique de la bande de cisaillement. En

2. Pour ces systèmes la raideur mesurée varie très peu tout au long du test.
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Chapitre 5 : Glissement stationnaire sous oscillations tangentielles

glissement et cisaillement 

haute fréquence

Figure 5.16 – Durant le glissement en régime stationnaire la nombre de ponts
détruit est le même que le nombre de ponts formés. Le nombre total de pont est
constant. Lorsque les vibrations sont appliquées, les ponts n’ont plus la possibilité
de se former aussi vite et le nombre total diminue.

d’autres termes, la vitesse de cisaillement est telle qu’il est fort possible que le

coefficient de friction k soit affecté.

5.4 Conclusions

La réponse élastique et dissipative d’un contact sur un film ultra-mince (∼ 10

-20 nm) de PIB révèle quatre régimes de comportement distincts et successifs : un

régime linéaire, un régime de type Mindlin puis un régime de glissement total et

un régime de fracture. L’estimation du coefficient de friction statique µs à l’aide

du modèle de Mindlin fournit un coefficient µs indépendant de l’épaisseur dont

l’ordre de grandeur est consistant avec une interface solide-solide. Au delà d’une

amplitude de sollicitation de 10 nm, l’aire de contact diminue par un mécanisme

de rupture des liaisons chimiques du polymère à l’interface.

Pour les films les plus épais (∼ 100 nm) lorsqu’une vibration ultrasonore est ap-

pliquée sur un objet en glissement stationnaire alors la vitesse de celui-ci augmente.

Cependant le coefficient de friction k n’est pas affecté par l’application ou non de

sollicitations de grande amplitude. Nous remarquons que l’aire de contact dimi-

nue lorsque la vitesse de glissement augmente en présence ou non de vibrations.

Les sollicitations sont d’amplitude suffisante pour fracturer les chaines de poly-

mère au niveau des enchevêtrements. Le temps de diffusion des bouts de chaines

étant plus grand de la durée d’une oscillation cela impliquent que les vibrations

ultrasonores annihilent le processus de diffusions de ces bouts de chaines, ce qui

accélère le mouvement en limitant la dissipation due au désenchevêtrement des

ponts interfaciaux.
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5.4 Conclusions

Le dispositif expérimental utilisé ici ne permet pas de sonder un régime de

haute vitesse avec précision. En effet, lorsque la vitesse de glissement excède 5 − 6

µm.s−1, la sonde accélère brutalement et sort rapidement du champ de mesure.

Pour explorer un régime à plus haute vitesse il faudrait modifier le système de

mesures et travailler à vitesse imposée tout en mesurant la force. Ceci est en cours

au laboratoire.
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Conclusion générale

Dans le chapitre 3 l’étude des interfaces contrôlées a permis de mettre en évi-

dence le domaine d’application de notre méthode ultrasonore, limitée aux films

viscoélastiques à 5 MHz ou aux interfaces nanométrique. Dans le cas des films

viscoélastiques, l’aire de contact augmente avec le temps en raison de l’expulsion

continue du polymère. L’expulsion de la matière polymérique mettant en jeu la

viscosité élongationnelle est décrite par un modèle de « squeeze flow ». La mesure

en continu de la croissance de l’aire de contact donne accès à la viscosité et aux

modules dynamiques. Les valeurs obtenues sont en accords avec les propriétés en

masse du PIB fournies par la littérature et montre l’absence de confinement au vu

de la précision de nos mesures.

Pour les interfaces nanométriques nous avons montré que l’humidité relative,

dans la gamme étudiée (5 - 60 %) n’a pas d’influence sur la cinétique de vieillis-

sement. La nucléation des ponts capillaires nanométriques au niveau du contact

n’est pas responsable du vieillissement expérimental, celui-ci est probablement dû

au fluage thermiquement activé des aspérités en contact. Quant au régime non-

linéaire, la réponse du contact n’est pas altérée par la présence éventuelle de ponts

nanométriques. La mesure de raideur et de dissipation non-linéaire permet tou-

tefois de différentier deux interfaces distinctes chimiquement, qui se distinguent

aussi par leur réponse mécanique.

Le chapitre 4 concerne l’étude de la réponse ultrasonore suite à l’application

d’une charge statique tangentielle par l’intermédiaire d’un plan incliné. Au cours

de l’inclinaison du plan, la raideur latérale du contact diminue. La diminution de

la raideur est attribuée à une diminution de l’aire de contact sous cisaillement.

À l’aide d’oscillations ultrasonores de grande amplitude, nous avons réussi à
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déclencher le glissement de la sonde en dessous du seuil statique de friction indé-

pendamment de la polarisation de la sollicitation. La discussion montre que les

oscillations ultrasonores ne provoquent pas de déplacement inertiel de la sonde car

la fréquence angulaire du quartz est 100 fois supérieure à celle la pulsation propre

du système. Par contre les oscillations de haute fréquence et de grande amplitude

réduisent l’aire de contact non-glissante, de rayon initial aH à c par l’intermédiaire

de la croissance de l’anneau glissant de Mindin. La diminution de l’aire de contact

« collée » est accompagnée d’une réduction du coefficient de frottement solide sta-

tique µs. Le système passe d’un état statique (piégé) à un état glissant (dépiégé)

par fluidisation, les ultrasons ont le même rôle que la température effective dans

les milieux granulaires.

La mise en évidence du vieillissement structural a été obtenue après avoir pro-

voqué le glissement de la sonde avec une sollicitation ultrasonore de grande am-

plitude. Au préalable, le contact doit vieillir géométriquement pendant une durée

suffisante pour que la raideur latérale puisse être considérée comme constante avant

glissement. Après glissement, la raideur latérale croit avec le temps. Le vieillisse-

ment observé sature au bout de ∼ 200 s pour parvenir à une raideur plus élevée de

∼ 10% . Cette augmentation de raideur ne peut être imputée à une augmentation

de l’aire de contact par un mécanisme de fluage des aspérités [3] car, avant que le

glissement ne se produise, nous avons attendu un temps suffisant pour considérer

l’aire de contact (et par extension la raideur latérale) constante. L’explication de

ce résultat expérimental implique un mécanisme de renforcement des propriétés

de l’interface. Ce renforcement aurait pour origine l’augmentation du module élas-

tique de la jonction.

L’étude des films minces viscoélastiques au cours de sollicitations ultrasonores

non-linéaire a révélé l’existence de plusieurs processus dissipatifs dans le film selon

l’amplitude de la sollicitation. Quatre régimes de comportement ultrasonores ont

été identifiés pour les films de PIB : un régime linéaire, un régime de Mindlin puis

un régime de glissement total et un régime de fracture. Dans le régime de micro-

glissement, les résultats expérimentaux décris par le modèle de Mindlin fournissent

une estimation du coefficient de friction solide µs indépendant de l’épaisseur du

film dont l’ordre de grandeur est consistent avec une interface solide. Pour une



contrainte supérieure au seuil, la forme des courbes de raideur et de dissipation

en fonction de l’amplitude permettent de supposer, via un cycle simple, que le

système est en glissement oscillatoire total. L’estimation des propriétés physiques

du film dans ce régime fournit un coefficient de friction monomérique, une viscosité

effective et un module dynamique dissipative anormalement bas.

Le régime de fracture apparait lorsque l’amplitude des oscillations ultrasonores

franchit un seuil (10 nm). Durant ce régime, l’application des oscillations provoque

une diminution de l’aire de contact. Il est marquant d’observer une fracture de

l’interface du polymère après le glissement car, dans le modèle de Savkoor et

Briggs, une fracture se propage à l’intérieur du contact suivi par le glissement

et non l’inverse. Cette fracture correspond à une fracture des enchevêtrements.

La diminution de l’aire de contact est provoquée par la rupture des chaines de

polymère au niveau des enchevêtrements.

Pour les films épais, lorsqu’une vibration ultrasonore (d’amplitude & 1 nm)

est appliquée sur un objet en glissement stationnaire alors la vitesse de glissement

de celui-ci augmente. La relation contrainte - vitesse obtenue au cours des expé-

riences n’est pas modifiée par les oscillations ultrasonores. En effet, les résultats

obtenus avec et sans sollicitation se superposent sur une même courbe et donnent

un coefficient de friction k en accord avec la littérature. Il est à noter que l’aire de

contact diminue lorsque la vitesse de glissement augmente, indépendamment de

la présence ou non des oscillations. Lorsque la vitesse de glissement est inférieure

à la vitesse de formation des enchevêtrements des bouts de chaines à l’interface,

la sonde perturbe une bande de cisaillement composée de petits ponts interfa-

ciaux. Les vibrations sont suffisantes pour provoquer une fracture des chaines de

polymère au niveau des enchevêtrements. Le temps caractéristique des oscillations

ultrasonores est beaucoup plus petit que le temps caractéristique de la formation

des ponts interfaciaux. Cela implique que les sollicitations ultrasonores annihilent

la diffusion des bouts de chaines adsorbés sur la sonde car le temps de diffusion

de ces bouts de chaines est très grand par rapport au temps de cisaillement du

contact.

Il serait intéressant d’avoir un dispositif expérimental permettant d’imposer une

vitesse de glissement à l’aide d’un moteur piézoélectrique pas-à-pas et de mesurer

la force de friction dynamique à l’aide d’un capteur de force. Ainsi nous pourrions



avoir accès à une grande plage de vitesse avec une mesure précise de la contrainte

et cela permettrait de savoir si les vibrations ultrasonores ont une influence sur

la force de friction au cours d’un glissement. Cela permettrait d’étudier différents

régimes dynamiques avec des interfaces moléculaires, notamment les régimes de

« stick-slip ».



Annexe A

Données complémentaires

A.1 Film de 70 nm
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Figure A.1 – Raideur et dissipation sous sollicitation oscillatoire ; film de PIB de
70 nm.

A.2 Film de 300 nm
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a) b)

Figure A.2 – Images du contact pour le film de PIB de 70 nm. a) -45 dBm b) 5
dBm
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Figure A.3 – Pic de résonance du film de 70 nm, à -45dBm (noir) et 5 dBm
(rouge). La forme du pic à haute amplitude n’est plus une lorentzienne et semble
courbée vers la gauche.
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Figure A.4 – A gauche la raideur et à droite la dissipation sous sollicitation
oscillatoire ; film de PIB de 300 nm.

a) b)

Figure A.5 – Images du contact pour le film de PIB de 300 nm. a) -45 dBm b)
5 dBm
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Résume

L’objectif de cette thèse est de contribuer à la compréhension de l’interaction entre des sollicitations
de haute fréquence tangentielles et le déclenchement du glissement macroscopique, ainsi que la dynamique
frictionnelle subséquente. Le travail est basé sur une approche expérimentale permettant d’étudier, à des
fréquences ultrasonores, les propriétés élastiques et dissipatives de contacts sphère-plan en régime linéaire
et non-linéaire. La méthode consiste à mesurer les caractéristiques de la résonance d’un piezoélectrique
(fréquence de résonance et facteur de qualité) modifiées par l’établissement d’un contact mécanique.

Le seuil de glissement est ajusté par le contrôle de la nature moléculaire de l’interface frictionnelle,
constituée de films nanométriques greffés ou déposés par spin-coating. Nous commençons par étudier les
propriétés physiques et mécaniques en régime linéaire de ces interfaces contrôlées. Ensuite, nous évaluons
l’influence de l’amplitude des oscillations sur le l’angle de repos d’une sonde placée sur un plan incliné.
Lorsque l’amplitude augmente, le seuil de glissement est abaissé quelle que soit la polarisation des oscil-
lations. L’effet des vibrations est de diminuer la surface effective sur laquelle est appliquée la contrainte
seuil statique, ce qui diminue la force seuil. Nous discutons de ces résultats à l’aide interprétation basée
sur l’énergie vibratoire, qui jouerait un rôle proche d’une température effective dans un diagramme de
« jamming ».

Ensuite, nous étudions le comportement de contacts sphère-plan à de très hautes amplitudes oscilla-
toires. Nous observons un régime micro-glissement partiel au cours duquel le comportement du contact
oscille entre micro-glissement partiel et total. Aux plus hautes amplitudes, les oscillations provoquent une
fracture interfaciale et le rayon de contact diminue. Enfin, l’application d’oscillations tangentielles aug-
mente la vitesse de glissement d’un patin soumis à une force constante. Dans le cas d’un film interfacial
macromoléculaire, nous discutons des diverses interprétations possibles aux échelles microscopiques.

Mots-clés :vibrations ultrasonores, friction, contact, film mince, polymère, glissement.

Summary

The aim of this work is to bring new insights to the understanding of the interaction between high fre-
quency tangential vibrations and the macroscopic triggering of sliding, as well as the subsequent frictional
dynamics. This experimental work is based on a method that allows studying, at ultrasonic frequencies,
the elastic and dissipative characteristics of sphere-plane contacts, in linear and non-linear regimes. The
method relies on the measurement of the resonance frequency and the quality factor of a quartz, which
are modified by the mechanical contact with a probe.

The sliding threshold is adjusted by the control of the molecular nature of the frictional interface, which
can be either grafted or spin-coated onto the quartz. We first characterize the physical and mechanical
properties of the various interfaces in the linear regime. Then, we study the effects of the oscillation
amplitude on the angle of repose of the probe in contact with the quartz which is grafted with monolayers
of high and low adhesion energy. When the oscillation amplitude increases, the angle of repose decreases
whatever the polarisation of the vibrations. The vibrations shall decrease the effective surface area on
which the static stress applies, which decreases the static force at the threshold. We discuss the results
within the framework of the Mindlin model, which suggests that the oscillatory energy could play the role
of an effective temperature in a jamming diagram.

In the last part of the work, we study the response of the mechanical contact at very high amplitudes.
We observe a micro-slip regime beyond the Mindlin limit, where the behaviour of the contact oscillates
between partial and full microslip, leading eventually to interfacial fracture. When the probe is sliding on
the incline at constant velocity, the high frequency vibrations increase the sliding velocity. In the case of
a macromolecular interfacial film, we propose a possible explanation for this effect, based on a mechanism
at the local scale.

Keywords :ultrasonics vibrations, friction, contact, thin film, polymer, sliding.


