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Les mousses liquides sont dans un état métastable. Un moyen de les stabiliser est d’y incorpo-
rer des particules solides. Lorsqu’elles sont hydrophobes, ces particules s’attachent aux interfaces
liquide-air de la mousse et changent radicalement la rhéologie des films séparant les bulles. L’ob-
jectif de cette thése est d’étudier expérimentalement deux composants élémentaires des mousses
chargées en particules, & savoir les films et les bulles.

La rhéologie des films particulaires est sondée grace a des expériences d’éclatement et de compres-
sion alors que la résistance des bulles armurées est étudiée en faisant varier leur pression interne.
En utilisant I'imagerie rapide, nous montrons d’abord que les particules qui pontent les deux
interfaces du film peuvent inhiber I'ouverture d’un trou et que pour les autres configurations, la
dynamique de rétraction peut étre décrite par un équilibre inertio-capillaire pour des fractions sur-
faciques en particules <0.6 environ. L’étude de la dynamique de rétraction des films particulaires
par Particle Image Velocimetry a permis de les caractériser par une viscosité effective qui diverge
& la transition de jamming. De plus, les films particulaires flambent & fraction surfacique en par-
ticules élevée indiquant une transition d’un comportement liquide vers un comportement solide.
En ce qui concerne les bulles particulaires, nous avons montré ’existence de pressions critiques
10 fois plus grandes que la pression de Laplace avant que les bulles ne se déforment aussi bien en
dépression qu’en surpression ; la tension effective dans le plan de la coque granulaire est donc 10
fois plus importante que la tension dans un film liquide. Une fracture, correspondant a I’étirement
du film liquide, est par ailleurs observée sur les bulles particulaires en surpression. En adoptant
une approche élastique, le critére de Griffith permet de retrouver le bon ordre de grandeur de la
pression de fracture.

Mots clés : Film /bulle particulaire, éclatement, viscosité effective, flambement, collapse, fracture.

Liquid foams are in a metastable state. One way to stabilize them is incorporating solid particles.
When hydrophobic, these particles attach to liquid-air interfaces of the particle-laden foam indu-
cing a drastic change in the rheology of the films between bubbles. The aim of this thesis is to
study experimentally two elementary components of particle-laden foams, namely soap films and
bubbles.

The rheology of particulate films is probed through bursting and compression experiments while
the resistance of armored bubbles is studied by inner pressure variations. Using high speed pho-
tography, we first show that particles bridging both liquid-air interfaces of a liquid film can resist
hole opening and that the retraction dynamics for the other configurations can be described by
a balance between inertia and capillarity for surface fractions of particles <0.6 approximately.
Then studying the retraction dynamics of particulate soap films by Particle Image Velocimetry,
we characterized these systems by an effective viscosity that diverges at the jamming transition.
Moreover, buckling is observed at high surface fraction of particles indicating a transition from
liquid-like to solid-like behavior. Concerning particulate bubbles, we showed the existence of pres-
sure thresholds 10 times greater than Laplace pressure that need to be exceeded in order to observe
a deformation in depression and overpressure experiments; the effective tension in the granular
shell is thus 10 times greater that the tension in a liquid film. When inflated, a fracture corres-
ponding to the stretching of the liquid film appears on particulate bubbles. Through an elastic
approach, Griffith’s criterion gives the right order of magnitude of fracture pressures.

Key words : Particulate film/bubble, bursting, effective viscosity, buckling, collapse, fracture.
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Introduction

Les matériaux avec des inclusions d’air, appelés matériaux aérés, interviennent dans des
domaines trés variés. Leur utilisation en génie civil est de plus en plus fréquente (platres
et bétons moussés, mousses d’isolation thermique ou phonique ...). Ils sont également pré-
sents en cosmétique et détergence ot ils sont appréciés pour leur adhérence et leur maintien
aux parois [16]. Ces matériaux peuvent aussi étre comestibles (pain, mousse au chocolat,
boisson gazeuse...). Un autre exemple a citer est celui de la flottation par moussage. Ce
procédé, utilisé notamment dans l'industrie de 'extraction miniére et le traitement des
eaux usées, permet de séparer les matieres hydrophobes présentes dans une solution des
matiéres hydrophiles.

Quand un matériau est aéré, cela a pour but d’améliorer une ou plusieurs de ses pro-
priétés. Par exemple dans l'industrie agroalimentaire, I'air est introduit pour donner une
texture en bouche plus appréciée par l'utilisateur. Un des avantages que peut présenter
un matériau aéré est sa légéreté. Cet avantage revét toute son importance sur un chantier
ot les ouvriers doivent manipuler des matériaux trés denses (~ 2200 kg/m?® pour un bé-
ton de ciment). Aérer un matériau permet également de modifier sa rhéologie (propriétés
d’écoulement). Sans les bulles d’air, une mousse a raser s’écoulerait. En effet, au-dela d’un
certain volume d’air incorporé, un liquide aéré se comporte comme un solide élastique tant
que la contrainte appliquée ne dépasse pas une valeur critique, on dit qu’il présente un
seuil d’écoulement. La quatriéme propriété intéressante qu’'un matériau aéré peut avoir est
sa capacité a s’expanser et & combler tout le volume disponible comme c’est le cas des
bombes anti-crevaison. Parallélement & cela, les matériaux aérés sont de meilleurs isolants
thermiques que leurs équivalents massifs. La conductivité thermique d’un béton cellulaire
a ~ 80% d’air par exemple (A ~0.2 W/m/K) est 10 fois plus faible que celle d'un béton
ordinaire. Finalement, I'incorporation d’air permet de faire des économies importantes de
matiéres premieres.

Malgré tous les avantages que les matériaux aérés peuvent présenter, les industries qui
leur sont associées doivent faire face & deux grands problémes : leur génération et leur sta-
bilité. La problématique de la génération, principalement liée a la complexité de la phase
continue & aérer, fait 'objet de plusieurs travaux qui visent a améliorer les procédés de
moussage actuellement utilisé : le brassage d’air et I'ajout d’agents gonflants (physique
ou chimiques) [48|. Le probléme de la stabilité quant a lui n’intervient qu’une fois que le
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produit aéré est généré. Avant la prise d’un béton cellulaire ou le refroidissement d’une
mousse au chocolat, ces matériaux passent par un état liquide ou leur structure est celle
d’une mousse liquide. Les mousses liquides correspondent a des empilements compacts de
bulles séparées par des films trés fins de liquide. Ces objets, dont 1’épaisseur peut varier
entre ~ 10 nm et 10 um sont fragiles et limitent la durée de vie des mousses. La mousse
est par ailleurs un dans état métastable car, étant pilotée par la tension de surface, ’état
le plus stable d'une mousse est celui qui minimise la surface totale des interfaces liquides
et correspondrait donc au cas d’une bulle unique.

Avant de totalement disparaitre, la mousse est le siége des mécanismes dits de vieillisse-
ment pendants lesquels des réarrangements topologiques font évoluer sa structure. Lors du
mirissement, les petites bulles ou la pression est la plus grande (pression de Laplace = Q%G
avec vr¢ la tension de surface liquide-gaz et R le rayon de la bulle) vont se vider dans les
grosses générant des changements de voisins et des disparitions de bulles. Paralléelement a
cela, la phase continue liquide, plus dense que lair, s’écoule vers le bas (drainage). Il en
résulte des films liquides entre bulles de plus en plus minces qui finissent par casser (coales-
cence). Il a été montré que les particules hydrophobes permettent de stabiliser durablement
les émulsions [71] et les mousses liquides [88] en s’adsorbant aux interfaces fluide-fluide.
L’objectif de ce travail est de comprendre cette stabilité, pour les matériaux aérés en par-
ticulier, a ’échelle du film liquide et de la bulle.

Plusieurs travaux ont mis en évidence les propriétés intéressantes d’une interface fluide-
fluide chargée en particules solides. Entre une interface fluide et un granulaire 2D, les
radeaux particulaires sont des systémes hybrides qui peuvent avoir un comportement new-
tonien, élastique ou granulaire. En revanche, l'effet des particules sur les films, association
de deux interfaces fluide-fluide, reste trés peu étudié.

Les questions que nous nous posons sont les suivantes : comment se comportent les films
et les bulles vis a vis des sollicitations induites par les mécanismes de vieillissement au
sein d'une mousse quand ils sont chargés en particules? Peut-on transposer les résultats
concernant une interface unique chargée en particules a un film liquide chargé en particules ?

Pour apporter des éléments de réponse, nous avons mené des expériences ot la réponse
de films et de bulles chargés en particules microniques & ces sollicitations est étudiée. Au
niveau du film, des expériences d’éclatement et de compression ont été effectuées afin de
reproduire la coalescence d'un film entre deux bulles et la diminution d’aire que subissent
les films lors des réarrangements topologiques. En ce qui concerne les bulles, leur volume
a été modifié (augmenté ou diminué) pour évaluer leur résistance au murissement.

Ce manuscrit est organisé de la facon suivante :
— Le premier chapitre présente le contexte de notre étude. Aprés une premiére partie
consacrée a la définition d’une interface liquide-gaz et des lois physiques qui la

gouvernent, la partie suivante explique les sollicitations qu’une interface subit lors
du vieillissement d’une mousse. Ensuite, I’état des connaissances sur les radeaux de
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particules, les gouttes et les bulles chargées en particules ainsi que les milieux aérés
chargés en particules est fait. Les objectifs de cette thése sont rappelés en derniére
partie.

Les matériaux utilisés, leur fabrication et caractérisation, ainsi que les méthodes
expérimentales qui ont permis de générer des films et des bulles chargés en particules
sont exposés dans le second chapitre. L’attraction entre deux particules dans un film
et la structure de ces objets chargés sont également décrites.

Le troisiéme chapitre, consacré aux films chargés en particules, est composé de six
parties. Dans la premiére partie, les expériences réalisées sur les films chargés en
particules et les principales observations qualitatives qui s’en dégagent sont présen-
tées. La seconde partie s’intéresse a la dynamique macroscopique des films chargés
en particules. Les vitesses de rétraction sont comparées au modéle de Taylor-Culick
qui fait intervenir I'inertie et la tension de surface adapté aux différentes configu-
rations expérimentales. Les désaccords observés sont discutés en termes de friction
solide entre particules et de tension de surface équivalente. La troisiéme partie est
dédiée a I’étude microscopique des films chargés en particules. Grace a la mesure des
champs de vitesse locaux par PIV, la diffusion de la quantité de mouvement dans les
films est constatée. La modélisation des films chargés en particules par des fluides
newtoniens visqueux 2D est expliquée et les viscosités équivalentes résultantes sont
présentées. Leur divergence est discutée en termes de structure locale des films char-
gés vu comme des granulaires 2D. La quatriéme partie s’intéresse au flambement des
films chargés en particules lors d’expériences de rétraction. En mesurant la distance
la cinquiéme partie, un bilan énergétique faisant intervenir la viscosité et la rigidité
a la flexion est effectué et les résultats sont comparés aux observations qualitatives
présentées en début de chapitre. A la fin de cette partie, une conclusion est proposée.
Le quatriéme chapitre est dédié aux bulles chargées en particules. Aprés une pré-
sentation des méthodes de mesure, la perméabilité au gaz du film particulaire dé-
limitant la bulle est caractérisée. La troisiéme et la quatriéme partie s’intéressent
aux résultats liés au gonflement des bulles chargées et a leur dépressurisation res-
pectivement. Ces deux parties commencent par une description phénoménologique
suivie des résultats de mesure des pressions de déformation. Une comparaison aux
bulles de savon et aux coques élastiques est proposée.
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Chapitre 1

Notions clés et état de 'art

Ce premier chapitre présente le contexte et les objectifs de notre étude. L’interface fluide-
gaz est définie et les lois physiques qui la gouvernent sont présentées. Une bréve description
de la mousse est ensuite proposée suivie d’une partie consacrée aux mécanismes de vieillis-
sement responsables des sollicitations au niveau des interfaces liquide-gaz. Les résultats de
la littérature sur les particules aux interfaces isolées et dans des milieux aérés sont ensuite
rappelés. Enfin, les objectifs de cette thése sont explicités.
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1.1. Généralités sur les interfaces liquide-gaz et les films liquides

Liquide Gaz

FIGURE 1.1 — Une molécule au niveau de I'interface liquide-gaz perd la moitié de ’éner-
gie d’interaction avec ses voisins par rapport a une molécule dans le volume liquide [22].

1.1 Généralités sur les interfaces liquide-gaz et les films
liquides

La couche limite qui sépare deux phases et dont ’épaisseur est de I’ordre de la dimension
d’une molécule est appelée interface. Dans la suite, nous nous intéresserons aux interfaces
liquide-gaz.

1.1.1 Tension de surface

Lors de la séparation d’'un volume de liquide en deux parties, les forces de cohésion
intermoléculaires (van der Waals) que les deux parties exercent l'une sur l'autre ont ten-
dance a résister a cette action. Une molécule située le long de 'interface liquide-gaz a en
moyenne deux fois moins de voisins qu’'une molécule située dans le volume si on néglige les
interactions avec les molécules du gaz qui est moins dense que le liquide [21] (voir figure
1.1). Son énergie d’interaction avec ses voisins est donc deux fois plus faible.

On appelle ainsi tension de surface le coefficient de proportionnalité correspondant &
une énergie par unité de surface, notée v, qui relie 'augmentation de I'aire de I'interface
liquide-gaz a ’augmentation d’énergie qui l'accompagne. Si dW est l'énergie nécessaire
pour augmenter ’aire de I'interface de dA alors on peut écrire :

La tension de surface peut également étre vue comme une force par unité de longueur. Si on
considére un segment dl dans le plan de I'interface liquide-gaz, un coté du segment exerce
sur ’autre une force correspondant a yrgdln avec n la normale unitaire au segment dans le
plan de l'interface. Plus les interactions d’attraction sont fortes, plus grande est la tension
de surface. Si % est I’énergie d’interaction d’une molécule sur I'interface et a sa taille alors
VLG ~ % Dans les huiles ou la taille des molécules est de Pordre de 3 A, les interactions
sont du type van der Walls et 1'énergie d’interaction est de I’ordre de I’agitation thermique
U ~ kT ce qui donne, a 25 °C, une tension de surface de 'ordre de 20 mN/m. Pour 'eau
v ~ 72 mN/m car les liaisons hydrogénes sont plus fortes [26].
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Pliqm'de

FIGURE 1.2 — Augmentation du rayon d’une bulle de gaz dans un liquide.

1.1.2 La loi de Laplace

A cause de la tension de surface, des forces normales se développent aux interfaces cour-
bées. La différence de pression entre les deux cotés de l'interface permet de les équilibrer.
Considérons une bulle de rayon R dont on augmente le rayon de dR (voir figure 1.2).

Si on suppose que dR < R, 'augmentation de volume dV s’écrit :

dV = 4IIR*dR (1.2)

La différence de pression produit un travail noté dW qui peut étre écrit :
dW = (Pgaz - -Pliquide)dv - (Pgaz - Biquide)4HR2dR (13)

Par ailleurs, augmenter le rayon de la bulle fait croitre la surface de 'interface séparant
les deux phases de dA avec :

dA = 8IIRAR (1.4)

Cette augmentation de l'interface est accompagnée d'une augmentation de 1’énergie
interfaciale de y.,dA. En écrivant le premier principe de la thermodynamique pour un
systéme fermé on obtient la loi de Laplace :

2vra
R

Pgaz - Pliquide = (15)

Dans le cas d'une bulle de gaz délimitée par un film liquide (deux interfaces liquide-gaz)
dans un gaz & pression égale a P,.;, la pression a 'intérieur de la bulle s’écrit :

4
F)int = Pext_‘_% (16)

L’équation 1.6 peut étre généralisée pour une interface courbée quelconque en faisant
intervenir les deux rayons de courbure principaux.
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1.1. Généralités sur les interfaces liquide-gaz et les films liquides
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Tension de surface

FIGURE 1.3 — Représentation de 1’évolution de la tension de surface et de la position des
tensioactifs quand leur concentration augmente dans le liquide.

1.1.3 Les tensioactifs

Comme nous venons de le voir, créer des interfaces liquide-gaz nécessite un apport

énergétique. Les tensioactifs, qui sont des molécules amphiphiles présentant une partie
hydrophile et une autre hydrophobe, permettent de réduire cet apport en se placant en
monocouche sur I'interface liquide-gaz de sorte que la partie hydrophile soit immergée dans
le liquide et la partie hydrophobe soit dans le gaz et facilitent ainsi la formation de mousses.
Quand les tensioactifs sont insolubles, ils sont directement déposés sur l'interface liquide-
gaz avec une pipette. L'interface obtenue, dite rigide, a généralement une grande élasticité
interfaciale ou une grande viscosité. Ce type d’interfaces peut également étre obtenu avec
des molécules de grande masse moléculaires comme les protéines.
Lorsque des molécules de tensioactif sont solubles et donc présentes en solution, elles vont se
placer a I'interface liquide-gaz. Au-dela d’une concentration critique appelée CMC (concen-
tration micellaire critique), les tensioactifs restent dans l’eau créant des micelles qui ne
jouent plus aucun role pour les propriétés de U'interface (voir figure 1.3).

Suivant la charge de la partie hydrophile, on distingue quatre familles de tensioactifs :

— Les tensioactifs anioniques : la partie hydrophile est chargée négativement

— Les tensioactifs cationiques : la partie hydrophile est chargée positivement

— les tensioactifs amphotéres : la partie hydrophile comporte une charge positive et

une charge négative

— les tensioactifs non ioniques : la partie hydrophile n’est pas chargée

1.1.4 Visco-élasticité interfaciale

Outre une modification de la valeur de la tension interfaciale, la présence de tensioactifs
sur une interface liquide-gaz lui confére des propriétés rhéologiques radicalement différentes
des propriétés d’une interface liquide-gaz nue [16]. La réponse des interfaces liquide-gaz
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chargées en tensioactifs (en protéines, etc) peut étre caractérisée par une viscoélasticité
bidimensionnelle. En effet, a petites déformations, la rhéologie de ces interfaces est linéaire
mais elle dépend du type d’écoulement aux grandes déformations.

1.1.4.1 Dilatation/Compression

La dilatation ou la compression sont des déformations ot I'aire de I'interface est modifiée
(voir figure 1.4-a). Si linterface est purement élastique alors la contrainte notée og4; est
reliée a la déformation €y = % par un module noté Ey; suivant la relation suivante :

0A
Odil = EduA—O (1.7)
Si la quantité de tensioactifs adsorbée a l'interface liquide-gaz n’est pas modifiée, alors le
module reliant la contrainte dilatationnelle (ou compressive) a la déformation est appelé
module élastique de Gibbs-Marrangoni, noté Egj; avec :

d’YLG
E f—
M dinA

(1.8)

De la méme maniére, une viscosité dilatationnelle (ou compressive) ny; permet de relier la
contrainte au taux de déformation pour une interface purement newtonienne :

Odit = Nai€dil (1.9)

En revanche, quand les tensioactifs présents & l'interface liquide-gaz sont solubles, la
réponse a une dilatation ou & une compression dépend de la fréquence d’excitation méca-
nique. Le module complexe de dilatation Ej; s’écrit donc :

By = E;m(w) + iE;iz(w) (1.10)

Avec w la fréquence d’excitation mécanique. La partie réelle E,; correspond au module
élastique car elle caractérise la contrainte en phase avec la déformation. La partie imaginaire
E); quant a elle caractérise la contrainte déphasée et correspond donc a la viscosité de
surface.

1.1.4.2 Cisaillement

Les déformations de cisaillement correspondent a des déformations sans changement
d’aire (voir figure 1.4-b). Comme pour les déformations de dilatation/compression, un
module complexe 2D noté GZ. est défini par :

cis

cis

La contrainte en phase avec la déformation est décrite par G,;, et correspond & une élas-
ticité de surface en cisaillement alors que celle déphasée par rapport a la déformation est
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FIGURE 1.4 — Déformations d'une interface liquide-gaz de tension de surface v.¢. (a) Di-
latation d’une interface : 'aire passe de Ay & A. (b) Cisaillement d’une interface liquide-
gaz.
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reliée & G;, et correspond a une viscosité de cisaillement.

Pour des tensioactifs solubles ou des tensioactifs de faible masse molaire, la partie élas-
tique en cisaillement est généralement nulle et la viscosité en cisaillement est de l'ordre
de 1078 Pa-s-m. On parle dans ce cas d’interfaces mobiles. Quand les interfaces sont re-
couvertes de protéines ou de tensioactifs a masse molaire élevée, elles sont dites rigides
et leur viscosité en cisaillement atteint 107> Pa-s-m. La viscosité dilatationnelle est par
ailleurs généralement 10 & 100 fois plus élevée que la viscosité en cisaillement. Finalement
les modules élastiques en compression sont de I'ordre du 1 mN/m [16].

Les modules présentés résultent de deux contributions des tensioactifs présents a 'inter-
face liquide gaz [16]. La premiére contribution est liée aux interactions hydrodynamiques
et au frottement entre les molécules présentes a l'interface. La seconde vient des échanges
de tensioactifs ente le volume et I'interface liquide-gaz. La réponse a des contraintes de
cisaillement (pour lesquelles 'aire ne varie pas) est dominée par les interactions inter-
moléculaires a l'interface. Par contre, quand une interface est dilatée ou compressée, son
comportement est fortement influencé par les deux contributions précitées. Les échanges
de tensioactifs entre le volume de liquide et 'interface liquide-air, les mécanismes d’adsorp-
tion et de désorption des tensioactifs a l'interface et les interactions intermoléculaires au
niveau de l'interface ont des temps caractéristiques différents. Lorsque la fréquence d’os-
cillation est suffisamment basse, I'interface a le temps de rééquilibrer sa tension de surface
et une déformation de compression ne génére pas de contrainte. En revanche, quand la
fréquence d’oscillation est élevée, l'interface répond comme une couche incompressible car
les échanges de tensioactifs entre le volume et I'interface n’ont pas le temps de s’accomplir.
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FIGURE 1.5 — Evolution de la surface minimale d’un film tiré d’un bain de liquide[82].

1.1.5 Films liquides
1.1.5.1 Généralités

Un film liquide est un volume de liquide piégé entre deux interfaces dont 1’épaisseur
peut varier entre la dizaine de micrométres et le nanomeétre.

A Téchelle de 100 nm, le film tend & s’amincir sous l'effet des forces de van der Waals
[26] et finit par casser. Si des tensioactifs sont présents sous forme de monocouche sur
les interfaces liquide-gaz, leurs parties hydrophiles, généralement chargées, engendrent une
répulsion électrostatique. La résultante de I'attraction de van der Waals et de la répulsion
électrostatique induite par les tensioactifs est appelée pression de disjonction et peut, si la
répulsion est plus grande que 'attraction, contribuer a la stabilité des films.

Comme nous l'avons vu dans la partie précédente, la création d’interfaces liquide-gaz
augmente 'énergie du systéme. Un film, généralement créé en tirant un support d’une
solution de tensioactifs, va donc essayer de réduire sa surface le plus possible tout en restant
attaché au support, on parle de surface minimale. Dans le cas d’un support composé d’un
cercle par exemple, le film adoptera la forme d’une caténoide (voir figure 1.5).

1.1.5.2 Naissance d’un film liquide

Un film liquide est généralement créé en tirant un cadre d’un bain de solution mous-
sante. Mysels et Frankel [66, 65] ont été I'un des premiers & s’intéresser a ce probléme. En
faisant une analogie avec la théorie de Landau-Levich-Dejarguin [26] qui permet de prédire
I’épaisseur du film liquide entrainé quand une plaque solide est tiré d’un bain, Mysels et
Frankel ont prédit 1’épaisseur d’un film liquide tiré par un cadre en considérant que les deux
interfaces liquide-gaz sont inextensibles et que le gradient de vitesse est nulle a 'intérieur
du film. L’équation donnant cette épaisseur est appelée loi de Frankel et est la suivante :

2ho = 2.68R.C?/3 (1.12)

Avec hg la moitié de I’épaisseur du film, R, le rayon de courbure du ménisque au point de
contact (voir figure 1.6) et C, = 22~ le nombre capillaire ot 7 est la viscosité dynamique du
fluide, V' la vitesse a laquelle est entrainée le cadre et 7.4 la tension de surface liquide-gaz.
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FIGURE 1.6 — Schéma représentant une coupe horizontale d’un film vertical tiré a vitesse
constante [68].

Pour n = 107 Pas, V = 1072 m/s, 7.6 = 30 mN/m et Rc = 300 um on trouve
2hg ~ 4 pm.

Généralement, les interfaces liquide-gaz d’un film liquide ne sont pas rigides, tous les
films liquides ne suivent donc pas la loi de Frankel (2.1). Van Nierop et al [97] ont traité
le probléme en supposant un écoulement extensionnel. L’épaisseur reste proportionnelle
a V%3 comme c’est le cas pour la loi de Frankel mais le préfacteur est différent. Seiwert
et al [84] ont également abordé le méme probléme mais en tenant compte des propriétés
visco-élastiques des interfaces.

1.1.5.3 Rupture d’un film liquide

Vitesse d’ouverture

Dupré a été I'un des premiers a s’intéresser a ’éclatement d’un film de savon en 1867.
Il a observé expérimentalement que juste aprés la nucléation du trou, le film se rétracte
sous 'effet de la tension de surface a vitesse constante et que le liquide est collecté dans un
bourrelet circulaire situé aux bords du trou qui s’élargit sans qu’aucun écoulement radial
ne soit observé.
En faisant la supposition -erronée- que 1’énergie de surface est entiérement convertie en
énergie cinétique, Dupré conclut que la vitesse de rétraction V' d’un film s’écrit :

Lgire;
pe
Avec p la masse volumique du film liquide et e son épaisseur (voir figure 2.12).
Taylor en 1959 [92] et Culick en 1960 [23]| ont indépendamment corrigé la vitesse de

V:

(1.13)
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FIGURE 1.7 — Schéma représentant I’éclatement d’un film liquide. (a) Vue de coté ou le
bourrelet qui collecte le liquide est représenté (b) Vue de dessus de I'élargissement du
trou dans un film liquide qui éclate.

rétraction du film en considérant la conservation de la quantité de mouvement au niveau
du bourrelet :

d
2vrar = V—— = Vrep (1.14)

V= e (1.15)
pe

Pour 776 = 36 mN/m, p = 1000 kg/m? et ¢ = 10 wm on obtient V ~ 2.7 m/s. Cette
vitesse de rétraction a été confirmée expérimentalement en 1969 par McEntee et Mysels
[61]. La vitesse prédite par Dupré surestime les vitesses de rétraction mesurée car elle né-
glige toute dissipation. Ces dissipations, notamment dues au choc mou du bourrelet en
mouvement sur le film au repos, sont internes au systéme, et n’apparaissent donc pas dans
le bilan des forces externes effectué par Taylor et Culick [26].

Mais dans le cas de fluides trés visqueux, la vitesse de Taylor-Culick ne permet plus de
décrire Iéclatement du film. En effet, Debregas et al [28] ont observé expérimentalement
sur des films 6-10° fois plus visqueux que ’eau une absence de bourrelet et une vitesse
de rétraction qui croit exponentiellement lors de I’éclatement de ces films. Un écoulement
radial a été mis en évidence grace a des traceurs placés sur le film visqueux et en équilibrant
les forces capillaires et visqueuses tout en négligeant 'inertie, les auteurs suggérent que le
rayon du trou r(t) augmente exponentiellement avec le temps de la maniére suivante :

r(t) = roer (1.16)
Avec ry le rayon initial du trou, 7 = 2;7% et n est la viscosité dynamique du fluide.
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Savva et Bush [83] ont a leur tour étudié numériquement ’éclatement de films vis-
queux. En considérant I'inertie, la capillarité et les dissipations visqueuses, ils ont mis en
évidence l'existence d’un régime transitoire ou la vitesse du bord de rétraction croit dif-
féeremment suivant sa géométrie (circulaire ou rectiligne) avant de finalement atteindre la
vitesse prédite par Taylor-Culick.

Les films liquides avec des interfaces liquide-gaz a module élastique élevé présentent éga-
lement une déviation du modéle de Taylor-Culick. Petit et al [69] ont étudié I'éclatement de
ce genre de films et elles reportent une vitesse initiale d’ouverture constante mais inférieure
a celle prédite par le modeéle de Taylor-Culick. Pour une élasticité d’interface ~ 400 mN/m,
la vitesse d’ouverture est deux fois plus faible que la vitesse de Taylor-Culick. Aprés le ré-
gime constant, des ridules apparaissent entrainant la décélération de I'ouverture. L’origine
de ce comportement est attribuée a 1’élasticité des interfaces liquide-gaz non prises en
compte dans le modéle de Taylor-Culick.

Instabilités lors de 1’éclatement d’un film liquide

Lors de I’éclatement d’un film, la différence des vitesses tangentielles entre le liquide et le
gaz environnant donne naissance a l'instabilité de Kelvin-Helmoltz. Pour un faible gradient
de vitesse, le gaz et le liquide glissent I'un par rapport a I'autre et I'interface qui les sépare
reste stable grace a la gravité et a la tension de surface. Mais au-dela d’une différence de
vitesse critique a l'interface (de 'ordre de 6 m/s), les interfaces liquide-gaz commencent a
osciller autour du plan horizontal du film.
Par ailleurs, la différence des densités du film et du gaz environnant donne naissance a une
seconde instabilité appelée instabilité de Rayleigh-Taylor qui est responsable de 'appari-
tion d’ondulation au niveau de I'ouverture. Il résulte du couplage de ces deux instabilités
I'apparition de digitation et le détachement de gouttelettes au niveau du bourrelet (voir
figure 1.8). Ces instabilités, dont les effets n’apparaissent pas dés les premiers instants de
I’éclatement, n’influencent pas la dynamique d’ouverture du trou.

Aprés cette partie consacrée aux interfaces liquide-gaz et aux films liquides, nous al-
lons passer aux mousses liquides dans lesquelles la surface totale de ces interfaces est trés
importante. Elle peut atteindre des milliers de m? pour 1 L de mousse [16] .

1.2 Mousses et sollicitation des films liquides lors du
vieillissement

1.2.1 Définitions et descriptions a différentes échelles de la mousse

Une mousse liquide est une suspension trés concentrée de bulles de gaz dans un fluide.
La fraction de gaz, définie comme le rapport du volume du gaz sur le volume total de la
mousse, modifie I'aspect de la mousse (voir figure 1.9). Dans les moments qui suivent sa
génération, la fraction de gaz dans une mousse est généralement comprise entre 90 et 99%.
Cette fraction diminue suite aux écoulements gravitaires de la phase liquide.
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FIGURE 1.8 — Photos successives (150 Hertz) de 'éclatement d’un film liquide. Les on-
dulations au niveau du bourrelet sont visibles & partir de la troisiéme image alors que les
digitations ainsi que le détachement de gouttelettes sont visibles sur la derniére image
[54].

FIGURE 1.9 — Photos d’une mousse liquide a différentes fractions de gaz. (a) Mousse
seche [25]. (b) Mousse humide (cliché Denis Terwagne)
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FIGURE 1.10 — Contrainte 7 en fonction du taux de déformation 4 pour un fluide & seuil
et un fluide newtonien.

La mousse a des propriétés différentes de celles du liquide et du gaz qui la composent.
En ce qui concerne sa rhéologie, il s’agit d’un fluide a seuil. Quand la contrainte appliquée
est inférieure & une contrainte seuil 7., le matériau est élastique. Au-dela de cette valeur
critique le matériau coule (voir figure 1.10). Cela peut étre expliqué par la microstructure
du matériau : quand cette derniére forme un réseau avec des contacts, les contraintes
générent des déformations élastiques. Mais quand la contrainte devient trop importante,
la microstructure se désorganise et le réseau se rompt ce qui entraine 1’écoulement du
matériau.

La deuxiéme propriété remarquable d’'une mousse est sa conductivité thermique tres
faible par rapport a la phase continue qui la compose. La conductivité thermique, notée
A caractérise le comportement d’un matériau quand il est soumis a un gradient de tem-
pérature. Elle correspond a I'énergie transférée par unité de surface et de temps sous un
gradient de température de 1 kelvin par métre. Pour une mousse de verre a 95% d’air,
la conductivité thermique est & peu prés 20 fois moins élevée que pour un verre massif
(Averre = 1.1 W/m/K et A\pousse de verre = 0.05 W/m/K) [34].

Aprés cette bréve description des mousses a grande échelle, nous allons nous intéresser
aux éléments qui la composent.

Bulles

Une bulle est un volume de gaz délimité par une interface liquide-gaz. Si elle n’est pas
contrainte, elle adoptera une forme sphérique minimisant ainsi l'aire (I’énergie interfaciale)
pour un volume donné. Dans une mousse liquide, les bulles de gaz ne sont pas parfaitement
sphériques. La présence de voisines a une distance inférieure & leur diameétre les facette et
leur donne une forme polyédrique.

37



Chapitrel. Notions clés et état de Part

Films

Dans une mousse liquide, les bulles sont séparées par des films liquides. Ces films sont
généralement courbés du fait des différences de pression entre bulles voisines. L’épaisseur
des films peut varier entre le mm et le nm suivant la fraction de gaz dans la mousse.

Bords de Plateau

Les films qui séparent les bulles dans une mousse a ’équilibre s’intersectent trois par trois
créant un canal liquide appelé bord de Plateau. La section quasi-triangulaire d’un bord de
Plateau dépend de la fraction en gaz : plus la mousse est séche, plus petite est cette section.

Noeeuds
Un nceud correspond a l'intersection de quatre bords de Plateau.

La forme géométrique exacte des bulles, le raccord des films liquides, le nombre de
voisins par bulle et la structure locale d’une mousse a ’équilibre peuvent étre prédits grace
a des minimisations d’énergie a I’échelle locale et globale [16] et aux lois de Plateau [75]
qui sont au nombre de trois :

— Les films liquides ont une courbure moyenne constante pilotée par I'équilibre des

pressions au niveau des bulles.
— Les films se rencontrent toujours par trois en formant des angles de 120 °. Le bord
de Plateau ou les films s’intersectent est soumis a trois forces superficielles et n’est
a ’équilibre que si 'angle entre deux films est de 120 °.

— Les bords de Plateau se rencontrent toujours par quatre en formant des angles de
~ 109.5°, cette valeur étant la seule permettant de respecter la seconde loi de
Plateau.

Une mousse liquide est un systéme a structure complexe ot plusieurs phénomeénes physiques
interviennent. Une figure rappelant les éléments constitutifs d’'une mousse est proposée
dans 1.11. Ces constituants, dont I'épaisseur peut atteindre 1’échelle du nanométre, sont
trés fragiles et peuvent facilement se percer ou se casser entrainant la déstabilisation de la
mousse.

1.2.2 Vieillissement de la mousse et sollicitation des interfaces

Les mousses liquides ont une durée de vie limitée. En effet, étant pilotée par la ten-
sion de surface, I’état le plus stable d’une mousse est celui qui minimise la surface totale
des interfaces liquides qui la composent et correspondrait donc au cas d’une bulle unique
géante. Mais avant de totalement disparaitre, la mousse est le siége de mécanismes dits
de vieillissement et de réarrangement qui font évoluer sa structure. La partie suivante s’y
intéressera.
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FIGURE 1.11 — Mousse séche et ses éléments de structure [25].

1.2.2.1 Meécanismes de vieillissement

Le drainage

Le liquide, plus dense que la phase gazeuse, s’écoule a travers la mousse vers le bas sous
Deffet la gravité. Lors du drainage, la fraction liquide dans la mousse évolue. A une hauteur
donnée, elle décroit en fonction du temps. Le haut de la mousse devient rapidement sec
(voir figure 1.12). Dans les émulsions, ou une phase liquide est dispersée dans une autre
(des gouttelettes d’huile dans de I’eau par exemple) cet effet, appelé crémage, est moins
important car la différence de densités est plus faible. Le drainage peut étre comparé
a ’écoulement d’un liquide dans un milieu poreux, mais dans une mousse le réseau est
déformable et dépend de la fraction de gaz qui varie pendant le drainage.

Le muirissement

Dans une mousse, les bulles n’ont généralement pas toutes la méme taille. La pression
de Laplace s’écrivant en %, le gaz contenu dans les plus petites bulles aura tendance a
migrer vers les plus grosses bulles ol la pression est moins élevée. Cela est rendu possible
grace a la perméabilité au gaz des films liquides qui séparent les bulles. Ce mécanisme
intervient également a la surface libre de la mousse o 'air ambiant peut étre considéré
comme une bulle infiniment grande. Il est & noter que le drainage et le mirissement sont
deux mécanismes qui peuvent étre couplés [81]. En effet 1'épaisseur des films liquides dans
une mousse, directement affectée par le drainage, est 'un des parameétres qui intervient
lors du mirissement (voir figure 1.13). Le mirissement est également couplé aux propriétés
interfaciales de la mousse. Ce couplage est expliqué en 1.4.

La coalescence
La coalescence correspond & la rupture d’un film liquide qui sépare deux bulles voisines
(voir figure 1.14). La coalescence peut étre causée par les réarrangements entre les bulles
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Liquide drainé

FIGURE 1.12 — Une mousse a I’équilibre aprés drainage (cliché Arnaud Saint-Jalmes)

FIGURE 1.13 — (a) Une mousse prise entre deux plaques de verre a I'instant ¢ = 0. (b)
La méme mousse 10 minutes plus tard. Les bulles ont grossi et sont moins nombreuses
(cliché Benjamin Haffner).
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FIGURE 1.14 — Coalescence de deux bulles (hemadscienceblog.com).

et est également fortement couplée au drainage [17]. Rio et Biance [80] se sont intéressées
aux temps caractéristiques du drainage, de la rupture d’un film dans une mousse et de la
coalescence en avalanche. Pour une mousse d’eau de hauteur totale égale & 30 cm, ou les
bulles ont un rayon ~ 50 um et ou les films liquides ont une épaisseur ~ 1 um, la durée
caractéristique du drainage est de 'ordre d’une heure si les interfaces sont mobiles et de
I'ordre de quatre heures pour une mousse & interfaces rigides. En ce qui concerne la rupture
des films dans une mousse, quatre étapes ont été identifiées :

1. L’amincissement ou le drainage du film liquide dont la durée est de 'ordre de 1 ps
pour des interfaces mobiles et de quelques dizaines de us pour des interfaces rigides

2. Le développement d’une instabilité dont résulte ’apparition d’une portion d’inter-
face sans tensioactifs. La durée de cette étape est de l'ordre de quelques centaines
de ps pour les interfaces mobiles et tend vers I'infini pour les interfaces rigides

3. La déstabilisation de la portion d’interface sans tensioactifs qui dure ~ 300 ms pour
les deux types d’interfaces

4. L’ouverture du trou et le détachement de gouttelettes qui dure quelques ps

Finalement, la propagation de la ruptures de films sous forme d’avalanche est caractérisée
par deux durées différentes suivant la nature des interfaces : pour les interfaces rigides cela
peut durer ~ 80 s alors que cette durée ne dépasse pas 1 s pour les interfaces mobiles. Il
est & noter que les temps caractéristiques présentés plus haut ne sont plus pertinents si la
mousse est sollicitée macroscopiquement.

Des interfaces rigides semblent favoriser la stabilité des mousses. Cette rigidité lice a
I'immobilité des tensioactifs sur I'interface liquide-gaz, pourrait étre assurée par la présence
de particules solides aux interfaces liquide-gaz. Les milieux aérés stabilisés a 'aide de
particules solides ont effectivement une grande longévité comme discuté dans le paragraphe
1.4. L’étude du comportement des ces interfaces chargées en particules solides revét donc
un grand intérét.
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FIGURE 1.15 — Etapes d’un échange de voisins lors d’un réarrangement T1 [18]

1.2.2.2 Reéarrangements topologiques

Lors des mécanismes de vieillissement, des réarrangements locaux ont lieu dans la
mousse qui font évoluer sa structure. Ces réarrangements, qui peuvent également résul-
ter de ’écoulement de la mousse, sont au nombre de deux.

T1

Des bulles peuvent se déplacer lors du cisaillement ou du mirissement d’'une mousse.
Le réarrangement T1 correspond au cas ott deux paires de bulles s’échangent leurs plus
proches voisins. Un bord de Plateau rétrécit au point de disparaitre. Cette situation ou
quatre bords de Plateau s’intersectent est instable car défavorable énergétiquement. En
conséquence, un nouveau bord de Plateau est créé (voir figure 1.15). Si les films sont trés
fins, ils peuvent se rompre durant des réarrangements de ce type.

Biance et al [11] ont étudié ce réarrangement topologique a I’échelle de quatre bulles.
En s’intéressant au développement du nouveau film lors d’expériences de cisaillement &
vitesse constante, deux régimes ont été mis en évidence. Dans le régime quasi-statique, le
temps de relaxation dépend uniquement de la tension de surface et des forces de frottement
qui résultent de la viscosité d’interface alors que dans le régime dynamique, qui correspond
aux taux de cisaillement élevés, le temps de relaxation décroit avec ce taux de cisaillement.
La vitesse critique pour passer d’un régime a I'autre est de 'ordre de ~ 1 mm/s pour des
bulles de rayon égal a 2.5 mm.

T2

Le deuxiéme réarrangement topologique que peut subir une mousse est le T2. Il s’agit
de la disparition d’une bulle (voir figure 1.16). Ce réarrangement est fortement couplé au
mécanisme de murissement.

Comme nous venons de le voir, les interfaces liquide-gaz et les films sont constamment
sollicités durant les mécanismes de vieillissement et les écoulements du fait des réarran-
gements topologiques. Ils sont étirés ou voient leur aire diminuer jusqu’a disparaitre dé-
stabilisant ainsi la mousse. L’un des moyens de rendre ces interfaces et films liquides plus
résilients est de les renforcer avec des particules solides. Les particules aux interfaces feront
ainsi ’objet de la partie suivante.
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! Réarrangement T2

FIGURE 1.16 — Disparition d’une bulle lors d’un réarrangement topologique de type T2.

1.3 Granulaires 2D et grains aux interfaces

Dans cette partie, nous allons discuter des grains a ’état sec et quand ils s’attachent
a une interface liquide-gaz pour former un radeau, une bulle ou une goutte enrobée ou
bien pour tapisser les interfaces d’'une mousse. Quelques définitions seront rappelées et les
résultats de la littérature seront présentés.

1.3.1 Généralités sur les milieux granulaires

Un milieu granulaire est un milieu qui se compose d’un grand nombre de grains solides
athermiques, non browniens et qui, en interagissant, dissipent de 1’énergie par friction ou
par choc [30]. L’exemple le plus connu est le sable. Le comportement macroscopique d’un
matériau granulaire dépend de I’énergie qui lui est fournie : quand 1’énergie par grain est
faible, le mouvement des grains les uns par rapport aux autres est faible et le milieu granu-
laire se comporte comme un solide. Mais quand 'énergie par grain est élevée les contacts
inter-granulaires deviennent rares, on parle dans ce cas de gaz granulaire.

Un matériau granulaire peut étre caractérisé par sa compacité qui correspond au rapport
entre le volume de I'’ensemble des grains et le volume total du matériau granulaire. Pour
des grains sphériques de méme taille, dit monodisperses, les valeurs maximales que peut
atteindre la compacité sont de 0.64 et 0.74 dans les cas d'un empilement compact aléatoire
et dans le cas d’'un empilement ordonné respectivement.

Quand la densité d’'un matériau granulaire augmente, il subit un état de blocage appelé
"jamming" qui peut étre comparé a une transition de phase [40]. Cette transition entre un
état "mou" et un état "rigide" dépend de la compacité et de I'état de contrainte dans le
systéme [96, 56].

Un granulaire 2D correspond & une monocouche de grains. Pour ces systémes, I'empi-
lement compact aléatoire est mal défini et son existence pour les systémes monodisperses
est remise en question par O’Hern et al [67]. En effet, les systémes numériques et expé-
rimentaux utilisés ont tendance & produire des systémes trés ordonnés. Atkinson et al [6]
expliquent que I’empilement le plus probable correspond & des systémes trés ordonnés et
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FIGURE 1.17 — Arrangement hexagonal de grains monodisperses.

ne permet donc pas de définir 'empilement compact aléatoire. Ils proposent de définir
I’empilement compact aléatoire comme étant 1’état qui correspond a I'état de jamming le
plus désordonné. Cet état correspond & une fraction surfacique ¢y rs = 0.826 (maximally
random jammed), définie comme le rapport entre la surface projetée des sphéres et la sur-
face totale du milieu granulaire 2D.

La fraction surfacique de jamming pour les milieux granulaires 2D est encore étudiée. Elle
est généralement identifiée grace au point de discontinuité de la croissance du nombre
moyen de voisins par particule noté Z. Les valeurs de la fraction surfacique de jamming
rapportées dans la littérature varient entre ~ 0.825 et 0.843 [102, 58, 20].

Laszlo Fejes Toth a par ailleurs prouvé en 1940 que 'arrangement hexagonal (voir figure
1.17) permet d’atteindre la densité la plus élevée pour des systémes monodisperses en
2D. La densité de cet arrangement est de % ~ 0.9069. En ce qui concerne les systémes
polydisperses, des densités plus élevées peuvent étre atteintes dans certaines conditions [39].

Aprés cette bréve description des milieux granulaires & 1’état sec, nous allons nous
intéresser aux grains déposés sur une interface liquide-gaz.

1.3.2 Particules a l’interface : mouillage et énergie d’attachement
1.3.2.1 Loi de Young Dupré et longueur capillaire

Une goutte déposée sur une surface solide plate va s’étaler différemment suivant son
affinité avec le substrat. Cette affinité peut étre caractérisée par ’angle de contact noté ¢
dans la figure 1.18. Plus la surface sera hydrophile, plus la goutte s’étalera et 6 sera petit.
La valeur de 6 correspond a 1’état le plus favorable en termes d’énergie de surface du sys-
téme notée gy face- L'équilibre est ainsi atteint quand Fgy, fqce est minimale. La variation
dEgur face doit étre nulle pour tout déplacement de la ligne triple, ot les trois phases se
rencontrent, sur la surface solide. Si I'aire de 'interface liquide-gaz est augmentée, on peut
écrire :

dEsurface - (’YSL - /VSG)dASL + ’yLGdALG (117)
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FIGURE 1.18 — (a) Gouttelette déposée sur une surface solide formant un angle de
contact 6. (b) Déplacement de la ligne de contact ot I'aire de I'interface solide-liquide
est augmentée.

FIGURE 1.19 — Une goutte accrochée a un plan incliné

En remplagant dApq par cosfdAgy dans I'équation 1.17, nous obtenons la loi de Young-
Dupré :
Vs = Vst + Yraeosd (1.18)

Si le volume de la goutte déposée sur une surface plane est légérement augmenté, I’angle
de contact apparent va croitre sans que la ligne triple ne se déplace, elle est dite ancrée.
L’angle de contact est ainsi compris entre une valeur maximale notée 6, et appelée angle
d’avancée et une valeur minimale 6, correspondant & ’angle de contact de reculée. La ligne
de contact n’avance que si 'angle de contact dépasse 6, et ne recule que si ’angle de contact
devient inférieur a 6,. C’est ainsi qu'une goutte déposée sur un plan incliné se déforme et
reste accrochée tant que l'angle a 'avant est inférieur a 6, et 'angle a I'arriére supérieur a
0, (voir figure 1.19). Une fois ces valeurs dépassées, elle s’écoule en gardant I’angle maximal
a I'avant et I’angle minimal & ’arriére. Le méme phénomeéne est observé quand un liquide
se déplace a grande vitesse sur une surface plane.

Par ailleurs, la capillarité dans un liquide est dominante par rapport aux forces gravi-
tationnelles dans la limite d’une échelle de longueur appelée longueur capillaire. Au-dela
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L,

FIGURE 1.20 — Un liquide se raccorde & une paroi verticale en formant un ménisque. 1l
en résulte une perturbation de l'interface sur une distance L.

de cette longueur, notée L¢, la gravité devient importante. Lo est estimée en comparant
la pression Laplace donnée par VLL—CG a la pression hydrostatique pgLc. L'égalité de ces deux
pressions permet d’écrire :

Lo =, |2k (1.19)
P9
Pour une interface eau-air, Lo ~ 2.7 mm. Un liquide va ainsi se raccorder & la paroi
verticale du récipient qui le contient en formant un ménisque d’une distance comparable a
L¢ pour satisfaire la condition d’angle de contact 6 (voir figurel.20).

1.3.2.2 Particules solides a l’interface : forces et énergie d’attachement

Une particule a I’équilibre au niveau d’une interface liquide-gaz engendre également

une perturbation. Elle est soumise & trois forces : son poids, la poussée d’Archiméde et
la force capillaire intégrée sur la ligne triple. Les ménisques autour de la particule étant
déformés, la résultante verticale de la force capillaire n’est pas nulle. Son sens dépend de
I’angle de contact entre la particule et le liquide : la force capillaire agit contre le poids si
la particule est hydrophobe et dans le sens contraire si elle est hydrophile.
Si nous considérons une particule de rayon R, a une interface liquide-gaz, I’énergie de
surface du systéme va dépendre de l'aire de chaque interface qui est déterminée par la
position de la particule. Si nous négligeons la déformation de l'interface liquide-gaz au
niveau des ménisques, I'énergie de surface Eg, du systéme représenté dans la figure 1.21-a
s’écrit :

Esp = v6ALe + vs1Ast + vscAsa (1.20)

La différence entre ’énergie de surface du systéme Fgq représenté dans la figure 1.21-b
et Eg,, appelée énergie d’attachement et notée AE, correspond & I’énergie nécessaire pour
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FIGURE 1.21 — (a) Particule piégée a l'interface liquide-gaz. (b) Particule baignant dans
le gaz

désorber la particule de I'interface. A partir de I’équation 1.20 et de la loi de Young-Dupré
présentée dans I’équation 1.18, on peut écrire :

AE, = v16IIR(1 + cost)? (1.21)

Il est a noter que si la particule était immergée dans le liquide dans la figure 1.21-b
alors ’énergie d’attachement s’écrirait AF, = fngl_[Rf,(l — 0059)2. Dans les deux cas, cette
énergie est positive. Pour § = 90", v, = 72mN/m et R, = 100 um, AE, ~ 6-1071°J
alors que 1’énergie thermique est de 'ordre de 2- 1072 J . Pour des particules partiellement
mouillantes (60" < 6 < 120 ") l'adsorption a l'interface est donc irréversible.

1.3.3 Radeaux de particules

Aprés avoir introduit les éléments physiques qui permettent de comprendre la position et
I’état d’une particule isolée sur une interface liquide-gaz, nous allons présenter les résultats
de la littérature concernant les propriétés d'un ensemble de particules piégées au niveau
d’une interface, appelé radeau de particules.

1.3.3.1 Interactions interparticulaires

Des particules de méme type placées sur une interface liquide-gaz auront tendance a se
rapprocher et & s’agglomérer, ce phénomeéne est connu sous le nom d’effet Cheerios. Poyn-
ting et Thomson |78] ont été les premiers a dériver la force d’attraction entre deux plaques
semi-immergées dans un bain liquide. A cause des ménisques, le niveau de liquide entre
les deux plaques est soit élevé si les plaques sont hydrophiles ou bien abaissé si elles sont
hydrophobes. Dans les deux cas, la pression hydrostatique est modifiée entre les plaques
car l'interface est courbée. L’attraction entre les plaques est due a cette pression hydrosta-
tique intérieure qui devient dominante par rapport a la pression sur les bords extérieurs
des plaques.

Plus tard, Allain et Cloitre [4] ont dérivé la force d’attraction entre deux cylindres, ou la
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FIGURE 1.22 — Déformation de l'interface a cause de I'immersion de plaques qui sont hy-
drophiles dans (a) et hydrophobes dans (b).

forme des ménisques est plus compliquée que les plaques traitées auparavant. L’attraction
entre des particules sphériques a par la suite été abordée par Kralchevsky et Nagayama|46]
ainsi que Vella et Mahadevan [100] qui ont souligné le role prédominant du poids effectif
des petites particules par rapport a la succion capillaire. Dalbe et al [24] se sont également
intéressés a la dynamique d’attraction entre deux particules sphériques et a la formation
de clusters de trois particules frottantes.

Comme nous venons de le voir, la formation d’agrégats est due aux forces d’attrac-
tion entre les particules a 'interface. Les propriétés du fluide, la nature ainsi que la taille
des particules sont des paramétres qui déterminent la structure finale du radeau de parti-
cules qui peut étre compact ou ramifié. Les parties suivantes sont consacrées a I’étude des
propriétés macroscopiques des radeaux de particules.

1.3.3.2 Tension de surface équivalente

Les interfaces recouvertes de particules solides voient leur tension de surface diminuer
dans certaines conditions. En effet, Stocco et al [87] ainsi que Garbin et al [32] ont reporté
la décroissance de la tension équivalente d’interfaces chargées en nanoparticules et l'ont
attribuée a la pression osmotique 2D entre les grains du radeau de particules. En mesurant
le volume et la pression dans une goutte d’eau recouverte de nanoparticules immergée
dans un bain d’huile, Monteux et al [63] ont de leur coté déduit la tension de surface
équivalente v, d’une interface huile-eau chargée en particules grace a la loi de Laplace
(équation 1.5). Les résultats de leurs mesures, présentées dans la figure 1.23, mettent en
évidence la décroissance de ., = 70 — II (avec v, la pression de l'interface nue) dés que la
surface par particule devient inférieure a une valeur seuil. En termes de fraction surfacique
en particules, la valeur de ce seuil est de l'ordre de ~ 0.5. Stocco et al [88] expliquent
cette faible valeur par l'existence de forces répulsives d’origine électrostatique entre les
nanoparticules.
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FIGURE 1.23 — Pression de surface II en fonction de la surface par particule (le diamétre
des particules est de 3 um). Les différents symboles correspondent & des couvertures en
particules initiales différentes. Figure adaptée de [63].

Il est a noter que les particules nanométriques ont tendance a s’agréger. La définition d'une
fraction surfacique en particules sur une interface peut donc s’avérer compliquée a cause
de la superposition de ces agrégats.

Lagubeau [49] a également mesuré la tension équivalente de l'interface d’une goutte re-
couverte de microparticules (40 um). Ces résultats rejoignent ce qui a été précité en ce qui
concerne la décroissance de la tension équivalente. Par contre, la couverture en particules
seuil a partir de laquelle la tension de l'interface commence a décroitre, est de l'ordre de
0.85. Cette valeur, plus élevée que la valeur reportée pour les nanoparticules, semble cor-
respondre a la fraction surfacique de jamming d’un granulaire athermique 2D [102, 58, 20].

Les particules placées au niveau d’'une interface jouent un role similaire a celui des
tensioactifs en abaissant la tension de surface équivalente. Elles pourraient en conséquence
étre comparées a des "tensioactifs solides". Mais le role des particules solides ne se limitent
pas a c¢a : les interfaces chargées se comportent comme un solide qui peut flamber, se
fracturer et vieillir. Ces propriétés feront I'objet de la partie suivante.

1.3.3.3 Radeau de particules : Solide élastique et milieu granulaire 2D

Les radeaux de particules présentent des propriétés intéressantes et différentes de celles
observées pour une interface nue ou un milieu granulaire 2D sec. Soumis a de faibles ten-
sions, un radeau de particules va se fracturer. Vella et al [99] ainsi que Bandi et al [9] se
sont intéressés a la fracture qu’engendre l'introduction de surfactants dans un radeau de
particules microniques. Le gradient de tension de surface induit un écoulement entre les
zones de faibles tensions de surface, contaminées de tensioactifs, vers les zones a fortes
tensions de surface. Ce phénoméne, appelé effet Marangoni, est a 'origine des fractures
dans les radeaux de particules. Suivant les concentrations initiales en particules solides,
différents modes de fractures peuvent étre observés (voir figure 1.24).
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(a) (b)

FIGURE 1.24 — Fracture dans des radeaux de particules par effet Marangoni. (a) Frac-
tures dans un radeau de particules (diamétre de 50 um) ou la fraction surfacique ini-
tiale en particules est faible (<0.64) [9]. (b) Fractures dans un radeau de particules dense
(diameétre de 100 um) [99]

Aveyard et al [8] ont étudié de leur coté le comportement d'un radeau de particules de

diameétre égale & 2.6 pm soumis & une pression latérale. Ils observent que sous l'effet de la
compression, le radeau de particules devient de plus en plus dense et finit par lamber dés
que la tension de surface équivalente du radeau de particules s’annule. Cette étude met en
évidence le caractére solide des radeaux de particules. Vella et al [98] a par la suite carac-
térisé ces systémes en déduisant leurs modules de Young F et leur coefficient de Poisson a
partir du modeéle d’un solide élastique 2D. Les résultats théoriques ou E ~ 75—;; avec Dp le
diameétre des particules ont été confirmées par des expériences de compression de radeaux
de particules microniques (diamétre entre 40 pm et 2 mm) ou la longueur d’onde associée
au flambement est mesurée.
Contrairement a Aveyard et al [8] et Vella et al 98], Planchette et al [74] ont sollicité
dynamiquement des radeaux de particules. En propageant une onde de surface dans un ra-
deau de particules microniques (diamétre entre 35 pum et 139 um) a l'interface liquide-air,
le module de rigidité a la flexion et la tension de surface équivalente ont été déduits.

Au-dela du caractére solide caractérisé par différents modules, Cicuta et Vella [19]
ont mis en évidence le caractére granulaire des radeaux de particules. Grace a des expé-
riences de compression d’un radeau de particules microniques (diamétre entre 12 pm et
200 pm), cette étude a montré que la pression de surface du radeau devient anisotrope au
commencement du flambement, qu’elle dépend de la largeur du radeau, et qu’elle décroit
exponentiellement en fonction de la distance aux bords mobiles. Ces observations, toutes
cohérentes avec l'effet Janssen (dans un silo & grains, une partie des contraintes normales
sont transmises aux parois latérales et ces contraintes saturent a une profondeur qui varie
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suivant la largeur du silo) mettent en évidence le caractére granulaire des radeaux de par-
ticules.

Abkarian et al [1] ont par ailleurs étudié la déstabilisation d’un radeau de particules a
I'interface huile-eau. Ils ont observé que des gouttelettes d’huile recouvertes de particules
solides se détachaient du radeau de particules et sédimentaient au fond du récipient lorsque
les particules sont assez grandes/denses. La déstabilisation du radeau de particules peut
également étre observée pour des particules petites ou peu denses si 'accélération (g) est
augmentée grace a une centrifugeuse.

Les interfaces chargées en particules acquiérent des propriétés intéressantes. Elles peuvent
se comporter comme un liquide, un solide élastique ou un milieu granulaire 2D. Quand ces
interfaces hybrides délimitent une goutte ou une bulle, un comportement radicalement dif-
férent de celui des gouttes et des bulles simples est observé. Les bulles et les gouttes a
interfaces chargées en particules feront 'objet de la partie suivante.

1.3.4 Particules sur une interface courbée

Aussillous et Quéré [7] ont été parmi les premiers a s’intéresser aux propriétés des
gouttelettes recouvertes de particules solides. Ils ont reporté que la présence des particules
(diameétre de 20 pm) au niveau de l'interface liquide-gaz réduisait considérablement leur
adhésion aux surfaces solides facilitant ainsi leurs déplacements.

Subramaniam et al [89] ont de leur coté développé une méthode expérimentale microfiui-
dique permettant de générer des gouttelettes stables recouvertes de particules colloidales.
Cela est rendu possible grace aux conditions d’écoulement des particules qui ont la possi-
bilité de franchir les barriéres d’énergie d’adsorption aux interfaces.

Des bulles avec des particules solides adsorbées aux interfaces liquide-air ont également
fait 'objet de plusieurs travaux. Abkarian et al [2] reporte que la dissolution de bulles
recouvertes en particules colloidales peut étre arrétée augmentant ainsi leur durée de vie.
La déformation de ces bulles recouvertes de particules solides lors de leur dissolution a
également 6té étudiée. Grace a des simulations numériques, Abkarian et al [2]| ont montré
par ailleurs que I'état ou les facettes sont observées correspond un a un minimum local
d’énergie lors de la réduction du volume de la goutte.

Ata [5] s’est intéressée a la coalescence de bulles chargées en particules solides microniques.
Elle a montré que le temps nécessaire au collapse de deux bulles mises en contact et char-
gées en particules croit avec la fraction surfacique en particules. Pour des bulles couvertes
a 90%, le collapse a eu lieu dans moins de 2% des cas. Cette résistance a été attribuée a
I’énergie d’interaction entre les particules, dont 1'origine dominante est la capillarité.
Laborie et al [47] ont étudié de leur coté le séchage de gouttelettes recouvertes de particules
solides (diameétre entre 40 pm et 500 wm ). Quand les particules sont organisées en mono-
couche au niveau de l'interface liquide-air, le taux de séchage des gouttelettes enrobées est
plus rapide que celui de gouttelettes simples car l'aire de la surface de la goutte enrobée
est conservée durant le séchage alors que le taux d’évaporation est fixé par le gradient de
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vapeur autour de la goutte. En revanche, quand les particules s’organisent sous plusieurs
couches a l'interface liquide-gaz, le taux de séchage est considérablement ralenti. Cet effet
est expliqué en considérant la diffusion de la vapeur d’eau & travers le milieu poreux que
forme les couches de particules a l'interface liquide-air.

Lagubeau et al [50] se sont également intéressés a des gouttelettes recouvertes de particules
hydrophobes qui séchent (diamétre de 40 um). Sous 'effet du séchage, l'interface chargée
est comprimée. Il en résulte une augmentation de rigidité de I'interface de maniére discréte.
La premiére transition a lieu quand l'interface de la goutte ne peut plus étre caractérisée
par une tension de surface équivalente isotrope. La seconde transition correspond & une
évolution vers un état plus ordonné de la monocouche de particules. La derniére transition
correspond a 'apparition de plis et ne dépend pas de ’état initial de la monocouche.

En diminuant le volume de gouttes enrobées millimétriques, Pitois et al [72] ont étudié
leur collapse. Les modes de collapse observés varient suivant le rapport entre la taille des
particules et la taille des bulles. On passe d’une interface froissée a une interface facettée
lorsque le rapport entre la taille des particules et la taille des bulles augmente. Les modes
de déformations observées sont en accord avec les résultats précités de Abkarian et al [2].
Le collapse, qui intervient & des pressions de plus en plus élevées quand le rapport de taille
est augmenté, est attribué aux défauts géométriques au niveau de l'interface chargée et a
la formation d’arches.

Les interfaces, les gouttes et les bulles chargées en particules ont des propriétés intéres-
santes. Quand ces objets hybrides sont présents dans un milieu aéré, sa durée de vie est
fortement augmentée. Les milieux aérés chargées en particules solides feront l'objet de la
partie suivante.

1.4 Particules dans les milieux aérés

Les particules solides incorporées & un milieu aéré se placent a différents emplace-
ments suivant leur nature physico-chimique. Lorsqu’elles sont hydrophiles, les particules
sont présentes dans toute la matrice liquide (voir figure 1.25-a). Dans ce cas, les particules
hydrophiles assurent une répulsion stérique entre les bulles inhibant la coalescence. Ces
mémes particules limitent le drainage car elles augmentent la viscosité de la solution inter-
stitielle [41, 38].

Mais quand les particules solides sont hydrophobes, elles vont plutot se placer aux inter-
faces liquide-gaz (voir figure 1.25-b). Ces systémes, que Pickering a été I'un des premiers
a étudier dans le cas des émulsions [71], ont une durée de vie significativement plus élevée
(de l'ordre de quelques mois) que leurs équivalents non chargés en particules. En effet,
Alargova et al [3], Binks et Horozov [13| ainsi que Gonzenbach et al [35] ont reporté la
stabilité remarquable des mousses liquides chargées en particules colloidales hydrophobes.
Afin d’expliquer cette stabilité, Stocco et al [87, 88| se sont intéressés aux propriétés des
interfaces composant un milieu aéré stabilisé par des particules hydrophobes. A partir
d’une quantité de nanoparticules (0.7 % massique dans le liquide interstitiel), le module
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FIGURE 1.25 — Positionnement de particules solides suivant leur degré d’hydrophobie
dans un film liquide séparant deux bulles. (a) Particules hydrophiles dans le film liquide.
(b) Particules hydrophobes attachées aux interfaces liquide-gaz.

de compression élastique E des interfaces liquide-gaz chargées en nanoparticules devient
supérieur a 1£¢. Le critére de Gibbs étant satisfait [59, 33|, le mrissement est stoppé et
la mousse est ainsi stabilisée. En effet, si % > 0 ot P est la pression dans une bulle et R
son rayon, le mirissement est inhibé. En utilisant la loi de Laplace, cette variation s’écrit :

dpr _ 2dye  2vie
dR R dR R2

(1.22)

Les particules étant irréversiblement attachées aux interfaces liquide-gaz, une variation du
rayon R entraine une variation de la fraction surfacique en particules. Or, comme nous
I’avons vu précédemment, la tension de surface dépend de cette fraction surfacique donc

le terme % n’est pas nul. Sachant que le module de compression élastique £ = i}yﬁj, %
s’écrit :
dP_g_Z}/LG (123)

dR R? R?
Donc si £ > ¢, alors % > (. Dans ce cas, le murissement est empéché et la mousse est
ainsi stabilisée.

Le role joué par les films chargés en particules dans la stabilité des mousses et des
émulsions a par ailleurs fait 'objet de plusieurs travaux (|42, 43, 41]). Cette stabilité a
été expliquée en termes de pression capillaire maximale qui assure une certaine résistance
au film. La pression capillaire maximale dépend, entre autres, de 'angle de contact des
particules solides présentes dans le film et de leur arrangement.

En plus de la quantité de particules présentes dans la phase interstitielle d’'un milieu
aéré, la forme des particules et leur angle de contact sont des parameétres qui gouvernent
la stabilité de la mousse. Des particules sphériques sont le plus souvent utilisées mais une
bonne stabilité peut également étre obtenue avec des particules cylindriques [3, 103] (voir
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FIGURE 1.26 — Bulle de 50 um stabilisée par des particules cylindriques de hauteur égale
a 10 pm [103]

figure 1.26). Les particules non sphériques permettent également d’obtenir des interfaces
anisotropes et d’atteindre des fractions surfaciques plus élevées. L’hydrophobie des parti-
cules doit par ailleurs étre modérée pour bien stabiliser les mousses. En effet, des particules
sphériques avec un angle de contact supérieur a 90 ° auront tendance & percer les films
liquides suffisamment fins en s’attachant aux deux interfaces liquide-gaz [29].

1.5 Objectifs de la thése

Les particules solides permettent d’augmenter la durée de vie des mousses liquides.

La stabilité des mousses chargées est particulierement remarquable quand les particules
sont hydrophobes. En effet, les interfaces chargées en particules satisfont le critére de
stabilité de Gibbs [59, 33| au-dela d’une couverture minimale inhibant ainsi le marissement
[87, 88]. Les caractéres élastique et granulaire des radeaux de particules ont par ailleurs
été reportés dans plusieurs articles [8, 98, 19]. Au vu de ces travaux, nous pouvons nous
demander si ces propriétés mécaniques intéressantes des interfaces chargées en particules
contribuent & ralentir les autres phénomenes déstabilisants auxquels la mousse est sujette
(coalescence, réarrangements topologiques). La réponse est d’autant moins évidente que
dans une mousse, ce sont les films liquides qui sont sollicités. L’effet du couplage de deux
interfaces liquide-gaz séparées par une faible épaisseur de liquide (de ordre du pm) est
encore inconnu .
En conséquence, I'objectif de notre travail est d’étudier les propriétés des films chargés
en particules. Nous nous sommes intéressées plus particuliérement a leur réponse a des
sollicitations présentes dans une mousse qui vieillit : des expériences d’éclatement et de
compression ont été effectuées sur des films plans et le comportement des bulles chargées
en particules a été caractérisé. Deux configurations de particules, qui dans le cas de films
chargés peuvent soit "ponter" le film en ayant leur plan médian dans la phase liquide soit
I’enrober en n’étant attachées qu’a une unique interface, ont été considérées.
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Chapitre 2

Matériaux et méthodes

Ce chapitre est consacré a la présentation des matériaux utilisés (solution et particules hy-
drophobes) ainsi que des techniques mises en place pour la génération des films et des bulles
chargés en particules. Les propriétés de ces objets chargés en particules sont présentées en
fin de chapitre.
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FIGURE 2.1 — Tension de surface en fonction de la concentration massique en SDS. La
droite bleue indique la valeur de la tension de surface de I'eau distillée. Les barres d’er-
reur représentées montrent une faible dispersion.

2.1 Solution moussante

Le liquide utilisé pour la génération de la totalité des films et des bulles chargés en par-

ticules est une solution aqueuse de dodécylsulfate de sodium (SDS) (tensioactif anionique
produit par Sigma, 98.5%) a 0.2% g/g de masse volumique pr égale a 1000 kg/m?. Cette
concentration, correspondant a la concentration micellaire critique [64], a été choisie car
elle permet un bon compromis entre la stabilité des films et ’hydrophobie des particules.
En effet, une concentration plus élevée en SDS aurait un meilleur effet stabilisant sur les
films liquides mais entrainerait également une baisse de I’hydrophobie des particules en
contact avec la solution.
La tension de surface de la solution de SDS utilisée est de 36 mN/m. Elle a été mesurée par
la méthode de la goutte pendante qui permet de calculer la valeur de la tension de surface
en équilibrant la pression hydrostatique dans une goutte qui pend au bout d’un capillaire
a la pression de Laplace. La courbure, nécessaire au calcul de la pression de Laplace est
extraite a partir des images de la goutte. Les résultats de ces mesures, pour différentes
concentrations massiques en SDS, sont présentées dans la figure 2.1.

Il est a noter de la tension de surface de 'eau (%SDS = 0) que nous mesurons est
légérement inférieure a la valeur de 72 mN/m reportée dans la littérature [52]. L’erreur sur
la mesure, qui est de l'ordre de 2%, ainsi que la présence de polluants (poussiére, etc) a
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Goutte
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FIGURE 2.2 — Angle de contact d’une particule de 250 pm avec une goutte de solution de
SDS.

I'interface liquide-air pendant nos mesures peut expliquer cet écart.

2.2 Particules solides

Les particules utilisées sont des billes monodisperses de différentes tailles en polystyréne
(Dynoseeds de Microbeads). Leurs diamétres sont les suivants : Dp = 40 pm, 80 pm,
140 pum, 250 pm, 315 pum et 590 pum. Leur masse volumique pp est plus élevée que celle de
la solution de SDS et est égale a 1050 kg/m?.

Les particules de polystyréne sont rendues hydrophobes par silanisation. Ce traitement
consiste en la greffe de chaines hydrophobes sur les particules par auto-assemblage. En
pratique, les particules sont plongées dans une solution d’octane (98% produit par Sigma)
et de silane dissous (1H,1H,2H 2H-Perfluorododecyltrichlorosilane, 97% par Sigma) a 1 g/L
pendant 45 min. Les particules sont par la suite séparées de la solution puis rincées plusieurs
fois a ’éthanol et finalement mises a sécher dans une étuve a 60 °C.

En déposant les particules sur 'interface d’une goutte pendante de la solution de SDS,
elles se retrouvent accrochées et entrainées vers sa partie inférieure par gravité. L’angle
de contact 6 des particules de diameétre supérieur a 80 um avec la solution est obtenu en
traitant les images a I'aide du logiciel ImageJ. La premiére étape consiste a ajuster un cercle
a la bille et un arc de cercle a la goutte. Connaissant les centres des cercles, les tangentes
au point d’ancrage de la bille sont définies. L’angle entre la tangente de la particule et celle
de la goutte a la ligne triple correspond a I’angle de contact 6 (voir 2.2).

La valeur de I’angle de contact § = 95° + 10 est obtenue sur cinq mesures pour une
taille de particules et est indépendante d’un lot a 'autre (d’une silanisation a l'autre).

2.3 Génération d’objets chargés en particules
Les films et les bulles chargés en particules sont créés en tirant manuellement (vitesse

~ 10 cm/s) un cadre horizontal initialement plongé dans un récipient ou un radeau de
particules tapisse l'interface entre la solution de SDS et l'air (voir figure 2.3).
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FIGURE 2.3 — En plongeant un cadre horizontal (en rouge) dans un récipient avec un
radeau de particules au niveau de I'interface liquide-air, des films et des bulles chargés en
particules sont générés.

Le cadre, en rouge sur le schéma 2.3, est composé d'un fil en chrome de 60 pm de
diamétre. Suivant la géométrie de film souhaitée, le cadre peut étre rectangulaire, carré
ou hexagonal. Pour les cadres rectangulaires, trois tailles différentes ont été utilisées. La
valeur de la longueur b = 15 mm ne varie pas alors que les valeurs de la largeur, notée a,
peuvent étre les suivantes : 2 mm, 5 mm ou 9 mm. Pour la géométrie carrée, un seul cadre,
de coté = 16 mm, a été utilisé. Finalement, la longueur de ’aréte du cadre hexagonal est
de 5 mm.

Le radeau de particules a l'interface liquide-air est créé en "saupoudrant" délicatement les
particules. Bien que plus denses que le liquide, les particules s’adsorbent & 'interface grace
a leur hydrophobie en créant une monocouche.

Les films et les bulles chargés en particules sont générés grace au méme dispositif expéri-
mental (2.3). En effet, si la masse de la portion du radeau de particules entrainée par le
cadre lors de sa sortie du bain liquide est assez faible alors un film est créé. En revanche,
si cette masse est élevée, une déstabilisation est observée. Elle consiste en un détachement
de linterface initialement entrainée par le cadre qui se referme sur elle-méme créant ainsi
une bulle chargée en particules (voir figure 2.4-b). Les parameétres qui font varier la masse
du radeau de particules entrainé sont ’aire du cadre utilisé et la taille des particules. Pour
une taille de particules par exemple, les films chargés sont créés en utilisant un petit cadre
alors qu'un cadre plus grand sera nécessaire pour générer des bulles chargées. Les cadres
ainsi utilisés pour créer les bulles chargées sont les suivants : les cadres rectangulaires de
longueur b = 15 mm et de largeur ¢ = 5 mm ou a = 9 mm et le cadre carré de coté égal
a 16 mm. Le diameétre des bulles chargées obtenues par cette méthode est compris entre
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2.4. Structure et caractérisation d’objets chargés en particules
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FIGURE 2.4 — Génération de bulles chargées en particules. (a) Coupe verticale au niveau
de l'interface déformée lors du retrait du cadre. (b) Le film, trop lourd, se détache du
cadre et se referme sur lui-méme créant une bulle chargée en particules.

0.2% SDS g/g
Solution de SDS pr, = 1000 kg/m?
v =~ 36 mN/m

Polystyréne
Particules solides Dp =40 pm, 80 pm, 140 pm, 250 pm, 315 pm et 590 pm
pp = 1050 kg/m3

0=95"+£10

Rectangulaire (longueur b = 15 mm et largeur ¢ = 2 mm, 5 mm ou 9 mm)
Cadres Carré (coté=16 mm)
Hexagonal (coté=5 mm)

TABLE 2.1 — Résumé des principales caractéristiques de la solution de SDS utilisée, des
particules hydrophobes ainsi que des cadres.

~ 5 mm et ~ 10 mm suivant le cadre utilisé. Apres la description des matériaux utilisés et
des méthodes de génération des films et des bulles chargés en particules, la partie suivante
sera consacrée a leur structure.

2.4 Structure et caractérisation d’objets chargés en par-
ticules

2.4.1 Configuration des particules : positionnement aux interfaces
2.4.1.1 Film liquide chargé en particules

Le montage expérimental présenté dans la figure 2.3 permet de générer des films de
deux configurations différentes. La premiére configuration correspond au cas ou le plan
médian des particules solides se situe dans la phase liquide. Dans cette configuration,
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(a) (b)

Air

FIGURE 2.5 — Deux films liquides chargés en particules. (a) Configuration en mono-
couche. (b) Configuration en bicouche.

Diameétre (um) p( kg/m?) Masse (kg) Configuration

40 1050 3.5210° Bicouche
80 1050 2.821077 Bicouche
140 1050 1.51076 Bicouche
125 2500 2.561076 Monocouche
250 1050 8.61076 Monocouche
200 2500 1.05107° Monocouche
315 1050 1.72107° Monocouche
590 1050 1.13107* Monocouche

TABLE 2.2 — Résumé des configurations obtenues pour différentes particules solides.

appelée monocouche, les particules sont liées aux deux interfaces liquide-air du film liquide
(figure 2.5-a). Dans la seconde configuration, appelée bicouche, une particule ne peut étre
attachée qu’a une unique interface. Les particules tapissent ainsi le film liquide (figure 2.5-
b). Pour une taille de particules, les films chargés ont toujours la méme configuration quelle
que soit la taille et la géométrie du cadre utilisé. D’aprés nos observations expérimentales,
la configuration des particules ne dépend que de leur masse. Le tableau 2.2 présente la
configuration dans des films chargés de particules en polystyréne ou en verre de différentes
tailles.

Les grains qui composent le radeau de particules impactent l'interface liquide-air avant
de s’y adsorber. Suivant leur masse, ils peuvent plus ou moins s’enfoncer dans la phase
liquide. En conséquence, des particules ayant le méme angle de contact peuvent se po-
sitionner différemment par rapport a l'interface liquide-air au repos si la ligne triple est
ancrée au moment de 'impact. Ainsi, une fois adsorbée a l'interface, le plan médian des
particules les moins pesantes sera surélevé par rapport au plan médian des particules les
plus pesantes (voir figure 2.6). La ligne de contact étant supposée ancrée, le méme posi-
tionnement par rapport aux interfaces est retrouvé au niveau du film liquide.

Par ailleurs, lors de la génération de films chargés en particules, 'interface autour du
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(a) (b)

FIGURE 2.6 — Positionnement des particules a 'interface liquide-air. Le schéma en (a)
correspond au cas d’une particule peu enfoncée dans la phase liquide alors que (b) re-
présente le cas d’une particule plus lourde dont le plan médian est plus bas que 'inter-
face liquide-air au repos (trait bleu). Cette représentation ne tient pas compte des mé-
nisques qui peuvent se former autour des particules afin de satisfaire la condition d’angle
de contact. (c) et (d) correspondent & des photos prises de dessus d’interfaces liquide-
air recouvertes de particules de 140 um et 590 um respectivement sur un volume de li-
quide. De la fluorescéine a été rajoutée a la solution de SDS (1% g/g) pour faciliter I’'ob-
servation. A cette concentration, la fluorescéine n’a aucun effet sur la tension de surface
liquide-air de la solution de SDS. Les lignes de contact visibles uniquement sur (d) in-
diquent que les particules de 590 um sont plus enfoncées dans le liquide que les parti-
cules de 140 pm.

61



Chapitre2. Matériaux et méthodes

Air
00,0 0 0 ©
° 000 2 o
® (L) ©
.u u.
Liquide

FIGURE 2.7 — L’interface autour du cadre se déforme puis se détache du bain liquide.
Elle constitue ainsi l'interface inférieure du film chargé formé dans le cadre (ou l'interface
extérieure dans le cas des bulles chargées).

cadre est également déformée (voir figure 2.4-(a)). Les films chargés peuvent donc étre
chargés en particules sur les deux interfaces liquide-air (supérieure et inférieure) car ils ré-
sultent de la fusion de tous les films déformés qui finissent par se détacher du bain liquide
(voir figure 2.7).

Il est a signaler que la couverture en particules des deux interfaces liquide-air d’un
film chargé en configuration bicouche n’est pas homogéne. En effet, nous avons observé
que la couverture en particules était plus importante au niveau de l'interface liquide-air
supérieure. Il est possible que I'interface inférieure soit moins chargée car elle correspond a
la partie périphérique de l'interface autour du cadre qui est étirée avant de fusionner avec
la partie centrale pour créer le film liquide finale. L’étirement ayant pour conséquence une
augmentation de 'aire de I'interface liquide-air dans cette zone, la couverture en particules
y est donc plus faible.

Finalement, les arguments présentés pour expliquer les différentes configurations dans
les films chargés en particules se basent sur des observations et restent qualitatifs. La masse
d’une unique particule semble étre le critére discriminant quant & la configuration des par-
ticules dans un film liquide. D’autres nombres adimensionnels peuvent étre plus pertinents
pour expliquer la transition entre la configuration monocouche vers la configuration bi-
couche. Le nombre de Bond qui correspond au rapport entre les forces gravitationnelles et
la tension de surface ou bien le nombre d’Ohnesorge qui correspond au rapport entre les
forces visqueuses et la tension superficielle couplée aux forces d’inertie peuvent étre plus
adéquats que la masse d’une particule unique. Une étude plus poussée ou la tension de
surface de l'interface liquide-air et la viscosité du liquide sont variées est nécessaire pour
avoir une meilleure compréhension des phénomeénes qui pilotent la position des particules
dans un film liquide chargé.
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FIGURE 2.8 — Photos de bulles chargées en particules prises par un microscope binocu-
laire. Les particules sur (a) et (b) ont un diamétre égal a 590 um et les particules sur (c)
et (d) ont un diamétre égal & 250 pum.

2.4.1.2 Bulles chargées en particules

Des bulles chargées en particules solides ont été observées a ’aide d’un microscope bi-
noculaire afin de définir la position des particules dans le film liquide délimitant la bulle.
De la fluorescéine a été rajoutée a la solution de SDS (1% g/g) pour faciliter 1'observation
des bulles chargées. A cette concentration, la fluorescéine utilisée n’a aucun effet sur la
tension de surface liquide-air de la solution de SDS.

La position de la ligne de contact visible et proche du plan médian sur les particules
solides de 250 pum, 315 um et 590 pum indique que les particules sont organisées en mono-
couche. Quelques exemples de photos sont présentés dans la figure 2.8.

En revanche, ’observation au microscope des bulles chargées en particules de 140 pm ne
permet pas de trancher quant au positionnement des particules. La photo de gauche de la
figure 2.9 montrent des particules plus ou moins nettes qui se superposent. Il est possible que
cette photo corresponde a deux couches de particules 'une au-dessus de I'autre. Les lignes
de contact proches du plan médian des particules suggérent quant a elles une configuration
en monocouche. L’observation des bulles chargées en particules de 140 um au microscope
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FIGURE 2.9 — Photos de bulles chargées en particules de 140 um prises par un micro-
scope binoculaire.

Diameétre des particules ( pm) Configuration des particules

140 Non définie

250 Monocouche
315 Monocouche
590 Monocouche

TABLE 2.3 — Résumé des configurations obtenues pour différentes particules solides dans
le cas des bulles chargées.

binoculaire ne nous permet donc pas de définir la configuration des particules.
Un récapitulatif des configurations des particules dans les bulles chargées est présenté dans
le tableau 2.3.

2.4.2 Fraction surfacique des particules

Films chargés en particules
La couverture en particules des films est caractérisée par la fraction surfacique en parti-

cules notée . Elle s’écrit :
aN,S,
= ——= 2.1

T (2.1)
Avec N, le nombre de particules, .S, I'aire projetée d'une particule, Sy I'aire du film chargé
et a = 2 pour les films en monocouche et o = 1 pour les films en bicouche. ¢ caractérise
la couverture en particules des deux interfaces liquide-air qui composent le film chargé en
particules. Dans le cas des films en monocouche, N, est multiplié par deux car les particules

pontent le film liquide et sont attachées aux deux interfaces liquide-air du film alors qu’en
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FIGURE 2.10 — Photos d’un film chargé en particules. (a) Vue de haut d’un film chargé
de particules de 140 um. (b) Photo prise avec un microscope binoculaire d’une région du
film ou les deux interfaces sont recouvertes de particules.

bicouche, chaque particule est attachée & une unique interface.

En exploitant les images prises avant d’effectuer les expériences, le nombre de particules
présentes sur un film chargé peut étre obtenu. Pour les films en monocouche, les critéres
permettant d’obtenir ce nombre sont le seuillage du niveau de gris et la circularité. La
méme méthode est utilisée pour les films en bicouche dans les parties ot les particules ne
sont présentes que sur une unique interface. Dans les parties ot les deux interfaces liquide-
air sont recouvertes en particules, les observations expérimentales (voir figure 2.10) laisse
supposer qu’'un empilement maximal est atteint. Finalement, le nombre total de particules
dans un film en bicouche peut étre écrit :

QSbi Pe
Sp

Ny = Npmono + (2.2)

Avec Npmono le nombre de particules dans les parties ot une seule interface est recouverte,

Sy; aire de la partie ol les deux interfaces sont recouvertes de particules, Sp = % Iaire
projetée d'une particule et ¢. = 0.84 la fraction surfacique maximale en particules que nous
avons mesuré sur nos expériences et qui coincide avec la fraction surfacique de jamming
dans le cas d’un granulaire 2D [102, 58, 20].

Bulles chargées en particules

Contrairement aux films chargés, les bulles chargées en particules n’ont pas été systémati-
quement caractérisées par une fraction surfacique en particules. Dune part, leur géométrie
sphérique ne permet pas de déduire le nombre exact de particules présentes sur une bulle a
partir des photos prises de coté et de dessus. D’autre part, les photos des bulles chargées en
particules montrent que la couverture en particules varie peu d’une bulle & 'autre. En effet,
les particules qui tapissent les bulles semblent s’arranger suivant I’empilement hexagonal
(voir 2.11).
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FIGURE 2.11 — Vue de dessus d'une bulle chargée en particules de 590 pum. Les particules
s’arrangent suivant I’empilement hexagonal.
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FIGURE 2.12 — Photos successives montrant ’amincissement d’un film liquide coloré qui
finit par éclater (derniére photo).

2.4.3 Epaisseur du film liquide entre les grains
2.4.3.1 Film liquide chargé en particules

L’épaisseur du film liquide entre les grains a été mesurée grace a deux techniques :
I'interférométrie optique et ’absorbance de la lumiére.
Dans un premier temps, un spectrométre en réflexion (Ocean Optics USB2000+) a été
utilisé. En plagant une source de lumiére blanche sous un film liquide horizontal, 'intensité
en fonction de la longueur d’onde est obtenue toute les secondes. L’épaisseur du film liquide
étant proportionnelle aux longueurs d’ondes pour lesquelles les intensités sont maximales,
elle est calculée & partir des courbes d’intensité (voir Annexe A). Il a été observé expéri-
mentalement que les films liquides (solution de SDS a la CMC) éclatent spontanément dés
que leur épaisseur atteint une valeur critique notée e,.. La valeur mesurée e, = 440 nm +43
est indépendante de la taille et de la géométrie des cadres utilisés.
Par la suite, une seconde technique est utilisée. Elle est basée sur I’absorption de la lumiére.
Pour un film liquide coloré, le niveau de gris, exprimé en terme d’intensité I s’écrit grace
a la loi de Beer-Lambert :

I = ]Oe_ae (23)

Avec [ l'intensité de la lumiére incidente sans film liquide présent, « le coefficient d’ab-
sorption en m~! et e I'épaisseur du film liquide. En enregistrant I’éclatement d'un film
liquide coloré, le niveau de gris correspondant a e, est obtenu permettant ainsi de déduire
la valeur de a (voir figure 2.12). La concentration du colorant (Bleu brillant FCF, Fluo-
technik) ajouté a la solution de SDS est de 0.5 g/L. Aucun effet du colorant sur la tension
de surface liquide-air ni sur I’angle de contact des particules n’a été observé.

En combinant l'interférométrie et la technique basée sur ’absorbance de la lumiére,
I'épaisseur des films liquides a été déduite. Pour des films liquide nus (sans particules),
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FIGURE 2.13 — (a) Variation d’épaisseur dans un film coloré chargé en particules de
250 um. (b) et (c) sont des vues de codté schématiques de 'épaisseur du film liquide entre
les particules en monocouche et en bicouche respectivement.

I’épaisseur, qui ne varie pas d'un cadre a 'autre, est de e = 45 pm £ 5. Cette épaisseur est
constante sur la durée expérimentale ~ 10 s. En revanche, 1’épaisseur des films chargés en
particules solides est hétérogene (voir figure 2.13-a). Au voisinage des régions recouvertes de
particules, I'épaisseur du film liquide est e); >~ 45 um alors qu’elle ne vaut que e, >~ 5 um
ailleurs. Cette hétérogénéité pourrait étre attribuée aux ménisques autour des particules.
En effet pour tenter de satisfaire la condition d’angle de contact dans le cas d’un réservoir
fini de liquide, le fluide est pompé des zones sans particules vers les zones avec particules
(voir figure 2.13-b et ¢). Stocco et al [87] ont également observé que la présence de particules
(nanométriques) dans un film liquide augmentait considérablement son épaisseur.

2.4.3.2 Bulles chargées en particules

La méthode présentée dans la partie précédente ne peut pas étre utilisée pour estimer
I’épaisseur du film liquide entre les particules solides dans le cas des bulles chargées & cause
de la courbure non nulle des films. Etant générées a I'aide du méme dispositif expérimental,
nous considérerons dans la suite que 1’épaisseur du film liquide entre les particules dans
une bulle chargée est du méme ordre de grandeur (~ 45 um) que 'épaisseur de liquide
dans le cas des films chargés plans.

2.4.4 Attraction entre particules

Des particules qui flottent au niveau d’une interface liquide-air auront tendance a se
rapprocher sous leffet de la capillarité (voir 1.3.3.1). Lors de nos expériences, nous ob-
servons que les particules s’attirent et forment des agrégats lorsqu’elles sont présentes a
I'interface liquide-air du récipient mais également lorsqu’elles sont au niveau du film liquide.
A cause du nombre différent d’interfaces liquide-air, les forces interparticulaires mises en
jeu dans le cas de particules faisant partie d’'un film liquide devraient étre différentes de
celles qui interviennent dans le cas de particules qui flottent & une interface liquide-air. Le
positionnement des particules au niveau du film liquide (attachement & 1 ou a 2 interfaces
liquide-air) est également un autre parameétre dont doivent dépendre ces forces d’interac-
tion.
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Nous présentons dans cette partie les résultats d’expériences qui ont consisté a filmer
le rapprochement de deux particules présentes au niveau d’une interface liquide-air ou au
niveau d’un film liquide. Un récipient cylindrique de rayon = 47 mm et de hauteur = 30 mm
a été utilisé dans le cas d’une expérience a interface unique. Pour le reste des expériences,
le film est rectangulaire de dimensions a = 5 mm et b = 15 mm. Les particules de diamétre
= 140 um, 250 um et 590 um ont été utilisées. Il est a noter que pour les expériences
sur le film, les particules ne sont pas placées sur le film liquide aprés sa création. Nous
commencons par déposer deux particules sur l'interface liquide-air et nous utilisons par la
suite la méthode présentée dans 2.3 pour générer un film chargé (de deux particules). Cette
méthode permet aux deux particules d’avoir la méme positon par rapport aux interfaces
liquide-air que dans les films plus couverts en particules créés dans des conditions similaires
(méme taille de particules et de cadre). La figure 2.14 montre un exemple des images que
nous obtenons.

En traitant les enregistrements vidéo a l’aide du logiciel ImageJ, nous extrayons la
distance qui sépare les deux particules en fonction du temps. Les résultats expérimentaux
pour les trois tailles de particules (140, 250 et 590 um) sont présentés dans la figure 2.15
dans le cas de I'interface liquide-air unique et du film liquide.

Les courbes présentées sur chacun des graphiques de la figure 2.15 font intervenir les

mémes ordres de grandeur en termes de distance et de temps mais ne se confondent pas.
Cette dispersion est probablement due au fait que les expériences d’attraction sont treés
sensibles a la circulation de I'air environnant, aux vibrations et a la convection thermique
[24]. Dans le cas du film, les écoulements de fluide peuvent également étre responsables
de la non-reproductibilité des expériences. En conséquence, ’exploitation de ces courbes
se limitera & identifier les paramétres dont dépend l'attraction entre les particules et a
dégager les tendances majeures.
La forme des courbes et la comparaison de 1'ordre de grandeur des distances et des temps
expérimentaux de la figure 2.15 pour les différentes tailles de particules dans le cas d’une
interface liquide-air unique et du film liquide permettent de dégager trois tendances prin-
cipales :

— La vitesse de rapprochement augmente lorsque la distance entre les particules dimi-
nue. Cet effet est plus prononcé lorsque les particules sont a l'interface plutot que
dans le film.

— Pour une méme distance entre particules et pour des particules de méme diamétre,
la vitesse de rapprochement des particules dans un film est plus grande que pour
des particules placées a une interface.

— La vitesse de rapprochement augmente avec la taille des particules quel que soit
le nombre d’interfaces mises en jeu (interface liquide-air unique ou deux interfaces
liquide-air pour le film liquide).

Nous déterminons les vitesses expérimentales d’attraction grace aux courbes de la dis-
tance en fonction du temps. Un exemple est présenté dans la figure 2.16. La vitesse décroit
lorsque la distance entre les particules augmente. Cette observation est en accord avec les
expériences et le modeéle théorique développé par Dalbe et al [24] pour décrire Pattraction
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FIGURE 2.14 — Photos successives de deux particules de 590 um qui se rapprochent.
Cette expérience est effectuée avec un film et les images sont enregistrées toutes les
30 ms.
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FIGURE 2.15 — Distance entre deux particules qui s’attirent en fonction du temps pour
différentes tailles de particules. Les particules, de différentes tailles sont placées a I'inter-
face liquide-air ou au niveau d’un film liquide. L’abscisse a 'origine t = 0 est choisie pour
correspondre & l'instant ou les particules se touchent. Les différentes courbes sur chaque
graphique correspondent & différentes expériences.
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FIGURE 2.16 — Vitesse d’approche de particules de 590 pm en fonction de [/Dp avec [ la
distance qui sépare les particules et Dp le diameétre des particules.

de deux particules sur une interface liquide-air. La vitesse d’attraction théorique a été ob-
tenue en considérant la force de trainée visqueuse et la force que subissent les particules
a cause des ménisques. Nous observons également sur la figure 2.16 que la portée de ces
interactions est de I'ordre de deux diamétres pour les particules aux interfaces alors qu’elle
est beaucoup plus importante dans le cas du film. Cela montre que les interactions dans le
cas du film sont différentes de celles qui interviennent dans le cas d’une interface.

La figure 2.16 permet également de voir que la vitesse des particules dans le film est beau-
coup plus élevée (~ 50 fois plus élevée) que la vitesse au niveau de Uinterface liquide-air.
L’attraction de deux particules attachées & une interface liquide-air est due a la déformation
de l'interface par les ménisques. Dans le cas du film liquide, la déformation concerne deux
interfaces liquide-air. Mettre au contact deux particules doit vraisemblablement minimiser
I’aire déformée par les particules. En outre, la force de trainée est également trés différente
et bien moindre pour le film. On s’attend donc & ce que l'attraction dans le cas du film
liquide soit plus importante.

Finalement, la longueur sur laquelle le ménisque autour d’une particule relaxe et rejoint
le niveau de l'interface au repos augmente avec la taille des particules. Si les interactions
attractives sont plus importantes pour les plus grandes perturbations, alors cela explique
que la vitesse d’approche augmente avec la taille des particules.

La formation d’agrégats dans les films chargés en particules résulte donc des interac-
tions interparticulaires que nous avons caractérisées. La partie suivante sera consacrée a
la description de la structure locale des films chargés en particules apreés la création de ces
agrégats.
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FIGURE 2.17 — La distante qui sépare la particule ¢ des particules situées entre les cercles
en pointillés est comprise entre r et r 4 dr. Figure adaptée de wikipedia.org

2.4.5 Structure locale d’un film chargé en particules : fonction de
corrélation de paires

La structure locale des films plans chargés en monocouche est sondée a l'aide de la
fonction de corrélation de paires g(r). Cette fonction permet de décrire comment la densité
varie en fonction de la distance d'une particule de référence placée en O. Pour un milieu
homogene et isotrope, la densité locale moyenne a une distance r de la particule de référence
s’écrit pg(r) avec p = % pour un milieu 3D ou p = % pour un milieu 2D avec N le nombre
total des particules, V' le volume du milieu 3D et S I’aire du milieu 2D.

En 2D, g(r) peut ainsi étre définie par :

1 N
g(r) = IrrdiNp ; ni(r) (2.4)

Avec n;(r) le nombre de particules situées a une distance comprise entre r et r + dr de
la particule ¢ (voir figure 2.17).

Pour r assez grand, le nombre de particules située dans l'anneau compris entre les
cercles de rayon 7 et r 4 dr est proche de 27rdrp. g(r) tend donc vers 1 pour les grandes
valeurs de 7.

Il est a noter que les particules proches des bords ont moins de voisines distantes que
celles placées au centre. Deux moyens permettent de remédier a cela : exclure les particules
proches des bords ou bien supposer des conditions périodiques aux bords.

Pour calculer la fonction de corrélation de paires des films chargés en particules, nous
avons utilisé une macro sous le logiciel de traitement d’images "ImageJ" développée par
Paul Baggethun. Un exemple des résultats obtenus est présenté dans la figure 2.18.

Grace aux courbes de la figure 2.18, nous pouvons comparer les structures des deux
films chargés en particules & ¢ = 0.39 et ¢ = 0.83 respectivement.

D’une part, nous observons que pour le film le moins chargé les deuxiéme et troisiéme
pics de la courbe g(r) sont décalés vers des valeurs plus grandes de DL,, par rapport au
film le plus chargé. Cela est di a la structure moins compacte du film le moins chargé en
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—¢=083

g(r)
a(n

FIGURE 2.18 — (a) et (b) présentent deux films chargés en particules de 250 pum a diffé-
rentes fractions surfaciques ¢ et leur fonction de corrélation de paires g(r) en fonction de
la distance r normalisée par le diamétre Dp d'une particule.
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particules. En effet, pour ce film, les particules sont plus espacées qu’elles ne le sont pour
le film chargé & ¢ = 0.83 : le second, le troisiéme et les voisins suivants sont ainsi situés a
une distance plus grande que dans le cas du film fortement chargé.

Par ailleurs, la couverture en particules d’un film chargé est hétérogéne a faible fraction
surfacique en particules. En effet, des ilots d’agrégats se forment alors que les autres régions
du film restent complétement nues (voir figure 2.18-a). Localement, la structure des films
est donc peu variable a petite échelle (2 ou 3 particules) quel que soit p. En conséquence,
la variation de la densité locale moyenne p;(r) est petite par rapport a la variation de
©. Sachant que p;(r) correspond au produit de g(r) et de la densité globale p & ¢, 'am-
plitude du premier pic pour les films a faible ¢ est plus grande que celle des films a ¢ élevée.
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Chapitre 3

Films chargés en particules

Ce chapitre sera consacré aux films chargés en particules. Les expériences menées et les ob-
servations qualitatives seront décrites dans un premier temps. Les résultats expérimentaux

.....

la flexion.

Sommaire

3.1 Expériences sur les films chargés . . . ... ... ........ 79
3.2 Observations expérimentales . . . . . . ... ... ........ 80
3.2.1 Eclatement de films chargés . . . . . . ... .. ... .. ..... 80
3.2.1.1 Films en monocouche . . .. ... ... ... ...... 80
3.2.1.2 Films en bicouche . . . .. .. ... ... ... ... .. 82
3.2.2 Rétraction "guidée" des films chargés. . . . . . .. ... ... .. 83
3.2.2.1 Trajectoire du barreau mobile lors de la rétraction du film 84
3.22.2 Etatfinal . . ... ... ... ... 84
3.2.3 Récapitulatif . . . .. ... 87
3.3 Dynamique de rétraction des films chargés en particules . . . 88
3.3.1 Vitesses expérimentales . . . . . .. ... L. 88
3.3.2 Modéle de Taylor-Culick modifié . . . . . ... ... ... .... 88
3.3.3 Forces dissipatives et limites du modéle de Taylor-Culick . . . . . 95
3.4 Viscosité effective d’un film chargé en monocouche . . . . .. 97
3.4.1 Mesure du champ de vitesse locale par PIV. . . . . . . .. .. .. 99

3.4.2 Diffusion de la quantité de mouvement par viscosité équivalente :
modélisation 2D . . . .. ..o 102
3.4.2.1 Contraintes dans un film chargé en particules . . . . . . 102

3.4.2.2 Equation de diffusion de la quantité de mouvement
dans un film chargé . . . ... ... ... ... 103
3.4.2.3 Solution de I'équation de diffusion de la quantité de
mouvement dans un film chargé : comparaison entre
profils théoriques et expérimentaux . . . . . . . . . . .. 106

77



Chapitre3.

Films chargés en particules

3.4.3 Divergence de la viscosité et structure locale des particules . . . . 107
3.4.3.1 Viscosité cinématique expérimentale en fonction de ¢ . 107

3.4.3.2 Structure locale d’un film chargé en particules : nombre
de contact par particule et comparaison & un modéle de

sphéresdures . . . . . .. ... ... ... ... 108
3.4.4  Viscosités effectives : origines de la dissipation d’énergie . . . . . 110

3.4.4.1 Modélisation des dissipations visqueuses dans la phase
liquide et comparaison aux viscosités expérimentales . . 110

3.4.4.2 Viscosité dynamique d’un film nu-Contribution des

interfaces . . . .. ... .. 112

3.4.4.3 Comparaison des viscosités effectives des films chargés
au modéle de Krieger-Dougherty . . . . . .. ... ... 112
3.4.5 Forces visqueuses et déviation du modéle de Taylor-Culick . . . . 113
3.4.5.1 Force visqueuse par unité de longueur F;, . .. ... .. 113
3.4.5.2 L’origine visqueuse des dissipations dans un film chargé 114
3.4.6 Conclusion . .. ... ... . ... e 115
3.5 Flambement des films chargés . . . . ... ... ... ...... 116
3.5.1 Description qualitative du flambement des films chargés . . . . . 117
3.5.2  Origine élastique du flambement des films chargés en particules . 117
3.5.3 Description quantitative du flambement des films chargés . . . . 120
3.5.4 Estimation de la rigidité a la flexion des films chargés en particules123
3.6 Bilan énergétique et prédiction de 1’état final . . . . . ... .. 125
37 Conclusion. . . . ... ... i e 128

78
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(a) (b)

~10 mm

2 mm,
5mm
ou 9mm

5mm

FIGURE 3.1 — Schéma d’une expérience d’éclatement (a) et d’une expérience de rétrac-
tion (b).

3.1 Expériences sur les films chargés

Deux types d’expériences ont été effectués sur les films liquides chargés en particules
solides. La premiére expérience consiste en 1’éclatement d’un film hexagonal chargé en
particules solides a ’aide d’un papier absorbant. La seconde expérience concerne les films
rectangulaires horizontaux. Un barreau cylindrique creux est déposé sur les fils qui com-
posent le cadre séparant le film en deux parties : I'une chargée en particules et ’autre nue.
La partie nue est par la suite percée a ’aide d’un papier absorbant entrainant la rétraction
du bord lié au barreau sous l'effet de la tension de surface. Le film liquide nu est percé au
plus proche du barreau afin d’éviter 'accumulation de liquide sur le barreau (voir figure
3.1). La longueur, le diamétre et la masse du barreau sont les suivants : 1.6 cm, 0.6 mm et
0.01 g. Toutes les expériences sont filmées a l'aide d’une caméra rapide (Photron) placée
au-dessus des films chargés. Nous avons fait varier la fréquence d’acquisition entre 1000 et
3000 fps.

Ces deux expériences peuvent étre considérées comme des expériences avec des conditions
différentes au bord de rétraction. Dans le cas de I'expérience d’éclatement, le bord de ré-
traction est libre alors qu’il est contraint car solidaire au barreau dans l'autre cas.

Les expériences de rétraction avec différentes conditions au bord permettent d’étudier la
réponse des films chargés a des sollicitations auxquelles les films de savon sont exposés
dans une mousse qui vieillit. En effet, lors de la coalescence (section 1.2.2.1) : les films
éclatent. Leur aire est par ailleurs réduite au point de disparaitre lors du mirissement
(section 1.2.2.1) et des réarrangements topologiques T1 et T2 (section 1.2.2.2).
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FIGURE 3.2 — Photos successives de 1’éclatement d'un film en monocouche chargé en par-
ticules de 250 pm.

3.2 Observations expérimentales

3.2.1 Eclatement de films chargés

Des comportements différents ont été observés suivant la configuration des particules
dans les films chargés (2.4.1.1). Les films en bicouche ont un comportement qualitative-
ment similaire a celui des films de savon alors que les films en monocouche présentent des
particularités.

3.2.1.1 Films en monocouche

Un film de savon éclate de maniére réguliére et isotrope. La vitesse d’expansion du trou

est constante. Par ailleurs, le liquide étant collecté dans un bourrelet au bord de rétraction,
aucun écoulement radial n’est observé (section 1.1.5.3). Les expériences d’éclatement sur
des films en monocouche montrent un comportement radicalement différent.
La figure 3.2 présente des photos prises a intervalle régulier de I’éclatement d’un film chargé
en monocouche. Les photos montrent des bords de rétraction irréguliers. En effet 'expan-
sion du trou est anisotrope et intermittente. De plus, 'ouverture du trou finit par s’arréter.
Le film chargé de particules ne disparait pas complétement a 1’état final.
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(a) (b)

Air

Liquide

Air

FIGURE 3.3 — L’énergie d’attachement d’une particule en monocouche est calculée en
comparant les états énergétiques sur (a) et (b).

Dans la configuration monocouche, les particules pontent les deux interfaces liquide-air
du film liquide. En se positionnant ainsi, elles empéchent la croissance verticale du bourrelet
observée pour les films de savon nus. Ainsi, un bourrelet ne peut se former en monocouche
que si les particules sont éjectées lors de I’éclatement du film. L’éjection d’une particule en
monocouche nécessite un apport énergétique supérieur a son énergie d’attachement notée
AE, (1.21). Cette énergie d’attachement peut étre estimée en comparant les énergies libres
de deux systémes : le premier correspondant au cas ou la particule et le film liquide sont
séparés (voir figure 3.3-a) et le second correspondant a la situation ou le plan médian de la
particule est dans le film liquide (voir figure 3.3-b). En négligeant les ménisques autour des
particules, I’énergie dans le premier cas correspond & : 4w R*vgq + 2mR%vy.¢ alors I'éner-
gie dans le second cas est la suivante : 4T R(R — %)’)/SG + 2w Revysy, avec Ysa, VsL,YLG les
tension de surfaces des interfaces solide-gaz, solide-liquide et liquide gaz respectivement.
En simplifiant grace a la loi de Young Dupré (1.3.2.1), 'énergie d’attachement s’écrit :
AE, =21 R(R + ecost)yLq avec e I'épaisseur du film liquide, R le rayon de la particule, ¢
I’angle de contact a 1’équilibre entre la particule et le liquide. Nous rappelons que 'angle
de contact des particules dans le film ne correspond pas exactement a I’angle de contact
a ’équilibre sinon le film éclaterait. La mesure de 'angle de contact a ’équilibre 8 nous
permet d’exprimer ygg et vsr en fonction de v .

Pour notre systéme ot e = 45 pm, R = 125 um, § = 95° et v, = 36 mN/m on trouve
AE, ~ 3-107% J. Pour des particules microniques, I’agitation thermique & 7 ~2-1072t]J
est négligeable par rapport a ’énergie d’attachement. En revanche, lors de I’expansion du
trou, les particules au bord de rétraction acquiérent de I’énergie cinétique FE,.. La vitesse
du bord de rétraction, mesurée a partir de nos expériences, est de l'ordre de ~ 0.1 m/s.
Avec cette valeur, AE“ ~ 25. Cet attachement irréversible des particules est cohérent avec
la non éjection de partlcules lors de I'expansion du trou.

Par ailleurs, lors de ’éclatement d’un film en monocouche, I'ouverture se fait en fracturant
le film chargé. A la fin d’une expérience d’éclatement d’un film en monocouche, les régions
autour du trou sont courbées et pendent (voir 3.2 & ¢ = 50 ms).
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Air

FIGURE 3.4 — Empilement compact hexagonal des particules au niveau du bord de ré-
traction lord d’une expérience d’éclatement.

En monocouche, 'expansion du trou résulte des ruptures successives des ponts ca-
pillaires entre les particules. Cette rupture devient énergétiquement défavorable & forte
concentration en particules. En effet, au voisinage du bord de rétraction, la fraction sur-
facique en particules augmente. Si ’arrangement compact hexagonal est atteint, seuls des
trous dont le rayon r ne dépasse pas (\% —1)R ~ 20 um peuvent étre créés entre les parti-
cules (voir figure 3.4). Grace a des considérations énergétiques, De Vries [27] prédit qu'un
trou créé dans un film de savon ne s’élargit que si le rapport de son rayon par rapport a
I'épaisseur du film liquide dépasse ~ 0.3. Pour nos expériences, = ~ 0.4 est du méme ordre
de grandeur que la valeur critique. De plus, lors d’une expérience d’éclatement, I’épaisseur
du film liquide est susceptible d’augmenter au niveau du bord rendant Z encore plus petit.
Cet état bloqué (résistance du film a I'expansion du trou) dépend de la couverture locale
des particules et ne peut donc pas étre prédit par la fraction surfacique globale ¢ définie
dans 2.4.2.

3.2.1.2 Films en bicouche

Contrairement aux films en monocouche, les films en bicouche éclate de maniére régu-
liere dans l'espace et dans le temps. Un bourrelet apparait au niveau du bord de rétraction
(bordure foncée sur la figure 3.5) et la vitesse d’ouverture du film, mesurée grace aux
enregistrements vidéo, est constante et varie entre 0.4 m/s et 1.4 m/s d’une expérience a
I’autre. L’expansion du trou n’est par ailleurs jamais bloquée quel que soit . Toutes ces
observations sont qualitativement cohérentes avec ’éclatement d’un film de savon nu.
Lors d’une expérience d’éclatement d’un film en bicouche, plusieurs particules sont éjec-
tées. Dans cette configuration, les particules ont une énergie d’attachement plus faible que
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3.2. Observations expérimentales

FIGURE 3.5 — Photos successives de ’éclatement d’un film en bicouche chargé en parti-
cules de 140 pum.

celle calculée précédemment car elles ne sont ancrées qu’au niveau d’une interface unique.
De plus, la dynamique d’ouverture étant beaucoup plus rapide en bicouche qu’en mono-
couche, I'énergie cinétique des particules au bord de rétraction est plus élevée dans cette
configuration favorisant ainsi I’éjection des particules. Dans ce cas, AE]f” varie entre ~ 0.1
et 5 suivant la taille des particules. 4

3.2.2 Reétraction "guidée" des films chargés

Contrairement aux expériences d’éclatement, le comportement qualitatif des films char-
gés en particules lors des expériences de rétraction avec barreau mobile ne dépend pas de
la configuration des particules. Pour les films en monocouche ainsi que ceux en bicouche,
la dynamique est réguliére avec une vitesse de rétraction constante. La valeur de la vitesse
varie entre 0.1 m/s et 0.5 m/s d’une expérience a l'autre. Des plis peuvent par ailleurs
étre observés au voisinage du barreau lors de sa rétraction. Cette instabilité sera discutée
dans la section 3.5. Enfin, le film chargé peut résister dans certains cas a la compression
et arréter ’avancée du barreau. Les observations expérimentales concernant cet état final
seront présentées dans la section 3.7 et son origine physique dans la section 3.6.
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3.2.2.1 Trajectoire du barreau mobile lors de la rétraction du film

Cette partie est consacrée a la description de la trajectoire du barreau lors de la rétrac-
tion du film chargé. Grace aux enregistrements vidéo lors des expériences de rétraction,
nous pouvons accéder a la position du barreau en fonction du temps. Cette mesure nous a
permis de déduire que quelles que soient la configuration des particules dans le film chargé
et la fraction surfacique ¢, la rétraction du barreau passe par trois régimes :

— Le premier régime est un régime d’accélération. Quelle que soit la fraction surfacique

v du film chargé, toutes les trajectoires "se superposent" comme on peut le voir sur
I’encart de la figure 3.6. Nous verrons par la suite que l'accélération pendant ce
régime est constante. En effet, la distance parcourue par le barreau en fonction du
temps peut étre décrite par une parabole.

— Pendant le second régime, dit régime permanent, la vitesse du barreau est constante.

La distance parcourue par le barreau en fonction du temps peut étre décrite par
une droite. La vitesse dans ce régime dépend de ¢ contrairement au régime d’accé-
lération. Cette dépendance sera expliquée dans la partie 3.3.

— Le dernier régime est un régime de décélération avant ’arrét du barreau.

Aprés la description qualitative de la dynamique des expériences de rétraction, nous
allons nous intéresser a ’état final de ces expériences dans la partie suivante.

3.2.2.2 Etat final

A la fin d’une expérience de rétraction, deux états sont possibles :

— L’état non bloqué ot le film chargé disparait complétement a la fin d’une expérience
de rétraction. Comme pour un film de savon nu, le barreau continue d’avancer
jusqu’a atteindre le bord du cadre qui maintient le film chargé (voir figure 3.7-a).

— L’état bloqué ot le film chargé résiste a la rétraction du bord lié au barreau sous
I'effet de la tension de surface en arrétant son avancée avant qu’il n’atteigne le bord
du cadre (voir figure 3.7-b)

Ces deux états finaux ont été observés dans les deux configurations de particules (mo-
nocouche et bicouche). En revanche, 'état final peut étre prédit grace a deux paramétres :
le rapport de la longueur initiale du film chargé par rapport a sa largeur g, et la fraction
surfacique en particules .

Sur la figure 3.8, les états bloqués sont bien séparés des états non bloqués. En effet, les
films chargés semblent résister a la compression induite par 'avancée du barreau si leur
fraction surfacique initiale est supérieure a ~ 0.4 et si le rapport de leur longueur initiale
b par rapport a la largeur a dépasse ~ 1. Ces valeurs critiques ne semble dépendre ni de
la configuration des particules ni de leurs diamétres. La figure 3.8 suggére 'existence de
phénoménes dissipatifs qui interviennent & haute fraction surfacique mais qui ne suffisent
a arréter I'avancée du barreau qu’a b/a élevé. L’origine de ces dissipations va étre discutée
dans la partie 3.6.
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expérimentales

X, (mm)

8 | T T X T T T T T T T
- ! ! -
I |
7 - l | i
| |
- ! | -
I |
I |
6 ! : Ajustement linéaire ]
i ! i
5 l i
I
- ! -
I
| T
4 4 ! ]
! VvV 0=0.64
b | =0 At i
| ! =0.83 A
3 ! ¢ i
] ! X ]
| 7%
2 ! ]
: N
- | v 1
- ! § © g 4
. 2 4 6 1
0 T T T T T T T ' I
0 10 20 30 40 50 60
t (ms)

FIGURE 3.6 — Distance parcourue par un barreau x; en fonction du temps dans un film
chargé en particules de 250 pum. Les lignes en pointillé délimitent trois régimes dyna-
miques différents. Cette courbe est obtenue grace a ’enregistrement vidéo de 'expé-

rience.
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Chapitre3. Films chargés en particules

(a) (b)

FIGURE 3.7 — Photos de I’état initial et final de deux expériences. L’état final est bloqué
dans la figure (a) ou le film est chargé en particules de 250 pm en monocouche a ¢ =
0.73 alors qu’il n’est pas bloqué dans (b) ou le film est chargé en particules de 140 um en
bicouche a ¢ = 0.43.

140 um, a=5 mm, bloqué

140 ym, a=5 mm, non bloqué
140 um, a=2 mm, bloqué
140 um, a=2 mm, non bloqué
140 um, a=9 mm, bloqué
140 um, a=9 mm, non bloqué
80 um, a=5 mm, bloqué

80 um, a=5 mm, non bloqué
40 um, a=5 mm, bloqué

40 pm, a=5 mm, non bloqué
250 ym, a=5 mm, bloqué
250 ym, a=5 mm, non bloqué
590 um, a=5 mm, bloqué
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0.0 02 0.4 06 08 1.0

FIGURE 3.8 — Représentation de 1’état final en fonction de la fraction surfacique ¢ et du
rapport de taille initial g pour des films de différentes largeurs et chargés en particules
de différents diamétres.
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Monocouche Bicouche

FIGURE 3.9 — Superposition des contours du bord de rétraction toutes les 0.5 ms. La
moitié gauche correspond & un film en monocouche chargé de particules de 250 um avec
@ = 0.66 et la partie droite correspond & un film en bicouche chargé de particules de
40 pm avec ¢ = 0.55.

3.2.3 Récapitulatif

Le comportement global des films chargés a été décrit lors des expériences d’éclatement
et de rétraction. Pour la géométrie a bord libre, le comportement est régulier et similaire
aux films de savon pour un film en bicouche alors que I'éclatement d’un film chargé en
monocouche est radicalement différent. La position des particules est a l'origine de 1'ou-
verture intermittente du film qui peut étre bloquée si la fraction surfacique au niveau du
bord de rétraction est suffisamment élevée. Ces différences sont visibles dans la figure 3.9
ou les contours du trou en expansion sont représentés a intervalle régulier pour les deux
configurations.

Pour les expériences & bord contraint en revanche, un comportement régulier et quali-
tativement similaire a celui des films de savon est observé pendant 1’éclatement des films
chargés. La dynamique des expériences de rétraction est également réguliére mais 1’état
final peut dans certains cas étre incohérent avec le comportement d’un film de savon.
Dans la section suivante, nous allons nous intéresser aux vitesses de rétraction pour les
expériences présentant une dynamique réguliére : les expériences d’éclatement des films
chargés en bicouche et les expériences de rétraction. Les vitesses de rétraction expérimen-
tales seront comparées a un modeéle inspiré de celui de Taylor-Culick (1.1.5.3) qui tient
compte de la masse des particules. Les désaccords entre les résultats expérimentaux et le
modéle seront par la suite discutés.

87



Chapitre3. Films chargés en particules

3.3 Dynamique de rétraction des films chargés en par-
ticules

3.3.1 Vitesses expérimentales

Les vitesses de rétraction ont été obtenues grace aux enregistrements vidéo des expé-
riences. La pente de la droite rouge sur la figure 3.10 permet de calculer la vitesse de
rétraction dans le régime permanent. La méme méthode est utilisée pour calculer les vi-
tesses radiales pour les expériences d’éclatement.

Dans le cas des expériences de rétraction, seules les expériences avec une couverture en
particules homogéne ont été traitées. En effet, quand la couverture en particules est hété-
rogéne suivant la largeur du film chargé, le barreau ne se rétracte pas perpendiculairement
aux fils du cadre et ne peut donc pas étre caractérisé par une unique vitesse de rétraction.
La couverture en particules des films hexagonaux utilisés dans les expériences d’éclatement
peut également étre hétérogéne. Quand c’est le cas, les films hexagonaux sont divisés en
huit parties (figure 3.11) caractérisées par des fractions surfaciques locales. Dans chacune
des parties, une vitesse radiale locale est mesurée.

3.3.2 Modéle de Taylor-Culick modifié

Afin de modéliser la dynamique des expériences d’éclatement et de rétraction, nous

allons reprendre le modeéle de Taylor-Culick [92, 23] (1.1.5.3) en y ajoutant la contribution
de la masse des particules.
Pour les expériences d’éclatement des films en bicouche, le liquide et les particules sont
collectés au niveau du bourrelet qui a été observé expérimentalement. Pour les expériences
de rétraction, on suppose que le barreau collecte le liquide et les particules en avancant.
Pendant d¢, la barreau parcourt la distance Vdt (voir figure 3.12).

Afin de calculer la masse de liquide collectée lors d’'une expérience d’éclatement et
de rétraction, nous définissons une épaisseur moyenne e, qui tient compte des variations
d’épaisseur discutées dans 2.4.3.1. En supposant que la fraction d’aire recouverte en parti-
cules dans un film chargé est égale a ﬁ, I’épaisseur moyenne est définie :

¥ ' 4

€y eMSOC +em(l @c> (3.1)
Avec ey ~ 45 pm et e, ~ 5 pum les deux épaisseurs observées sur les films chargés (voir
2.4.3.1). Pour des films fortement chargés en particules, e, donne une bonne estimation de
I'épaisseur du film. En revanche, quand ¢ — 0, e, — ep,. A trés faible fraction surfacique
en particules, e, est en désaccord avec les valeurs expérimentales car I'épaisseur d'un film
sans particules est = 45 pm. Cependant, nous ne considérons jamais cette limite puisque

les plus petites fractions surfaciques considérées sont de I'ordre de ~ 0.2.
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FIGURE 3.10 — Photos d’une expérience de rétraction toutes les 4 ms. Le film en mono-
couche est chargé en particules de 250 pm a ¢ = 0.73
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FIGURE 3.11 — Schéma d’un film hexagonal chargé. Les huit parties ou la fraction surfa-
cique et la vitesse de rétraction sont définies localement sont délimitées par les traits en
pointillés.

«—>
V.dt

t+dt

FIGURE 3.12 — Schéma d’un film chargé a deux instants successifs lors d’une expérience
de rétraction montrant la portion du film accumulé au niveau du barreau.
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FIGURE 3.13 — Variation de et dmL en fonction de .

La masse de liquide collectée par unité de longueur et de temps est dmL = Vey,pr, pour
la configuration en bicouche et dmL = Ve,(1 — ¢)pr en monocouche calr7 etant transpercé
par les particules le film liquide n ‘est pas continu dans cette configuration. Il est & noter
que pr, est la masse volumique de la solution, e, I'épaisseur moyenne du film liquide, V' la
vitesse du bord ou le liquide et les particules sont collectés et ¢ la fraction surfacique en
particules (voir 2.4.2).

Par ailleurs, si np est le nombre de particules présentes sur la portion de film balayé par
le barreau par unité de longueur et de temps, alors la masse des particules collectées par

D3 .
= npm—¢ pp. En bicouche np = 8“;)2

qu’en monocouche np = ~ D% . Nous rappelons que pp est la masse volumique des particules

dmp = alors

unité de longueur et de temps correspond a

et Dp le diameétre des particules.
Finalement la variation de la masse par unité de temps et de longueur s’écrit donc :

dm dmy dmp

Avec (A; B) = (1;3) pour les films en bicouche et (4; B) = (1 — ¢;2) pour les films
en monocouche. L’équation 3.2 est également valide pour les expériences d’éclatement. La
figure 3.13 représente les variation de dmL et dm’” en fonction de ¢. Nous pouvons observer
que la masse des particules est beaucoup plus 1mportante que celle du liquide collecté. En

conséquence, ’approximation concernant 1’épaisseur du film liquide a peu d’impact sur dd’f

En considérant que la tension de surface est 'unique force motrice et qu’il existe une
force résistante F' par unité de longueur, la relation fondamentale de la dynamique par
unité de longueur appliquée au bourrelet ou au barreau dont les masses varient s’écrit :
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Barreau —— >

Fil —>

FIGURE 3.14 — Schéma représentant les forces mises en jeu lors d’une expérience de ré-
traction.

67LG_F:VC11_T+m%

Avec 5 un coefficient numérique qui permet de prendre en compte la courbure de I'inter-
face liquide-air supérieure. Dans le cas d’une expérience d’éclatement 5 = 2. En revanche
B =1+ cos(m-22/180) ~ 1.93 pour les expériences de rétraction car 'interface liquide-air
supérieure se raccorde au barreau via un ménisque (voir figure 3.14). En nous plagant dans

le régime permanent, V' est constante. L.’équation 3.3 devient Sypg — F = V%—T.

(3.3)

Force résistante

La force résistante par unité de longueur F' a été sondée grace a des expériences d’écla-
tement et de rétraction a bord contraint (barreau) sur des films de savon nus. En utilisant
la méme méthode que celle présentée dans la partie 2.3 et un récipient ne contenant que la
solution de SDS, des films hexagonaux et rectangulaires sans particules sont ainsi générés.
Les vitesses radiales mesurée lors des expériences d’éclatement de films nus hexagonaux
sont constantes et correspondent aux vitesses prédites par le modele Taylor-Culick (voir
figure 3.15). En effet, la vitesse expérimentale moyenne est égale a 1.25 m/s+0.24 et la vi-
tesse de Taylor-Culik est égale & 1.27 m/s. F' est en conséquence nulle pour les expériences
d’éclatement ou le bord de rétraction est libre.

En revanche, F' est non nulle pour les expériences de rétraction & bord contraint
(barreau). En effet, les vitesses de rétraction expérimentales varient entre ~ 0.03 m/s et
~ 0.8 m/s pour les différentes largeurs de cadre alors que le modéle de Taylo-Culick prédit
une vitesse de rétraction ~ 1.27 m/s.

Afin de faire varier l'inertie du barreau, des expériences de rétraction ont été effectuées a
différentes inclinaisons (0 < a < 18, voir figure 3.16).

Le bilan des forces appliquées au barreau permet d’écrire : Fla = By ga — mpgsina —
Vad”;% ol a est la largeur du film, m; la masse du barreau V' la vitesse du barreau mesurée
expérimentalement, g ~ 9.8 m/s? Paccélération de la pesanteur et % la variation de la
masse par unité de temps et de longueur qui résulte de I'accumulation du liquide. La force
résistante F'a semble dépendre de la vitesse du barreau lorsque toutes les tailles de cadre
sont considérées. Mais pour une valeur fixée de a, F'a varie peu avec la vitesse. Dans la
suite, nous considérerons que Fa est constante pour chaque taille de cadre. La valeur de la
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20

0.8 X -

Vitesse m/s

X Films hexagonaux nus
044 —— Taylor-Culick .

0.0

FIGURE 3.15 — Comparaison des vitesses expérimentales d’éclatement d'un film nu
avec la vitesse théorique de Taylor-Culick pour v, = 36 mN/m, e = 45 pm et
p = 1000 kg/m?.

Barreau

v

éclater
2
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FIGURE 3.16 — Schéma du dispositif expérimental illustrant le bilan des forces appliquées
au barreau dans le cas d'un cadre incliné.
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FIGURE 3.17 — Force résistante F'a en fonction de la vitesse de rétraction pour différentes
largeurs de cadre a. Les traits en pointillés indiquent la valeur Sviqa.

force F'a est par ailleurs comparable & ~ Sra7vrga quelle que soit la vitesse. Donc, la force
résistante par unité de longueur F' dépend peu de la vitesse de rétraction.

Il est a noter que le poids du liquide cumulé au niveau du barreau lors de sa rétraction a
été négligé dans I'écriture du bilan des forces appliquées au barreau. Sachant que la masse
du barreau est égale & m;, = 0.01 g alors que celle du liquide cumulée est de 1'ordre de
~ 0.001 g, cette hypotheése est justifiée.

L’origine de la force Fa reste peu claire. En plus de la force de friction liée au glis-
sement du barreau sur les fils du cadre, d’autres phénomeénes dissipatifs notamment dus
au mouvement du barreau solidaire au film liquide [12, 31] et a la friction des ménisques
liquides [15] peuvent également intervenir.

Dans ce qui suit, nous supposons que la force résistante par unité de longueur F' est
identique dans les films chargés a la force résistante dans les films nus et que la tension
de surface est constante dans l'intervalle de ¢ étudié (¢ < 0.84) [49]. Cela nous permet
ainsi d’écrire : V%—T = VodTng avec Vy la vitesse de rétraction d’un film avec les mémes
conditions au bord (bord libre pour une expérience d’éclatement ou bord contraint pour
une expérience de rétraction de barreau) et dmﬁ la variation de la masse par unité de temps
et de longueur qui résulte de 'accumulation du liquide lors d’'une expérience de rétraction

pour un film nu. En développant cette égalité on obtient :

pLe
V=W 3.4
0\/APL% + BpppDp (34)

Ot e >~ 45 um est ’épaisseur d’un film liquide nu. Les vitesses normalisées % théoriques
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(équation 3.4) et expérimentales en fonction de ¢ pour différentes tailles de particules sont
représentés dans la figure 3.18.

L’accord entre le modeéle théorique et les résultats expérimentaux est relativement satis-
faisant, la vitesse de rétraction d’un film particulaire peut donc étre décrite par un équilibre
inertio-capillaire pour des gammes de couverture en particules intermédiaires (entre 0.2 et

0.5 environ). Notons qu’a faible fraction surfacique, les valeurs de VKO peuvent étre su-
périeures & 1. Cela est dit a l'expression de e, (voir 3.1) qui sous-estime I’épaisseur du

film liquide & faible fraction surfacique entrainant une majoration de VKO L’équation 3.4

ne devient ainsi correcte qu’a partir d’'une couverture en particules non négligeable. Nous
considérerons dans la suite que cette condition est respectée a partir de ¢ =~ 0.2 (la valeur
de % est proche de 1 pour cette fraction surfacique).

Nous observons par ailleurs que les vitesses expérimentales sont plus petites que les vitesses
théoriques a ¢ élevée. Cette déviation sera discutée dans la partie suivante.

Il est & noter que les vitesses normalisées relatives aux expériences d’éclatement de films
chargés en particules de diamétre > 40 um n’ont pas été représentées dans la figure 3.18.
En effet, la masse des particules fait qu’un film chargé se déforme sous l'effet de la gravité.
Cet effet est d’autant plus important que le diamétre des particules est grand. Ainsi, la
trajectoire du bord de rétraction n’est pas horizontale pour les films hexagonaux chargés
en grosses particules. Dans ces cas, notre méthode de calcul des vitesses expérimentales
n’est pas adéquate. Ces expériences n’ont donc pas été prises en compte.

3.3.3 Forces dissipatives et limites du modéle de Taylor-Culick

A fraction surfacique élevée, les vitesses théoriques sont plus élevées que les vitesses
expérimentales. Cette déviation suggére 'existence de phénomeénes dissipatifs liés a la pré-
sence des particules non pris en compte par le modéle théorique présenté dans le partie
3.3.2. Le modele théorique que nous avons adopté s’inspire de celui de Taylor-Culick, la
tension de surface est en effet équilibrée par I'inertie cumulée au niveau du bord de rétrac-
tion.

L’équation 3.4 suppose une tension de surface invariante pour ¢ < 0.84 mais une tension
de surface équivalente de l'interface chargée qui décroit quand ¢ augmente pourrait étre
a l'origine de la déviation observée. Cette hypothése est écartée car la tension de surface
des interfaces chargées en microparticules ne devient inférieure a celle d’une interface non
chargée qu’au-dela d’une couverture ¢ ~ 0.85, valeur que n’atteignons jamais.

Par ailleurs, la valeur critique de ¢ a partir de laquelle I'écart entre les vitesses expéri-
mentales et théoriques est observé pour les films en bicouche est entre 0.3 et 0.4 et est
comparable au seuil de connectivité = 0.4 des radeaux de particules [10]. Les vitesses ex-
périmentales des films en monocouche dévient quant a elles a partir de ¢ entre 0.6 et 0.7.
Ces valeurs seront discutées par la suite. Ainsi, a faible ¢, les particules isolées ont un
effet uniquement sur 'inertie. En revanche, aux fractions surfaciques élevées, les particules
peuvent entrainer des dissipations et étre a 'origine de la déviation par rapport au modele
inertio-capillaire de Taylor-Culick (ot ce genre d’effets n’est pas pris en compte).
L’origine de cette déviation pourrait étre 1’élasticité des interfaces liquide-air des films
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FIGURE 3.18 — Graphiques représentant les vitesses normalisées % en fonction de la frac-
tion surfacique en particules ¢ pour différentes tailles de particules et différents cadres.
L’équation 3.4 est représentée en trait continu pour ¢ > 0.2. Chaque point expérimental
correspond & une moyenne d’au moins 3 points sur un intervalle de 0.1 en ¢.
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chargées en particules solides. Petit et al [69] ont étudié 'éclatement de films délimités
par des interfaces liquide-air & module élastique élevé et elles reportent une vitesse initiale
d’ouverture constante mais inférieure & celle prédite par le modéle de Taylor-Culick qui ne
prend pas en compte les propriétés visco-élastiques des interfaces (voir section 1.1.5.3).
L’écart entre les points expérimentaux et le modéle théorique peut par ailleurs étre da
a 'augmentation de la viscosité effective des films chargés a cause de la présence des
particules. Des expériences [28| ainsi que des simulations numeériques d’éclatement de films
visqueux reportent ’existence d’un régime transitoire ot les vitesses de rétraction sont plus
faibles que les vitesses prédites par le modeéle de Taylor-Culick [83]. Ces études mettent
également en évidence que les films visqueux s’épaississent pendant leur éclatement a cause
d’un écoulement du liquide du centre vers les bords.

Bien que le comportement d’un film visqueux lors d’une expérience d’éclatement ne soit
pas entiérement cohérent avec nos observations expérimentales, nous verrons dans la suite
que les dissipations visqueuses peuvent effectivement expliquer la déviation entre les points
expérimentaux et le modéle théorique.

3.4 Viscosité effective d’un film chargé en monocouche

La viscosité est relative au transfert de quantité de mouvement dii & une inhomogénéité
de vitesse pour un milieu de densité homogéne. Cette quantité de mouvement “diffuse” des
zones ot elle est forte vers les zones ot elle est faible. Dans un écoulement de Couette cy-
lindrique par exemple, c’est la viscosité du fluide qui assure, par 'intermédiaire de la force
de friction qui s’exerce entre les différentes couches concentriques du fluide, le transport
diffusif de la quantité de mouvement. Au bout d’un certain temps, la vitesse angulaire
devient uniforme si les effets de bord sont négligés. Plus ce transfert, caractérisé par la
viscosité, est efficace plus le régime permanent sera atteint rapidement.

Dans les films chargés en particules, une diffusion de la quantité de mouvement est
observée suite a la mise en mouvement du barreau. Les films chargés en particules peuvent
ainsi étre caractérisés par une viscosité effective. Il est a noter que la diffusion est déduite a
partir de la vitesse moyenne d’agrégats des particules hydrophobes. Nous considérons dans
la suite que la vitesse des particules est égale & la vitesse du film chargé en particules (so-
lution+particules). Cette hypothése est possible car la couverture en particules des films
que nous traitons est élevée (¢ > 0.6). En effet, comme la distance entre les particules
est comparable & la taille des particules et en supposant que les vitesses sont continues
(non glissement aux parois solides), alors les gradients de vitesse dans le liquide entre les
particules sont proches du gradient de vitesse macroscopique. Le champ de vitesse obtenu
grace aux motifs des particules peut ainsi étre confondu avec le champ de vitesse réel du
film chargé. En conséquence, les propriétés effectives du film chargé en particules peuvent
étre déduites du champ de vitesse obtenu en suivant le mouvement des agrégats.

Notons que dans le cas des suspensions, le champ de vitesse du fluide ne permet pas
de caractériser le comportement effectif de la suspension. Considérons une couche solide
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FI1GURE 3.19 — Effet de la présence d’une inclusion rigide sur I’écoulement dans une sus-
pension. Le profil des vitesses réel a une forme brisée (trait continu) et n’est pas linéaire
(trait pointillé). Figure adaptée de [21].

d’épaisseur h en suspension dans un volume de liquide cisaillé entre deux plans distants de
H (figure 3.19). L’écoulement des régions de liquide entre chaque plan et I'inclusion solide
est un cisaillement simple & un gradient de vitesse ¥ = V/(H — h). Le champ de vitesse
en cas de non glissement aux parois est indiqué en trait plein sur la figure. En revanche,
si nous considérons le gradient de vitesse apparent J,,, = V/H alors nous retrouvons un
champ de vitesse (en pointillé) en désaccord avec le champ réel. En conséquence, le champ
de vitesse réel (fluide et inclusions) ne permet pas de décrire le comportement apparent de
la suspension dont 1’écoulement est perturbé par la présence de l'inclusion.

Afin de sonder la viscosité effective des films chargés, les profils de vitesse des parti-
cules dans des films chargés lors d’expériences de rétraction sont extraits grace a la Particle
Image Velocimetry (PIV-LaVision, voir Annexe B). En supposant que le film chargé en par-
ticules est un film visqueux 2D, des profils théoriques de vitesse sont obtenus. La viscosité
effective est déduite en ajustant les profils théoriques et expérimentaux. La dépendance de
la viscosité effective a la fraction surfacique en particules ¢ est par la suite étudiée.

Les viscosités effectives ont été obtenues uniquement & partir d’expériences de rétrac-
tion de films chargés en monocouche ot ¢ > 0.6.
Bien que les dissipations visqueuses aient également lieu lors d’expériences d’éclatement,
les expériences de rétraction présentent ’avantage d’'un écoulement unidimensionnel et uni-
directionnel (V = V,(z,t)é, si on se place loin des bords) simplifiant ainsi le traitement
des images par PIV en coordonnées cartésiennes.
La configuration en monocouche quant & elle permet de définir précisément la fraction
surfacique en particules par interface contrairement a la configuration bicouche ou ¢ ca-
ractérise la couverture moyenne en particules des deux interfaces liquide-air. La variation
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FIGURE 3.20 — Film chargé en particules de 250 pm en monocouche avec ¢ = 0.48. La
couverture en particules est hétérogeéne car les particules attractives forment des agré-
gats.

de la viscosité effective en fonction de ¢ peut ainsi étre mal décrite si, pour un film en
bicouche, la différence de couverture des deux interfaces liquide-air est important.
Finalement, seules les expériences a ¢ > 0.6 sont considérées dans le calcul des viscosi-
tés effectives car la couverture en particules ne devient homogéne qu’a fraction surfacique
élevée. Etant attractives, les particules ont tendance a s’agglomérer. A faible fraction sur-
facique en particules, des ilots se forment avec des régions nues autour (voir figure 3.20).
Comme la diffusion de la quantité de mouvement dans un film chargé est liée a la présence
des particules, ces films hétérogénes biaisent la mesure de la viscosité effective.

La partie qui suit sera consacrée a la présentation de la mesure du champ de vitesse
locale par PIV et a I’écriture de 1’équation de diffusion dans un film chargé. La variation
de la viscosité en fonction de ¢ sera discutée en termes de structure locale des particules
et les dissipations visqueuses seront finalement comparées aux écarts entre les vitesses
expérimentales et théoriques.

3.4.1 Mesure du champ de vitesse locale par PIV

En suivant le déplacement des particules par PIV (Annexe B), les champs de vitesse
montrent un écoulement unidirectionnel dans le sens de é; (perpendiculaire au barreau).
Loin des bords tangents aux fils du cadre, le champ de vitesse est invariant par translation
suivant €, et peut donc s’écrire V= Vi(z,t)é, ( voir figure 3.21-b). Cette propriété reste
vérifiée quel que soit t. Dans ce qui suit, les zones périphériques ne seront pas prises en
compte (zones délimitées par pointillés dans la figure 3.21-a).

Le champ de vitesse étant symétrique par translation suivant €; dans la zone centrale,
les profils de vitesses présentés dans la suite correspondront a la moyenne suivant y pour
chaque abscisse. Un exemple des profils de vitesse obtenus est présenté dans la figure 3.22.
Aux premiers instants d’une expérience de rétraction, le barreau est en régime d’accéléra-
tion (section 3.2.2.1). Sa vitesse croit jusqu’a atteindre la vitesse stationnaire. Pendant ce
temps, la quantité de mouvement diffuse de plus en plus loin dans le film jusqu’a atteindre
I'extrémité du cadre a la fin du régime d’accélération. Dans la suite, nous nous limiterons
a ce régime afin de caractériser la viscosité des films chargés.

99



Chapitre3. Films chargés en particules

T
t=0 : :
2 : {
1 PN & &
: 5 104y B B X R B R A
= N R
i 410 5
1 4 8! * LB
: : A

a i 33 g i B Qmm =
i £ H f o 1.5mm ! >
i 2 § ¢ &0 3mm &
i z + + 4.5mm X

y 1 = X 6mm
] 1 >"05 > 7.5mm
T_, 3 < 9mm
x
b o % 10.5mm
0 1 2 3 4 5 6
y (mm)
(a) (b)

FIGURE 3.21 — (a) Exemple d’une mesure de PIV sur un film en rétraction. L’échelle de
couleurs permet d’observer la décroissance de la vitesse a partir du barreau mobile. Les
traits en pointillés délimitent la région centrale ot le champ de vitesse est invariant par
translation suivant e, des régions ot le frottement aux fils induit un profil parabolique.
(b) Profils de vitesse en fonction de 'ordonnée y & différentes distances du barreau a t =
4ms (t = 0 correspondant au début de la rétraction du film particulaire) pour un film
chargé en particules de 250 um a ¢ = 0.81.

Nous observons par ailleurs que les profils de vitesse lors des expériences de rétraction de
films chargés sont trés similaires aux profils de vitesse dans un film visqueux qui éclate [83]
suggérant le méme type de dissipation dans les deux cas.

La diffusion observée grace au suivi des déplacements de particules par PIV pourrait
avoir pour origine les contacts entre les particules. En effet, la quantité de mouvement peut
étre transmise grace au réseau formé par les particules. La seconde origine potentielle fait
intervenir la phase liquide. Quand une particule se déplace, elle "pousse" le liquide qui se
trouve dans sa trajectoire. Ce liquide va a son tour déplacer une particule en aval. Ces
hypothéses vont étre discutées dans la suite.

Il est & noter que les interactions attractives interparticulaires ne sont pas a l'origine
des déplacements mesurés par PIV. En effet, avant le début d’une expérience de rétrac-
tion, tous les déplacements des particules sous l'effet de ces interactions ont cessé car les
vitesses d’approche présentées dans la partie 2.4.4 sont trés élevées (~ 1 et 10 mm/s pour
Dp = 250 um et Dp = 590 um respectivement). L’état initial correspond ainsi & un état
d’équilibre en termes de structure et d’arrangement des particules.
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FIGURE 3.22 — (a) Profils de vitesse mesurés par PIV lors d'une expérience de rétraction
d’un film chargé en particules de 250 um a ¢ = 0.72 a différents instants.(b) Profils de
vitesse lors de I’éclatement d’un film visqueux. r est le rayon, e ’épaisseur du film liquide
et Oh est le nombre d’Ohnesorge = \/Tcnpﬁ ou 7 la viscosité de cisaillement dynamique,
p sa masse volumique et 75 sa tension de surface liquide-air. L’ordre chronologique des

profils de vitesses correspond a l'ordre alphabétique. Courbes extraites de [83].

101



Chapitre3. Films chargés en particules

3.4.2 Diffusion de la quantité de mouvement par viscosité équiva-
lente : modélisation 2D

3.4.2.1 Contraintes dans un film chargé en particules

Le film liquide entre les particules étant trés fin (~ 45 pwm), I’épaisseur maximale des
films chargés en monocouche correspond a celle des particules. Cette épaisseur, de 'ordre
de la centaine de pm, est négligeable par rapport a la largeur et a la longueur qui sont
de l'ordre de quelques mm. Les films chargés en particules seront ainsi considérés dans la
suite comme des objets 2D. De plus, en négligeant le poids et sachant que le champ de
déplacement dans le film lors d’une expérience de rétraction est plan avant ’apparition des
plis, les contraintes ainsi que les déformations seront considérées planes.

Si on suppose qu'un film chargé en particules est un fluide newtonien caractérisé par
un tenseur de viscosité u, le tenseur de contraintes ¢ dans un film chargé s’écrit :

—~

3.5)

IS
=
IS

T

Ou D = %(gradv + gradV'T) est le tenseur des taux de deformation. Le terme p:D

correspond aux contraintes induites par un gradient de vitesse non nul dans le milieu alors
que 7 est un tenseur diagonal qui correspond aux contraintes au repos dans le milieu (la

pression thermodynamique par exemple).

Dans le cas classique d'un fluide newtonien incompressible cisaillé entre deux plaques (voir
figure 3.19), I’équation 3.5 peut étre simplifiée : la contrainte visqueuse 7 = ¥y = n% avec
1 la viscosité de cisaillement.

Nous verrons par la suite qu’'un tenseur de viscosité est défini grace a deux paramétres
scalaires : la viscosité de cisaillement et la viscosité de compression, appelée également
seconde viscosité.

Comme dit précédemment, le champ de vitesse lors d'une expérience de rétraction est

considéré unidirectionnel et unidimensionnel (V = V,(z,t)é;). Cela permet de déduire que
tous les termes du tenseur des taux de déformation sont nuls sauf D,, = 88‘;“”.
Par ailleurs, les symétries de ¢ et D ainsi que l'isotropie des films chargés en particules,
permettent d’écrire : i = Z<(5ik6_jl + 040;) + Bd;joi ou A et B sont des rééls et § le
symbole de Knorecker avec d;; = 1sii = j et 6;; = 0 sii # j [86]. Nous pouvons finalement
déduire :

_ 3.6
( 0 Myyza Dmm ( )

7 correspond quant & lui aux contraintes induites par la tension de surface. Le film

=
I

chargé étant modélisé par un fluide newtonien 2D de tension de surface égale a la tension
de surface d’un film nu (voir section 3.3.3), on peut écrire :
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= (e, ) (3.7)

valve
Il est a noter que nous avons implicitement supposé que u est uniforme et constant

pour un film chargé donné. Pourtant, la rétraction du film implique une augmentation de
la fraction surfacique ¢ car sa longueur b est réduite. On imagine donc que ¢ doit com-
mencer par augmenter localement au voisinage du barreau avant de devenir uniforme dans
le film chargé. En réalité, la fraction surfacique en particules varie localement dans un film
chargé et ¢ caractérise donc la couverture moyenne du film. Afin d’estimer la variation de
la fraction surfacique locale dans un film chargé, nous découpons le film en sections rec-
tangulaires de largeur constante (voir figure 3.23-a) et nous mesurons ¢ localement dans
chaque rectangle. Les résultats sont reportés dans la figure 3.23-b. Nous observons que
I’amplitude de 'augmentation de la fraction surfacique au voisinage du barreau lors de sa
rétraction n’est pas différentiable de la dispersion des fractions surfaciques locales induite
par ’hétérogénéité de la structure du radeau de particules. Cela est probablement di au
fait que les expériences sélectionnées pour la mesure de la viscosité sont fortement chargés
(couverture homogene en particules) limitant ainsi la trajectoire du barreau & ~ 1 mm. ¢
et par conséquent f sont considérés constants et uniformes pour chaque expérience.

3.4.2.2 Equation de diffusion de la quantité de mouvement dans un film chargé

Par ailleurs, la forme locale de la loi fondamentale de la dynamique dans un film chargé
s’écrit :

= divo (3.8)

Avec M un point matériel dans le film chargé, psp la masse surfacique en kg/m? et

—

V(M,t) le vecteur vitesse au point M & linstant ¢. En développant le premier terme de
I’équation 3.8, on peut écrire pw% = pQD(%—‘{ + \G%—‘;). Ensuite, grace a I'équation 3.6 et
en projetant sur ’axe €, nous obtenons I'équation différentielle suivante :

oV, oV, _ HM2p *V, . 9*V,

ot +Ve Or  pyp Ox2 v 0x? (3.9)

0
Avec Ve(b,t) =0
Vi(ao(t),t) = Vi(t)
Ou zp(t) est la distance parcourue par le barreau qui correspond & son abscisse si I’ori-
gine est sa position initiale et Vj(¢) sa vitesse et pop = plzze, pour simplifier les notations.

Il est a noter que pop ne correspond pas a la viscosité de cisaillement de surface classique.
Il s’agit de la somme de la viscosité de cisaillement de surface du film de particules n et de
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FIGURE 3.23 — (a) Schéma des sous-parties oil ¢ a été mesurée. (b) Fractions surfaciques

locales en fonction de la distance du barreau a différents instants pour un film chargé
initialement & ¢ = 0.72 en particules de 250 pm.
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sa viscosité dilatationnelle de surface ¢ (voir Annexe C). Dans la suite, Z;—g qui correspond
a la viscosité cinématique du film chargé sera noté v.

Nous réécrivons 1’équation 3.9 en prenant la position du barreau comme origine. Nous
définissons X = x—xp(t) et U, (X, t) = V,(z, ). Le développement des termes de I’équation
3.9 permet d’obtenir :

v, 8UIE)_X+ U, _8U$V(t) . ouU,
ot oX ot | ot  ox °© ot

et
v, 9U,9X U,

or  0X 0 0X

L’équation 3.9 devient finalement :

ouU, ou, 90U,

ot ox ~ "ox>

L’équation 3.10 est résolue par le logiciel de calcul Mathematica lors du régime d’ac-

célération du barreau pendant lequel la quantité de mouvement est en cours de diffusion.

Sachant que la trajectoire totale du barreau est de l'ordre de ~ 1 mm et que initialement,

la longueur d’un film chargé est de I'ordre de 15 mm, nous négligeons la variation de la

longueur du film lors du régime d’accélération d’'une expérience de rétraction. Nous consi-
dérons ainsi que b — x,(t) ~ b. Les conditions aux limites deviennent :

+ Uz = Va) (3.10)

U.(X,0) =0
Uy(b,t) =0
U(0,t) = Vi(t)

Vitesse du barreau lors du régime d’accélération

La résolution de I’équation 3.10 nécessite la connaissance de 1'expression de Vj(t) pendant
le régime d’accélération. En supposant que pendant ce régime le barreau ne subit que la
force de tension de surface fyrga, le principe fondamental de la dynamique appliqué au
barreau permet d’écrire :

AV, dm
Brica =m—" + —aV (3.11)

Avec m la somme de la masse du barreau et celle du liquide et des particules collectées
et %—T la variation de cette masse par unité de temps et de longueur. En négligeant la
masse cumulée pendant le régime d’accélération (distance parcourue réduite) d’un coté et
sachant que ‘Z—TaVb < 107® N alors quedvﬁvLGa ~ 3.5-107* N d’un autre coté, I’équation

b

3.11 se simplifie et devient Syrga = my=gt. La vitesse et la position du barreau étant nulle

at =0, nous en déduisons finalement que :

_ 57LGCL

W) = 2

t (3.12)
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t (ms)

FIGURE 3.24 — Distance parcourue par le barreau en fonction du temps pendant le ré-
gime d’accélération.

L’équation 3.12 permet de déduire que :

_ ByLaa

le'b(t) Zmb

t2 (3.13)

Le graphique de la figure 3.24 montre que la trajectoire du barreau est effectivement
décrite par cette derniére expression lors de du régime d’accélération quelle que soit la
fraction surfacique du film chargé.

La durée du régime d’accélération uniforme At peut par ailleurs étre majorée grace a la
valeur de la vitesse stationnaire V. L’équation 3.12 permet d’écrire que At < B‘;;’Z’a. Pour
a=5mmet V =0.1m/s, At <2.78 ms.

3.4.2.3 Solution de ’équation de diffusion de la quantité de mouvement dans
un film chargé : comparaison entre profils théoriques et expérimentaux

L’expression de la vitesse du barreau pendant le régime d’accélération permet la réso-
lution de I’équation 3.10. Un exemple des profils de vitesse obtenus a différents instants
est représenté sur la figure 3.25. Pour une expérience donnée, la valeur de la viscosité ci-
nématique v est unique. L’erreur sur la valeur de v est estimée a ~ 5%. La variation de v
en fonction de la fraction surfacique en particules sera discutée dans la partie suivante.
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FIGURE 3.25 — Profils de vitesse normalisés toutes les 0.5 ms en fonction de la distance
au barreau pour un film chargé en particules de 250 um avec ¢ = 0.71. Les symboles cor-
respondent aux données expérimentales et les traits continus a la solution de 1’équation
3.10 pour v = 0.0025 m?/s.

3.4.3 Divergence de la viscosité et structure locale des particules
3.4.3.1 Viscosité cinématique expérimentale en fonction de ¢

Les valeurs de la viscosité cinématique v a différentes fractions surfaciques en particules
sont représentées dans la figure 3.26.

Viscosité cinématique d’un film nu

La viscosité cinématique vy d'un film de solution de SDS nu est déterminée grace a la
méthode présentée dans la partie précédente (3.4.2). Des films chargés en volume sont
générés a partir d'une suspension de particules en polystyréne non hydrophobes de dia-
métre = 20 pm dans une solution de SDS a 0.2% massique. Les particules hydrophiles
présentes dans ces films jouent le réle de traceurs et permettent d’obtenir, par PIV, le
champ de vitesse d’un film nu lors d’une expérience de rétraction. Les particules-traceurs,
que nous confondons avec des particules de fluide, ne perturbent pas la dynamique du
fluide car elles sont peu concentrées (p ~ 1073). La viscosité cinématique d'un film nu
vp = 1.75-1073 m? /s est déduite des courbes expérimentales. Remarquons que cette valeur
est trés élevée par rapport aux viscosités cinématiques de ’eau ou de I’air respectivement
égales 4 107 m?/s et 1.5-107° m?/s.
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FIGURE 3.26 — Viscosités cinématiques en fonction de la fraction surfacique en par-
ticules ¢. (a) correspond & une échelle arithmétique alors qu’en (b) une échelle semi-
logarithmique permet une meilleure représentation des faibles valeurs de v. Le trait en
pointillé vertical indique la fraction surfacique de jamming pour granulaire 2D ~ (.84
[102, 58, 20]

Divergence de la viscosité cinématique

Grace a la figure 3.26, nous pouvons voir que la viscosité cinématique v des films chargés
en particules ne dépend pas de la taille des particules. En effet, les deux séries de données
relatives aux films chargés en particules de 250 um et aux films chargés en particules de
590 um se confondent.
Par ailleurs, la valeur de la viscosité cinématique est constante pour ¢ inférieure a ~ 0.65 et
est égale & 1y = 1.75-1073 m?/s. A partir de ¢ ~ 0.65, la viscosité cinématique commence
a croitre et diverge a la fraction surfacique de jamming pour un granulaire 2D ~ 0.84
[102, 58, 20].
Afin de comprendre les phénoménes physiques qui pilotent le comportement visqueux des
films chargés en particules, nous allons nous intéresser a leur structure locale.

3.4.3.2 Structure locale d’un film chargé en particules : nombre de contact
par particule et comparaison & un modéle de sphéres dures

Afin de mieux comprendre la structure locale des films chargés en particules abordée
dans la partie 2.4.5, nous nous intéressons au nombre moyen de contact par particules
noté Z. Nous considérons que deux particules sont au contact ou proche du contact si
la distance qui les sépare est inférieure a 1.2D,,. Cette valeur légeérement supérieure a D,
permet de tenir compte des éventuelles erreurs de détection des particules. En écrivant que
g(r) = @ avec p correspondant au rapport du nombre de particules sur l'aire (géométrie

2D), nous déduisons que :
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FIGURE 3.27 — Nombre de contacts moyen par particule Z en fonction de la fraction sur-
facique en particules ¢ pour des films chargés en particules de différentes tailles.

1.2
Z = 27r,0/ rg(r)dr (3.14)
0

La figure 3.27 montre I’évolution du nombre moyen de contacts par particules en fonc-
tion de . Z augmente de maniére réguliere en fonction de ¢ et dépasse légérement 5 a la
fraction surfacique de jamming en deux dimensions ~ 0.84. Pour un réseau hexagonal par
exemple, le nombre de contacts moyen par particules est égal a 6.

Comme dit précédemment, la valeur de la viscosité cinématique des films chargés dé-
passe celle du film nu & ¢ ~ 0.65. A cette fraction surfacique, le nombre moyen de contacts
par particule est ~ 4. A cette valeur de Z, une particule qui effectue une translation dans
le plan du film provoque le déplacement d’autres particules voisines. Suivant la structure
locale des particules, ce nombre de contacts moyen critique (qui définit un état de jamming
individuel) peut varier entre 3 et 4 [94]. La viscosité est liée au transfert de la quantité de
mouvement, elle devient non négligeable si la propagation de la vitesse dans le film chargé
s’effectue. Si la diffusion dans les films chargés se fait grace aux particules au contact ou

proche du contact, il est cohérent d’observer une augmentation de la viscosité cinématique
Az ~4.

Par ailleurs, un milieu granulaire 2D composé de grains non frottants est dans un état

isostatique si Z = 4. Cela veut dire que ce milieu a juste le nombre nécessaire de contacts
entre particules pour étre rigide sans aucune contrainte interne. Grace au critére de Max-
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well [60], cette condition peut s’écrire sous forme d’équation : Ny = N, avec N, le nombre
des degrés de liberté du milieu et N, = ¥ le nombre de contacts entre les grains. Si
les rotations sont négligées, 1’état isostatique correspond en effet & Z = 4. Pour un milieu
granulaire 2D composé de grains non frottants, I’état isostatique correspond a la fraction
surfacique de jamming ¢ ~ 0.84 [102].

Dans le cas des films chargés en particules, la faible fraction surfacique ~ 0.65 pour laquelle
Z atteint 4 peut étre expliquée par les interactions attractives entre les particules inexis-
tantes dans le cas d’un granulaire 2D classique et qui sont responsables de la formation
d’agrégats. Par ailleurs, ’état isostatique ne peut pas étre défini pour les films chargés car
les contraintes internes ne sont jamais nulles a cause de la tension de surface des interfaces
liquide-air.

3.4.4 Viscosités effectives : origines de la dissipation d’énergie

3.4.4.1 Modélisation des dissipations visqueuses dans la phase liquide et com-
paraison aux viscosités expérimentales

La perturbation induite par le mouvement du barreau "diffuse" dans un film chargé en
particules lors d’une expérience de rétraction. Plus la fraction surfacique en particules est
élevée, plus la longueur de diffusion (sur laquelle la vitesse des particules est non nulle) est
importante. Les dissipations visqueuses dans la phase liquide induite par le déplacement
des particules peuvent ainsi étre a 'origine de la viscosité effective des films chargés que
nous reportons.

Nous supposons que les interactions entre nos particules sont hydrodynamiques. Cela
veut dire qu’elles générent des écoulements en se déplacant et qu’elles bougent également
en réponse a des écoulements de fluide [36].

Afin d’obtenir I'expression théorique de la viscosité effective des films chargés en particules
en fonction de la fraction surfacique en particules ¢, nous adaptons le travail que Mills et
Snabre [62] ont effectué sur la viscosité de cisaillement effective d’une suspension concentrée
de particules non browniennes.

Soit 7¢4(¢) la viscosité de cisaillement dynamique effective du film chargé. Le taux de
dissipation d’énergie par unité de temps et par unité de volume suite a un cisaillement est
égal & dE = 1.,(¢)7* ou 7 est le taux de cisaillement.

Dans le régime visqueux, dE causée par une rotation relative d’une particule par rapport
au fluide s’écrit :

. ’.}/’I“p
AE = 77eq(9)3” o Nsotution (5 77)"s (3.15)

Avec Nsorution 1a viscosité de cisaillement dynamique de la solution, rp le rayon des particules,
Arp la variation de la vitesse du fluide entre les particules, Al la longueur caractéristique
de I’écoulement entre les particules et s la fraction surfacique du fluide ou la dissipation a
lieu.
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3.4. Viscosité effective d’un film chargé en monocouche

FIGURE 3.28 — Schéma d’une paire de disques en contact ou séparées par un une dis-
tance Al une fois leurs diameétres réduits.

Al et s dépendent de la fraction surfacique en particules. Si nous partons d’une fraction
surfacique maximale égale & . dans laquelle les particules sont en contact et que nous
réduisons le diamétre des particules de drp = _TAZ alors nous pouvons écrire que :%P = 2%’

(voir figure 3.28).
L’intégration de I’équation précédente permet d’obtenir :Al = 2rp[l — /;“’:]. En consi-

dérant par ailleurs que la dissipation a lieu dans I’anneau de rayon rp et d’épaisseur %,

nous pouvons écrire : s = 2p[l — , /£].

Pc
En remplagant Al et s par leurs expressions dans ’équation 3.15, nous obtenons finale-
ment :

¥
77eq(90) X Nsolution ™ 7— (316)
1— L
\ e

Si nous suivons le méme raisonnement pour la viscosité dilatationnelle effective en
remplacant ¥y par un taux de dilatation, cela nous permet de conclure que :

2
Neq(@) X po—F—
1- /e
©e

Cette expression n’est correct qu'a ¢ élevé ( f —1).

(3.17)

Afin de comparer les viscosités cinématiques expérimentales des films chargés en parti-
cules a I’équation 3.17, nous l'exprimons en termes de viscosité dynamique notée p grace a
I'équation suivante : pop = Vpap Ol pap en kg/m? est la masse surfacique du film chargg.
pop est définie par I’équation suivante :

my
" 3.18
P2D Sf ( )
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Avec my la masse du film chargé et Sy sa surface. Aprés développement et simpli-

fication, on trouve pop = (1 — @)e,pr, + %@Dppp. Pour les films nus, on trouve pg =~
7.88-107° Pa-s-m et des valeurs de 'ordre de 10- 1072 Pa-s-m pour des films fortement
chargés.
Les viscosités dynamiques expérimentales et I’équation 3.17 sont représentées dans la figure
3.29. Cette courbe montre un trés bon accord entre les mesures expérimentales et le modéle
théorique. Le mouvement relatif des particules par rapport a la phase liquide pendant une
expérience de rétraction semble effectivement étre la source des dissipations d’énergie dans
le film chargé en particules.

3.4.4.2 Viscosité dynamique d’un film nu-Contribution des interfaces

Il est a noter que la viscosité dynamique 2D d’un film de SDS g est tres élevée par
rapport a la viscosité dynamique 2D d'un film d’eau fieq, ~ 1.8-1077 Pa-s-m de méme
épaisseur = 45 um [55]. Cet écart peut étre expliqué par les propriétés visco-élastiques des
deux interfaces liquide-air du film liquide. En adoptant ’approximation de Trapeznikov
[95], 1a viscosité dynamique 2D g correspondant a la somme des viscosités de cisaillement
1o et de dilatation & d’un film nu de SDS s’écrit :

Ho = €Uo—3D + 2,uinterface (319)

Avec e = 45 um I'épaisseur du film nu et flipser face €n Pa-s-m la somme des viscosités
de cisaillement Nnter face €t de dilatation &inierface d'une interface solution de SDS-air. Pour
Ninter face ~ 1.5-107% Pa-s-m [70] et &interface ~ 50 Minterface (vOIr section 1.1.4), nous
trouvons jig ~ 15.3-107° Pa-s-m. Cette valeur est proche de la valeur expérimentale
égale & 7.88-107° Pa-s-m.

Il est important de souligner que pour les solutions de SDS, différentes valeurs de Minter face
ont été reportées dans la littérature. Poskanzer et Goodrich |77] ainsi que Petkov et al [70]
reportent une valeur similaire & celle précité (~ 2-107% Pa-s-m) alors que Zell et al [101]
et Pitois et al [73] reportent des valeurs de l'ordre de 1078 Pa-s-m. Dans ce cas, o =~
10.8-1077 Pa-s-m est deux ordres de grandeur plus faible que la valeur expérimentale.
L’incertitude sur la valeur de &inter face €t la disparité des valeurs de mipter face fournies par
la littérature font que la valeur théorique de la viscosité cinématique & ¢ = 0 n’est qu’une
approximation permettant d’estimer 'ordre de grandeur de cette valeur.

3.4.4.3 Comparaison des viscosités effectives des films chargés au modéle de
Krieger-Dougherty

Un des modeles les plus classiques pour décrire la viscosité dynamique d’une sus-
pension de spheéres dures est celui de Krieger-Dougherty. Ce modéle s’écrit : puxp =
po(1 — /)%, Nous avons défini expérimentalement auparavant les paramétres jq et
v = 0.84 ou la divergence de la viscosité effective est observée. Si nous supposons que
le fluide suspendant est compressible alors nous affectons la valeur de 1 a k afin d’étre
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FIGURE 3.29 — Viscosités dynamiques expérimentales psp, I’équation 3.17 et le modele
de Krieger Dougherty en fonction de la fraction surfacique en particules . L’équation
3.17 est tracée pour un préfacteur = 0.5.

cohérent avec la correction de Khair [45] de la viscosité effective d’Einstein en 2D. Dans
notre cas, le fluide suspendant est une solution aqueuse. La considérer compressible peut
sembler surprenant. Cette hypothése est possible car nous considérons les films chargés
comme des objets 2D. En effet, I’aire d’un film chargé diminue alors que sa masse reste
constante pendant une expérience de rétraction. Sachant que les particules sont non défor-
mables et qu’elles restent dans le plan du cadre aux premiers instants d’une expérience de
rétraction, le liquide doit se redistribuer lors de la diminution de I'aire du film chargé. Ainsi,
le film liquide s’épaissit probablement entre les particules. Sa densité surfacique augmente
en conséquence. Les viscoités effectives expérimentales et le modéle de Krieger-Dougherty
sont présentés sur la figure 3.29. On observe un bon accord entre nos viscosités et le modeéle
proposé.

3.4.5 Forces visqueuses et déviation du modéle de Taylor-Culick

Dans cette partie, nous calculons la force visqueuse par unité de longueur notée F, que
subit le barreau lors de son avancée et nous en tenons compte par la suite dans le bilan
des forces appliquées au barreau.

3.4.5.1 Force visqueuse par unité de longueur F,

Dans la section précédente, les films chargés en particules ont été considérés comme des
objets 2D caractérisés par des viscosités dynamiques 2D (en Pa-s-m) et des contraintes
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FIGURE 3.30 — Forces visqueuses par unité de longueur F,, en fonction de la fraction sur-
facique en particules .

internes en Pa-m (voir partie 3.4.2.1).

En revanche, cette modélisation 2D n’est plus valable dans la région ou le film chargé
se raccorde au barreau car 1’épaisseur y est non-uniforme. En effet, le film liquide reliant
le film chargé au barreau a une épaisseur e ~ 45 um faible par rapport a I'épaisseur du
film chargé considérée égale au diamétre des particules (250 pm et 590 pm). Afin de tenir
compte de ces variations d’épaisseur, nous passons a une modélisation 3D.

La force visqueuse par unité de longueur F, subie par le barreau s’écrit donc :

F, = /Oe(é :D)-é—~—dz (3.20)

Aprés développement, 1'équation 3.20 devient : F, = usp 88‘;”” D%D pour X = 0. La valeur a

X =0de %L; est déduite des profils de vitesses théoriques correspondant & la solution de
I'équation différentielle de diffusion (équation 3.10). F, en fonction de la fraction surfacique
en particules est présentée dans la figure FvVersusPhi.

Il est a signaler que pour un film nu, les dissipations visqueuses ne sont pas a ’origine de
la force résistante présentée dans 3.3.2. En effet pour ¢ = 0, Fp ~ 5.5- 1072 N/m alors que
la valeur de la force résistante par unité de longueur est de ordre de Sy g ~ 7-1072 N/m.
F,q est donc ~ 10 fois plus faible que la force résistante par unité de longueur.

3.4.5.2 L’origine visqueuse des dissipations dans un film chargé

Dans cette partie, nous tenons compte de F, dans le bilan des forces appliquées au bar-
reau lors de sa rétraction. Nous écrivons donc : Sy g — F — F, = Vdm/dt. En développant
cette équation nous obtenons I’écriture suivante :
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En ajustant un modéle aux points expérimentaux présentés dans la figure 3.30, nous
tracons les nouvelles vitesses de rétraction expérimentales normalisées en fonction de la
fraction de surfacique sur la figure 3.31. Nous voyons qu’a fraction surfacique élévée, le
modeéle tenant compte de F), décrit correctement les vitesses de rétraction que nous avons
mesuré. Cela suggeére que la viscosité des films chargés en particules hydrophobes est a ’ori-
gine des dissipations s’opposant a ’avancé du barreau lors d’une expérience de rétraction
dans un film chargé en particules.

En s’intéressant a la force de frottement que subit un disque en mouvement rectiligne
dans un granulaire 2D, Takehara et al [91] ont également mesuré une force résistante qui
diverge & ~ 0.84. La variation de la quantité de mouvement de l'agrégat de particules qui
se forment autour du disque mobile permet de retrouver la valeur de la force de frottement
mesurée expérimentalement. Bien que les films chargés en particules que nous étudions
soient différents d’un granulaire 2D sec, la divergence de Fp & la méme fraction surfacique
~ 0.84 est bien la signature du caractére granulaire des films liquides chargés en particules
solides.

3.4.6 Conclusion

Grace au suivi des déplacements des particules par PIV pendant une expérience de
rétraction, la viscosité effective des films chargés en particules a été caractérisée.
L’étude de la structure locale des films chargés en particules a 1’état initial met en évidence
que la viscosité effective n’est plus négligeable dés que le nombre de contacts moyen par
particule dépasse 4. Dans cette configuration, les particules sont localement "bloquées".
Cela veut dire qu'une particule ne peut pas bouger sans entrainer le déplacement du fluide
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a proximité ainsi que le déplacement d’autres particules voisines. La corrélation du blocage
local et de 'augmentation de la viscosité semble indiquer que la diffusion de la quantité
de mouvement dans les films chargés s’effectue via la phase liquide et grace aux contacts
entre les particules.

D’un point de vue énergétique, les dissipations dues a la viscosité équivalente d'un film
chargé en particules semblent étre le résultat d’'une dissipation visqueuse dans la phase
liquide. En effet, les particules dissipent de I’énergie en se déplacent par rapport au liquide
pendant une expérience de rétraction.

Tenir compte de la force visqueuse par unité de longueur dans le bilan des forces appliquées
au barreau lors de sa rétraction a permis par ailleurs de déduire que la viscosité effective
des films chargés est probablement a l'origine de 1’écart entre la vitesse expérimentale de
rétraction du bord contraint et la vitesse théorique a ¢ élevé.

Finalement, il est a noter que les résultats présentés dans cette section ont été obtenus
a partir de films en monocouche. Comme expliqué précédemment, la fraction surfacique
en particules est définie avec précision en monocouche contrairement a la configuration bi-
couche ol ¢ caractérise la couverture moyenne en particules des deux interfaces liquide-air.
En bicouche, il est probable que des dissipations visqueuses aient lieu dans le film charge
dés que la couverture en particules d’une interface liquide-air atteint ~ 0.65. En termes
de fraction surfacique cela correspond & ¢ légérement supérieure a 0.3 en supposant que
les particules sont majoritairement sur une seule des deux interfaces. Ces valeurs critiques
(~ 0.65 en monocouche et ~ 0.35 en bicouche) correspondent aux fractions surfaciques
a partir desquelles on observe une déviation des vitesses expérimentales du barreau lors
d’une expérience de rétraction par rapport au modeéle modifié de Taylor-Culick. La visco-
sité des films chargés en particules pourrait étre a 'origine de cette déviation en bicouche
également.

En revanche, la raison pour laquelle la vitesse du barreau pendant une expérience de rétrac-
tion est constante dans le régime permanent méme quand les dissipations visqueuses sont
non négligeables reste inconnue. Les films visqueux qui ont fait 'objet d’études numériques
et expérimentales |83, 28] présentent un régime transitoire pendant lequel la vitesse d’élar-
gissement du trou pendant ’éclatement est plus faible que celle de prédite par le modéle
de Taylor-Culick mais ou ’accélération est non nulle. L’origine de la vitesse constante que
nous reportons pourrait étre liée & un autre phénomeéne.

3.5 Flambement des films chargés

Les films chargés en particules peuvent flamber pendant une expérience de rétraction
a bord contraint. Nous nous intéresserons dans cette partie aux parameétres dont dépend
la longueur d’onde, a 'origine du flambement et nous caractériserons la rigidité en flexion
d’un film chargé en particules.
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Dp (pnm) a (mm) Configuration Flambement possible
40 5 bicouche oui
80 5 bicouche oui
140 5 bicouche oul
250 5 monocouche oul
140 9 bicouche oul
140 2 bicouche non
590 5 monocouche non

TABLE 3.1 — Résumé des parameétres expérimentaux lorsque les plis sont observés.

3.5.1 Description qualitative du flambement des films chargés

Le flambement se caractérise par la formation de plis. Il a été observé pendant les
expériences de rétraction pour des films chargés en particules de 40, 80, 140 et 250 um
pour la largeur de cadre a = 5 mm. Nous avons également observé le flambement de films
chargés en particules de 140 um de largeur ¢ = 9 mm. En revanche, aucune déformation
orthogonale au plan de rétraction n’a eu lieu pendant les expériences effectuées sur les
films chargés en particules de 140 um et 590 pm avec une largeur ¢ = 2 mm et ¢ = 5 mm
respectivement quelle que soit la fraction surfacique en particules initiale. Le tableau 3.1
résume tous les cas étudiés.

Il semble ainsi que 'apparition du flambement ne dépend pas de maniére indépendante
de la taille des particules, de la largeur du cadre ou de la configuration des particules dans
le film liquide. En revanche, I’absence de flambement est corrélée a une vitesse de rétraction
faible du barreau. Pour les particules de 590 um, la vitesse de rétraction du barreau est
faible a cause d’une couverture en particules élevée (expériences exploitées pour déterminer
la viscosité effective des films chargés en particules). La vitesse de rétraction du barreau est
également faible pour les expériences effectuées sur un cadre de 2 mm car la force motrice
frya Pest aussi. Dans ces cas, la force compressive dans les films (discutée dans la partie
3.5.4) n’est pas suffisante pour observer le flambement.

3.5.2 Origine élastique du flambement des films chargés en parti-
cules

Le flambement di & des contraintes compressives peut étre d’origine visqueuse ou élas-
tique. Cette instabilité peut se produire pour des filaments et des films visqueux si 1'effet
stabilisant de la tension de surface n’est pas suffisant. Cela correspond & des nombres capil-
laires élevés [53, 85]. Pour les milieux élastiques, le flambement intervient lorsque ’énergie
de déformation élastique devient équivalente au travail des contraintes initiales. L’origine
du flambement pour les films chargés n’est pas claire. Les films chargés peuvent étre caracté-
risés par une viscosité équivalente. Parallelement & cela, la fraction surfacique en particules
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FIGURE 3.32 — Distance parcourue par le barreau x; en fonction du temps dans un film
chargé en particules de 250 um. L’apparition du flambement et la fin du régime perma-
nent sont simultanées.

moyenne augmente considérablement lorsque la distance parcourue par le barreau n’est
plus négligeable par rapport a la longueur initiale du film. Quand la fraction surfacique du
film devient assez élevée, il est possible que le film subisse un lambement élastique comme
il a été reporté pour les radeaux de particules fortement chargés [98, 74, 93|. Afin de dé-
terminer l'origine du flambement pour les films chargés en particules, nous nous sommes
intéressées a la fraction surfacique moyenne en particules du film au moment ou le flam-
bement apparait.

Nous observons que lorsqu’un film chargé flambe pendant une expérience de rétraction,
I'instant auquel ce flambement apparait correspond a la fin du régime permanent (voir
partie 3.2.2.1 et figure 3.32). La fraction surfacique moyenne a la fin de ce régime est re-
productible pour chaque configuration en particules. Elle est de 'ordre de ~ 0.7 pour les
films en bicouche (chargés en particules de 40, 80 et 140 pm). Pour les films en monocouche
(chargés en particules de 250 um), la fraction surfacique en particules au flambement est
plus élevée et est de ordre de ~ 0.75 (voir figure 3.33). Cette différence peut étre expli-
quée par la définition de la fraction surfacique en particules pour chaque configuration. En
configuration bicouche, ¢ caractérise la couverture moyenne au niveau des deux interfaces
liquide-air. Sachant qu’une couverture hétérogéne entre les deux interfaces liquide-air est
observée en bicouche (voir section 2.4.1.1) et en supposant que le comportement élastique a
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FIGURE 3.33 — Fraction surfacique moyenne a la fin du régime permanent et a l'appa-
rition du flambement (dans les cas ou les films flambent) en fonction du diamétre des
particules pour une largeur de cadre = 5 mm. La figure en insert représente cette méme
fraction surfacique en fonction de la largeur de cadre pour les particules de 140 pum.

I’origine du flambement se manifeste dés qu'une seule des deux interfaces devient fortement
chargée alors une valeur plus faible de la fraction surfacique de flambement en bicouche
est justifiée.

Il est a souligner qu’une fraction surfacique moyenne ~ 0.7 pour les films en bicouche et
~ 0.75 pour les films en monocouche est une condition nécessaire mais non suffisante pour
I’apparition du flambement. En effet, comme nous I'expliquons dans le paragraphe précé-
dent, ces fractions surfaciques critiques moyennes caractérisent la fin du régime permanent.
La fraction surfacique moyenne d’un film prend forcément cette valeur critique & un instant
donné car 'aire du film diminue pendant une expérience de rétraction. En revanche, tous
les films ne flambent pas nécessairement pendant la rétraction du bord contraint. Lors-
qu'un film flambe, le début du flambement est alors observé a la fin du régime permanent.
Remarquons par ailleurs que la fraction surfacique en particules a ’apparition du flambe-
ment en monocouche (~ 0.75) est légérement inférieure a la fraction surfacique de jamming
en 2D (=~ 0.84 [102, 58, 20]) & partir de laquelle les comportements élastiques devraient
se manifester. Cela peut étre dii & une couverture locale en particules plus importante
dans la région au voisinage du barreau qui flamberait en premier. Mais sachant qu’il s’agit
d’un flambement dynamique lors de nos expériences, le gradient de la couverture locale
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FIGURE 3.34 — Photos d'un film chargé en particules de 250 um & ¢ = 0.61 a I’état ini-
tial et a I'instant ot le lambement débute. Le profil de vitesse dans le film est représenté
& t flambement- Lia Vitesse normalisée ne s’annule qu’a I'extrémité du cadre indiquant que la
quantité de mouvement a diffusé sur toute la longueur du film a ¢ figmpement -

en particules doit rapidement disparaitre. Cela est d’autant plus vrai qu’au moment ou le
flambement apparait, la vitesse a diffusé sur toute la longueur du film (voir figure 3.34).
Le film est ainsi sollicité dans son intégralité lors du flambement.

3.5.3 Description quantitative du flambement des films chargés

En pratique, les enregistrements vidéo des expériences de rétraction a bord contraint
permettent de conclure s’il y a eu flambement ou pas. En effet, quand un film chargé
flambe, des plis peuvent étre observés. On peut associer une longueur caractéristique A a
cette instabilité avec A\ égale a la distance qui sépare deux plis consécutifs au moment ot
ils apparaissent (voir figure 3.35).

Généralement, lorsque des membranes élastiques sont comprimées, des ridules caractéri-
sées par une longueur d’onde A\, apparaissent en premier. Si le confinement (correspondant
a A/ avec A le déplacement responsable de la compression) est augmenté ces mem-
branes passent d'un état de ridules a celui de plis localisés [76]. La morphologie des ridules
au terme de cette transition dépend de la nature du substrat [14]. Quand le substrat est
liquide, 'amplitude des ridules augmente de maniére uniforme avec le confinement. Au-dela
d’un seuil, toute la déformation se localise dans un unique pli. Pour les substrats élastiques,
I’amplitude augmente uniformément dans un premier temps. Lorsque le confinement dé-
passe une valeur critique, I'amplitude de certaines ridules commence a croitre aux dépens
de celle des voisines. Ces ridules, qui finissent par devenir des plis, sont également réparties
de maniére périodique (voir figure 3.36).

Comme dit précédemment, nous avons observé expérimentalement que lorsqu’un film
chargé en particules flambe, plusieurs plis apparaissent. Nos expériences sont donc quali-
tativement similaires au cas du substrat élastique. En conséquence, la longueur A mesurée
entre deux plis successifs ne correspond pas a la longueur d’onde A\. qui résulterait d’une
compression légére mais nous pouvons tout de méme considérer que A o< A..
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3.5. Flambement des films chargés

(a)

FIGURE 3.35 — (a) Deux plis séparés par une distance égale a A. Le film est chargé en
particules de 250 um et a une largeur ¢ = 5 mm. (b) est un schéma représentant les plis
vus de coté [76].

Substrat liquide Substrat élastique

F1GURE 3.36 — Comparaison qualitative entre I’évolution de la morphologie d'une
membrane élastique reposant sur un substrat liquide (gauche) et un substrat élastique
(droite) lorsque le confinement est augmentée (de a vers c). Figure de [14].
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FIGURE 3.37 — (a) Variation de la longueur d’onde avec le diamétre des particules pour
a = 5 mm. (b) Variation de la longueur d’onde avec la largeur de cadre a pour Dp =
140 pm.

Il est a noter que des ridules doivent certainement se développer avant que les plis n’ap-
paraissent. Mais la vue de dessus dont nous disposons ne nous permet pas de les observer.
Une vue de coté serait plus adaptée pour mesurer . pour les films que nous étudions.

La figure 3.37 montre les variation de A avec le diameétre des particules Dp et la largeur
de cadre a. Pour une taille de particules et une largeur donnée, nous observons que la valeur
de X est reproductible. Si la largeur du cadre est fixé alors A varie & peu prés linéairement
avec le diameétre des particules. Si la taille des particules est & son tour fixée, A augmente
avec la largeur a. Nous comparons dans la suite nos résultats avec les résultats relatifs aux
radeaux de particules.

La compression d’'une monocouche de particules déposée sur un substrat a fait 'objet
de plusieurs travaux de recherche. Tordessilas et al [93] ont effectué des expériences de
compression de faible amplitude d’un radeau de particules colloidales ordonné déposé sur
un substrat élastique. Ils reportent une croissance linéaire de la longueur d’onde mesurée
avec le diameétre des particules. Le coefficient de proportionnalité qu’ils déduisent & partir
de leurs expériences est de 'ordre de 5, ~ deux fois plus petit que ce que nous mesurons.
Sachant que la distance A\ que nous mesurons est supérieure et proportionnelle & A., nos
résultats restent cohérents avec ceux de Tordessilas et al [93].

Vella et al [98] ont également effectué le méme type d’expériences mais pour des particules
micrométriques déposées sur un bain liquide. Dans leur cas, la longueur d’onde est propor-
tionnelle & la racine du diamétre des particules. Ces écarts peuvent étre dus aux différences
des systémes expérimentaux (différence des diameétres des particules, nature du substrat
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3.5. Flambement des films chargés

sous le radeau de particules, I'ordre du radeau de particule a ’état initial).

Tordessilas et al [93] ont par ailleurs mis au point un modéle granulaire afin de ca-
ractériser le comportement mécanique des radeaux de particules. En supposant que les
forces de contact entre les particules qui résistent au flambement peuvent étre modélisées
par des interactions harmoniques, le modeéle granulaire prédit correctement les longueurs
d’onde qu’ils observent expérimentalement. Ce modéle prévoit également une diminution
de la longueur d’onde lorsque la rigidité liée aux déplacements verticaux est augmentée.
Cela rejoint nos observations expérimentales ot A croit avec la largeur du cadre a pour
une taille de particules. En effet, la condition de continuité impose des déplacements nuls
aux bords du cadre lors du flambement. Plus le cadre est grand, plus les effets de bords
peuvent étre négligés. L’augmentation de A avec la largeur du cadre a peut étre attribuée
a une diminution de la rigidité liée aux déplacements verticaux.

3.5.4 Estimation de la rigidité a& la flexion des films chargés en
particules

Si nous négligeons les effets de bords et que nous nous plagons dans une configuration
déformée infiniment voisine de la situation non déformée, nous pouvons écrire [51] :

0*h 0?h
B@ + T@ =0 (3.22)

Avec B le module de rigidité a la flexion du film chargé en particules, h(z) le dépla-
cement vertical dans le film et T la force compressive dans le film par unité de longueur.
Aucune force de rappel n’apparait dans I’équation 3.22. Pour les radeaux de particules
déposés sur un bain de liquide par exemple, le poids du volume déplacé exerce une force
de rappel.
Dans la limite des petites déformations, le déplacement vertical s’écrit h(x) = Asin(2ILz/).).
En remplacant h(x) par son expression dans I’équation 3.22, nous obtenons ’équation sui-
vante :

ALT.
B =" (3.23)

472

Avec T, la force compressive minimale afin que le film flambe. Lorsqu’un film chargé en
particules flambe pendant une expérience de rétraction, la force compressive est supérieure
a T,. Pour chaque taille de particules, la valeur minimale de la force compressive 1,,;,, pour
les films qui flambent permet d’approcher la valeur de 7T,. Cette force compressive est au
plus égale a By e — F — Fp = Vdm/dt = V*(Apre, + BppdDp) pendant les expériences
de rétraction lorsque le lambement est observé avec Fp une force résistante par unité de
longueur a 'origine de la déviation du modéle de Taylor-Culick aux fractions surfaciques
élevées. Fp correspond & une mesure expérimentale de la force visqueuse linéaire F,.
Pour chaque taille de particules et de cadres, nous calculons Sy — F' — Fp correspondant
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FIGURE 3.38 — Byre — F — Fp en fonction de ¢ pour les films chargés en particules de
80 um pour lesquels le lambement a été observé. Le trait en pointillé correspond a la
valeur minimale T,,;,.

aux expériences ou le flambement a été observé. T,,;, correspond & la valeur minimale de
la force compressive (voir figure 3.38).

Une majoration de la valeur de B est ainsi estimée grace a T,,;, définie pour chaque
taille de particules et grace a la valeur de A représentée dans la figure 3.37. Les valeurs
approchées de B sont présentées dans le tableau 3.2 et dans la figure 3.39. Pour les films
chargés en particules que nous étudions, B est de I'ordre du 107! N-m. Pour a = 5 mm,
la rigidité a la flexion que nous estimons augmente avec la taille des particules. La valeur
de B que nous retrouvons et la tendance observée sont cohérentes avec les valeurs reportées
par Planchette et al [74] ainsi que Vela et al [98] pour des radeaux de particules sur un
bain liquide.

En revanche, la rigidité a la flexion des films chargés en particules de 140 um de largeur
a = 9 mm est supérieure a celle des films chargés en particules de méme taille mais moins
large (¢ = 5 mm). Sachant que les effets de bords qui résistent au flambement sont moins
importants dans le cas des films larges, on s’attendrait & une valeur moins élevée de B pour
les films chargés avec Dp = 140 pm et a = 9 mm. La valeur de T,,;, pourrait étre a ’origine
de cette valeur élevée de B. En effet, T,,;, est une majoration de T,. La précision de cette
estimation varie d’une taille de particules et de cadre a ’autre et dépend notamment du
nombre d’expériences effectuées a tailles de cadre et de particules données. La méthode
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Dp (pm) a (mm) T, (mN/m) A (mm) B (107° N-m)
40 5 0.5 0.73 0.07
80 3 1.1 1.01 0.31
140 5 1 1.25 0.34
250 5 1 2.97 2.24
140 9 4 24 6.02

TABLE 3.2 — Valeurs approchées du module de rigidité a la flexion B pour différentes
tailles de particules.

que nous utilisons ne garantit donc pas de retrouver les bonnes tendances de variation.

3.6 Bilan énergétique et prédiction de I’état final

L’état final d’une expérience de rétraction différe d’une expérience a ’autre. Deux états
sont possibles : I'état bloqué ot le film chargé en particules résiste a 'avancée du barreau
et I'arréte avant qu’il n’atteigne I'extrémité du cadre et 1’état non bloqué qui correspond
au cas ol le film disparait entiérement a la fin d’une expérience de rétraction (voir figure
3.7). Cet état final peut étre expliqué par les dissipations énergétiques qui ont lieu pendant
I’avancée du barreau. Si ces dissipations sont faibles, le barreau atteint I'extrémité du cadre
alors qu’il s’arréte avant que le film ne disparaisse complétement dans le cas contraire. Afin
de quantifier ces dissipations, nous effectuons le bilan d’énergie du barreau pendant une
expérience de rétraction dans les trois régimes.

Régime d’accélération

Pendant ce régime, la masse accumulée est négligeable par rapport a la masse du barreau
et la seule force qui intervient est la force de tension de surface Syga (voir section 3.4.2.2).
Le bilan d’énergie s’écrit :

1
AEﬂc—acc ~ §mbv;)2 = B’YLG' aTpo (324)

Avec my la masse du barreau, Vj, la vitesse du barreau dans le régime permanent et x; la
distance parcourue par le barreau pendant ce régime.

Régime permanent

Le liquide et les particules s’accumulent sur le barreau pendant ce régime. De plus, la
force résistante F'a et la force visqueuse F,a s’opposent a la force de tension de surface. La
variation de I’énergie cinétique s’écrit donc :
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FIGURE 3.39 — Module de rigidité a la flexion B pour différents diamétres de particules

et largeurs de cadres.
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1
AE,_perm = Emal/f = (Byrg a — Fa — F,a)xy (3.25)

Avec m, la masse du liquide et des particules accumulées sur le barreau pendant le
régime permanent et xp; la distance parcourue par le barreau pendant ce méme régime
permanent.

Régime de décélération

La fin du régime permanent correspond & une fraction surfacique en particules moyenne
~ 0.7 et ~ 0.75 pour les films en bicouche et en monocouche respectivement. Bien que ces
fractions surfaciques en particules soient légérement inférieures a la fraction surfacique de
jamming en 2D (~ 0.84 [102, 58, 20]) a partir de laquelle les comportements élastiques se
manifestent, il est probable que le comportement des films chargés en particules commence
a évoluer vers un comportement solide. C’est d’ailleurs & la fin du régime permanent que
le flambement apparait dans le cas des expériences oul le flambement est observé. En
conséquence, nous considérons que la tension de surface de 'interface liquide-air du film
chargé diminue pendant le régime de décélération ot elle sera notée 7., (%). A un instant ¢
pendant ce régime, le bilan d’énergie du barreau s’écrit :

Tp2
AE, gec = %(ma(t) +my) Vo (t)? — %(ma—i—mb)‘/}f = /0 BYeqadr — (Fa—F,a)xp(t) (3.26)
Avec m,(t) la masse accumulée a l'instant ¢, Vj(¢) la vitesse du barreau a I'instant ¢ et
xp2(t) la distance parcourue entre le début du régime de décélération et I'instant ¢.
Soit . 'instant auquel la vitesse du barreau s’annule. Si la distance totale parcourue par
le barreau xyo + xp1 + Tpa(te) est inférieure a la longueur initiale du film by alors I’état final
correspond a un état bloqué. En revanche si xyg + xp1 + 2p2(te) > bo, le barreau ne sera pas
bloqué par le film chargé en particules a I’état final.
En conséquence, si la fraction surfacique initiale en particules ¢ est faible, la longueur du
film au début du régime de décélération n’est pas assez importante. Le barreau atteint
I'extrémité du cadre avant que sa vitesse ne s’annule. Par contre, lorsque la couverture
initiale en particules est élevée, deux cas sont possibles. Pour une longueur initiale by im-
portante, la longueur du film au début du régime de décélération est également importante.
La vitesse du barreau diminue jusqu’a s’annuler avant qu’il n’atteigne 'extrémité du cadre.
Dans le cas ot by est faible, la longueur du film au début du régime de décélération n’est
pas assez élevée pour que la vitesse du barreau s’annule. Le barreau est donc non bloqué
a I’état final.
Cette interprétation est en accord avec nos observations expérimentales (voir figure 3.40).
En revanche nous ne sommes pas en mesure de fournir des arguments quantitatifs car
I’évolution de 7., en fonction de la fraction surfacique moyenne est inconnue.
Par ailleurs, le diagramme sur la figure 3.40 ne semble pas dépendre de la configuration
des particules dans le film (monocouche ou bicouche). Le blocage est ainsi observé pour
les films ayant une fraction surfacique ¢ a peu prés > 0.4 et un rapport de taille b/a > 1
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FI1GURE 3.40 — Représentation de ’état final en fonction de la fraction de la fraction sur-
facique ¢ et du rapport de taille initial g pour des films de différentes largeurs et chargés
en particules de différents diamétres.

quelle

que soit la configuration des particules. Nous n’avons pas d’explication pour ces

observations expérimentales pour I'instant.

3.7

Conclusion

L’étude des films chargés en particules solides que nous présentons dans ce chapitre
permet de dégager les conclusions suivantes :

Le comportement d’un film chargé en particules peut étre différent du compor-
tement d’'un film de savon. En effet, un film chargé en particules peut résister a
une expérience d’éclatement si les particules se positionnent en monocouche dans
le film liquide. Dans cette configuration, la concentration en particules augmente
au voisinage du bord de rétraction pendant 'expansion du trou. Au-dela d’une
concentration critique, il devient énergétiquement défavorable de rompre les ponts
capillaires entre les particules. L’expansion du trou peut ainsi étre inhibée.

Un film chargé en particules solides se comporte comme un fluide newtonien dont la
viscosité effective n’est plus négligeable au-dela d’une fraction surfacique critique (~
0.65 pour la configuration monocouche étudiée). Les dissipations dues au mouvement
des particules par rapport a la phase liquide semblent étre a 1’origine de la viscosité
effective des films chargés. Ainsi, les vitesses de rétraction des films chargés peuvent
étre prédites grace a un modéle inertio-capillaire si ¢ est faible. Pour des fractions
surfaciques en particules élevées, la force visqueuse doit étre intégrée au modéle
théorique.
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3.7. Conclusion

— Lorsque la couverture en particules augmente dans un film chargé, son comporte-
ment devient élastique. Le flambement que nous avons observé expérimentalement
lors des expériences de rétraction résulte du caractére élastique des films fortement
chargés en particules.

— Les films chargés en particules peuvent résister a une expérience de rétraction a
bord contraint car le passage vers un comportement élastique est accompagnée d’une
diminution de la tension de surface. En conséquence, la vitesse du bord de rétraction
décroit dés le début de cette transition jusqu’a s’annuler.
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Chapitre 4

Bulles chargées en particules solides

Ce chapitre est consacré aux bulles chargées en particules solides. Les objectifs de notre
étude et les expériences mises en place afin de caractériser les bulles chargées en particules
sont présentées en premiére partie. Les résultats expérimentaux relatifs aux expériences de
surpressurisation et de dépressurisation sont discutés par la suite. Nous nous intéressons
dans la derniére partie a la forme finale des bulles chargées en particules solides aprés

qu’elles aient été percées.
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Chapitre4. Bulles chargées en particules solides

FIGURE 4.1 — Schéma du montage expérimental permettant de faire varier la pression
intérieure des bulles chargées en particules solides.

4.1 Mesure et variation de pression dans les bulles char-
gées en particules solides : méthodes expérimentales

L’objectif de notre étude sur les bulles chargées en particules solides est la caractéri-
sation de leur comportement lorsque la quantité de gaz varie a l'intérieur de celles-ci. En
soumettant ces bulles chargées a des variations de pression, nous modélisions le mécanisme
de murissement & I’échelle d’une bulle unique. Les résultats de cette étude constituent des
éléments de réponse quant au pouvoir stabilisant des particules intégrées dans une mousse.
Notre nous sommes plus particuliérement intéressées a la corrélation entre les variations
de pression a l'intérieur des bulles chargées et les déformations qu’elles subissent pendant
les expériences.

Montage expérimental

Le montage expérimental que nous avons utilisé pour effectuer les expériences sur les
bulles chargées est présenté dans la figure 4.1 et 4.3. Aprés la génération d’une bulle chargée
(section 2.3), cette derniére est déposée sur une aiguille reliée & une seringue. En faisant
varier le volume de la seringue grace a un pousse-seringue, nous entrainons une variation
de la pression intérieure de la bulle chargée. La valeur de la pression est mesurée a ’aide
d’un capteur de pression relié a la bulle chargée. Deux caméras permettent par ailleurs de
suivre la forme des bulles chargées pendant les expériences grace a une vue de coté et de
dessus.

Les aiguilles utilisées lors des expériences sur les bulles chargées sont des aiguilles stéri-
lisées de la marque Terumo. Différents diameétres ont été utilisés suivant la taille des bulles
chargées. Pour les bulles avec un diameétre inférieur & ~ 7 mm, une aiguille de diamétre
extérieur égal a 0.45 mm a été utilisée alors qu’une aiguille de 0.8 mm a été utilisée pour
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solides : méthodes expérimentales

FIGURE 4.2 — Vue de coté d’une bulle chargée en particules de 140 um déposée sur le
support qui maintient ’aiguille.

des bulles chargées plus grosses. En pratique, la taille des bulles est obtenue & partir des
photos aprés qu’elles aient été déposées sur ’aiguille. Différentes tailles de cadre permettent
de générer des bulles chargées de différents diamétres. En effet, les bulles obtenues avec
le cadre rectangulaire de largeur ¢ = 5 mm et de longueur b = 15 mm ont un diamétre
compris entre 5 mm et 7 mm quelle que soit la taille des particules. Le cadre rectangulaire
de largeur ¢ = 9 mm et de longueur b = 15 mm ainsi que le cadre carré de coté égal a
16 mm générent quant a eux des bulles de diamétre compris entre ~ 7 mm et ~ 10 mm.
Le volume des bulles est donc de 'ordre de 0.5 mL.

Un support visible sur la figure 4.2 a été utilisé afin de maintenir 'aiguille ainsi que de la
bulle chargée. Avant chaque expérience, le support est enveloppé dans un ruban en téflon
hydrophobe pour éviter I’étalement du liquide qui compose la bulle chargée. Le figure 4.2
permet par ailleurs de voir que la bulle chargée perd sa forme sphérique sous 'effet de son
poids une fois placée sur le support. Dans la suite, nous considérons par simplification que
la forme de la goutte déformée s’apparente a une calotte sphérique. Le rayon et la hauteur
de la calotte sphérique sont déterminés a 1’aide des photos prises par les deux caméras
faisant partie du montage expérimental.

La seringue utilisée lors des expériences sur les bulles chargées est une seringue étanche
de la marque Hamilton. Son volume maximal est 5 mL. Le pousse seringue qui permet de
varier le volume de la seringue reliée a la bulle est quant a lui de la marque Harvard Ap-
paratus. La valeur du débit que nous avons imposé () = 0.06 mL/min est restée constante
pour toutes expériences effectuées (en injection et en aspiration). En fixant un débit aussi
faible, nous nous placons dans des conditions quasi-statiques. La pression dans le réservoir
composé de la seringue, de la bulle chargée et des tuyaux de liaison est ainsi considérée
uniforme & tout instant pendant une expérience.
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Le capteur de pression utilisé est un capteur différentiel de la marque Freescale avec une

plage de mesure de 0 & 10 kPa et une précision de I'ordre de 10 Pa. Les valeurs brutes four-
nies par le capteur de pression sont des signaux électriques correspondant a la différence de
signal entre l'entrée "+" et I'entrée "-". Ces signaux électriques sont convertis en pascals
en effectuant une calibration a 'aide d’'un régulateur de pression de la marque Fluigent
(MFCZ, 0-200 kPa, précision 100 Pa). Gréace a un logiciel développé au laboratoire, nous
obtenons directement les valeurs de la pression relative une fois la courbe de calibration
renseignée. Le logiciel permet également de régler le nombre d’acquisitions par seconde.
Toutes nos expériences ont été faites & 100 acquisitions par seconde.
Les entrées du capteur de pression ne sont pas symétriques. Lorsque la pression absolue a
Pentrée "+" est inférieure & la pression absolue & I'entrée "-", la valeur indiquée est égale
a 0. En conséquence, I'entrée "+" est reliée a la seringue et ’entrée "-" a ’air atmosphé-
rique pendant les expériences en surpression. En dépression, le branchement inverse permet
d’obtenir la valeur absolue de la pression relative a 'intérieur de la bulle chargée.

Aprés la présentation du montage expérimental et de ces composantes, les parties sui-
vantes sont consacrées a la discussion des résultats expérimentaux.

4.2 Perméabilité des films chargés en particules solides

L’interprétation des expériences de variation de pression effectuées sur les bulles char-
gées en particules nécessite la connaissance des phénomeénes physiques qui interviennent.
La diffusion de 'air vers les régions ou la pression est la plus faible étant potentiellement
I'un de ces phénoménes, nous nous sommes intéressées a la perméabilité des films chargés
délimitant les bulles chargées.

Pour caractériser cette perméabilité, nous commengons par mettre en surpression une bulle
chargée en particules grace au montage expérimental présenté dans la section 4.1. Nous
laissons par la suite le systéme évoluer spontanément tout en mesurant la pression relative
a l'intérieur de la bulle chargée.

Les courbes de la pression en fonction du temps montrent une décroissance de la pression
relative intérieure des bulles chargées (voir figure 4.4). Le volume étant constant et I’étan-
chéité de la seringue et des branchements ayant été vérifiée, la décroissance de la pression
est attribuée a la diffusion de lair & travers le film chargé en particules qui délimite la bulle.

La perméabilité du film chargé peut étre caractérisée par un coefficient noté k défini
par [79] :
dn

— = —kAA 4.1
P ¢ (4.1)

Avec n la quantité de gaz en mol qui diffuse au travers du film d’une bulle d’aire A et AC
la différence de concentration molaire des deux cotés du film chargé délimitant la bulle.
La concentration molaire atmosphérique est considérée constante est sera notée C,. La
concentration molaire d’air a U'intérieur de la bulle varie dans le temps et sera notée C;(t)
dans la suite. Si V; est le volume du réservoir composé de la bulle chargée, de la seringue
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Pousse seringue  Seringue Caméra

Capteur de pression Aiguille Caméra

FIGURE 4.3 — Photo du montage expérimental utilisé lors des expériences sur les bulles
chargées en particules
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et des tuyaux de liaison, I’équation 4.1 devient :

dC; kA
a V

(Ci(t) — C) (4.2)

L’intégration de 1’équation 4.2 entre l'instant initial et ¢ permet d’obtenir 1’équation
suivante : C;(t)—C, = (CO—C’a)e_%t ou Cj est la concentration molaire initiale a I'intérieur
de la bulle chargée. En utilisant la loi des gaz parfaits, nous réécrivons cette derniére
équation en fonction de la pression :

At

Pi(t) = Poe

(4.3)

Avec P; la pression relative a l'intérieur de la bulle chargée et Py la pression relative
a l'intérieur de la bulle chargée a t = 0. L’origine du temps correspond a l'instant ou le
systéme commence a évoluer spontanément. Pour nos expériences, 'aire de diffusion A
correspond & 'aire de la calotte sphérique en contact avec I'air atmosphérique. En effet,
une fois déposée sur le support qui maintient I’aiguille, une bulle chargée en particules perd
sa forme sphérique sous 'effet de son poids (voir figure 4.2). A est ainsi calculée a partir du
rayon et de la hauteur de la calotte déduits des photos prises par les caméras. Il est a noter
que les bulles chargées ne se déforment pas pendant les expériences de diffusion, le rayon
et la hauteur définis & partir des photos acquises par les caméras sont donc invariables le
long d'une expérience.

Finalement, V; est la somme de trois volumes : celui de la bulle chargée calculé a partir de
son rayon et de sa hauteur, celui de la seringue a t = 0 et celui des tuyaux de liaison.

La perméabilité k est I'unique inconnue dans I’équation 4.3, la valeur qui lui est attribuée
est donc celle qui donne le meilleur accord (méthode des moindres carrés) entre I’équation
4.3 et la courbe expérimentale de pression pour chaque expérience de diffusion. Un exemple
est présenté dans la figure 4.4.

Les valeurs de k sont présentées dans le tableau 4.1. Les valeurs de la perméabilité que
nous obtenons ne varient pas avec la taille des particules et sont trés faibles par rapport a
la perméabilité d'un film de savon ~ 1073 m/s [79]. Ces valeurs de k ont été calculées en
considérant que l'air diffuse a travers la totalité de la surface du film de la bulle chargée
en contact avec l'air atmosphérique. En réalité I'aire de diffusion est plus petite. Elle cor-
respond & l'aire des ponts capillaires entre les particules solides imperméables a lair. Les
photos prises a 'aide des caméras montrent que les particules s’arrangent suivant 1’empi-
lement hexagonal pour toutes les tailles de particules et de bulles (voir section 2.4.2). La
couverture en particules des bulles chargées est ainsi ~ 0.91. En conséquence, 'aire de dif-
fusion & considérer est égale a ~ 0.1A4 ou A est I'aire du film de la bulle chargée en contact
avec l'air atmosphérique (calotte sphérique). Les nouvelles valeurs de la perméabilité notée,
ki et présentées dans le tableau 4.1 sont en accord avec les valeurs de la perméabilité
d’un film de savon ~ 107 m/s [79)].

Le role joué par les particules solides présentes au niveau des bulles chargées se limite donc
a réduire l'aire de diffusion.
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FIGURE 4.4 — Pression relative intérieure en fonction du temps pendant une expérience
de diffusion d’une bulle chargée en particules de 140 um. L’équation 4.3 montre un tres
bon accord avec la pression relative intérieure mesurée par le capteur de pression.

Diameétre (pum) & x 10° (m/s) kg x 10° (m/s)

140 0.112 £ 0.011 1.12+0.11
250 0.103 £ 0.0031 1.03 £ 0.034
290 0.124 £ 0.0101 1.24 +£0.101

TABLE 4.1 — Perméabilités des bulles chargées en particules solides de différentes tailles.
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Rappelons par ailleurs que la configuration des particules de 140 pm au niveau du film
délimitant une bulle chargée est non définie (voir 2.4.1.2). Pourtant, en considérant que la
fraction surfacique en particules est ~ 0.91, la valeur de la perméabilité des films chargés
en particules de 140 um correspond bien & celle des films de savon nu. En supposant que
la diffusion d’air est bien limitée aux ponts capillaires entre les particules, ’accord entre
la perméabilité des films chargés en particules de 140 um et celle des films de savon est
justifiée si les particules sont en configuration monocouche. En revanche, si les particules
sont en configuration bicouche alors la fraction surfacique des ponts capillaires non chargés
au niveau des deux interfaces liquide-air risque d’étre inférieure & 0.09 = 1 — 0.91. Une
interface liquide-air trés peu chargée en particules par rapport a 'autre comme c’est le
cas des films plans chargés en configuration bicouche (voir 2.4.1.1) pourrait ainsi expliquer
qu'une fraction surfacique en particules = 0.91 permette d’obtenir une perméabilité en
accord avec celle des films de savon dans le cas des bulles chargées en particules de 140 pum.

4.3 Pression intérieure d’une bulle chargée en particules-
Caractérisation des interfaces liquide-air chargées

Lorsque nous relions une bulle chargée en particules solides au capteur de pression, nous
mesurons une pression différentielle nulle quelles que soient la taille des particules et des
bulles. La pression absolue a l'intérieur des bulles chargées est donc égale a la pression at-
mosphérique environnante. Nous mesurons une pression différentielle nulle également pour
des bulles trés jeunes (< 1 min aprés la génération). A cette échelle de temps, la diffusion
du gaz au travers du film chargé en particules est négligeable et ne peut donc pas étre a
I'origine de la pression relative nulle a I'intérieur des bulles chargées.

Pour un film de savon, la loi de Laplace présentée dans la partie 1.1.2 permet d’écrire :
AP = 2’YLG(R% + R%) avec AP le saut de pression a travers le film, v.4 la tension de
surface de l'interface liquide-gaz et Ry et Ry les deux rayons de courbure principaux du
film au point considéré. Le saut de pression est nul pour un film liquide si R% + RLQ — 00 ou
bien si v, = 0. Dans le cas du film chargé en particules qui délimite la bulle, la courbure
n’est pas nulle. En conséquence, seule une tension de surface nulle des interfaces liquide-air
pourrait expliquer une pression relative nulle & 'intérieur des bulles chargée en particules.
Des interfaces liquide-gaz chargées en particules microniques voient leur tension de surface
diminuer & partir d’une couverture en particules de 'ordre de 0.84 [49]. Comme nous I’avons
souligné dans la partie précédente, les particules sur les bulles chargées que nous étudions
semblent s’arranger suivant l’arrangement hexagonal (voir figure 2.11). Leur couverture en
particules est donc de l'ordre de ~ 0.9. Pour une couverture aussi importante, la tension
de surface équivalente des interfaces liquide-air de la bulle chargée pourrait étre plus faible
que celle d'une interface liquide-air "nue". Il suffit que la tension de surface équivalente
soit de l'ordre de 10 mN/m pour que la valeur de la pression relative & I'intérieur des bulles
chargées ~ 10 Pa soit du méme ordre de grandeur que la précision du capteur de pression
que nous utilisons. L’épaisseur de la courbe sur la figure 4.4 est justement due aux fluctua-
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tions des valeurs mesurées par le capteur de pression. A cause de cette sensibilité réduite
a faible gamme de pression, il est possible que le capteur indique une valeur nulle malgré
la faible surpression dans les bulles chargées en particules.

Il est également possible que la pression relative a I'intérieur des bulles soit effective-
ment nulle. Dans ce cas, les interfaces chargées du film qui délimitent les bulles ne peuvent
pas étre assimilées a des interfaces liquide-gaz caractérisées par une tension de surface.
Comme discuté dans la section 1.3.3.3, une interface liquide-air fortement chargée en par-
ticules solides présentent des propriétés différentes de celles observées pour une interface
nue. Plusieurs travaux mettent en évidence les caractéres solide et granulaire de ces inter-
faces charges [8, 98, 74, 19].

Un comportement similaire a été observé par Monteux et al [63] dans le cas de gout-
telettes recouvertes de particules microniques. Lorsque le volume de ces gouttelettes est
diminué, 'augmentation de la concentration des particules est accompagnée d'une dimi-
nution de la pression de la goutte. Cette pression finit par s’annuler dés 'apparition du
flambement de l'interface chargée en particules.

Pour conclure, les interfaces des bulles chargées en particules sont soit des interfaces
fluide a faible tension de surface (< 10 mN/m) soit des interfaces hybrides qui ne peuvent
plus étre caractérisées par une tension superficielle. La précision du capteur de pression que
nous utilisons ne nous permet pas de trancher quant aux propriétés des interfaces présentes
dans les bulles chargées que nous générons.

4.4 Bulles chargées en surpression

Cette partie est consacrée a la présentation des résultats obtenus lors d’expériences
ou la pression intérieure des bulles chargées en particules a été augmentée. Cette pression
intérieure a été augmentée en diminuant le volume de la seringue a laquelle la bulle chargée
en particules est reliée. Comme précité dans la partie 4.1, le débit imposé au niveau du
pousse seringue pour réduire le volume de la seringue est de 0.06 mL/min.

4.4.1 Description qualitative

Le comportement des bulles chargées en particules pendant les expériences de gonfle-
ment est qualitativement le méme quelles que soient les tailles des particules et des bulles
utilisées. La figure 4.5 présente un exemple de I'évolution de la pression ainsi que de la
forme d’une bulle chargée pendant une expérience de gonflement. La durée totale d’une
expérience de gonflement est par ailleurs de 'ordre de ~ 1 min. En conséquence, la diffu-
sion de 'air a travers le film chargé qui délimite la bulle est négligée dans ce qui suit.
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Dés que le pousse seringue est mis en marche, la pression relative intérieure, initialement
nulle, augmente sans qu’aucune déformation ne soit observée au niveau de la bulle chargée.
Comme la quantité de matiére comprise a l'intérieur du réservoir (composée de la bulle
chargée, de la seringue et des tuyaux de liaison) est constante, la loi des gaz parfaits prédit
effectivement une augmentation de la pression relative P; a l'intérieur de la bulle chargée
en réponse a la diminution du volume du réservoir. En effet, la loi des gaz parfaits permet
d’écrire :

Vi

P, = Patm(m —1)

(4.4)
Avec P, = 1.01325-10° Pa la pression atmosphérique, V; le volume initial du réservoir
composé de la seringue, de la bulle chargée et des tuyaux de liaison et AV la variation de vo-
lume imposée. Dans le cas des expériences en surpression AV = —Qt ot @ = 0.06 mL/min
le dédit imposé. Sachant que V; ~ 5 mL, la variation de volume | AV | est négligeable par
rapport a V; aux premiers instants d’'une expérience en surpression. Dans ces conditions,
I’équation 4.4 devient P; ~ _Rli/—f”m/. La pression relative a l'intérieur de la bulle dépend
ainsi de maniére linéaire de la variation de volume aux premiers instants. Le coefficient de
proportionnalité fatm est de I'ordre de ~ 2-10* Pa/mL et est en accord avec la pression
relative mesurée expérimentalement dans les bulles chargées (voir figure 4.5).

La fin du premier régime correspond & une chute brutale de la pression relative a I'inté-

rieur de la bulle chargée. Grace a I’exploitation des enregistrements vidéo, nous observons
que la chute de la pression relative indiquant la fin du premier régime correspond au début
de la déformation de la bulle chargée. Les photos prises a cet instant montrent en effet
I'apparition d’une fracture (film liquide nu) au niveau de la bulle chargée.
Ensuite, la fracture qui apparait sur la bulle chargée a la fin du premier régime s’élargit de
maniére réguliére sous l'effet de 'augmentation du volume de la seringue. Les expériences
de gonflement s’achévent lorsque la bulle chargée en particules éclate. La pression mesurée
a ce moment est nulle.

Il est a souligner que la transition du régime ot la pression augmente quasi linéairement
au régime de pression constante est abrupte. Elle peut étre définie par deux méthodes :
grace a la chute brutale de la pression ou bien grace a I’enregistrement vidéo en identifiant
I'instant d’apparition de la fracture. L’éclatement de la bulle défini grace aux enregistre-
ments vidéo est également brutal et correspond a l'instant ol la pression relative s’annule.
Les fréquences d’acquisition du capteur de pression et des caméras permettent d’estimer
la durée de ces transitions & ~ quelques millisecondes.

Aprés avoir décrit le comportement qualitatif d'une bulle chargée en particules pendant
une expérience de gonflement, nous nous intéressons dans la suite a leur mode de fracture,
a la pression relative a laquelle la fracture apparait et a la valeur de la pression pendant
I’évolution de la fracture.
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AV (mL)

FIGURE 4.5 — Evolution de la pression relative a l'intérieur d’une bulle chargée en parti-
cules de 250 wm en fonction de la variation de volume de la seringue AV = —Qt avec
@ = 0.06 mL/min le débit imposé. La mise en marche du pousse seringue est prise
comme origine du temps ¢. Le trait vertical en pointillé correspond a l'instant ou la frac-
ture apparait alors que le trait plein correspond a ’éclatement de la bulle définis gréce
aux enregistrements vidéo. Les images permettent de visualiser 1’état de déformation de
la bulle pendant 'expérience. La premiére photo (de gauche a droite) correspond a I'état
non déformée de la bulle chargée pendant le premier régime. La seconde photo montre
I’apparition de la fracture. La troisiéme photo prise juste avant 1’éclatement montre
I’évolution de la fracture. La quatriéme photo montre I’état final de la bulle apres qu’elle
ait éclaté.
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SR

FIGURE 4.6 — Schéma représentant deux particules qui s’attirent au niveau d’une bulle
chargée soumise a une surpression.

4.4.2 Fracture de la monocouche

Au-dela d’une pression relative critique, les bulles chargées que nous étudions se dé-
forment. Le film liquide au sommet de la bulle s’étire localement lors de la déformation.
Cet étirement local est similaire aux fractures observées sur les radeaux de particules sou-
mis & un gradient de tension de surface (effet Marangoni, voir section 1.3.3.3) bien que les
phénomeénes physiques mis en jeu soient différents.

L’origine de la résistance des bulles chargées en particules peut étre l'attraction entre
les particules comprises dans un film liquide que nous avons mis en évidence dans le cas
d’un film plan (voir partie 2.4.4). En effet, la déformation d’une bulle chargée en particules
soumise & une surpression impose 1’éloignement des particules les unes par rapport aux
autres (voir figure 4.6) auquel les forces d’attraction interparticulaire résisteraient.

La déformation par fracture observée pour les bulles chargées en particules peut par ailleurs
étre comparée a la rupture de matériaux fragiles. En effet ces matériaux se rompent si la
contrainte dépasse une valeur critique [37] qui est une fonction du module élastique du
matériau et de I’énergie de surface qui est nécessaire pour ouvrir la fracture. En adop-
tant une approche macroscopique, le film chargé en particules pourrait étre vu comme
un solide élastique 2D. Dans ce cas, les microfractures présentes a I’état initial et respon-
sables de la rupture du matériau correspondraient aux ponts capillaires entre les particules.

La contribution du poids des particules dans une déformation localisée au sommet peut
étre la suivante : une déformation non localisée ot toutes les particules s’éloignent les unes
des autres lors de I’étirement du film ne peut avoir lieu car les particules s’écouleraient vers
le bas sous 'effet de leur poids (voir figure 4.7).

4.4.3 Pression relative critique de fracture Pyx

Une bulle chargée en particules soumise & une surpression résiste et garde sa forme
initiale tant que sa pression relative interne ne dépasse pas une valeur critique. Au-dela de
cette pression relative critique notée Pp*, une fracture correspondant & un étirement du
film liquide apparait au sommet de la bulle chargée.

L’ordre de grandeur de P;* est de la centaine de pascals. A titre de comparaison, la pres-
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(a) (b) (c)

FIGURE 4.7 — Différents modes de déformation d’une bulle chargée en particules soumise
a une surpression. (a) correspond a I’état non déformée de la bulle chargée. (b) montre
une fracture au sommet de la bulle et correspond aux observations expérimentales. (c)
illustre un éloignement uniforme des particules auquel s’oppose le poids des particules
qui est a 'origine de leur écoulement vers le bas de la bulle chargée.

sion de Laplace dans une bulle de savon de taille comparable aux bulles chargées que nous
étudions est de 'ordre de la dizaine de pascals.

La pression relative critique de fracture Py* présentée dans la figure 4.8 ne semble pas

dépendre de la taille des particules ou de la taille des bulles chargées. Bien qu’étant dis-
persée, la valeur moyenne de Pyx est de 'ordre de 600 Pa.
Les résultats présentés dans la partie 2.4.4 montrent une vitesse d’approche plus élevée
pour les plus grandes particules. Cette observation laisse supposer que la force d’attraction
entre deux particules dans un film est d’autant plus grande que le diamétre des particules
est grand (la vitesse d’approche de deux particules de 590 pm est ~ 10 fois plus élevée que
celle de deux particules de 140 pm). Si ces forces attractives sont effectivement a l'origine
du seuil de déformation des bulles chargées en particules alors on s’attendrait a voir une
augmentation de Py lorsque le diameétre des particules Dp augmente. Ces interactions
expliquent la valeur élevée du seuil mais pas la valeur constante de Pyx pour toutes les
tailles de particules. Si nous supposons cette fois que 'origine de la résistance des bulles
chargées en particules est la pression capillaire maximale que les ménisques autour des
particules peuvent supporter, alors Kaptay [43| prédit une décroissance de cette résistance
lorsque la taille des particules augmente. Nos résultats expérimentaux ne montrent pas
cette dépendance (voir figure 4.8-b).

Si nous reprenons le modeéle macroscopique ou le film chargé en particules délimitant
les bulles est un solide élastique de module E avec des microfractures qui correspondent
aux ponts capillaires entre les particules alors le critére de Griffith nous permet d’estimer
la valeur d’une contrainte critique au-dela de laquelle le matériau se fracture [37]. En effet,
un matériau soumis a des contraintes o stocke de I’énergie élastique. Lorsque la contrainte
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Dp (pum) B (107" N-m) E (Pa) lniero (M)  0grifrin ( Pa)

140 0.34 98 21 o71
250 2.24 114 38 462
290 13.9 54 91 206

TABLE 4.2 — Valeurs de la contrainte seuil de Griffith pour différentes tailles de parti-
cules.

dépasse une valeur critique, la microfracture commence & s’ouvrir d’avantage en libérant
I’énergie élastique. Il s’ensuit la rupture macroscopique de matériau. La contrainte seuil,
notée oayiffith, résulte d'un bilan entre énergie élastique libérée —o?13 ., /F et Dénergie
de surface au niveau de la fracture Wi2,, ... avec W 1'énergie de surface et ;.o la taille de

la microfracture. L’expression de o¢yifyitn est la suivante :

EW

lmicro

OGrif fith = (4.5)

Dans le cas des bulles chargées en particules, la fracture implique la création de deux
interfaces liquide-air. W correspond donc a la tension de surface de l'interface liquide-air
27vpc- La taille caractéristique de la microfracture [,,,;c., correspond quant a elle le diamétre
du plus grand cercle possible d’insérer entre trois particules de diamétre Dp (voir figure
4.9). Ainsi, Lpicro = (\% — 1)Dp. Finalement, le module élastique des films chargés en
particules peut étre estimé grace au module de rigidité au flambement B que nous avons
défini dans la section 3.5. Sachant que h et vp sont ’épaisseur du film chargé en particules

qui délimite la bulle et son coefficient de Poisson respectivement, nous pouvons écrire :

3
B = __BR (4.6)
12(1 —v3)

Vella et al [98] ont proposé une valeur pour le coefficient de Poisson vp pour une mono-

couche de particules en arrangement hexagonal. Nous utiliserons la valeur qu’il reportent
= L Finalement, nous considérons que 'épaisseur du film chargé en particules qui déli-
mite une bulle correspond au diamétre des particules. Les pressions critiques de fracture
des bulles chargées en particules sont présentées dans le tableau 4.2.
Les modules élastiques que nous déduisons sont plus faibles que les modules élastiques
estimés par Vella et al [98] dans le cas de radeaux de particules (de l'ordre de la centaine
de pascals) mais restent tout de méme comparables. Les contraintes seuil de fracturation
ocriffith sont du méme ordre de grandeur que la pression relative critique de fracture
Prx ~ 600 Pa. Le modéle de Griffith permet de retrouver le bon ordre de grandeur de la
contrainte critique de fracturation mais n’explique pas la non variation de cette contrainte
critique avec le rayon des particules. En effet oGy pin >~ 571 Pa et ogpifpin ~ 173 Pa pour
les particules de 140 pm et 590 pm respectivement.
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FIGURE 4.8 — Pression relative critique de fracture Ps* en fonction du diamétre des
bulles D, pour différentes tailles de particules et Py en fonction du diameétre des par-
ticules Dp toutes tailles de bulles confondues en (a) et (b) respectivement.

.....

590 um a été extrapolé en supposant une dépendance en D? & partir des valeurs de ce
module pour les particules de 140 pum et 250 um comme c’est le cas pour les radeaux de
particules [74].

Nous avons par ailleurs considéré que 1'épaisseur du film chargé h qui délimite une bulle
correspond au diamétre des particules. Il est possible qu'une modélisation macroscopique
du film chargé fasse intervenir une épaisseur moyenne pas forcément égale au diamétre des
particules. En conséquence, les valeurs de ogyiffien, que nous présentons comportent des
approximations.

Dans le cas d’'une bulle chargée en particules, nous pouvons par ailleurs considérer que
'énergie élastique est stockée dans un volume égal & el? avec e ~ 45 um |’épaisseur du

micro

film liquide. En conséquence, la nouvelle expression de la contrainte critique est la suivante
oGriffith = \/270cE/e. Nous trouvons ainsi ogyifrin == 396 Pa, ~ 428 Pa et ~ 294 Pa
pour les bulles chargées en particules de 140 um, 250 um et 590 um respectivement. Ces
valeurs restent tres proches de celles retrouvées avec 'écriture classique de ogyiffith-

4.4.4 Pression relative lors de la fracture Py

Nous nous intéressons dans cette partie a la valeur de la pression relative a l'intérieur
des bulles chargées en particules pendant I'évolution de la fracture notée P;. Comme dit
précédemment, la valeur de Py reste constante pendant cette évolution et est de 'ordre de
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Chapitre4. Bulles chargées en particules solides

FIGURE 4.9 — Arrangement hexagonal de trois particules. La taille de la microfracture
Lniero = (\% — 1)Dp correspond au diamétre du disque inséré.

la dizaine de pascals.

Lorsque la fracture apparait sur une bulle chargée en particules, deux types d’interfaces
coexistent. Au sommet de la bulle 'interface fraichement créée est une interface liquide-gaz
ordinaire de tension de surface vy, = 36 mN/m alors qu’ailleurs I'interface du film chargé
en particules est mal caractérisée (voir section 4.3).

Afin de déterminer quel comportement d’interface est dominant, nous comparons les va-
leurs de la pression relative lors de la fracture P; aux valeurs de la pression de Laplace
Proplace = 4}57@ avec Ry le rayon de la bulle pendant I’évolution de la fracture. Il est a noter
que le rayon de la bulle chargée ne varie quasiment pas pendant 1’évolution de la fracture
car la variation de volume par rapport au volume de la bulle chargée est de l'ordre de 5%.
Les résultats de cette comparaison présentés dans la figure 4.10 montre un parfait accord
entre Py et Propiace. En conséquence, dés 'apparition de la fracture, les bulles chargées en
particules retrouvent un comportement liquide.

Cette information est intéressante car elle indique que malgré une couverture en particules
moyenne élevée, il suffit d’'un défaut de couverture trés localisée pour que l'interface re-
trouve les caractéristiques d’une interface liquide-air nue.

Par ailleurs, pendant I’évolution de la fracture qui correspond a la croissance d'un film
liquide nu au sommet de la bulle chargée, la pression relative intérieure semble constante car
la variation du rayon de la bulle est trés faible. En effet, la loi de Laplace pendant la fracture
permet d’écrire : APy = —% avec APy la variation de pression relative dans la bulle
chargée et AR, la variation du rayon de la bulle. Sachant que AV = 4IIR?AR;, pendant
I'évolution de la fracture, alors nous pouvons écrire : APy = —WLHG}%V. Pour R, = 4 mm et
AV = 0.02 mL, nous trouvons que AP; ~ 1 Pa. Cette valeur est négligeable par rapport
a la pression relative dans une bulle chargée lors de la fracture (de l'ordre de 50 Pa).
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FIGURE 4.10 — Pression relative lors de la fracture Py en fonction de la pression de La-
place dans une bulle de solution de SDS de méme rayon. La droite tracée est de pente
1.
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Chapitre4. Bulles chargées en particules solides

4.5 Bulles chargées en dépression

Cette section est consacrée aux résultats des expériences lors desquelles la pression a été
diminuée dans les bulles chargées en particules. La variation de pression est effectuée de la
méme maniére que pour les expériences en surpression : le volume de la seringue a laquelle
les bulles chargées en particules sont reliées est augmenté grace au pousse-seringue. Le
débit que nous imposons est égal a 0.06 mL/min. Finalement, la durée de ces expériences
est également de l'ordre de quelques minutes. En conséquence, nous négligeons dans la
suite la diffusion d’air a travers le film chargé en particules.

4.5.1 Description qualitative

Le comportement des bulles chargées en particules en dépression est plutot similaire a
leur comportement en surpression. En effet, la bulle chargée passe par un premier régime
pendant lequel sa pression intérieure diminue. En revanche, des petites variations de pres-
sion sont observées pendant ce régime. Grace au logiciel de traitement d’images ImageJ,
nous avons suivi I’évolution et l'aire projetée des bulles a partir de la vue de co6té pendant
les expériences de dépression et nous observons que les variations de pression et d’aire pro-
jetée sont corrélées (voir figure 4.11). En effet, lorsque I'aire projetée de la bulle diminue,
sa pression relative augmente. En admettant que 1’aire des bulles et leur volume évolue de
la méme maniére, nous pouvons conclure que les faibles variations de pression relative pen-
dant ce premier régime sont dues aux déformations de la bulle chargée. Les déformations
des bulles chargées observées pendant ce régime sont de trées faible amplitude et semblent
correspondre & des réarrangements localisés au niveau de la couche de particules.

La fin de ce premier régime est indiquée par une augmentation brutale de la pression rela-
tive a l'intérieur de la bulle chargée et par une déformation de grande ampleur comparable
a un collapse. La valeur de la pression relative minimale avant la fin du premier régime est
de 'ordre de la centaine de pascals.

Les pressions relatives mesurées aprés 'effondrement de la bulle chargée varient d’une ex-
périence a I'autre. Si le film liquide de la bulle chargée s’ouvre & un certain endroit lors de
son effondrement alors la pression relative s’annule. Il est également possible que du liquide
s’infiltre dans 'aiguille reliant la bulle chargée au capteur de pression et a la seringue pen-
dant 'effondrement d’une bulle chargée. Lorsque cela arrive, les valeurs recueillies par le
capteur de pression sont faussées. Dans la suite, nous ne nous intéresserons pas aux valeurs
de la pression relative aprés le collapse.

Il est a noter que la pression relative a 'intérieur des bulles chargées est négative car elles
sont en dépression. Par ailleurs, lorsqu’une bulle chargée collapse, le volume totale du ré-
servoir diminue. Comme la quantité de matiére et la température sont constantes pendant
une expérience de dépression, la valeur algébrique de la pression augmente en accord avec
la loi des gaz parfaits.

La figure 4.11 montre un exemple de I’évolution de la pression a l'intérieur d’une bulle
chargée et de son aire projetée ainsi que des photos de la bulle chargée a différents instants.
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FIGURE 4.11 — La courbe bleue représente 1’évolution de la pression relative a l'intérieur
d’une bulle chargée en particules de 250 um en fonction de la variation de volume de la
seringue AV = @t avec Q = 0.06 mL/min le débit imposé. La courbe noire quant a
elle représente la variation de 'aire projetée de la bulle chargée en fonction de AV éga-
lement. La mise en marche du pousse seringue est prise comme origine du temps t. Les
traits non continus correspondent aux instants ou la bulle se déforme légérement alors
que le trait plein correspond au collapse de la bulle défini grace aux enregistrements vi-
déo. Les images permettent de visualiser 1’état de déformation de la bulle pendant 1’ex-
périence. Les lettres permettent de faire correspondre les images aux pressions relatives.
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FIGURE 4.12 — Pression relative critique de collapse P, en fonction du diameétre des
bulles D, pour différentes tailles de particules et P, en fonction du diamétre des parti-
cules Dp toutes tailles de bulles confondues en (a) et (b) respectivement.

4.5.2 Pression relative critique de collapse P.

Nous nous intéressons dans cette partie a la valeur de la pression relative de collapse P.
des bulles chargées en particules. Comme pour les expériences en surpression, nous tragons
P. en fonction du diameétre des bulles Dy, et en fonction du diamétre des particules Dp sur
la figure 4.12.

La figure 4.12 montre que les valeurs de la pression relative critique de collapse P. ne
varient pas quelles que soient la taille des particules et des bulles. En effet, mis a part
quelques valeurs trés faibles de 'ordre —2000 Pa, aucune tendance marquée ne se dégage
des deux graphiques (a) et (b). La valeur moyenne de la pression relative de collapse est
de l'ordre de —500 Pa.

4.5.3 Comparaison aux gouttes et aux bulles "armurées" et aux
coques élastiques
Dans cette partie, nous allons comparer nos résultats au comportement des bulles et

des gouttes chargées en particules reporté dans la littérature. Nous comparons par la suite
les bulles chargées en particules que nous étudions aux coques solides.

Gouttelettes et bulles "armurées
La déformation des gouttes et des bulles chargées en particules a fait 'objet de nombreux
travaux. Comme mentionné dans la partie 4.3, Monteux at al [63] se sont intéressés au
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FIGURE 4.13 — Photos successives (a vers ¢) d’une goutte recouverte de particules de
3 um lors de la diminution de son volume [63].

comportement de gouttes millimétriques recouvertes de particules microniques lorsque leur
volume est diminué. Aprés un premier régime ol la goutte est sphérique (figure 4.13-a) et
la pression est égale a la pression de Laplace, la goutte devient "froissée" (figure 4.13-b).
Les pressions lors du second régime ou les premiéres déformations sont observées sont de
l'ordre de ~ 20 Pa. La goutte recouverte de particules finit par s’aplatir (figure 4.13-c).

Abkarian et al [2] ont étudié de leur coté la déformation de bulles microniques recou-
vertes de particules colloidales lors de leur dissolution. Lorsque le rapport entre la taille
des particules et la taille des bulles est augmentée, on passe d’une interface qui a un aspect
"froiss¢" & une interface facettée (voir figure 4.14-i). Les rapports de tailles ont été fait
variés entre ~ 0.01 et ~ 0.2. Une étude numérique a également permis a Abkarian et al
d’obtenir les pressions de collapse des bulles chargées dans le régime facetté (voir figure
4.15).

Pitois et al se sont par ailleurs intéressés au collapse de gouttelettes millimétriques re-
couvertes de particules microniques [72]. Bien que les tailles des gouttes et des particules
soient différentes de celles étudiées par Abkarian et al [2], la méme gamme de rapport de
tailles a été sondée et les mémes modes de déformation ont été observés. En effet, pour
les rapports faibles de l'ordre de ~ 0.05, l'interface recouverte de particules subit des dé-
formations dont 1’échelle spatiale est de l'ordre de la dizaine de particules. A I’approche
du collapse, l'interface est "froissée". Si le rapport de taille est plus élevée (de I'ordre de
~ 0.1) 'interface se facette pendant la diminution de la pression avant de collapser. Pour
des rapports de tailles supérieurs a ~ 0.15, le collapse est précédé par le déplacement d’une
particule vers l'intérieur de la gouttelette. Des images illustrant ces trois régimes sont pré-
sentées dans la figure 4.14-ii.

En faisant varier la pression extérieure, Taccoen et al [90] ont également mesuré les
pressions de collapse de bulles (de tailles ~ 100 um) recouvertes de particules solides de
quelques microns. Les pressions de collapse qu’ils reportent ne dépendent pas de la taille
des particules mais augmentent lorsque la taille des bulles décroit et peuvent atteindre
3000 Pa. Les pressions reportées par Taccoen et al s’alignent assez bien avec celles repor-
tées par Pitois et al [72| dans la limite des rapports de tailles Dp/Db faible (<0.005). Ils
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(ii)

FIGURE 4.14 — (i) photos de trois bulles de rapport de taille différents : (a) 0.008, (b)
0.19 et (c) 0.22 ou différents modes de déformation sont observées. L’échelle correspond
a 8 um. Les fleches blanches indiquent des défauts causés par des particules manquantes
[2]. (ii) photos de trois gouttes de rapport de taille différents : (a) 0.02, (b) 0.12 et (c)
0.17 pour des pressions internes de plus en plus faibles (gauche vers droite) [72].
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FIGURE 4.15 — Pressions de collapse normalisées par la pression de Laplace de bulles et
de gouttes recouvertes de particules en fonction du rapport entre la taille des particules
et la taille des bulles/gouttes. Les carrés correspondent aux expériences effectuées par
Pitois et al [72], les cercles aux simulations numériques effectuées par Abkarian et al [2]
dans le régime facetté, les triangles aux expériences effectuées par Taccoen et al [90] et la
zone colorée correspond aux pressions de collapse reportées par Monteux et al [63].

expliquent que l'apparition de dislocations locales au niveau de l'interface chargée est a
lorigine du collapse des bulles "armurées" qu’ils étudient. En équilibrant le gain énergé-
tique di a la dissolution du gaz a I’énergie capillaire associée au déplacement des particules,
ils proposent un modeéle théorique qui décrit correctement les pressions de collapse qu’ils
mesurent expérimentalement.

Les pressions de collapse des bulles et des gouttes armurées étudiées par Monteux
at al [63]|, Abkarian et al [2|, Pitois et al [72] et Taccoen et al [90| respectivement sont
présentées dans la figure 4.15. AP,qqpse correspond a la différence entre la pression initiale
dans la goutte/bulle (pression de Laplace) et la pression au moment du collapse. AP, ,japse
augmente avec le rapport de tailles entre les particules et les gouttelettes/bulles et est
comparable en ordre de grandeur a la pression de Laplace.

Dans le cas des bulles chargées que nous étudions, nous n’identifions pas différents
modes de collapse comme c’est le cas des gouttelettes/bulles dont nous avons discuté dans
le paragraphe précédent. La pression relative de collapse P, est quant a elle ~ 10 - Prgpiqce
alors que les pressions de collapse reportées par Monteux at al [63], Abkarian et al [2] et
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FIGURE 4.16 — Pression relative lors de la premiére déformation observée Py en fonc-
tion du rapport de taille entre les particules et les bulles Dp/D,, en (a) et en fonction du
diamétre des bulles Dy, en (b).

Pitois et al [72] ne dépassent pas le double de la pression de Laplace (voir figure 4.15).
Le rayon des bulles que nous avons étudié est de 'ordre de ~ 4 mm. Pour cette taille,
le modéle proposé par Taccoen et al [90] prédit une pression de collapse de 'ordre de
10 Pa bien plus faible que les valeurs absolues des pression de collapse que nous mesurons
(~ 500 Pa). Des déformations de faible amplitude peuvent par ailleurs étre observées avant
le collapse (assimilé & une déformation de plus grande amplitude) des bulles chargées que
nous étudions. Il est possible que ce soient ces petites déformations localisées qui corres-
pondent au collapse étudié dans la littérature et non I'effondrement. Les pressions relatives
qui accompagnent la premiere déformation observée notées Py s sont présentées dans la
figure 4.16. Les valeurs de Py sont dispersées mais de 'ordre de ~ 200 Pa ~ 10 - Prpiqce
en valeur absolue. Les valeurs de P restent donc également supérieures en valeur absolue
aux pressions de collapse reportées dans la littérature.

Finalement, les pression de collapse P, et les pressions lors de la premiére déformation Py
ne semblent pas dépendre du rapport de taille Dp/Djy, ni du diamétre des bulles ((voir fi-
gure 4.17 et 4.16)). Des valeurs trés grandes en valeur absolue pour lesquelles nous n’avons
d’explication sont toutefois observées a faibles rapport de taille. Ces observations ne sont
pas en accord avec les résultats de la littérature présentés précédemment.

Le comportement des bulles chargées que nous étudions est différent de celui des gouttes
et des bulles chargées en particules traitées dans [90, 63, 2, 72|. Cette différence peut étre
due aux états initiaux des interfaces qui ne sont pas équivalents. En effet, la tension de
surface de 'interface liquide-air chargée en particules est équivalente a celle de l'interface
nue dans le cas des gouttes et des bulles étudiées dans la littérature contrairement aux
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FIGURE 4.17 — Pression relative critique de collapse P, en fonction du rapport de taille
entre les particules et les bulles Dp/Dy,.
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Dp (um) E (Pa) Dy (mm) Pgue (Pa)

140 98 7 0.63
11 0.25
250 114 7 2.34
11 0.94
990 o4 7 6.15
11 2.49

TABLE 4.3 — Valeurs approchées de la pression critique de collapse P,y4e d'une coque
sphérique pour différentes tailles de particules et de bulles.

bulles chargées en particule que nous étudions et ou cette tension de surface est soit nulle
(interface non fluide) soit trés faible par rapport a la tension de surface de I'interface nue.
La présence de deux interfaces liquide-gaz dans le cas des bulles chargées que nous étudions
pourrait également étre a l'origine des divergences que nous reportons. Les bulles et les
gouttes chargées auxquelles nous comparons nos résultats ne font intervenir qu’une unique
interface liquide-gaz. Comme nous le montrons dans la partie 2.4.4, les interactions entre
deux particules sont beaucoup plus importantes lorsque ces derniéres sont piégées dans un
film liquide par rapport a une interface liquide-gaz unique. Ces interactions, vraisembla-
blement plus importantes également dans le cas des bulles délimitées par un film liquide,
peuvent étre a l'origine des pressions relatives de collapse élevées en valeur absolue que
nous reportons.

Coques élastiques

En adoptant une approche macroscopique, nous pouvons comparer les bulles chargées en
particules aux coques sphériques élastiques. Au-dela d’une pression critique Progye = 1655112
les coques sphériques ne sont plus stables [51]. Pour les bulles chargées en particules, en
assimilant 1’épaisseur h de la coque au diamétre des particules présentes au niveau du film
et en utilisant le module élastique déduit de la rigidité a la flexion des films plans chargés
(section 3.5), nous obtenons une pression critique de 'ordre de 1 Pa (voir tableau 4.3).

Les pressions relatives critique de collapse P. que nous mesurons expérimentalement

sont ~ 100 fois plus élevées que Pygue en valeur absolue. Les valeurs théoriques déduites
de la théorie élastique sous-estiment donc les pressions de collapse des bulles armurées. La
théorie élastique sous-estime également les pressions de collapse des gouttelettes chargées
en particules étudiées par Pitois et al [72].
Lorsque qu’une bulle chargée en particules est soumise a une dépression, la déformation ne
peut avoir lieu qui si des particules sont expulsées du film chargé qui délimite la bulle. Des
frottements entre les particules peuvent donc étre induits. Ces dissipations non prises en
compte par le modéle élastique peuvent étre a l'origine de la pression relative de collapse
élevée que nous mesurons.
Une approche granulaire & I’échelle des particules qui tient compte de la structure locale
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4.6. Forme finale d’une bulle percée

des particules aux interfaces (variation d’angles de contact, etc) serait plus adaptée pour
décrire le comportement des bulles et des gouttes chargées.

4.6 Forme finale d’une bulle percée

Lorsqu’une bulle de savon est percée, elle disparait complétement. Le film qui la délimite
se rétracte sous l'effet de la tension de surface. Dans cette partie, nous nous intéressons a
la forme des bulles chargées en particules aprés qu’elles aient été percées. Les expériences
d’éclatement que nous avons effectuées sur des films plans chargés en particules solides
montrent que les films peuvent résister a 1’éclatement si les particules sont en configura-
tion monocouche. Dans ce cas, le film chargé résiste a I’expansion du trou qui se retrouve
contenu dans le film & I’état final. Nous présentons dans cette partie les résultats d’ex-
périences ou le film délimitant une bulle chargée en particules a été percé. L’objectif de
ces expériences est de savoir si les résultats obtenus grace aux films plans peuvent étre
transposés au cas d’un film a courbure non nulle. Il est également intéressant d’étudier la
forme finale d’une bulle chargée dont le film a été percé en vue de prédire ’évolution d'un
matériau aéré renforcé par des particules solides. Si une bulle qui fait partie d’un matériau
aéré chargé en particules solides ne disparait pas lorsque son film est percé (lors dune
coalescence par exemple) alors le vieillissement du matériau aéré peut étre atténué.

La figure 4.18 montre des photos de bulles chargées en particules avant et aprés que
leur film ait été percé a l'aide d’un papier absorbant. Comme c’est parfois le cas pour
les films plans chargés en particules, les bulles chargées ne disparaissent pas lorsque leur
film est percé. Les vues de coté permettent d’observer que les bulles chargées percées se
déforment légérement mais qu’elles ne se tassent pas complétement. Les ponts capillaires
entre les particules permettraient aux bulles chargées de garder une forme proche d’une
calotte sphérique. La forme de la bulle chargée et ’aire du trou a ’état final varient d’une
expérience a l'autre. Aucune tendance particuliére n’a été observée d’une taille de parti-
cules & 'autre mais il est possible que cet état final dépende du rayon de la bulle initiale
et de I’état de la couche de particules (présence de défauts, etc). Notre étude dans le cadre
de cette thése s’est limitée a observer I’état final sans proposer de description quantitative.

Il est a noter que l'expansion du trou est bloquée méme pour les bulles chargées en
particules de 140 um ou la configuration des particules est non définie (section 2.4.1.2).
Dans le cas des films plans chargés en particules, 'expansion du trou n’est bloquée que dans
le cas des films ol les particules s’arrangent en monocouche. Si le blocage de ’expansion
du trou a la méme origine quelle que soit la courbure du film, alors la résistance des
bulles chargées en particules de 140 um pourrait indiquer que ces particules s’arrangent en
monocouche.
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Chapitre4. Bulles chargées en particules solides

(b)

FIGURE 4.18 — Photos de profil et de dessus de bulles chargées en particules solides
(140 pum en (a), 250 pm en (b) et 590 pm en (c)) avant et aprés que le film qui les déli-
mite ait été percé. Les contours du trou sont surlignés sur la derniére photo pour chaque

taille de particules.
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4.7. Conclusion

4.7 Conclusion

Les bulles chargées en particules que nous étudions ne se déforment pas tant que la

pression intérieure relative ne dépasse pas des valeurs seuils. Dans le cas d’une surpression,
la bulle se fracture (le film liquide est étiré au sommet) et finit par éclater. La pression
seuil de fracture notée Ppx* est de I'ordre de 600 Pa. Une approche macroscopique des bulles
chargées en particules caractérisées par un module élastique F permet de prédire correc-
tement la pression relative critique de fracture grace au critére de Griffith [37]. Pendant
I’évolution de la fracture, la pression relative que nous mesurons correspond parfaitement
a la pression de Laplace indiquant que la bulle chargée retrouve un comportement fluide.
Les bulles chargées en particules peuvent par ailleurs supporter des pressions relatives né-
gatives ~ 10 fois plus grandes que la pression de Laplace pour des bulles fluides de méme
taille. Les pressions relatives de collapse que nous reportons, de I'ordre de 600 Pa en valeur
absolue, sont trées élevées par rapport aux résultats reportés dans la littérature. La présence
de deux interfaces liquide-gaz dans le cas des bulles chargées que nous étudions renforce
les interactions interparticulaires et pourrait ainsi étre a l'origine de la résistance élevée au
collapse que nous observons. Finalement, la théorie élastique sous-estime les pressions de
collapse des bulles chargées en particules que nous étudions. Les dissipations potentielle-
ment induites par les frottements entre les particules non prises en compte par le modéle
¢élastique peuvent étre a 1’origine de ce désaccord.
Des expériences d’éclatement forcé montrent par ailleurs que I’expansion du trou peut étre
bloquée par les bulles chargées en particules que nous étudions. Cette propriété ouvre des
perspectives intéressantes quant au role stabilisant que peuvent jouer ce genre de bulles
lorsqu’elles sont intégrées a un milieu aéré.
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Conclusion

Au cours de cette thése, nous nous sommes intéressées au comportement des films et des
bulles chargés en particules solides hydrophobes. Leurs propriétés ont été sondées, grace
a des expériences d’éclatement et de rétraction d'un coté et de variation de pression d'un
autre coté. En utilisant 1'imagerie rapide, la PIV et des approches a différentes échelles,
nous montrons que les films et les bulles chargées en particules se démarquent des films et
des bulles de savon et nous caractérisons leurs propriétés mécaniques afin de proposer des
modéles.

Les expériences d’éclatement des films chargés en particules mettent en évidence l'in-
fluence importante de la configuration des particules sur les propriétés des films chargés.
Lorsque les particules s’arrangent en monocouche au niveau d’un film liquide, son com-
portement est trés différent de celui d’un film de savon nu. En effet, ’expansion du trou
est anisotrope. Les irrégularités au niveau du bord de rétraction libre correspondent aux
ruptures des ponts capillaires entre les particules. L’augmentation de la fraction surfacique
au voisinage du bord de rétraction a quant a elle pour effet de rendre défavorable la rupture
des ponts capillaires entre les particules. En conséquence, les films chargés en particules en
configuration monocouche peuvent contenir et arréter 1’évolution du trou.

Le comportement des films en bicouche pendant une expérience d’éclatement est quant
a lui qualitativement similaire au comportement des films de savon. La dynamique d’ex-
pansion du trou est en effet réguliére. Un assombrissement du bord libre de rétraction
di a I'accumulation des particules et du liquide est observé. Finalement, le film disparait
complétement suite a son éclatement. Ces observations sont qualitativement similaires a
I’éclatement d’un film de savon. En prenant en compte la masse collectée des particules
dans le modéle de Taylor-Culick [92, 23|, la vitesse du bord libre de rétraction peut étre
prédite. Cependant, cela n’est vrai qu’aux faibles fractions surfaciques en particules. A
fraction surfacique élevée, les vitesses expérimentales du bord libre de rétraction sont infé-
rieures aux vitesses théoriques déduites a 1’aide du modeéle de Taylor-Culick.

En ce qui concerne les expériences de rétraction a bord contraint des films particulaires,
la dynamique est réguliere quelle que soit la configuration des particules dans le film.
Comme c’est le cas pour l'éclatement des films en bicouche, la vitesse de rétraction du
bord contraint peut étre prédite a partir du modéle de Taylor-Culick adapté a nos condi-
tions expérimentales (prise en compte de la force par unité de longueur F induite par la
présence du barreau) a faibles fractions surfaciques. A fraction surfacique élevée, les vitesses
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de rétraction expérimentales sont encore une fois plus faibles que les vitesses théoriques.
Grace au suivi des particules que nous avons effectué par PIV (Particle Image Velocimetry),
nous mettons en évidence que la quantité de mouvement diffuse dans les films chargés en
particules pendant une expérience de rétraction. En supposant que ces films chargés sont
des fluides newtoniens 2D, nous déduisons une viscosité effective en ajustant les profils
théoriques aux profils expérimentaux.

La viscosité effective commence & croitre lorsque ¢ ~ 0.65. A cette fraction surfacique
en particules, chaque particule du film chargé a en moyenne Z ~ 4 plus proche voisin.
Pour cette valeur de Z, le systéme est localement "bloqué" (jamming) [94] : une particule
ne peut pas changer de position sans induire le déplacement de ses voisines et du liquide
autour d’elle. La fraction surfacique pour laquelle la viscosité effective diverge par la suite
(p ~ 0.84) est comparable a la fraction surfacique de jamming pour les granulaires secs
2D [102, 58, 20|. L’origine de cette viscosité effective peut étre attribuée aux dissipations
dans la phase liquide lors du déplacement des particules. Nous montrons ainsi que les films
liquides particulaires dissipent de I'énergie visqueuse lorsqu’ils se rétractent et que cette
dissipation d’énergie augmente fortement a forte concentration en particules, ces films par-
ticulaires tendent ainsi vers un état "solide".

Le flambement des films chargés en particules peut par ailleurs étre observé. En mesurant
de 'ordre de 1071% N-m. Cette valeur est comparable & ce qui a été reporté dans le cas de
radeaux de particules [98, 74]. Ce flambement indique encore une fois que les films chargés
en particules subissent une transition liquide-solide pour des fractions surfaciques proches
de ~ 0.8.

Finalement, nous observons qu’a rapport de taille élevé (ratio de la longueur sur la largeur)
et a fraction surfacique assez élevée, un film chargé en particules peut arréter 'avancée du
barreau. L’origine de ce comportement pourrait étre attribuée aux mécanismes dissipatifs
présents aux fortes concentrations en particules (divergence de viscosité et flambement)
mais aussi a la diminution de la tension de surface effective du film chargé aux fractions
surfaciques en particules trés élevée (>0.84).

Les expériences de mirissement forcé que nous avons effectuées sur les bulles chargées
en particules en faisant varier leur pression interne montrent l'effet de la réduction de la
perméabilité du film particulaire aux échanges gazeux ainsi que l’existence de pressions
seuil de déformations. Les pressions de collapse (dépression) et de fracture (surpression),
dans le cas d’expériences de déflation et d’inflation respectivement, sont du méme ordre
de grandeur et semblent ne dépendre ni de la taille des particules ni de celle des bulles.
Une modélisation macroscopique otu le film chargé en particules est considéré comme une
coque élastique (dont le module est déduit des modules de rigidité a la flexion que nous
définissions grace aux films chargés plans) permet de retrouver le bon ordre de grandeur
de la pression critique de fracture grace au critére de Griffith. En revanche, les pressions
critiques de collapse déduites en adoptant cette méme approche sous-estiment les pressions
critiques de collapse que nous mesurons expérimentalement. Le frottement entre les grains,
qui intervient vraisemblablement lors d’une expérience de déflation, pourrait étre a 1’ori-
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gine de cet écart. Les pressions de collapse que nous reportons sont par ailleurs ~ 10 fois
supérieures a celles reportées dans la littérature pour les gouttes et les bulles a interface
unique chargée en particules solides. Cela pourrait étre attribué aux forces d’interaction
entre particules plus importante dans le cas du film comme 'ont montré nos expériences
de rapprochement d’une paire de particules. En effet, ces fortes interactions pourraient
étre a l'origine d’une forte contrainte dans le film particulaire ~ 10 fois plus importante
que la pression de Laplace. La pression effective dans ces coques particulaires serait alors
responsable de la résistance au collapse ou a la fracture.

Les résultats que nous obtenons sont intéressants quant a leurs applications aux milieux
aérés. La présence de films liquides chargés en particules solides similaires a ceux que nous
avons étudiés pourrait limiter les effets de la coalescence et des réarrangements topolo-
giques. Des bulles "armurées" comparables & celles présentées dans ce mémoire pourrait
de leur coté ralentir, voir méme inhiber, le mtrissement du matériau aéré dans lequel elles
sont incluses.

Pour compléter cette étude, il serait intéressant de faire varier la viscosité du fluide
interstitiel lors des expériences de rétraction. L’évolution de la viscosité effective du film
chargé en particules avec la viscosité du fluide interstitiel permettrait de confirmer davan-
tage que 'origine de la viscosité effective en termes de dissipation d’énergie est bien liée au
mouvement des particules dans le film liquide visqueux. La rigidité a la flexion des films
chargés en particules pourrait par ailleurs étre caractérisée avec plus de précision grace a
une vue de profil lors des expériences de rétraction. Cette vue permettrait d’observer le
régime des ridules (qui précéde les plis). En ce qui concerne les bulles chargées en parti-
cules, la variation de I’épaisseur du film liquide entre les particules permettrait de faire
varier les forces d’interactions entre les particules. Mesurer les pressions de collapse et de
fracture pour différentes forces d’interaction serait un moyen de mieux comprendre le role
que jouent ces forces dans la résistance a la déformations des bulles chargées.
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Annexe A

Mesure de I’épaisseur d’un film liquide
mince par interférométrie

Considérons un film liquide d’épaisseur e éclairé perpendiculairement par une source
de lumiére blanche. Les ondes lumineuses incidentes peuvent étre réfléchies par la premiére
interface liquide-air, traverser la premiére interface liquide-air et étre réfléchie par la seconde
ou bien traverser les deux interfaces du film liquide (voir figure A.1).

(a) (b) ()
Air

Liquide N

Air K

FIGURE A.1 — Une onde lumineuse incidente perpendiculairement sur un film liquide
peut étre réfléchie par la premiére interface liquide-air (a), traverser la premiére inter-
face liquide-air puis le film liquide et étre réfléchie par la seconde interface liquide-air (b)
ou bien traverser les deux interfaces du film liquide (c).

En utilisant une source de lumiére qui joue également le role de capteur (Ocean Optics),
I'intensité résultant de l'interférence des rayons réfléchis par la premiére interface et des
rayons transmis par la premiére interface puis réfléchis sur la deuxiéme interface est mesurée
en fonction de la longueur d’onde a différents instants (voir figure A.2).

L’intensité I de deux ondes de méme longueur d’onde A qui interférent s’écrit :

I = ]1 + IQ + 2\/ ]1IQCOS(A¢) (Al)
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ChapitreA. Mesure de 1’épaisseur d’un film liquide mince par interférométrie
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FIGURE A.2 — Intensité en fonction de la longueur d’onde.

Avec I et I les intensités des deux ondes qui interférent et A¢ le déphasage. Dans notre
cas, A¢p = @ ou 0 = 2e la différence de marche optique des deux ondes et n ~ 1.33
I'indice optique du film liquide. L’intensité est maximale si A¢ = [27]. En développant

cette équation, nous obtenons :

kA
T2
Avec k un entier. D’aprés ’équation A.2, la valeur de k\ est constante est correspond a
la pente de la droite représentant une suite arithmétique entiére aléatoire de raison 1 en
fonction de I'inverse des longueurs d’ondes présentant un maximum d’intensité. L’épaisseur
du film liquide est finalement calculée grace a cette pente.

(A.2)

e
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Annexe B

Particle Image Velocimetry

La PIV (Particle Image Velocimetry) est une méthode optique qui permet de mesurer
des champs de vitesse instantanée dans un fluide grace a des particules réparties dans le
matériau. Si 'objet de I’étude est le fluide, la concentration de particules doit rester assez
faible afin de ne pas modifier la dynamique d’écoulement. Les particules solides, assimilées
a des particules fluides, servent de traceurs dans ce cas.

Dans le cadre de notre travail, nous nous sommes intéressées a la dynamique des films
chargés en particules considérés comme un milieu homogene. La concentration élevée de
ces particules n’est donc pas problématique.

En comparant deux photos successives prises par la caméra rapide lors d’une expérience
de rétraction, la vitesse locale est déduite. En pratique, la PIV est effectué a 'aide du
logiciel DaVis, version 8.2.2, développé par La Vision qui repose sur l'utilisation d'une
fonction appelée fonction de corrélation croisée entre des images successives. La fonction
de corrélation croisée est un opérateur qui agit sur deux fonctions (f, g) corrélées a un
motif d’intensité sur chaque image. Cet opérateur vaut 1 lorsque les deux fonctions sont
identiques et tend vers —1 quand les fonctions sont différentes.

L’image est découpée en carré d’interrogations de IV - M pixels. Chaque carré est caractérisé
par la fonction f(x,y) qui correspond au niveau de gris au point (z,y). Si g est la fonction
associée au méme carré aprés déformation alors la fonction de corrélation discréte s’écrit :

2

—1M-

Cyldx, dy) = f(z,y) - g(x +dz,y + dy) (B.1)

y=0

H

*ﬁ
o

Ot dx et dy sont les déplacements en pixels. Le couple (dz, dy) qui maximise la fonction
de corrélation de paire de g(xz + dz,y + dy) avec f(z,y) est retenu comme la meilleure
estimation du déplacement du carré d’interrogations (voir figure B.1).

L’analyse par PIV est optimale si chaque carré d’interrogations contient 3 a 4 particules.
Nous avons fait varier la taille des carrés d’interrogation avec la taille des particules afin
de respecter ce critére. Le choix du pas de temps entre les images successives est également
important. Il doit étre choisi pour que le déplacement d’un motif dans un carré d’inter-
rogation entre deux images successives soit de 'ordre du diameétre d’une particule. Dans
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ChapitreB. Particle Image Velocimetry

Corrélation croisée Recherche de pic

N\

v(t)

P et BEEE

\ dy

FIGURE B.1 — Principe de la corrélation croisée [57]

ces conditions, la détection des déplacements entre deux carrés et le temps de calcul sont
optimaux. Pour nos expériences, un pas de temps de 'ordre de 0.5 ms permet d’obtenir
des résultats satisfaisants.
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Annexe C

Viscosités de cisaillement de de
dilatation

Pour un fluide newtonien, le tenseur des contraintes visqueuses peut s’écrire :

(

Ou Dy est la trace du tenseur du taux de déformation. L’équation C.1 permet de diviser
le tenseur des contraintes en la somme d’un tenseur déviatorique de trace nulle et d'un
tenseur diagonal. Le coefficient A, noté n dans la suite, correspond a la viscosité de cisaille-
ment fréquemment traitée dans la littérature. A + B = & quant a lui est appelé seconde
viscosité ou viscosité dilatationnelle et il devient important quand la compressibilité du
fluide n’est plus négligeable. Pour 'eau 4 20 ° C', n ~ 1 mPa-s et £ ~ 3.4 mPa-s [44].
L’équation C.1 permet donc d’écrire que . = n + & La viscosité cinématique, qui
correspond a "—f, est notée v.

. 2)13 = A(ZDU - 5ilel) + (A + B)(SijD” (Cl)

=
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ChapitreC. Viscosités de cisaillement de de dilatation
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