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Avant-propos

[’ensemble des travaux présentés ici ont été réalisés au Laboratoire de Physique et
Mécanique des Milieux Hétérogenes (PMMH-UMR, 7636) a I’Ecole Supérieure de Physique
et Chimie Industrielles de la ville de Paris (ESPCI).

Je remercie J.-E. Wesfreid de m’avoir proposé de travailler sur ce sujet. Je remercie
J.-P. Brancher et R. Ribotta d’avoir accepté d’étre rapporteurs. Enfin, je remercie J.-C.
Bacri, D. Salin et A. Thess d’avoir accepté de faire partie de mon jury de these.

Durant ma derniere année de these, j’ai eu la chance de discuter avec Stéphane Roux, qui
travaillait encore au laboratoire a ce moment. De cette collaboration, est née toute la partie
qui concerne la compression du réseau hexagonal a champ constant. J’'ai appris comment,
a partir d’'une hypothese de travail, on cherchait a mettre en place une expérience capable
de valider cette hypothése. Pour m’avoir fait profité de cette approche, que je qualifierais
de ludique et scientifique, je remercie vivement Stéphane.

Je remercie Francoise, Pierrette et Michel, pour leur bonne humeur quotidienne. J’adresse
un clin d’ceil & tous mes amis (Les Dalton ainsi que les sept nains ... 14 c’est siir, ils se
reconnaitront) du laboratoire pour leur bonne humeur, leur amitié, nos discussions tres
stimulantes sur la physique...et autre.



6 AVANT-PROPOS




Introduction

Si l'on regarde autour de nous, on se rend compte que, dans la Nature, les motifs
abondent. Comme par exemple, les rides sur le sable modelées par les vagues, la robe
rayée blanc et noir du zebre, les taches quasi-régulieres de la girafe, la peau de l’ana-
nas. De méme, au laboratoire de Physique, de nombreuses instabilités hydrodynamiques,
physico-chimiques ou mécaniques conduisent a la formation de motifs. De fagon générale,
le comportement de ces systemes physiques est sous la dépendance d’un certain nombre
de parametres. La réponse du systeme a une variation de I'un des parametres est en gé-
néral réguliére, mais il existe des valeurs particuliéres des parametres — appelées valeurs
critiques — pour lesquelles le systeme adopte soudain un comportement qualitativement
différent du comportement antérieur. Un tel changement de comportement est appelé bi-
furcation et se traduit par une perte de symétrie du systeme. Les instabilités représentent
un sous-ensemble de ’ensemble plus général des bifurcations. Citons deux exemples...

L’instabilité de Rayleigh-Bénard est l’'instabilité thermoconvective d’une couche de
fluide, placée entre deux plaques, et chauffée par le bas. Lorsque la différence de tem-
pérature entre les deux plaques est suffisamment faible, le transfert thermique dans la
couche de fluide s’effectue par diffusion. Lorsque la différence de température atteint un
seuil critique, le fluide se met en mouvement sous forme de rouleaux de convection. La dif-
fusion thermique tend a homogénéiser la température et a réduire les gradients de densité
responsables de la convection. La viscosité du fluide tend également a ralentir la convection.
La diffusion thermique et la viscosité sont ici deux effets stabilisants. La situation devient
instable lorsque les effets stabilisants ne peuvent plus équilibrer la gravitation (déstabili-
sant). Dans ce cas, on observe des mouvements cellulaires : le fluide chaud remonte vers la
paroi froide, se refroidit devient plus dense, redescend vers la paroi chaude, se réchauffe,
devient moins dense, remonte, etc... Cette description met en évidence un fait général :
une instabilité résulte d’un renversement du rapport de force entre des phénomenes sta-
bilisants et déstabilisants. Cette instabilité est a 1’origine des mouvements ascensionnels
au dessus de parois chaudes, des mouvements de convection atmosphérique ou océanique.
L’augmentation de la température conduit a une déstabilisation des rouleaux de convec-
tion, qui peuvent se mettre en zig-zag, ou peuvent osciller de maniere périodique. Tout ceci
n’est vrai que lorsque les parameétres du fluide dépendent peu de la température (conditions
Boussinesq). Dans le cas contraire, le réseau formé prés du seuil est un réseau hexagonal.
Quand la différence de température augmente, les hexagones deviennent instables et sont
remplacés par des rouleaux.
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Une variante de l'instabilité de Rayleigh-Bénard est l'instabilité de Bénard-Marangoni,
qui survient lorsque la face supérieure du fluide est libre, et la couche fluide suffisam-
ment mince. Au dessus d’une valeur critique de la température, un réseau de cellules de
convection hexagonales se développe. Lorsque la température augmente encore, les cellules
hexagonales deviennent instables et sont remplacées par des cellules carrées.

Ces deux instabilités que nous venons de décrire sont des instabilités a seuil, gouver-
nées par un parametre de controle, ici la température. Lorsque le parametre de controle
est inférieur a une valeur seuil, ou valeur critique, I’écoulement est stable; au dela du
seuil, I’écoulement est instable et bifurque vers une autre configuration. La valeur critique
correspond a un renversement du rapport de force entre facteurs stabilisants et facteurs
déstabilisants. Une instabilité se traduit par une perte de symétrie du systeme, et cette ca-
ractérisation est tres importante. Par exemple, dans ’expérience de Rayleigh-Bénard sous
conditions Boussinesq, le régime diffusif peut étre caractérisé par I'invariance par transla-
tion des champs de température et de vitesse, selon un axe quelconque du plan des plaques.
La bifurcation est marquée par la rupture de la symétrie z — z + &, ou I'axe (Ozx) est
perpendiculaire aux rouleaux dans le plan des plaques, et par I’apparition d’une périodicité
spatiale. Le régime convectif peut étre caractérisé par un nombre d’onde non nul £, selon
(Ox) :

Bifurcation primaire k, =0 — k; # 0

Cette caractérisation d’une bifurcation par une rupture de symétrie peut étre étendue aux
instabilités secondaires. En effet, quand la différence de température augmente, les rouleaux
deviennent instables. Selon les conditions expérimentales, ils peuvent perdre leur caractere
rectiligne et se mettre en zig-zag, ou un second réseau de rouleaux perpendiculaire au
premier peut se développer. Dans les deux cas, c’est I'invariance par translation z — z+4¢
suivant ’axe des rouleaux qui est brisée. Les rouleaux primaires peuvent aussi se mettre
a osciller : c’est I'invariance par translation dans le temps ¢ — ¢ + 7 qui est brisée, avec
I’apparition d’une fréquence angulaire non nulle :

Bifurcation secondaire k,=0—k, #0 ou w=0—w#0

L’instabilité de Kelvin-Helmoltz est l'instabilité de deux fluides séparés par une interface
plane et s’écoulant a des vitesses différentes. Lorsque la différence de vitesses atteint une
valeur critique, 'interface devient instable et conduit & la formation de vagues. La bi-
furcation qui marque ’apparition de ces vagues interfaciales correspond a la rupture de
I'invariance par translation t — x + £, et a 'apparition d’un nombre d’onde non nul.
Cependant, ’onde se propage a une célérité non nulle et I'invariance par translation dans
le temps est elle aussi brisée, simultanément a la brisure de 'invariance par translation.
Dans I'instabilité de la couche limite, c’est I’'invariance dans le temps qui est brisée pour
la bifurcation primaire.

Comme nous venons de le voir, les instabilités peuvent conduire a des bifurcations
successives menant a la formation de réseaux a symétries décroissantes. Ces instabilités
constituent un domaine offrant une large variété de transition entre réseaux a symétries
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différentes. Bien que les mécanismes physiques de ces instabilités soient différents, les ré-
seaux correspondant ont la méme symétrie et peuvent étre traités avec le méme formalisme.
Tous ces changements de symétrie peuvent étre décrits par le formalisme des bifurcations,
dans le cadre d’équations d’amplitude du type Ginzburg-Landau. Ce formalisme est phé-
noménologique et ne tient pas compte de l'origine physique des phénomenes observés,
seulement de leur domaine de stabilité.

Ici, nous nous intéressons a une instabilité hydrodynamique interfaciale, qui se développe
lorsqu’une couche de ferrofluide est soumise a un champ magnétique vertical. Cette insta-
bilité fournit la possibilité d’étudier la transition entre un réseau hexagonal et un réseau
carré. L’intérét de notre étude est qu’elle s’inscrit dans un cadre général. En effet, la tran-
sition hexagones-carrés est depuis peu observée en convection de Bénard-Marangoni, dans
I'instabilité électro-capillaire et aussi dans I'instabilité de Faraday d’une couche de sable.
Notre systeme a ’avantage d’étre tres simple a mettre en place expérimentalement.

Un ferrofluide est une solution colloidale stable de particules ferromagnétiques. Jus-
qu’aux années 1960, il n’existait pas de liquides pouvant acquérir une aimantation compa-
rable a celle des solides ferromagnétiques. Les liquides connus étaient soit dia- soit para-
magnétiques avec une susceptibilité magnétique inférieure 3 1073. La situation a évolué 3
partir des années 1960 avec la production de ferrofluides aux propriétés superparamagné-
tiques. De rapides progres ont été fait entre 1960 et 1980 dans la production de ces liquides.
Des fluides magnétiques de perméabilité magnétique de I'ordre de 40, ou d’aimantation de
saturation de 'ordre de centaines de kA /m, ont été synthétisés depuis. A Téchelle du La-
boratoire de Physique et de Chimie, les ferrofluides offrent la possibilité de travailler sur
des systeémes modeles ou de parfaire leur maitrise afin d’optimiser leurs propriétés. Paralle-
lement, les applications des ferrofluides se sont multipliées et s’averent tres prometteuses.
On les utilise de nos jours dans de nombreux domaines — Technologie, Ecologie, Médecine.
Leur étude a permis I’émergence d’une spécialité appelée Ferrohydrodynamique...

Découverte par Cowley et Rosensweig en 1967, 'instabilité que nous étudions est la
suivante : lorsqu’on met une couche de ferrofluide dans un champ magnétique uniforme et
vertical, une instabilité interfaciale se développe pour une valeur du champ B > B,.;;. La
surface — initialement plane — se hérisse de pics disposés selon un motif hexagonal. Nous
nous intéresserons particulierement a ce qui se passe lorsqu’on augmente encore le champ
magnétique. Pour B > B! ., > B, le réseau hexagonal se transforme progressivement
en réseau carré. Alors que la premiere bifurcation a été étudiée en détail depuis 1967 —
autant du point de vue théorique qu’expérimental, on ne trouve pas — ou trés peu —
de contribution expérimentale & la seconde bifurcation (transition hexagones-carrés). Par
contre, il existe des contributions théoriques importantes :

1. la premiere, réalisée en 1970 par Gailitis, prédit la possible existence des carrés non
observés expérimentalement. Ce systeme étant variationnel, Gailitis calcule son éner-
gie et la minimise.

2. le formalisme des équations d’amplitude a été développé pour rendre compte de
la possibilité de la transition hexagones-carrés. Cette analyse permet de faire des
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prédictions qualitatives sur la transition. Jusqu’a présent, cette étude a manqué de
rétroaction expérimentale.

La premiere partie de ce manuscrit traite de 'instabilité interfaciale de pics en général.
Dans le chapitre 1, nous présentons ce qu’est un ferrofluide, ses propriétés et ses applica-
tions. Puis, dans le chapitre 2, nous traitons de l’instabilité découverte en 1967, de son
mécanisme et des contributions théoriques ou expérimentales sur le sujet. Nous présentons
en particulier les résultats de I’analyse linéaire d’une couche de ferrofluide infinie et non
visqueuse, faite par Cowley et Rosensweig en 1967. Celle-ci leur permit d’obtenir les valeurs
critiques de l'instabilité — champ magnétique et nombre d’onde du réseau formé. Nous
décrivons ensuite le dispositif expérimental que nous avons utilisé pour étudier I'instabi-
lité. Nous présentons dans les chapitres 3 et 4, ’analyse linéaire d’une couche de ferrofluide
d’épaisseur et de viscosité quelconques. Dans un premier temps, nous présentons puis li-
néarisons les équations du probleme. Ensuite, nous définissons les échelles caractéristiques,
qui nous permettent d’adimensionner nos équations. La relation de dispersion générale
que nous obtenons, est simplifiée pour quatre cas asymptotiques de la couche de fluide,
correspondant le plus souvent aux cas expérimentaux. Pour chaque régime asymptotique,
nous calculons les valeurs critiques de l'instabilité, sa vitesse de croissance et le nombre
d’onde de taux de croissance des fluctuations linéaire maximal. Les domaines de validité
des différents régimes sont explicités, ce qui nous a permis de situer notre expérience dans
le cadre de la théorie linéaire.

Dans la deuxieme partie, nous nous intéressons a la transition hexagones-carrés. Dans
le chapitre 5, nous situons les contributions théoriques, expérimentales et numériques sur le
sujet. Puis, dans le chapitre 6, nous étudions les réseaux hexagonal et carré et leur défaut,
a l'aide d’une analyse de Fourier des niveaux de gris de leurs images. Nous expliquons
aussi comment nous avons contrélé le nombre de défauts dans la phase hexagonale. Tout
ceci nous permettra d’étudier le role du défaut du réseau hexagonal lors de la transition.
Dans le chapitre 7, nous décrivons la phénoménologie de la transition hexagones-carrés.
Nous montrons comment le réseau hexagonal, par simple glissement des rangées de pics,
se transforme en réseau carré. Nous analysons le role des défauts penta-hepta du réseau
hexagonal lors de la transition. Dans le chapitre 8, nous présentons les résultats de sé-
lection de nombre d’onde par variation quasistatique et brutale du champ magnétique.
Les résultats obtenus par les deux processus sont tres différents. Dans le chapitre 9, nous
discutons et interprétons les résultats de sélection de nombre d’onde. Nous montrons ainsi
que le réseau carré est un état métastable du systéme induit par compression du réseau
hexagonal lorsqu’on augmente le champ, par le biais des conditions aux limites. Ceci est
vérifié a I'aide d’une nouvelle expérience réalisée dans un entonnoir. Enfin, nous concluons
et donnons les perspectives de ce travail.
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Dans cette premiére partie, nous traitons de l'instabilité interfaciale de pics. Ce n’est
que dans la deuxiéme partie, que nous aborderons 1’étude de la transition hexagones-carrés.
Dans le chapitre 1, nous rappelons ce que sont les ferrofluides ainsi que quelques unes de
leurs propriétés et applications. Puis, nous présentons dans le chapitre 2, I’instabilité inter-
faciale de pics découverte en 1967, ainsi que les valeurs critiques de ’'instabilité. Enfin, nous
précisons le dispositif expérimental que nous avons utilisé. Dans le chapitre 3, nous présen-
tons I'analyse linéaire d’une couche de ferrofluide d’épaisseur et viscosité quelconques. La
relation de dispersion générale que nous obtenons, est étudiée pour différents cas asympto-
tiques de la couche de ferrofluide dans le chapitre 4. Nous précisons les domaines de validité
des différents régimes asymptotiques, afin de situer notre expérience dans le cadre de la
théorie linéaire.
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Chapitre 1

Les ferrofluides

Ce premier chapitre traite des ferrofluides en général. Aprés une petite présentation de
ces liquides magnétiques et de leur composition, nous développons les criteres de stabilité
de ces colloides sous I’action des différentes forces mises en jeu. Puis, nous décrivons briéve-
ment leur procédé de synthese. Ensuite, nous présentons une de leurs propriétés physiques :
le superparamagnétisme. Enfin, nous énumérons quelques unes de leurs applications.

1.1 Qu’est ce qu’un ferrofluide?

Un ferrofluide est un liquide qui a de fortes propriétés magnétiques. Sous l’action
d’un champ magnétique extérieur, ce liquide noir opaque, s’aimante comme un barreau de
fer. Parallelement, il se comporte comme un fluide, capable d’épouser les formes de son ré-
cipient ou de s’écouler [1]. Les liquides magnétiques ne se rencontrent pas a 1’état naturel, il
faut les synthétiser. La méthode utilisée est de réaliser une suspension colloidale stable,
homogeéne et isotrope de particules ferromagnétiques monodomaines dans un
liquide porteur. Nous verrons un peu plus loin qu’un liquide magnétique ainsi synthétisé
est superparamagnétique et non ferromagnétique.

L’intérét pour la synthese des ferrofluides s’est développé simultanément dans différentes
équipes, au début des années 1960. Il ne faut pas confondre les ferrofluides avec d’autres
fluides magnétiques mis au point dans les années 1940, et constitués de particules ferroma-
gnétiques de diametre supérieur au micron en suspension dans de ’huile. Ces suspensions,
utilisées dans certains dispositifs automobiles — embrayages, freins et amortisseurs — de-
venaient solides sous ’action d’un champ magnétique.

Les ferrofluides en different radicalement a un double point de vue :

— la taille des particules;
— leur structure.

En 1963, Stephen Papell de la NASA synthétisa I'un des premiers ferrofluides [2]. Le fluide
de Papell était constitué de particules finement divisées de ferrite, de taille de 1’ordre

15
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de 100 A, en suspension dans du kéroséne. Afin d’éviter ’agglomération des particules,
Papell avait introduit dans la solution, de I’acide oléique, qui servait d’agent dispersant.
L’originalité du fluide de Papell résidait dans la taille des particules et dans leur structure,
puisque chaque particule était enrobée d’une couche de matériau élastique (acide oléique),
prévenant I'agglomération des grains.

Au cours des années 1960, R. E. Rosensweig — en collaboration avec les chercheurs d” Awvco-
Corporation — améliore le fluide de Papell et synthétise un ferrofluide plus magnétique.
C’était le seul ferrofluide pratiquement utilisé dans ces années-la. Il avait la constitution
suivante :

— particules ferromagnétiques : ferrite de Manganese et de Zinc (Mng5Zngs — FeaO3);
— fluide porteur : kéroséne ou heptane normal;
— agent dispersant : acide oléique.

En collaboration avec R. Kaiser, R. E. Rosensweig examine une grande variété de parti-
cules magnétiques, d’agents dispersants et de fluides porteurs. Ils analysent parallelement
les principes physiques qui régissent les propriétés des fluides magnétiques [3]. En 1968,
R.E. Rosensweig devient le cofondateur, avec R. Moskowitz, de la Ferrofiuidics Corpora-
tion. C’est aujourd’hui la principale entreprise qui commercialise les fluides magnétiques
et certains produits dérivés (voir les applications des ferrofluides).

Les ferrofluides, commercialisés par la Ferrofiuidics Corporation, restent assez chers et leur
prix varie de 8 francs par ml pour notre ferrofluide a 80 francs par ml pour un ferrofluide
qui possede une forte susceptibilité magnétique initiale y; = 4, 2.

1.2 Stabilité du colloide magnétique

Le probleme essentiel pour fabriquer un ferrofluide est celui de la stabilité de la solu-
tion. En effet, lorsqu’on introduit des particules dans un liquide, la solution obtenue n’est
généralement pas homogene : sédimentation sous l'effet de la pesanteur, forces de Van der
Waals entre les particules. De plus, lorsque ces particules sont magnétiques et qu’elles sont
soumise a un champ magnétique, le probleme se complique. Les particules, qui constituent
des moments magnétiques élémentaires, peuvent s’attirer mutuellement, ou encore, sou-
mise a un gradient de champ, ces particules ne sont plus distribuées de facon homogene
dans le liquide porteur. Obtenir un liquide magnétique homogene et stable nécessite de
prendre certaines précautions.

Il faut tenir compte des différentes énergies mises en jeu, lorsqu’on introduit des grains
magnétiques dans un liquide porteur sous champ magnétique [3]. Pour cela, on considére
le systeme représenté sur la Figure 1.1 et dont les parametres typiques sont résumés dans
le Tableau 1.1. Ap = pparticute — Priquide €St la différence de densité entre les particules et
le liquide porteur, L la hauteur du récipient, M le module de I’aimantation du ferrofluide,
H le module de I'induction magnétique a laquelle est soumis le systeme, 7" la température
du systeme, k la constante de Boltzmann et g ’accélération de la pesanteur. On note V' le



1.2. STABILITE DU COLLOIDE MAGNETIQUE

Ap (kg/m?) | M (A/m) | H (A/m)
4,310° | 4,46.10° 8.10%
L (m) TXK) |[k(NmK )
0,05 298 1,38.10° 5

TAB. 1.1: Parameétres d’un systeme typique.

Fi1c. 1.1: Colloide magnétique sous champ normal.

17

volume d’une particule relié & son diametre D par la relation V = 7 D3/6, 1y la perméabi-
lité magnétique du vide.

Les énergies mises en jeu sont les suivantes :

énergie d’agitation thermique : k7'

énergie gravitationnelle : Ap VgL

énergie champ magnétique-dipole magnétique

: uoMHV

énergie de contact entre dipoles magnétiques : poM?V/12

énergie de Van der Waals entre les particules.
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pesanteur

En premier lieu, il faut empécher le phénomeéne de sédimentation sous l'effet de la
pesanteur; pour qu'une particule reste en suspension indéfiniment, ’énergie thermique par
particule k7T doit étre supérieure ou égale a 1’énergie potentielle ApV gL nécessaire pour
élever la particule a la hauteur L du récipient contenant le fluide :

kT'>ApV gL

ce qui conduit a un diametre D de particules de I'ordre de D < 10 nm. Avec une taille
de cet ordre de grandeur, chaque particule constitue ainsi un monodomaine magnétique
aimanté a saturation.

gradient de champ magnétique extérieur

Les particules sont attirées vers les zones de champ magnétique de haute intensité. Afin
de minimiser le phénomene de ségrégation, on doit avoir:

KT > poMHV

ce qui conduit a un diametre de particules D < 8,1 nm.

Forces attractives

Dans un deuxiéme temps, les particules du ferrofluide peuvent s’attirer mutuellement
et sous l’effet de deux forces :

— la force magnétique ou interaction dipole-dipole, diie a I'aimantation spontanée des
particules;

— la force de Van der Waals, diie a I'attraction qui apparait entre deux dipoles élec-
triques, eux-mémes créés par les fluctuations de la structure électronique.

Afin d’éviter I'agglomération des particules sous 'effet de la force magnétique, ’énergie
maximum nécessaire pour séparer les particules — correspondant au cas ou les particules
sont en contact — doit étre supérieure a I’énergie d’agitation thermique :

kT > pgM*V

ce qui conduit a un diametre des particules D < 7,8 nm.

On constate que cette énergie magnétique maximum nécessaire a la séparation des parti-
cules a une valeur finie. L’énergie magnétique varie comme 1/(I+2)3 ot [ = 2s/D, s étant
la distance de séparation surface-surface, D le diametre des particules.

Ceci n’est pas le cas pour la force de Van der Waals ot1 I’énergie maximum nécessaire pour
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séparer deux particules (I = 0) est infinie (modéle de Hamaker). Afin d’éviter une agglo-
mération qui serait alors irréversible, il faut maintenir une distance minimale d’approche
non nulle entre les particules.

Pour cela, on dispose de deux méthodes : une méthode de répulsion mécanique et une
méthode de répulsion électrostatique.

L’¢énergie de Van der Waals est en 1/, & courte distance, et en 1/1° a longue distance. A
longue distance, on vérifie bien que 1’énergie d’agitation thermique compense 1’énergie de
Van der Waals, pour des particules de taille de I'ordre de 10 nm.

Répulsion mécanique

On introduit un surfactant dans la solution (Figure 1.2). La molécule de surfactant

possede un groupement chimique polaire, la téte, qui adhere a la surface de la particule, et
une queue, d’au moins 10 & 20 A de long, qui présente une affinité avec le fluide porteur.
Les agents tensio-actifs se fixent sur la particule magnétique par leur partie hydrophile et
présentent vers le solvant leur extrémité hydrophobe, ce qui explique que la majorité des
ferrofluides soit a base de solvant non polaire. L’obtention de ferrofluides a base de sol-
vant polaire comme 1’eau nécessite I’adjonction d’un deuxieéme agent tensio-actif de facon
a réaliser un ensemble (particule magnétique - surfactant 1 - surfactant 2) présentant une
couche extérieure hydrophile [4].
Le surfactant constitue un matelas élastique (film moléculaire) autour des grains et em-
péche une trop grande approche entre ceux-ci, par encombrement stérique. C’est cette
méthode qui est utilisée pour la fabrication des ferrofluides surfactés par la Ferroflui-
dics Corporation.

Répulsion électrostatique

Une deuxiéme méthode de stabilisation consiste a introduire une charge de surface de
méme signe sur les grains magnétiques ce qui conduit a la fabrication de ferrofluides
dit ioniques. La neutralité de la solution est assurée par 'introduction de groupements
ioniques adéquats. Cette méthode a été découverte par René Massart en 1979 et est décrite
dans [5, 6, 7]. Ces ferrofluides ioniques ont un solvant privilégié : 1’eau. Ils sont fabriqués
par une méthode de précipitation et ne nécessitent pas l'utilisation de surfactant. Ils sont
moins stables que les ferrofluides surfactés a base de solvant organique, notamment a cause
de I’évaporation plus rapide de leur solvant.

1.3 Syntheése d’un ferrofluide surfacté

Nous décrivons brievement les deux méthodes utilisées pour la synthése des ferrofluides
surfactés. Des détails sur la synthese des ferrofluides ioniques pourront étre trouvés dans
[5, 6, 7]. Les deux méthodes pour préparer les particules du colloide magnétique d’'un fer-
rofluide surfacté consistent : soit a réduire la taille de particules grossieres, soit a faire
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F1c. 1.2: Particule magnétique de taille 100 A, enrobée d’une monocouche de 20 A de
surfactant [3].

précipiter des particules d’hydroxydes ferreux ou ferriques, de la taille voulue dans une
solution. Dans les deux cas, I’emploi d’agent surfactant est indispensable afin d’assurer la
dispersion des particules magnétiques et prévenir leur agglomération.

La méthode de broyage est la plus facile a mettre en oeuvre et fut découverte par S. Pa-
pell en 1965. La poudre de ferrite (10 microns) est mélangée a un solvant — kérosene —
en présence de surfactant — acide oléique. Le tout est broyé durant environ 500 a 1000
heures, dans un agitateur rempli de boules d’acier. En choisissant une bonne proportion
des différents éléments, on obtient & la fin du procédé, un ferrofluide colloidal contenant
des particules de taille 10 nm et recouvertes d’'une monocouche d’agent dispersant [2, 8].
Une autre méthode de préparation des ferrofluides surfactés est basée sur une réaction chi-
mique de précipitation. Il existe de nombreuses méthodes de préparation de ferrofluides par
précipitation. Nous décrivons ici un procédé élaboré en 1974 par Khalafalla et Reimers au
Bureau des Mines U. S. [9]. Dans un premier temps, la magnétite colloidale est fraichement
précipitée en solution aqueuse selon la réaction chimique suivante :

SNH,OH + 2FeCls + FeCly, — FeO.Fe;,0O5 + 8NH,Cl + 4H50

Dans un deuxiéme temps, une étape de peptisation permet de transférer les particules
obtenues de la phase aqueuse vers une phase organique, qui contient un agent dispersant.
Puis, les particules qui nous intéressent — particules magnétiques enrobées de surfactant
— sont séparées du reste et le liquide porteur est ajouté a ces particules jusqu’a obtention
de la concentration voulue.
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Le broyage est la méthode la plus pratique mais pour une production a grande échelle, on
préfere la précipitation. Les méthodes chimiques sont en effet plus rapides que les méthodes
mécaniques — quelques heures comparé a quelques mois pour la méthode de broyage. Elles
peuvent étre tres bon marché mais elles restent limitées a certains composés et donc cer-
tains ferrofluides.

Comme nous l'avons vu, on peut synthétiser des ferrofluides dans différents types de li-
quides : huiles, solvants organiques, et plus difficilement de ’eau. Voici un exemple de
ferrofluide typique synthétisé (Tableau 1.2):

particules ferromagnétiques FeO — Fey04
liquide porteur CHs — (CHj)14 — CHj
agent dispersant CH; — (CHy); —CH =CH — (CHy); — CO.H

TAB. 1.2: Ferrofluide typique.

1.4 Aimantation du ferrofluide

Superparamagnétisme

Les ferrofluides ont un comportement superparamagnétique. En I’absence de champ,
les grains qui, étant donné leur taille, constituent des dipoles magnétiques élémentaires,
sont orientés de fagon isotrope et I'aimantation totale du ferrofluide est nulle. Lorsqu’on
applique un champ magnétique au ferrofluide, les dipoles ont tendance a s’orienter selon
le champ, afin de minimiser leur énergie. L’aimantation du liquide est alors non nulle et
atteint une valeur de saturation lorsque tous les dipoles sont orientés selon le champ. Le
ferrofluide a donc un comportement paramagnétique. La réponse des particules a un champ
magnétique imposé est équivalente au phénomene de paramagnétisme observé lors de la
polarisation de molécules possédant un moment dipolaire. Pour un ferrofluide, on parle
de superparamagnétisme et non de paramagnétisme car sa susceptibilité magnétique y est
de I'ordre de I'unité alors que dans un matériau paramagnétique standard, x est compris
entre 107 et 1073.

Dans le cas ou les interactions entre moments magnétiques élémentaires peuvent étre né-
gligées, la loi d’aimantation peut étre modélisée par la loi de Langevin [3, 10]:

M/Mgq = cotha — 1/a = L(a)

ol « = mH/kT (proportionnel & D?®), m étant ’aimantation par particule, M,,; 'aiman-
tation de saturation, L la fonction de Langevin. Sur la Figure 1.3, sont représentées les
courbes de magnétisation issues de la loi de Langevin, pour différentes tailles de particules.
La susceptibilité initiale est d’autant plus petite que la taille des particules est petite et
croit rapidement avec cette derniere [3].
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Quand la perméabilité magnétique initiale du ferrofluide est importante, il n’est plus pos-
sible de négliger les interactions entre dipoles magnétiques. Les courbes de magnétisation
expérimentales ne donnent pas un bon accord avec la loi de Langevin. Il faut tenir compte
de deux facteurs supplémentaires pour rendre compte de la courbe de magnétisation expé-
rimentale :

— la distribution de la taille des particules;

— le fait que ces particules sont enrobées de surfactant, ce qui implique qu’il y a un
diametre de la particule magnétique et un diametre de la particule globale.

Ce probleme a été abordé dans [11] et nous n’en donnerons pas de détails ici.

1.00

MM,
3

| 1 1 I

0 0.1 0.2 0.3 0.4 a.5
-Applicd induction, £ (teslas)

F1a. 1.3: Courbes d’aimantation calculées pour différents ferrofluides a partir de la loi de
Langevin; D est la taille des particules et ¢ My = M, est Paimantation de saturation [3].
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1.5 Les ferrofluides : des applications en vrac ...

Il existe de nos jours de nombreuses applications des ferrofluides. Nous allons en pré-
senter ici quelques unes.

Dans 'industrie
Joint tournant

Les premiéeres applications commerciales des ferrofluides furent étudiées par la Ferro-
fluidics Corporation. La premiere d’entre toutes a été la mise au point de joints annulaires
entre un arbre tournant et la structure qui le supporte. Le joint n’est constitué que de
quelques gouttes de ferrofluide, maintenu par un aimant permanent formant un collier
autour de ’arbre. Ces joints liquides minimisent les frottements et ne générent aucune
poussiere. Le ferrofluide est de préférence surfacté dans de I’huile, afin d’assurer aussi un
role de lubrifiant. Ces joints assurent une tres bonne étanchéité entre 2 milieux (aucune
fuite).

Dans certains cas, il est nécessaire d’utiliser des joints & plusieurs étages qui résistent a des
différences de pression élevées. Un joint rotatif a 160 étages peut supporter une différence
de pression de 66 atmospheres, alors qu’un joint simple n’encaisse qu’une différence de
pression de 0,2 atmospheéres.

Ces joints se rencontrent dans les fours utilisés pour la croissance de cristaux de Silicium
pour assurer I’étanchéité entre 'atmospheére et le vide du four. On les utilise aussi pour
la protection des disques durs, dans les laser a gaz, les moteurs. L’étude des instabilités
trouve ici toute son utilité afin de bien maitriser 'utilisation de ces joints.

Haut-parleur

Une variante du joint de pression est utilisée dans la conception des haut-parleurs.
L’élément fonctionnel le plus important dans la plupart des haut-parleurs est une bobine
mobile cylindrique ajustée sur un aimant permanent cylindrique. Ces deux éléments sont
séparés par un petit entrefer permettant a la bobine de se mouvoir. La chaleur dégagée dans
la bobine mobile est dissipée plus facilement quand 1’air remplissant cet espace est remplacé
par un liquide, meilleur conducteur de la chaleur. Un liquide ordinaire est inutilisable car
il s’écoulerait hors de I’espace, alors qu’un ferrofluide est retenu par le champ magnétique
déja présent. Ceci permet de lisser la réponse en fréquence du haut-parleur et aussi de
tripler sa puissance maximum admissible.

Méthode de séparation par flottation

La lévitation magnétique dans un ferrofluide est utilisée pour séparer des matériaux de
densités différentes. Le principe de cette méthode est le suivant : si I’on place une sphére
non magnétique, dans un récipient contenant du ferrofluide moins dense que la sphere, cette
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derniere coule au fond. Si I’on place le récipient entre les mémes poles de deux aimants
identiques, la sphére s’éleve du fond du récipient et se déplace vers le centre du fluide. Ce
comportement s’explique de la maniere suivante. L’énergie magnétique est minimale au
centre du fluide. D’apres la loi de Bernouilli généralisée (1.1), la pression est non uniforme
dans le ferrofluide et minimale au centre, ce qui maintient la sphére en équilibre stable
(Figure 1.4).

H
p+pU2/2—|—pgh—,u0/MdH = constante (1.1)
0

ol p est la pression au sein du fluide, U la vitesse, H 'induction magnétique, M 1’aiman-
tation, h l’altitude, p la densité du fluide et pg la perméabilité magnétique du vide. Les

Magnet

Ferrofluid
..:} — Pressure Stably
/{ }5 ™~ increases —— levitated
~ away from object
center
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(@) (b)

F1G. 1.4: Lévitation d’un objet non magnétique dans un ferrofluide [3].

méthodes habituelles de séparation par flottation se révelent inadaptées pour faire flotter
des substances de densité supérieure a cinq. Par contre, les forces de 1évitation magnétique
que I’on peut créer sont suffisamment importantes pour faire flotter des matériaux de n’im-
porte quelle densité. La seule limitation est que le matériau ne doit pas étre magnétique.
Aux Etats—Unis, une usine pilote de ferrofluide a été installée pour séparer des déchets
métalliques industriels, dont des débris non ferreux provenant d’automobiles. Au Japon,
la société Hitachi trie des composants d’appareils électriques domestiques en Aluminium,
en Zinc et en Cuivre. Cette méthode est utilisée pour trier les diamants dans le sable de



1.5. LES FERROFLUIDES : DES APPLICATIONS EN VRAC ... 25

plage par flottation sélective.

Les peintures magnétiques

Les peintures magnétiques sont des suspensions colloidales de pigments et particules
ferromagnétiques, stabilisées par surfactant dans un liquide porteur. Les liquides obtenus
doivent avoir une faible pression de vapeur saturante pour réaliser de bonnes peintures.
Ces peintures sont plus résistantes a la corrosion [12].

En médecine
L’hyperthermie magnétique

L’hyperthermie consiste & chauffer des organes ou tissus entre 41 et 46 degrés Celsius,

notamment pour le traitement du cancer. Ce procédé bloque la prolifération des cellules
cancéreuses et améliore 'efficacité de la chimiothérapie. De plus, il cause des dommages
réversibles aux cellules et tissus. Néanmoins, cette méthode a le désavantage de provoquer
un réchauffement hétérogene des tissus et parfois un phénomene de “hot spot”, difficile a
prévoir.
Dans les années 1950, quelques groupes américains essaient de mettre en place une méthode
d’hyperthermie magnétique. En effet, on a constaté que des cellules cancéreuses fixaient
des particules d’oxyde de fer. Ces particules magnétiques, placées au niveau des organes
ou tissus, et excitées par un champ magnétique alternatif extérieur pourraient assurer
leur échauffement. Chan et al. en 1993 d’une part, puis Jordan et al. en 1996 d’autre
part, présentent des études in vitro sur des cultures de cellules cancéreuses [13, 14]. Leurs
travaux montrent que l'excitation de nanoparticules par champ alternatif conduit a une
température tres homogene dans la culture. En 1997, des expériences réalisées sur des souris
se révelent etre tres convaincantes. Des lors, il existe une réelle volonté de progresser dans
cette voie afin de pouvoir expérimenter la méthode sur des étres humains.

Agents actifs encapsulés

Il est possible d’encapsuler des protéines ou médicaments sans perte de leur activité
biologique, grace a des particules magnétiques. Le tout est acheminé via les vaisseaux
sanguins vers la zone a traiter grace a un aimant. Les agents actifs sont ensuite libérés par
chauffage. Par exemple, on peut introduire des complexes ferreux dans un fluide magnétique
pour traiter la déficience en fer [15].

Conclusion

Les liquides magnétiques font ’objet de convoitise depuis tres longtemps. Ce n’est ce-
pendant que depuis une trentaine d’années que des progres décisifs ont été accomplis au
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niveau de leur syntheése, qui ont permis d’obtenir des colloides concentrés et stables. Au-
jourd’hui, les applications de ces ferrofluides, dans de nombreux domaines, se multiplient
et semblent tres prometteuses. Avec les ferrofluides, nous disposons en quelque sorte d’un
nouveau matériau alliant a la fois des propriétés fluides et magnétiques. Ce matériau offre
la possibilité d’investir un champ encore inexploité, laissant place a I'imagination. Du point
de vue de la recherche fondamentale, les ferrofluides offrent aussi de nombreuses possibili-
tés d’études. L’instabilité de pics, 'instabilité du labyrinthe conduisent a la formation de
motifs dont ’étude s’inscrit dans un cadre plus général que celui concernant uniquement
les ferrofluides. Nous nous sommes intéressés a l'instabilité de pics découverte en 1967 et
que nous présentons dans le prochain chapitre.



Chapitre 2

L’instabilité interfaciale de pics

Une grande partie de ce chapitre est consacrée a la présentation de résultats déja acquis
sur ’instabilité interfaciale de pics. Lorsqu’on applique un champ magnétique uniforme et
normal a la surface libre horizontale d’un ferrofluide, une instabilité interfaciale se déve-
loppe au dessus d’une valeur critique du champ magnétique B,,;;. Cette instabilité conduit
a la formation d’'un réseau hexagonal de pics et a été observée pour la premiere fois par
Cowley et Rosensweig en 1967 [16]. Nous commengons par décrire le mécanisme physique de
cette instabilité interfaciale. Puis, nous présentons I’analyse statique des forces s’exercant
sur la surface du ferrofluide, qui permet de calculer les valeurs critiques de l’instabilité
— aimantation critique M,.;; et nombre d’onde critique du réseau formé k..;. Ensuite,
nous faisons tres brievement le point sur les contributions expérimentales et théoriques
concernant 'instabilité de pics, principalement celle de Cowley et Rosensweig en 1967.

Nous décrivons le dispositif expérimental que nous avons utilisé pour étudier I’insta-
bilité. Enfin, nous comparons l'instabilité de pics a d’autres instabilités hydrodynamiques
interfaciales.

2.1 Analyse statique de I’instabilité

2.1.1 Meécanisme de ’instabilité

Faisons le bilan des forces s’exercant sur la surface libre du ferrofluide sous champ
magnétique normal :

— force de gravité;
— force de tension interfaciale;
— force magnétique.

Les deux premieres sont des forces stabilisantes de l'interface alors que la derniere a un
effet déstabilisant.
Le mécanisme de l'instabilité est le suivant : la surface plane du ferrofluide présente des

27
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petites perturbations aléatoires. En présence du champ magnétique, ces petites perturba-
tions s’amplifient car elles concentrent les lignes de champ magnétique et ainsi, la contrainte
magnétique a laquelle elles sont soumises. Il y a un phénomene d’auto-amplification des
perturbations de I'interface. L’instabilité se développe quand la force magnétique dépasse
les forces stabilisantes de tension superficielle et de gravité. On observe la formation d’un
réseau de pics bi-dimensionnel le plus compact : le réseau hexagonal (Figures 2.1 et 2.2).
Nous tenons a signaler I’expérience réalisée par Arribart et Gouyet au Laboratoire PMC
a I'Ecole Polytechnique, qui peut fournir une comparaison qualitative de notre systéme
avec une assemblée d’aimants verticaux. Des aimants, de moment magnétique vertical,
sont assujettis a se déplacer dans le méme plan. L’interaction entre les aimants est de type
dipole-dipole répulsive. Ces aimants sont montés sur des mobiles & coussin d’air. Au temps
t = 0, ils sont introduits sur une table a coussin d’air horizontale de dimensions finies, et
lancés de facon aléatoire. Au bout de quelques temps, ’assemblée d’aimants atteint un état
d’équilibre stable : ils sont disposés sur un réseau hexagonal.

F1G. 2.1: Le réseau hexagonal de pics; vue de dessus. La distance entre pics est de 1’ordre
du centimetre, ainsi que la hauteur des pics.
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F1a. 2.2: Le réseau hexagonal de pics; vue de coté.

29
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2~

1 M ferrofluide 1 ferrofluide
0

Fi1G. 2.3: Couche de ferrofluide soumise a un champ magnétique extérieur; déformation de
I'interface.

2.1.2 Valeurs critiques de l’instabilité

Avant Dl'apparition de I'instabilité, il n’y a aucun mouvement de l’interface. Stricte-
ment au seuil, la vitesse de croissance de 'instabilité est nulle. La limite d’apparition de
I'instabilité (valeurs critiques) peut donc étre trouvée par une analyse purement statique.
On considére une couche de ferrofluide (milieu 1) soumise & un champ magnétique exté-
rieur vertical et placée dans un fluide non magnétique (milieu 2). On note Hg, I'induction
magnétique extérieure associée et My, I’aimantation du ferrofluide en présence de champ
magnétique. On note Ap, la différence de densité entre le ferrofluide et le fluide non ma-
gnétique, g I’accélération de la pesanteur, p la perméabilité magnétique du ferrofluide.
Supposons une faible déformation a la surface du ferrofluide de la forme & = € cos(kz), de
nombre d’onde k et longueur d’onde A = 27 /k, et évaluons les forces exercées sur la créte
de cette déformation [17].

Effets stabilisants

La surface libre du ferrofluide est stabilisée sous 1’effet de la pesanteur, d’'une part, et
de la tension interfaciale d’autre part.
La pression hydrostatique exercée sur la perturbation conduit au terme —Apgé qui tend a
la faire disparaitre.
La tension interfaciale introduit un terme de pression de Laplace v/R. Au premier ordre,

cette contribution devient yO&? /0x? = —vk?¢, oul R est le rayon de courbure de la défor-
. N . 2 2
mation et est relié a £ par la relation R ~ —(Z; + g—gﬂ)f.

Effet déstabilisant

Essayons d’évaluer la contribution magnétique sur I'interface. Le tenseur des contraintes
0;; dans un milieu aimanté, linéaire, isotherme et incompressible s’écrit :

0ij = —p*oij + pHiH; — gHQ(Si'
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ou p* =p— Apgz.
Des équations de Maxwell, on tire I’équation de Laplace pour I'induction magnétique (fer-
rofluide non conducteur) :

H=-Vo
Le champ déformé a la méme géométrie que celle de I'interface et s’écrit dans les différents

milieux :

&, =—Hyz+ ¢1e(ikz—iwt)ekz
&, = —Hyz + ¢26(ikw—z’wt)e—kz

Au premier ordre, les vecteurs normaux et tangents a I'interface sont respectivement n =
(—ik&, 1) et t = (1,3kE):
Ce qui conduit a :

H,=H,
H, = H, 4+ 1k&
On exprime la continuité de H; et B,, et on obtient :
_ —poMo€
¢1 T ptao
by = pMog
2 p+po

Ceci nous indique que les lignes de champ se concentrent sur les crétes de ’inter-
face.

F1G. 2.4: Les lignes de champ se concentrent sur les crétes de I'interface [3].
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La différence de pression magnétostatique de part et d’autre de I'interface s’écrit :

2 1 2 2112
Oun = Opn = [#/Q(Hn - Ht )]1

Onn désigne la contribution normale & l'interface du tenseur des contraintes o;;. On note

[X]2, la différence X? — X!, ol X" représente la valeur de X dans le milieu 7. Au premier

ordre, on obtient alors la différence de pression magnétostatique (terme stabilisant) :

pupio MEkE
M+ o

Cette contribution est proportionnelle a £. Ceci nous indique que le fluide est aspiré par
P’accroissement du champ aux crétes.
La force totale exercée sur la créte et dirigée vers le haut est proportionnelle & :

uqu(?k

F(k) = —Apg — vk* +
(k) pg — P

Si F'(k) < 0, la perturbation est atténuée et I'instabilité ne se développe pas.

Si F(k) > 0, la perturbation est amplifiée sous l'effet de la force magnétique, 'instabilité
se développe.

F(k) = 0 correspond & la courbe de stabilité marginale qui délimite les régions stables et
instables relativement a une perturbation de nombre d’onde donné.

L’instabilité de pics dans les ferrofluides peut étre vue comme le résultat de 1’amplifi-
cation magnétique des ondes gravito-capillaires. Les valeurs critiques correspondent ici a
I’aimantation minimum du ferrofluide pour que se développe l’instabilité, et au nombre
d’onde correspondant. On les obtient avec les deux relations suivantes (conditions d’équi-
libre stable) :

ce qui conduit a :

M2 — 2(u+uo)(
crit L4140
kcrit = (Apg/7)1/2 = kc = 1/lc

Apg)

ou k. et [. sont respectivement le nombre d’onde capillaire et la longueur capillaire. Nous
verrons plus loin, qu’on retrouve le nombre d’onde capillaire dans d’autres instabilités
interfaciales hydrodynamiques.
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2.2 L’instabilité de pics depuis 1967.

En 1967, Cowley et Rosensweig mettent en évidence l'instabilité interfaciale se déve-

loppant a la surface libre d’un ferrofluide sous champ magnétique normal [16]. Parallele-
ment, une analyse dynamique de stabilité linéaire de I'interface entre le vide et un milieu
semi-infini de ferrofluide leur permet de déterminer les valeurs critiques de I'instabilité. Ils
considerent pour cela une couche de ferrofluide infinie et non-visqueuse soumise a l’induc-
tion magnétique normale Hy.
Cowley et Rosensweig modélisent le probleme a ’aide de 1’équation de Navier et Stokes,
I’équation de continuité (fluide incompressible) et les équations de Maxwell. Puis, ils ap-
pliquent les conditions aux limites du champ magnétique a la traversée ferrofluide-vide,
les conditions aux limites sur la vitesse a l'interface et aussi 1’équilibre des forces a I'inter-
face. Ils linéarisent les équations en développant les solutions en ondes planes de la forme
A = Re[A(z) exp(st — ikz)]. La relation de dispersion obtenue s’écrit :

—1)?
ps® = —pgk — vk + MHSW (2.1)

po/p+1

ou s est le taux de croissance des perturbations, p la densité du ferrofluide, £ (le module
de k) est le nombre d’onde horizontal, i est la perméabilité magnetique du ferrofluide, -y
est la tension de surface du ferrofluide, Hy le module de I'induction magnétique appliquée
normalement et g le champ de pesanteur. Sur la Figure 2.5, nous avons représenté les
courbes s?(k) pour différentes valeurs de I'induction magnétique Hj.

Lorsque Hy = 0, on retrouve la relation de dispersion des ondes de surface gravito-
capillaires en fluide profond [18]. s? est négatif, ce qui équivaut & un taux de croissance
de I'instabilité imaginaire pur : les perturbations a l'interface sont amorties. Lorsqu’on fait
croitre le champ magnétique, s? croit et devient positif pour H > H.; : il y a alors am-
plification des perturbations & l'interface dans le temps comme e%. La courbe s(k, Hy) =0
nous donne la courbe de stabilité marginale qui délimite les régions stables et instables rela-
tivement a une perturbation de nombre d’onde donné. Les valeurs critiques de 1’'instabilité
sont données par I’extremum de la courbe de stabilité marginale au seuil :

{ g}:i . (2.2)

et on retrouve les résultats du paragraphe précédent pour les valeurs critiques :

o (2 (po/ptl) \1/2 1/4
Hcmt - (#0 (#02#2—1)2) / (,ng}/) / (23)
kcrit - (Pg/’)’) 2 = kc - ]-/lc

Si le vide est remplacé par un fluide non-magnétique, il suffit de remplacer p par Ap dans
les équations (2.3).

Les valeurs critiques expérimentales, obtenues pour une interface ferrofluide-air et ferrofluide-
eau, sont en bon accord avec les valeurs théoriques. Cowley et Rosensweig ont testé la
validité de M,,; et k..;; en fonction de Ap.
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1.0

crit

k

Fi1G. 2.5: Courbes de stabilité marginale pour différentes valeurs du parametre de controle
Hy; cas d’'une couche épaisse-inertielle.
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Dans un réseau hexagonal, la longueur d’onde A est reliée a la distance interpic d par
la relation A = v/3 /2 d. Ainsi, la distance interpic critique d..;; est reliée a la longueur ca-
pillaire par la relation d..; = (47 /+/3)l.. Pour un ferrofluide typique, la longueur capillaire
est de 'ordre du millimetre. Ainsi, la distance interpic critique, une fois I’instabilité formée,
est de 'orde du centimetre. Le champ magnétique critique est de I'ordre de la centaine de
Gauss. Dans la partie suivante, nous présentons une étude de stabilité linéaire générale
d’ une couche de ferrofluide d’épaisseur et de viscosité quelconques. Nous verrons que ces
grandeurs critiques dépendent faiblement de 1’épaisseur de la couche de ferrofluide et pas
du tout de la viscosité.

Cowley et Rosensweig ont décrit les caractéristiques géométriques de I'instabilité, mais
leur calcul ne donne aucune prédiction sur la symétrie du réseau de pics ou sur leur mode
de croissance a partir de l'interface plane. En effet, I'analyse linéaire ne permet pas de
déterminer la géométrie du réseau de pics formé. Pour aller plus loin dans les prédictions,
il faut entreprendre une étude non-linéaire de la surface. Des 1968, Zaitsev et Shliomis font
une analyse non-linéaire unidimensionnelle [19]. Ils arrivent & la conclusion que I'ordre de
la transition dépend de la nature plus ou moins magnétique du ferrofluide. Le probleme
a aussi été étudié théoriquement par une méthode énergétique par Kuznetsov et Spektor
[20], Gailitis [21], Brancher [22]. Gailitis prédit que la transition vers le réseau hexagonal
est toujours du premier ordre. Il prédit en outre 1’existence d’une transition supplémentaire
pour des valeurs du champ élevées. Cette seconde transition conduit a la formation d’un
réseau carré. Nous présenterons dans le chapitre 5 ’analyse non linéaire faite par Gailitis
[21]. En 1980, Twombly et Thomas confirment les résultats de Gailitis par une approche tres
mathématique et mettent fin au débat sur ’ordre de la transition vers le réseau hexagonal
[23].

En 1985, Allais et al. observent expérimentalement et de fagon systématique la tran-
sition hexagones-carrés [24]. En 1987, Boudouvis et al. montrent expérimentalement et
numériquement que la transition vers le réseau hexagonal est du premier ordre et hysté-
rétique [25]. Les pics apparaissent avec une hauteur non nulle au dessus de B,,;. Lorsque
le champ décroit, les pics de ferrofluide persistent pour une valeur de champ inférieure
a By et disparaissent soudainement. Sur la Figure 2.6, sont représentées leurs mesures
expérimentales de la hauteur des pics en fonction du champ magnétique. Ce résultat avait
déja été observé par Bacri et al. a I'interface unidimensionnelle entre un ferrofluide tres
concentré et un ferrofluide moins concentré. La forte valeur de la perméabilité relative du
ferrofluide (p = 40) leur a permis d’observer un grand hystérésis a la transition [26].
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F1G. 2.6: Mesures d’hystérésis de la hauteur des pics en faisant croitre puis décroitre le
champ magnétique [25].
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2.3 Le dispositif expérimental

Le dispositif que nous avons utilisé est le suivant (Figure 2.7) : la cuve de ferrofluide est

o |

(N L:J (N
carte de digitalisation
Maclntosh
— e .
refroidissement ﬂ?ﬁﬂgﬁfe
par eau courante %
-
Bl [
[ U
alimentation

(Umnax=150 V, | 1iax=20 A)

F1G. 2.7: Dispositif expérimental permettant ’étude de I’instabilité interfaciale de pics dans
les ferrofluides.

placée dans un champ magnétique uniforme et vertical. Ce champ magnétique est produit
par l'association de deux bobines qui sont montées en Helmholtz. Elles sont reliées a une
alimentation de puissance pouvant fonctionner en source de courant ou source de tension
et dont les caractéristiques en courant et tension sont les suivantes (I oz, Vinaz) = (20 A,
150 V). L’intensité du champ magnétique crée par les bobines dépendant directement de
I'intensité du courant qui les traverse, ’alimentation est utilisée en source de courant. Un
systeme de refroidissement par eau courante minimise la chauffe des bobines. L’intensité
du champ magnétique est controlée et mesurée a 1’aide d’une sonde a effet Hall. Il peut
atteindre une valeur maximale d’environ 350 Gauss. Nous avons mesuré que le champ
magnétique était uniforme & 4% sur I’étendue de la cuve hexagonale de 14 cm de coté,
inscrite dans un cercle de 28 cm de diametre. Il est uniforme a 2% sur 'étendue de la
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cuve cylindrique de 16,9 cm de diametre et celle de la cuve carrée de 12 cm de coté. Les
différentes cuves de ferrofluide sont remplies jusqu’a une hauteur de ¢ = 1, 3 cm.

L’acquisition des images de réseaux formés se fait par l'intermédiaire d’une caméra
CCD, reliée a un Maclntosh (type Macll SI) et placée au dessus de la cuve. La cuve de
ferrofluide est éclairée par dessus. Lorsque I'interface ferrofluide-air est perturbée, la lumiere
qui arrive sur la caméra est celle qui s’est réfléchie dans les vallées et sur les sommets de
I'interface (Figure 2.1). Afin d’analyser les images prises par la caméra, nous disposons du
logiciel NTH-Image !. Ce logiciel nous permet de traiter nos images par différents moyens.
Soit en étalonnant la caméra afin de mesurer les longueurs d’onde des réseaux — étude du
probleme de sélection de longueur d’onde, chapitre 8. Soit en réalisant une transformation
de Fourier bi-dimensionnelle des niveaux de gris d’'une image de réseau — étude du role
des défauts penta-hepta lors de la transition hexagones-carrés, chapitre 7.

Le ferrofluide APG 512 A, dont nous disposons, est commercialisé par la Ferrofluidics
Corporation. Ses caractéristiques nous ont été fournies de maniere approximative, afin de
conserver le secret de fabrication du produit. Il est constitué de 3 — 8% en volume de
magnétite, dispersée dans 60 — 78% en volume d’esther synthétique. L’agent dispersant
a été introduit a raison de 18 — 30% en volume dans la solution. La pression de vapeur
saturante du ferrofluide est inférieur a 1 mm Hg, ce qui lui assure une grande stabilité dans
le temps. La densité du ferrofluide est p = 1,26 g cm™3, son aimantation de saturation
Mo = 300 Gauss, sa viscosité dynamique n = 75 cP. La perméabilité magnétique initiale
du ferrofluide p, = 2, 4. Sa tension interfaciale ferrofluide-air, mesurée avec un tensiometre
digital KRUSS (type K10 ST), est v =284+ 2 dyn cm™* & 7' = 20° C. Les caractéristiques
du ferrofluide APG 512 A sont résumées dans le Tableau 2.1 :

ferrofluide | p (g cm ™) | v (dyn ecm™) | (cP) | p, | Myw (Gauss) | a (cm)
APG 512 A 1,26 28 75 2,4 300 1,3

TAB. 2.1: Parametres du ferrofluide APG 512 A.

2.4 Comparaison avec d’autres instabilités interfaciales
hydrodynamiques

La relation de dispersion obtenue dans le cas d’une couche de ferrofluide sous champ
magnétique normal est a comparer avec celles d’autres instabilités interfaciales. Pour cha-
cune de ces instabilités, on retrouve des facteurs stabilisants et déstabilisants de 'interface.
Ces instabilités interfaciales apparaissent avec le méme nombre d’onde k..;; = k., corres-
pondant au nombre d’onde pour lequel les contributions de la pesanteur et de la tension
interfaciale sont égales. Les relations de dispersion ont la méme structure et montrent une
déstabilisation de I’interface par un parametre.

ldéveloppé au U.S. National Institutes of Health et disponible sur Internet & l’adresse suivante
http://rsb.info.nih.gov /nih-image/
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L’instabilité de Rayleigh-Taylor

L’instabilité de Rayleigh-Taylor est une instabilité interfaciale pilotée par la gravité.
Elle se développe entre deux fluides de densités différentes, quand le plus dense est placé
au dessus du moins dense. Dans le cas de deux couches semi-infinies de fluides non visqueux,
Panalyse linéaire conduit a la relation de dispersion suivante [27] :

(p1 + p2)s® = —(p1 — p2) gk — vk?

ou p1 — p2 < 0, p; et ps représentant les densités respectives des deux fluides, v la tension
interfaciale et g le champ de pesanteur. Cette instabilité se développe & k = ke = ke =
(Apg/v)'/2. Par exemple, si 'on dispose une couche mince d’huile sur une plaque plane et
que l’on retourne la plaque, le film d’huile est instable. L’instabilité se manifeste par ’ap-
parition de gouttes pendantes diposées de fagon périodique. Ce réseau peut étre hexagonal
ou carré, selon la géométrie de la plaque et la présence de défauts sur la plaque [28].
L’instabilité de Rayleigh-Taylor se présente comme le résultat de 'amplification gravita-
tionnelle des ondes gravito-capillaires.

g
\/\
&l

Fic. 2.8: Schéma de l'instabilité de Rayleigh-Taylor : le fluide le plus dense est placé sur
le fluide le moins dense, p; > ps.

L’instabilité de Kelvin-Helmoltz

L’instabilité de Kelvin-Helmoltz se manifeste a I'interface de deux fluides glissant 1'un
sur l'autre a des vitesses différentes. Deux fluides incompressibles, de masse volumique p;
et po, animés de vitesses uniformes U; et U,, s’écoulent entre deux parois horizontales.
Lorsque la différence de vitesses dépasse une valeur critique AU = U; — Uy = AU,
cet écoulement devient instable. Le mécanisme de I'instabilité est le suivant : au voisinage
d’une perturbation de l'interface, les lignes de courant se resserrent au-dessus des crétes
et s’écartent au dessous. Le fluide supérieur accélere au dessus des crétes et sa pression
diminue (Théoréme de Bernouilli), alors que celle du fluide inférieur augmente. Il en résulte
une amplification de la perturbation. La relation de dispersion obtenue apres linéarisation
des équations s’écrit [27] :

pr(w — kUL + pa(w — kU2)? = (p1 — p2)gk + 7k°



40 CHAPITRE 2. L’INSTABILITE INTERFACIALE DE PICS

Ul

u2

F1aG. 2.9: Instabilité de Kelvin-Helmoltz : schéma de ’écoulement.

ol w = —is. Si Uy = U = 0, on retrouve la relation de dispersion des ondes gravito-
capillaires. Lorsque AU croit, s? devient positif pour AU > AU, et il y amplification de
la perturbation.

L’instabilité de Kelvin-Helmoltz est ’amplification par la différence de vitesses AU des
ondes gravito-capillaires.

L’instabilité d’un fluide conducteur sous champ électrique normal

On considére une interface stable entre un liquide conducteur et un fluide non-conducteur
plus léger placé au dessus, soumise a un champ électrique extérieur. Par exemple, une in-
terface eau-air, eau-huile, ou encore mercure-air, mercure-huile [29]. Pour une valeur du
champ électrique supérieure a une valeur critique, une instabilité se développe sous la forme
d’un réseau hexagonal de pics. Le mécanisme de I'instabilité est similaire a celui de I’insta-
bilité d’un ferrofluide sous champ magnétique normal. L’équation de dispersion des ondes
de surface s’écrit :

(1 + p2)s” = —(p1 — pa)gk — Yk® + €0k (E} + E3)

Cette instabilité électrocapillaire a été étudiée tres en détail par Néron de Surgy dans le
cas d’une interface mercure-vide ou mercure-huile [30].

Un autre exemple similaire, qui a été étudié est le cas d’une interface “*He liquide-vapeur
chargée négativement (électrons) [31].

On obtient dans tous ces cas la formation d’un réseau hexagonal de pics avec un nombre
d’onde k..;; = k.. Cette instabilité est le résultat de I’amplification par le champ électrique
des ondes gravito-capillaires.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté des résultats déja acquis sur l’instabilité de
pics. L’analyse statique de stabilité permet d’obtenir les valeurs critiques de I’instabilité.
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/\2_

F1ac. 2.10: Instabilité d’une interface chargée sous champ électrique.

Ces résultats peuvent étre retrouvés par une analyse linéaire. Cowley et Rosensweig ont
développé cette analyse pour une couche de ferrofluide non-visqueuse et d’épaisseur infinie.
Dans le prochain chapitre, nous présentons l’analyse linéaire d’une couche de ferrofluide
d’épaisseur et de viscosité quelconques. Nous avons détaillé le dispositif expérimental utilisé
pour nos expériences. Enfin, nous avons vu que l'instabilité de pics est a comparer a une
classe d’instabilités interfaciales.
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Chapitre 3

Analyse linéaire a deux dimensions

L’analyse linéaire d’un probléme physique consiste a considérer les équations qui dé-
crivent le systeme pour ensuite les linéariser. La théorie de la stabilité linéaire suppose que
la structure initiale du fluide est tres légerement perturbée. On dispose de deux solutions
différentes des équations générales du mouvement : une solution stable et une solution per-
turbée. La théorie linéaire permet de déterminer 1’évolution de cette perturbation. Cette
étude, valable pour des petites perturbations de 'interface et donc pres du seuil, nous four-
nit des informations sur les valeurs critiques de I'instabilité, sur le nombre d’onde de taux
de croissance maximal, et aussi sur la vitesse de croissance de I'instabilité. L’analyse linéaire
nous permet de calculer ’équation de la courbe de stabilité marginale, qui délimite dans
le plan (contrainte, nombre d’onde) les régions stables et instables. Néanmoins, 1’analyse
linéaire ne permet pas de déterminer la géométrie du réseaux de pics qui apparait. Quand
la perturbation s’amplifie, elle ne reste plus infinitésimale, des phénomenes non-linéaires
rentrent en jeu et le systeme peut bifurquer vers une autre structure.

Cowley et Rosensweig ont les premiers réalisé ’analyse linéaire d’une couche de ferro-
fluide infinie et non-visqueuse en 1967 [16]. Depuis, d’autres études ont été faites avec des
hypotheses différentes, soit par linéarisation des équations, soit par approche phénoméno-
logique du probleme :

— couche infinie-inertielle (Cowley et Rosensweig 1967 [16]);

couche mince-inertielle (Zelazo et Melcher 1969 [32]);

couche épaisse-visqueuse (Brancher 1980 [33], Salin 1993 [34]);
— couche mince-visqueuse (Bacri et al. 1988 [35], Valet et al. 1988 [36]).

En 1996, Weilepp et al. ont réalisé une étude de stabilité linéaire incluant les effets de
viscosité et d’épaisseur de la couche de fluide [37]. Les auteurs ont dégagé la dépendance
des valeurs critiques en fonction de ’épaisseur de la couche. Néanmoins, cette étude visait
principalement a comparer la compétition entre deux instabilités susceptibles de se produire
dans la couche de ferrofluide : I'instabilité de Bénard-Marangoni et 'instabilité de pics.

43
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Une étude expérimentale détaillée de la relation de dispersion des ondes a la surface d’un
ferrofluide a été récemment réalisée [38].

Ici, nous nous intéressons a ’analyse de stabilité linéaire d'une couche de ferrofluide
d’épaisseur et de viscosité quelconques [39]. Nous présentons la démarche utilisée, c’est a
dire les équations qui décrivent le systeme puis leur linéarisation et enfin I'adimensionne-
ment par les grandeurs caractéristiques du probleme. Nous nous référons a 1’étude précé-
demment faite par G. Néron de Surgy, dans le cas de 'instabilité électrocapillaire [40]. La
relation de dispersion que nous obtenons permet dans un premier temps de montrer que
les valeurs critiques dépendent de I’épaisseur de la couche de ferrofluide. Nous verrons que
ceci n’est pas le cas pour 'instabilité électrocapillaire. Dans le chapitre 4, cette étude gé-
nérale nous permettra de retrouver les cas particuliers précédemment cités dans les limites
asymptotiques suivantes : infini-inertiel, infini-visqueux, mince-visqueux.

3.1 Equations du systeme

H

0 lg

1) vide U z
=0

) ferrofluide p X

Z=-a

)  vide Ho

Fi1G. 3.1: Couche de ferrofluide dans le vide, soumise a une induction magnétique Hy.

Le probleme est schématisé sur la Figure 3.1 : une couche de ferrofluide d’épaisseur a, de
viscosité cinématique v, de densité p, est placée dans le vide sous champ magnétique normal
Bgu,. Nous rappelons que la viscosité cinématique est reliée a la viscosité dynamique 7
par la relation v = n/p. Nous nous limitons a I’étude d’un systéme bi-dimensionnel dans le
plan (z, z). La perméabilité de la couche de ferrofluide est notée p et elle dépend du champ
magnétique. Les inductions magnétiques selon (Oz), dans les différents milieux sont alors :

H, = Bo/,uo = Hy, Hy= BO/MZ MO/M Hy,, H;= H

Nous considérons une perturbation infinitésimale du systéme initial. On note £(z, 2), la dé-
formation de I’ interface et v(z, ), le champ de vitesse au sein du ferrofluide. A I'ordre zéro
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des perturbations, le ferrofluide est au repos et I'interface est plane. Soit H = Hg + h(z, 2, t),
I’induction magnétique perturbée et enfin P = Py — pgz + p la pression perturbée au sein
du milieu considéré. Nous remarquons que Py = 0 puisqu’on considére le vide autour du
ferrofluide. n est le vecteur unitaire normal a I'interface ou n ~ 0,uy — u,, au premier
ordre.

Afin d’abréger les notations, on écrit 0, pour %. Les équations qui décrivent le systéme
sont les suivantes :

eD’une part, nous devons considérer les équations locales de mouvement du fluide. Dans
le cas d’un fluide incompressible, visqueux et magnétique, 1’équation de Navier-Stokes et
I’équation de conservation de la masse s’écrivent respectivement :

plov + (v-V)v] = —VP+nAv+pg (3.1)
Vv = 0
Dans I’équation de Navier-Stokes ainsi écrite, nous avons négligé les termes magnétiques
qui sont tous du second ordre.
eD’autre part, les équations de Maxwell dans le vide et dans le ferrofluide qui ne contient
ni charges libres, ni courant s’écrivent :
VxH = 0 (3.3)
V.-H =0
eEnfin, les conditions aux limites suivantes doivent étre satisfaites a ’interface ferrofluide-
vide (ou [[X]] = valeur de X au dessus de 1’ interface — valeur de X au dessous de I’

interface).

Considérons ’équation de I'interface ferrofluide - vide : G(x(t), 2(¢),t) = 2 —& = 0 alors on
G _

peut écrire * = % + (v V)G = 0 qui nous donne la condition cinématique a I'interface :
0 = v, — 10,6 —v,0,§ en z=¢
Le fluide étant visqueux, les conditions aux limites sur la vitesse du fluide sont :
v,=0, v,=0 en z=—a

Les relations de passage du champ magnétique entre les trois milieux s’écrivent :

[n-pH]]=0 enz=¢et z=—a
[nxH]|=0 enz=¢et z=—a

L’équilibre des forces a I'interface nous donne :
—[[Pni + [[Tir + oipllne — (y/R)ni =0 en z2=¢
ou Ty est le tenseur des contraintes magnétiques s’exprimant ainsi ([16], [3]) :

Ty, = pH;Hjy, — §H26z~k
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et o}, est le tenseur des contraintes en fluide visqueux pour un fluide incompressible :
oz{k = n(aﬂﬂkvi + al'ivk)
et R~! est la courbure locale de l'interface (positive si dirigée vers l'intérieur du fluide) :

o* 0

_1N_ ~ -~

et v la tension de surface du ferrofluide.

3.2 Linéarisation des équations

La linéarisation de ces équations va nous permettre de découpler les différentes compo-
santes de Fourier du type exp(ik - r) et de les traiter indépendamment. On cherche ainsi
des solutions de la forme :

A = Re[A(2) exp(st — ikz)]

pour les grandeurs suivantes &, (hy i, Ry i)i=123, Vzy Uz, P

Calcul de la pression a ’ordre zéro

Nous calculons la pression au sein du ferrofluide & ’ordre zéro des perturbations. En utili-
sant ’équation qui décrit ’équilibre des forces a I'interface, nous trouvons que :

L
p=P0—70(1—,U0/M)H3

Nous retrouvons le résultat suivant : en présence du champ magnétique, a volume constant,
la hauteur du ménisque croit comme Hg.

Détermination du champ des vitesses dans le ferrofluide

Il nous faut résoudre ’équation de Navier-Stokes au sein du ferrofluide. En projection sur
(Oz), I’équation de Navier-Stokes nous donne au premier ordre :

psv, = —0,p + 77(632 - kZ)vAZ (34)

ou p = Py — pgz, Py = 0 car on considere le vide autour du ferrofluide.

En appliquant I'opération div & (3.1), on obtient que Ap = —pamv’“_ ce qui entraine qu’au

Bay, O,
premier ordre la pression satisfait ’équation de Laplace [41].

Ap=0 (3.5)

Des deux équations (3.4) et (3.5), on obtient I’équation de la pression p en fonction de la
composante verticale de la vitesse v, :

p=n(=s/v+ (0 — k*))0.0./k’ (3-6)
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Dans I’équation (3.4), on remplace la pression par 1’expression précédente pour aboutir &
une équation sur v, :

(0% — kH)[(0% — k%) — s/v]v, =0 (3.7)
En introduisant le nombre d’onde ¢ qui satisfait ¢*> = k* + s/v, I’équation (3.7) devient :
(0% — k*)(0% — ¢*)v, =0 (3.8)

L’équation de conservation de la masse permet de relier les composantes de la vitesse entre
elles :

Uy +ifk 8,0, =0 (3.9)
La solution générale de I’équation (3.8) s’écrit :
U, = Aishk(z + a) + Agsh(kz) + Asshq(z + a) + Assh(gz)
et par conséquent, a partir de (3.9), on obtient :

Uy = —i(Aichk(z + a) + Agkch(kz) + Asqchq(z + a) + Aqqch(gz)

Détermination des champs dans les différents milieux

Les équations de Maxwell (3.3) conduisent au systéme d’équations suivant pour I’induction
magnétique perturbée dans les trois milieux :

Pah, — k2h, =0
Ohy + 0,h, =0

Ce qui conduit pour les différents milieux a :

~

hz,l = A5€_kz ilz,l = _Z‘A5e—kz
hz,2 = A6e—kz + A7ek(z+a) hz,2 — _iAGe—kz + ’I;A7€k(z+a)
hys = Ageh:ta) h, 3 = iAgekzto)

Conditions aux limites

La condition cinématique a I'interface nous conduit a :

s€ = Aysh(ka) + Assh(qa) (3.10)

Les conditions aux limites sur la vitesse en z = —a conduisent aux deux équations sui-
vantes :

Assh(ka) + Assh(ga) =0 (3.11)

Ay + Asch(ka) + Asq/k + Asq/k ch(qa) =0 (3.12)
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Les relations de passage du champ nous donnent :

pAs — pAze® — g As = 0 (3.13)

oA + pAge* — pA; =0 (3.14)

As + Are'ka) — As — ikEHo(po/pn— 1) = 0 (3.15)
A + A7 — A3 =0 (3.16)

L’équilibre des forces a l'interface en z = &, projetée sur (Ox) et (Oz) donne respectivement :

2A1k*sh(ka) + Assh(qa)(k* +¢*) =0 (3.17)
2nk + %Ch(ka)Al + (2nk + %)Ag + 2ngch(ga) As
+2nq Ay + ipoHoAs + (pg + 7k2)€ —ipuoHoAg + ipgHoe** A7 = 0 (3.18)

Au premier ordre, on obtient un systéme de neuf équations a neuf inconnues é VA (0=
1,..8). La solution triviale donne une surface plane, sans mouvement de fluide. Pour obtenir
une solution non triviale, le déterminant suivant doit étre égal a zéro. Ceci nous conduit a
la relation de dispersion s = s(Hy, k) du systeme.

0 sh(ka) 0 sh(qa) 0 0 0 0 0
k kch(ka) q gch(ga) 0 0 0 0 0
(2nk + B )ch(ka) 2nk + 1 2ngch(qa) 2nq  ipoHg pg + vk? —ipoHo ipoHope*® 0
2nk?sh(ka) 0" n(k +¢)sh(ga) 0 0 0 0 0 0
0 0 0 0 0 0 eka 1 -1
sh(ka) 0 sh(qa) 0 0 s 0 0 0
0 0 0 0 0 0 eke -1 to/p
0 0 0 0 -1 —ikHo(po/p — 1) 1 eka 0
0 0 0 0 po/p 0 -1 eka 0

La relation de dispersion obtenue apres simplification et calcul du déterminant est la

suivante :
4n?qk(q — k coth(ga) coth(ka))
4qkn(2nk + ps/k)
—(2nk k)? th(k th —k
(20k+ ps/ (g coth(la) coth(qa) — k) + TS0
1+
= g(pg + ok — Hgk%)(q coth(ga) — k coth(ka)) (3.19)
L+ 1+F(ka)
ol
_ —ka
F(ka) — (1 ,U,//,LO)G

(1 + p/po coth(ka))sh(ka)
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3.3 Echelles caractéristiques du probleme

Nous allons maintenant adimensionner le probleme étudié. Pour cela, il nous faut consi-

dérer les échelles caractéristiques du probleme. Nous avons vu au chapitre 2 que l'insta-
bilité de pics représentait ’amplification magnétique des ondes gravito-capillaires. Nous
allons nous appuyer sur les échelles caractéristiques communément dégagées lorsqu’il s’agit
d’instabilités interfaciales, impliquant des ondes gravito-capillaires, comme l'instabilité de
Rayleigh-Taylor d’un film mince [42].
Considérons les effets de la gravité et de la tension interfaciale et par la-méme les forces de
rappel par unité de largeur de 1’écoulement sur une perturbation de type £ = € cos(kz).
La force de rappel diie a la gravité est de 'ordre de pg&/k et est d’autant plus grande que
la longueur d’onde est grande. La force de rappel diie a la tension interfaciale est de ’ordre
de vk et est d’autant plus grande que la longueur d’onde est petite. La gravité stabilise
les grandes longueurs d’onde alors que la tension interfaciale stabilise les courtes longueurs
d’onde. Les deux contributions stabilisatrices sont égales pour le nombre d’onde capillaire
ke, qui nous permet de définir la longueur capillaire /..

ke = 1/1,
le = (v/pg)"?

Ceci nous amene a utiliser la longueur capillaire /. comme longueur de référence. A partir de
cette longueur capillaire, on peut aussi construire un temps et une pression capillaires dont
les expressions sont consignées dans le Tableau 3.1. Les valeurs numériques des grandeurs

longueur capillaire I, = (7v/pg)/?
temps capillaire t. = (I./g)'/?
pression capillaire Laplace e =7/1c

TAB. 3.1: Grandeurs capillaires.

capillaires pour le ferrofluide APG 512 A sont présentées dans le Tableau 3.2 :

|1.=0,15cm | £, =0,012s | p. =1,86.10° dyn cm ™2 |

TAB. 3.2: Valeurs numériques des grandeurs capillaires pour le ferrofluide APG 512 A.

Pour prendre en compte les effets liés a la viscosité, on introduit la longueur visqueuse
[30], [42], [43] -
l'v — V2/3g_1/3
Pour notre ferrofluide, I, = 7,1.1072 c¢cm. Cette longueur se construit assez naturellement
a partir de la viscosité v (cm?/s) et des grandeurs du probléme, ici g 'accélération de la

pesanteur (m/s?). Cette longueur peut étre obtenue & partir de considérations physiques
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suivantes : on considere la propagation d’une onde de gravité a la surface d’un fluide
visqueux peu profond, de profondeur [ et de viscosité cinématique v. La vitesse de ’onde
est v = (gl)'/? et nous permet de définir un temps caractéristique T4 Soit 7, le temps de
diffusion de la vorticité.

T =0y, 1= (1/g)'

Ces deux temps caractéristiques sont égaux pour une longueur [ = [,, appelée longueur

visqueuse, telle que :

2/3 —1/3

l, =v""¢g
Nous verrons que selon la valeur du rapport [./l,, deux comportements différents de la
couche de ferrofluide (visqueuse ou inertielle) peuvent étre dégagés de ’analyse linéaire.
Plus particulierement, nous notons f = (lv/lc)‘g/ 2 le parametre qui nous permettra de
comparer les effets visqueux aux effets inertiels.
Afin d’adimensionner les effets magnétiques, on choisit le champ critique de 'instabilité de
pics. On définit ainsi :

® = Hy/Hg,
ou H,..;; est le champ critique en couche épaisse et inertielle, déterminé par Cowley et Ro-
sensweig [16].
Nous avons adimensionné la relation de dispersion (3.19) avec les grandeurs capillaires
comme référence, ainsi que le champ critique comme référence de la contribution magné-
tique du probléme. On note :

' =z/l, Z' = z/l, a =afl,
gl = é-/lc k' = klc q’ = qlc
s = ste ql2 = le + Sl/f o = H02/Hcrit2
La relation de dispersion s’ = s'(®, k') est une équation implicite. Dorénavant nous enle-
verons les ' et consideérerons la forme adimensionnée de 1’équation de dispersion :
4gk*(q — k coth(ga) coth(ka))

4qk*(k* + ¢?
—(K* + ¢*)*(g coth(ka) coth(qa) — k) + gk*(k* + ¢°)

sh(qa)sh(ka)
1 1
= (k45 - ZQkZ%)(q coth(ga) — k coth(ka)) (3.20)
L+ =% k)

Nous pouvons développer ’équation (3.20) quand s tend vers 0 (s = 0 est une racine de
I’équation (3.20)). Nous considérons alors que 6k = ¢ — k ~ 575 et nous obtenons la rela-

tion k + k3 — 2®k2tHo/E | 5.

1 uo/p
1+ F(ka)

0k = 0 (i.e. s = 0) conduit & la courbe de stabilité marginale d’une couche de ferrofluide
visqueuse d’épaisseur a :

1+ pio/p

1+ l—ff(]?é;:a)

k+k* — 20k =0 (3.21)
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Les valeurs critiques de l'instabilité k. et ®.;x découlent de la relation (3.21). Elles
représentent le minimum dans l’espace (k, ®) de la courbe de stabilité marginale :
14 po/p+ F(ka)

O Boris (k) = 0 (3.23)

kerit €t @crip dépendent de 1’épaisseur de la couche de ferrofluide a (Figure 3.2)([3], [37]).
Nous remarquons que les valeurs critiques ne dépendent pas de la viscosité. En effet, au
seuil, la vitesse de croissance de 'instabilité est nulle. Avant apparition de cette derniere,
il n’y a aucun mouvement de l'interface.

3.4 Analogie avec ’instabilité électrocapillaire

Lorsqu’une couche de métal liquide est soumise a un champ électrique normal, une
instabilité interfaciale se développe sous la forme d’un réseau hexagonal de pics, au dessus
d’un certain champ critique. Ceci est bien connu depuis les travaux de Larmor [44] et
Rayleigh [45]. Depuis 'étude de cette instabilité a été approfondie par Néron de Surgy
en 1993 [30]. Néron de Surgy a fait une analyse linéaire compléte pour une couche de
meétal liquide d’épaisseur finie et visqueuse. L’étude d’une couche de ferrofluide et d’une
couche de métal sont tres proches bien que différentes. Les équations sont les mémes a
I’exception des équations de Maxwell et des conditions de passage du champ qui sont celles
du champ électrique. Néanmoins, il ne suffit pas de substituer dans les équations finales
B a E pour retrouver nos résultats. De méme, le comportement des valeurs critiques est
différent puisqu’il ne dépend pas de I’épaisseur de la couche. Ceci provient du fait qu’a
I’intérieur de la couche de métal, le champ ne pénetre pas, il est nul.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté puis linéarisé les équations du probleme. Ceci
nous a permis d’obtenir une relation de dispersion générale prenant en compte les effets de
viscosité et d’épaisseur de la couche de ferrofluide. Nous avons ensuite dégagé les échelles
caractéristiques du probléme, afin de ’adimensionner. La relation de dispersion obtenue
nous indique que les valeurs critiques dépendent faiblement de I’épaisseur de la couche de
ferrofluide.

Nous allons maintenant étudier la relation de dispersion dans différents cas asympto-
tiques correspondant aux configurations expérimentales suivantes : couche mince ou infinie,
couche inertielle ou visqueuse. Le nombre d’onde de taux de croissance maximal sera dé-
gagé pour chaque cas asymptotique ainsi que la vitesse de croissance et les valeurs critiques
de l'instabilité. Notre étude nous permettra aussi de définir le régime de notre expérience
a partir des caractéristiques de la couche de ferrofluide.
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F1G. 3.2: Dépendance du champ magnétique et du nombre d’onde critiques en fonction de

I’épaisseur de la couche.



Chapitre 4

Les régimes asymptotiques de la
relation de dispersion

Dans ce chapitre, nous simplifions la relation de dispersion générale (3.20) obtenue
dans le chapitre précédent. Pour cela, nous nous intéressons particulierement aux quatre
cas asymptotiques de la couche de ferrofluide :

— couche épaisse-inertielle;

couche épaisse-visqueuse;

couche mince-visqueuse;
— couche mince-inertielle.

On remarque que ces cas limites nous permettront de retrouver les relations de dispersion
déja calculées dans ces cas particuliers, par linéarisation des équations ou par abord semi-
phénoménologique. Afin de comparer les effets de la viscosité aux effets inertiels, nous
introduisons le nombre de Reynolds Re. Parallelement, le produit ka nous permettra de
définir I’épaisseur du régime, en comparant 1’épaisseur de la couche a la longueur d’onde
de l'instabilité. Nous exprimerons les domaines de validité des différents régimes. Ceci nous
permettra notamment de positionner nos expériences dans le cadre de la théorie linéaire.
Les domaines de validité seront exprimés a l'aide de l’épaisseur de la couche a et du
parametre f = (I,/ lc)g/ 2 caractéristique du ferrofluide, introduit au chapitre précédent.
Il ne faut pas oublier que I’étude qui suit est réalisée avec des grandeurs adimensionnées
(chapitre 3). Ainsi, a < 1 signifie a < [.. Pour chaque régime, nous exprimons les valeurs
critiques de l'instabilité, ainsi que le nombre d’onde de taux de croissance maximal k,, et
le taux de croissance s,, associé. Nous montrons que le comportement visqueux ou inertiel
du ferrofluide au-dessus du seuil dépend du parametre f de la couche de fluide.

93
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4.1 Les différents régimes

Nous allons définir les parametres qui mesurent le comportement de la couche de ferro-
fluide. Nous nous référons a 1’étude précédemment faite par Néron de Surgy pour l'insta-
bilité électrocapillaire [30].

épaisseur : pour la couche de ferrofluide, il existe deux échelles de longueur. Une échelle
horizontale [, qui est la longueur d’onde de ’instabilité A/27, a un facteur multiplicatif
pres. Une échelle verticale [, qui est I’épaisseur de la couche a, si cette derniere est mince,
ou la longueur d’onde si elle est épaisse. Autrement dit, [, = min(a, A/27).

Pour déterminer le régime d’épaisseur, nous comparons 1’épaisseur de la couche a a la
longueur d’onde de I'instabilité A/27. Nous dirons que la couche est épaisse ou d’épaisseur
infinie si A/27 < a (ka > 1) et mince si A\/27 > a (ka < 1).

viscosité : les effets de la viscosité d’un écoulement sont mesurés par le nombre de Rey-
nolds, défini comme le rapport de forces inertielles sur les forces visqueuses, dans I’équation
de Navier-Stokes. Le nombre de Reynolds s’écrit :

N 5]
- v[(/)? + (1/12)%]

Si Re > 1, la viscosité de ’écoulement est négligée et la couche de ferrofluide est dite
inertielle.

Si Re < 1, la couche de ferrofluide sera dite visqueuse.

Pour une couche épaisse, 1’échelle verticale est A/27 et le nombre de Reynolds s’écrit :

_ s
fe = 2vk?

et pour une couche mince, I’échelle verticale est a et celui-ci devient :

|s]a

Re =

14

Récapitulons ces résultats dans le Tableau (4.1) en utilisant les grandeurs caractéristiques
du probléme définies au chapitre précédent dans le paragraphe 3.3 :

épais-inertiel | épais-visqueux | mince-inertiel | mince-visqueux
s s sa’® sa’®
ka > 1 ka>1 ka < 1 ka < 1

TAB. 4.1: Les différents régimes de la couche de ferrofluide.
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4.2 Couche épaisse

L’équation (3.20) peut étre simplifiée dans le cas d’une couche supposée épaisse c’est a
dire pour ka > 1. Ceci nous conduit a 1’équation suivante :

1
4gk* — (K* 4+ ¢»)? = F(k + k* — 20k?)

que ’on réécrit ainsi :
16(k* + s/ f)k® = [(2k* + s/ f)? — 1/ f2(—K® — k + 2®k?)]? (4.1)

On considére maintenant deux cas : celui d’une couche inertielle ou visqueuse.

Couche épaisse et inertielle

Dans le cas ou Re > 1 i.e. Q‘JfILQ > 1, le comportement de la couche de ferrofluide

est inertiel. L’équation (3.20) devient 1’équation bien connue de Cowley and Rosensweig,
Zelazo et Melcher [16, 32]:

§°=—k*+ 20k — k (4.2)

Les parametres critiques de l'instabilité sont @,y = HZ/HZ2., =1 et ke = 1.

Il est intéressant de regarder le comportement du nombre d’onde correspondant au taux
de croissance maximal des perturbations. Sachant que la déformation de I'interface & est
choisi telle que & o< e**~*? dans le cadre de l’analyse linéaire, k,, représente le nombre
d’onde qui “pousse le plus vite”. Celui-ci est donné par la relation d;s%2 = 0 et on trouve
qu’il dépend du champ magnétique. Nous en déduisons aussi I’expression du taux maximal

iy = %(2@ + /457 —3))

5= V2 (20 4 VITT = 3)\/ VIS 3 a
3v3
Les comportements de k,, et s, en fonction de ® sont représentés sur la Figure 4.1.
Nous introduisons le parametre € tel que ® = 1 + ¢ et le parametre 6k, ou k = 1 + 0k
(ou §k dépend du nombre d’onde réellement sélectionné). Pres du seuil, on développe le
taux de croissance s(®, k) en une série de ¢ et dk. Nous trouvons a I'ordre le plus bas en ¢

et 0k (¢ et 0k indépendants) :

Sm -

5(® =1+¢,k=1+0k) = s(g, 6k) = 26 — 6k*

On retrouve le résultat connu qu’une bande de nombre d’onde, de largeur £'/2, est instable
prés du seuil [46]. Ceci signifie que 'ordre de grandeur 6k? est au plus ¢ de telle fagon que
nous pouvons considérer s> du méme ordre de grandeur que «.
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Fi1c. 4.1: Taux de croissance maximal s,, et nombre d’onde associé k,, en fonction du
champ @, pour une couche épaisse-inertielle.

Si k,, est le nombre d’onde réellement sélectionné, on vérifie que 6k? est de ’ordre de
grandeur de £? (plus petit que ¢). Si le nombre d’onde sélectionné est k = 1+ 1/2¢ (nombre
d’onde extréme situé sur la courbe de stabilité marginale), on a vérifié qu’une analyse
semblable est valable, en poussant les calculs a I’ordre supérieur.

Les conditions de validité, a 1’ordre le plus bas, pour ce régime peuvent étre résumées
ainsi :

{ a>1 (ka > 1, film épais)

ke (2|;1l2 >1et 2}519‘2 de 'ordre de £'/2/ f, film inertiel)

Il faut bien garder a I’esprit que ces conditions de validité sont adimensionnées par rapport
aux grandeurs capillaires. a > 1 signifie donc que I’épaisseur de la couche doit étre tres
supérieur & la longueur capillaire .. Sur la Figure 4.6-a, nous avons tracé s?(k) pour
différentes valeurs du parametre de controle ®.
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Couche épaisse et visqueuse
On réécrit ’équation (4.1) sous la forme :

S Sé’i

(14 52 = (1t 570~ ()’ (4.3)

ol sgz = —k% — k + 20k? est le taux de croissance dans le cas d’une couche épaisse et
inertielle. Dans le cas d’une couche considérée comme visqueuse, le nombre de Reynolds
Re = 2}% De plus, en se référant a 1’étude faite par Néron de Surgy, on note [40] :

2fk* _ 1 ot ( = =

8é,i Re; 86,3

ou Re; est le nombre de Reynolds pour un fluide non visqueux et ¢ est le rapport entre un
taux de croissance effectif et le taux de croissance pour un fluide non-visqueux. On obtient
Re = (Re; = (/8.

L’ équation (4.3) s’écrit alors :

20 +20)=[0+¢)*—1)? (4.4)

Couche épaisse quasi non-visqueuse

On considere que la viscosité du liquide est faible c’est a dire que le nombre de Reynolds
est grand devant 1. Le parametre ( ~ 1 et Re ~ Re;. Dans ce cas, § < 1. Cette étude est
valable pour des fluides dont le parametre caractéristique f < 1. Dans ce cas, la relation de
dispersion (4.1) est peu modifiée et le régime correspondant est appelé quasi non visqueux.
La relation (4.4) devient alors :

(=1-0+(6?) quand § -0

ou encore :

s = (—k® — k 4+ 20k2)/2 — 2fk?

cette relation nous montre comment la relation est modifiée pour des faibles viscosités.

Couche épaisse et trés visqueuse

Si par contre la couche est tres visqueuse, Re = (/0 < 1. On montre, a l'aide de I’
équation (4.4), que ceci entraine que # > 1. Dans ce cas, I’équation (4.4) conduit a :

¢(=1/0-3/26°+ (5:) quand 6 — oo

ou encore, au premier ordre en 1/6, a la relation de dispersion visqueuse [33, 34, 40] :

1 1
s = 5 (—k +29 — E) (4.5)
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Ceci nous conduit aux valeurs critiques suivantes ®..;; = 1, ke = 1.

Le nombre d’onde de taux de croissance maximal ne dépend pas du champ dans ce
régime et k,, = k..+ = 1, quelque soit ®.
Le taux de croissance maximal s’écrit :

Sm=—=(®—1)

Pres du seuil de I’'instabilité, le taux de croissance devient apres développement :
s(e,0k) = (26 — 6k?)/(2f)

On peut considérer s de l'ordre de ¢/ f.
Les conditions de validité pour ce régime deviennent :

a>1 film épais
f2> ¢ film visqueux

On remarque qu’au seuil de I'instabilité les conditions de régime visqueux sont toujours
remplies.

Nous avons tracé sur la Figure 4.2, les relations de dispersion s(k) pour ® ~ 1% et
s(k) > 0. Nous avons choisi de prendre le parameétre de contréle ® = 1,1. La densité du
ferrofluide p = 1,26 g cm 3, sa tension de surface est typiquement v = 35 dyn cm~!. Ceci
nous permet de calculer [, = (v/pg)/? = 0,17 cm. La longueur visqueuse s’exprime en
fonction de la viscosité dynamique :

—2/3 —1/3,2/3

ly=p"""g"""n

qui nous permet de calculer le parametre f = (I,/1.)%2.

n = 75 cP correspond a f = 0,27, n = 7,5 cP a f = 0,027 et n = 750 cP correspond
a f = 2,7. Ces courbes représentent la vitesse de croissance de l'instabilité pres du seuil
pour différentes valeurs de la viscosité du ferrofluide. Nous constatons que plus la viscosité
dynamique est importante, plus la vitesse de croissance de I'instabilité est faible. Sur la
Figure 4.6, nous avons tracé les relations de dispersion s(k) pour différentes valeurs du
champ magnétique .

Domaine de validité des différents régimes

En comparant les conditions de validité des régimes inertiels et visqueux pour une
couche épaisse, on constate que le cross-over entre ces régimes se produit lorsque € = f2,
oie =HZ/H2, — 1 et e <1 et (Figure 4.3). Ceci amene les remarques suivantes :

e Strictement au seuil de l'instabilité (¢ = 0), la condition de régime inertiel n’est jamais
vérifiée : le ferrofluide a un comportement visqueux (f est fini).
e Lorsqu’on augmente le champ magnétique, on atteint le régime inertiel pour € = f2, tout

en gardant a l’esprit que I'analyse est valable pres du seuil i.e. ¢ < 1.
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F1a. 4.2: Vitesse de croissance de l'instabilité pour différentes valeurs de la viscosité a
d=1,1.

Dans le Tableau 4.2, nous présentons divers ferrofluides disponibles dans le commerce
(Ferrofluidics Corporation). Pour chacun, nous avons calculé le parametre f. Nous avons
calculé aussi le rapport Hy/H.;; correspondant au champ pour lequel le cross-over entre les
régimes visqueux et inertiel se produit. La valeur du rapport dépend de f, caractéristique
du ferrofluide. En effet, Hy ~ H_.;;(1 +¢/2) = H,u(1 + f%/2).

Par exemple, avec le ferrofluide EMG 507, le régime inertiel est atteint quand H, ~
1.00002 H..; : on peut considérer dans ce cas que la description inertielle est adaptée
au probleme, quelque soit Hj.

Par contre, le ferrofluide APG 067 permet de garder une description visqueuse loin du seuil
de l'instabilité. Ainsi, le type de description linéaire pres du seuil — inertiel ou visqueux —
dépend du ferrofluide utilisé. Cependant, il faut manier cette interprétation avec précaution
puisque 'analyse linéaire est valables tres pres du seuil.

régime visqueux régime inertiel

-

£2 £

FiG. 4.3: Cross-over entre les régimes visqueux et inertiel pour une couche épaisse.
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ferrofluide f Hy/H iy
EMG 507 | 0.0068 | 1.00002
EMG 901 0.039 1.0008
APG 512 A | 0.33 1.05
APG 314 0.71 1.25
APG 067 1.29 1.8

TAB. 4.2: Amplitude du régime visqueux pour divers ferrofluides; les parametres de ces
ferrofluides sont présentés dans ’annexe C.

4.3 Couche mince

Couche mince-inertielle

Si le nombre de Reynolds Re > 1 i.e. # > 1, on obtient, en simplifiant ’équation
(3.20), I’équation de dispersion suivante :

L+ o
2 = a(—k* + 20K <+TM/M> _ ) (4.6)
Au seuil de I'instabilité, ®.,.;; = ﬁ et ket = 1.
On définit la fonction c(u) = % La valeur asymptotique du champ critique en

couche mince differe de celle en couche épaisse. On remarque que comme ¢(u) < 1, le champ

critique en couche mince est toujours supérieur a celui en couche épaisse. La variation est

légere : pour un ferrofluide typique, 11/ est de I'ordre de 2, ce qui nous donne & ~ 1,33

et donc Hnee = 1,15 H®® Quand on prend la limite d’un matériau tres magnétique,

1/ o — 00, le champ critique en couche mince tend vers H™n¢¢ = \/2 HPY® ~ 1,41 HP®,
Le nombre d’onde de taux de croissance maximale est donné par :

1
by = Z(3<I>c + V9922 — 8)

VIP2 -8 - D
st = 556 (V902 — 8 + 3®)%a

On note ¢ tel que € = &c — 1. Pres du seuil de I'instabilité, le taux de croissance peut étre
développé a 'ordre le plus bas, en ¢ et 0k, et ceci conduit a :

2 (Pc=1+¢,k = keir + 0k) = 5°(g,0k) = a(2e — Jk?)

2 est du méme ordre de grandeur que ac. Les conditions de

Nous obtenons le fait que s
validité s’écrivent :

a1 (film mince)

f?/a® < ¢ (film inertiel)
Nous avons tracé sur la Figure 4.6-c, les relations de dispersion pour différentes valeurs du
champ.
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Couche mince-visqueuse

Quand le nombre de Reynolds Re < 1 i.e. # & 1, I'équation (3.20) devient [35, 36] :

a’ L+ po/ 1
= —(—k* 4+ 20k (—L25) — K 4.7
8= GH (K + 20k () ) (@.7)
Au seuil, @5 = 7 +# S et kepip = 1.
Quand ¢ > +u T’ le nombre d’ onde de taux de croissance maximale est donné par :

1
by = Z(S@c + V9922 — 8)
a3

m = 68 f
On remarque que comme pour le cas épais-visqueux, la vitesse de croissance pres du seuil
est proportionnelle & 1/f. On a le méme comportement : prés du seuil, I'instabilité croit
d’autant plus vite que le ferrofluide est peu visqueux. De plus, il faut noter la dépendance
du taux de croissance en a®, ce qui signifie que le temps d’ établissement de 1’ instabilité
est proportionnel & 1/a®. Sur la Figure 4.4, sont représentées les courbes k,,(®) pour les
différents régimes. Dans le cas mince, on a choisi une perméabilité magnétique u/po = 2,
ce qui entraine c(u) = 3/4.
Plusieurs expériences réalisées dans le cas mince-visqueux, montrent que le nombre d’ onde
sélectionné par application d’'un champ magnétique brutal correspond au k,, [35, 36].

Pres du seuil, on développe le taux de croissance en ¢ et 6k :

(3% + /992 — 8)3(v/9d2 — 8 — ®)

s(Pc=1+¢,k =1+ k) = (a®/3f)(2e — 0k?)

s est du méme ordre de grandeur que (a®/f)e.
Les conditions de validité sont :

a <1 (film mince)
f?/a® > ¢ (film visqueux)

Sur la Figure 4.6-d, nous avons représenté les relations de dispersion s(k) pour différentes
valeurs du parametre de controle.

Preés du seuil de ’instabilité

e Au seuil de l'instabilité, la couche mince de ferrofluide a toujours un comportement
visqueux.

e Le cross-over vers le régime inertiel est atteint lorsque e = f2/a® (Figure 4.5).

Dans le cas d’une couche mince, a < 1, il en résulte que 1/a® > 1. En prenant I’exemple
du ferrofluide EMG 507 pour lequel f ~ 0,0068 et donc f < 1, et en choisissant a = 0, 1,
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——— mince
—-—- épais—visqueux
——— épais—inertiel ]

F1G. 4.4: Le nombre d’onde de taux de croissance maximale k,, pour les différents régimes.
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régime visqueux régime inertiel

-

2152 €

FIG. 4.5: Les régimes visqueux et inertiels, couche mince; f = (1,/1.)%?, e = ®c -1 et a
est ’épaisseur de la couche.

on obtient f?/a® = 4,6. Le régime inertiel est atteint lorsque Hy ~ HTe¢(1 + £) =
Hmince(] 4 f2/(2a)) i.e. Hy ~ 3 H™ince,

Nous pouvons remarquer que pour une couche mince, le comportement de la couche de
fluide doit étre considéré comme visqueux dans le cadre de la théorie linéaire, résultat

auquel on pouvait s’attendre.

4.4 Quel régime pour notre expérience ?

Les caractéristiques de notre fluide ont été présentées dans le chapitre 2 lors de la
description du dispositif expérimental. La longueur capillaire du ferrofluide [, = 0,15 cm.
Cette longueur est d’un ordre de grandeur plus petite que I’épaisseur de la couche a = 1,3
cm. Nous pouvons considérer que I'épaisseur de la couche est infinie. Ce fait est confirmé
sur la Figure 3.2 du chapitre 3. De plus, pour notre fluide f = 0, 33, ce qui signifie que le
régime inertiel est atteint lorsque Hy ~ H.i(1 + f%/2) = 1,05 H,.;. Ceci signifie que 1’on
peut considérer le régime comme inertiel quand on s’éloigne peu du seuil. Néanmoins, la
théorie linéaire est réalisée pour des petites perturbations de 'interface et donc tres pres
du seuil. Ces résultats sont donc a manier avec précaution.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié les différents régimes asymptotiques de la relation
de dispersion :

— couche infinie-inertielle;

couche infinie-visqueuse;
— couche mince-inertielle;
— couche mince-visqueuse.

Pour chaque régime asymptotique, nous avons simplifié la relation de dispersion, calculé
les valeurs critiques, le nombre d’onde de taux de croissance maximal k,,, la vitesse de
croissance de l'instabilité.
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Couche épaisse—inertielle
1.0
~y, 0.0 1
=1
@<1
@=0
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k
a
Couche mince—-inertielle
0.5
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F1G. 4.6: Les relations de dispersion :
km = kerit = 15 @it = 1. (¢,d) : ki dépend de @; kepip = 1; Perit = 1/c = 55 -
m
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(a) : ky, dépend de ®; kepip = 1; pir = 1. (b) -
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Dans le cas d’une couche mince de ferrofluide, le champ critique est différent de celui
calculé pour une couche épaisse. Le rapport des champs critiques H™%e¢ / H P2 tend vers
V2 et est d’autant plus grand que le ferrofluide est magnétique.

Nous montrons que le comportement inertiel ou visqueux du ferrofluide est régi par un
parametre caractéristique f. Au seuil de I'instabilité, une description visqueuse est néces-
saire. Quand on s’éloigne du seuil, au dela d'un champ ¢ dépendant de f, une description
inertielle devient suffisante. Pour une couche mince, une description visqueuse est toujours
adéquate.

Nous avons défini les domaines de validité des quatre régimes asymptotiques. Cette
étude nous a permis de retrouver les cas déja acquis de la littérature, puis de définir le
cadre de notre expérience.



66

CHAPITRE 4. LES REGIMES ASYMPTOTIQUES



Deuxieme partie

La transition hexagones-carrés
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Dans cette deuxiéeme partie, nous abordons I’étude de la transition hexagones-carrés.
Dans le chapitre 5, nous rappelons brievement les contributions théoriques, numériques et
expérimentales a la transition hexagones-carrés. Dans le chapitre 6, nous présentons et étu-
dions les différents réseaux et leur défaut, a I’aide d’une méthode de FF'T bi-dimensionnelle.
Puis, nous expliquons comment nous controlons la présence de défauts dans le réseau hexa-
gonal, ceci afin de mettre en évidence leur contribution durant la transition. Dans le cha-
pitre 7, nous décrivons la phénoménologie de la transition et analysons le role des défauts
présents dans le réseau hexagonal. Dans le chapitre 8, nous étudions le probléme de sé-
lection de nombre d’onde par variation brutale puis quasistatique du champ magnétique.
Dans le chapitre 9, nous donnons une interprétation aux résultats du chapitre précédent,
et nous montrons que la transition peut étre provoquée a champ constant, par compression
isotrope du réseau hexagonal.
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Chapitre 5

La transition hexagones-carrés

5.1 Historique de la transition

Nous nous intéressons dorénavant a la transition hexagones-carrés. Nous avons vu dans
la premiere partie qu'un réseau hexagonal de pics se développe pour des valeurs du champ
supérieures a un seuil H,..;. Lorsqu’on augmente encore le champ magnétique, le réseau
hexagonal se transforme progressivement en réseau carré, pour H > H . > H.;. Les
deux symétries coexistent dans un intervalle de valeurs du parametre de controle et la
transition est hystérétique. Nous commencons par établir une petite revue historique des
contributions théoriques, expérimentales et numériques a la transition hexagones-carrés. En
1967, lors de la découverte de I'instabilité par Cowley et Rosensweig, le réseau carré avait
été observé de fagcon marginale, dans I'une de leurs expériences. Les auteurs mentionnent
le fait suivant : In one case the pattern changed to square array at a field 40% above critical
[16].

Théoriquement, 'existence du réseau carré a été prédite par Gailitis en 1970, avant
méme qu’il n’ait été observé expérimentalement de fagon reproductible. Gailitis s’intéresse
a l'instabilité d’un ferrofluide sous champ magnétique normal. Il considere, au moyen d’un
principe de minimisation de 1’énergie du systeme, les configurations stables de I'interface.
Il prédit ainsi I'existence probable d’'un réseau carré de pics et le caractere hystérétique
de la transition [21]. D’autre part, Kuznetsov et Spektor font une analyse semblable dans
le cas d’une couche de fluide diélectrique sous champ électrique normal et obtiennent des
résultats similaires [20]. Twombly et Thomas, en 1980, obtiennent des résultats similaires
a ceux de Gailitis, en réalisant une étude basée sur la théorie des bifurcations [23].

En 1985, Allais et al. observent expérimentalement la transition hexagones-carrés [24].
En 1987, Boudouvis et al. font une simulation numérique non-linéaire a 1’aide des équations
du probléme [25]. Ils trouvent aussi que pour un champ magnétique assez grand, le systéme
bifurque du réseau hexagonal vers le réseau carré. Expérimentalement, ils observent la
transition hexagones-carrés sans hystérésis.

La transition hexagones-carrés a aussi été étudiée numériquement a l’aide du systeme
d’équations couplées de type Ginzburg-Landau [47, 48, 49]. Ces équations d’amplitude sont
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obtenues a partir de ’équation de Swift-Hohenberg généralisée, qui prend en compte I’exis-
tence possible de rouleaux, de carrés et d’hexagones dans le systéme. En particulier, ces
simulations étudient les domaines de stabilité des différents réseaux dont le nombre d’onde
est constant et fixé a k..;;. Trés récemment, la transition hexagones-carrés a été étudiée en
détail — expérimentalement et numériquement — dans l’instabilité de Bénard-Marangoni
ou elle est observée [50, 51]. Jusqu’a présent, les travaux théoriques et numériques, concer-
nant la transition hexagones-carrés dans les ferrofluides, n’ont pas bénéficié de rétroaction
expérimentale.

5.2 Le cadre théorique de la transition hexagones-
carrés

Dans ce chapitre, nous présentons les deux contributions théoriques servant de cadre
a I’étude de la transition hexagones-carrés. La premiere est basée sur un principe de mi-
nimisation de 1’énergie et a été réalisée par Gailitis en 1970. Celui-ci a prédit I’existence
possible de réseau carré alors qu’il n’avait pas encore été observé. La deuxiéme contribu-
tion théorique est plus générale et s’applique aux transitions entre réseaux a symétries
différentes. Elle est basée sur un systeme d’équations de type Ginzburg-Landau, ou 1’on
introduit a priori les différentes symétries possibles pour le systeme. Ce type de calcul a
été d’abord appliqué a la convection de Rayleigh-Bénard, ou on observe une transition
hexagones-rouleaux. L’intérét pour ’étude de la transition hexagones-carrés a été attisé
fortement car elle est aussi observée récemment dans I'instabilité électrocapillaire [40], I'in-
stabilité de Bénard-Marangoni [52] et aussi dans I’expérience de Faraday d’une couche de
sable [53].

5.2.1 Minimisation de I’énergie : étude non linéaire statique
Principe du calcul

Nous allons présenter dans ce paragraphe les résultats de ’analyse faiblement non-

linéaire faite par Gailitis en 1970 [21]. Alors qu’une analyse linéaire ne permet pas de
prévoir la géométrie du réseau formé, ’analyse non-linéaire consiste a tenir compte des
interactions entre les différentes composantes en poussant le calcul a des ordres supérieurs
en amplitude de la surface. On voit par conséquent apparaitre des termes en cosn(k; - r)
pour 1 <7 < N, N étant le nombre de composantes. Le couplage qui en résulte dépend
ainsi du type de réseau choisi.
L’étude de Gailitis est basée sur la minimisation de I’énergie du systeme, qui est la somme de
trois contributions : gravité, capillarité, énergie magnétique. Gailitis considere une couche
infinie de ferrofluide, supposée inviscide et incompressible (dans le plan (z,y)), soumise a
un champ magnétique normal By (selon Oz).
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L’énergie du systeme par unité de surface s’écrit :

U) = 208y + T o + = [~ Elw)

dz
2“0 —0oo ,LL(.T,y,Z)

ol la barre désigne une moyenne sur la surface supposée infinie du liquide :

—}_r)rolog//Xd:rdy

Le premier terme représente I’énergie gravitationnelle, le deuxieme terme 1’énergie capillaire
et le troisieme 1’énergie magnétique.

La surface du ferrofluide est constituée de la somme de N composantes de Fourier des
termes du premier ordre et de M — N harmoniques engendrées :

M
y) = Z ar, cos(k
i=1

qui développée nous donne :

Mz

ay; cos(k; - r) + Za% cos(2k; - ) + Z Z k+k; c0s((k; £ k) - 1)

=1 =1 1<j<N

kith; | #1

ou ‘kz| = km‘it-

Gailitis adimensionne le probleme : I’échelle de longueur est la longueur capillaire, ’échelle
d’énergie par unité de surface est la tension de surface 7.

L’énergie peut ainsi étre réécrite comme suit :

—-1/2° poo B2
(vp9) / (@,y,2) .
0

U(§) = %fQ(x, y) + 1+ (V2 + 2 oo (Y, 2)

De plus, il note :

e=B)/B2, —1

crit

Gailitis se place au voisinage du champ critique. Il fait ’hypothése que les modules des
vecteurs d’onde sont constants et égaux a 1 et que |u, — 1| < 1.

Gailitis développe ensuite ’énergie en série jusqu’a l'ordre quatre par rapport aux am-
plitudes des ondes principales, et jusqu’a l’ordre deux par rapport aux amplitudes des
harmoniques. Il minimise enfin U(§) par rapport aux amplitudes des harmoniques, en gar-
dant fixes les amplitudes a;, des ondes principales. Il analyse alors différentes configurations
de l'interface en faisant varier NV, le nombre d’ondes principales.
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Les résultats de Gailitis

Le cas N = 1, correspondant a des rouleaux, est instable. Par contre, dans les cas N = 2

(carrés) et N = 3 (hexagones), I’énergie du systéme a un minimum. Les trois configurations
stables de I'interface sont des lors : plan, carré, hexagonal.
Gailitis dégage les domaines de stabilité des trois configurations possibles de l'interface.
Il en déduit le diagramme de bifurcation représenté sur la Figure 5.1. la quantité ey=2 ~
(4p10) Y (apg)~V/%(B2 — B2..,), ol « est la tension interfaciale, représente I’écart au seuil et
£(0,0)/v représente la déflection de 'interface. Gailitis prédit qu’a champ élevé, le réseau
carré est un état stable du systéme. Il prédit de plus qu'un phénomene d’hystérésis a la
transition hexagones-carrés peut se produire. Ses résultats indiquent aussi que la transition
vers le réseau hexagonal est du premier ordre et hystérétique. Gailitis prédit ainsi deux
hystérésis pour le systéme dont I'un (hexagones-carrés) differe en amplitude d’un facteur
1660 par rapport a 'autre (plan-hexagones).

{(0.0)/y
/

F1G. 5.1: Les trois configurations possibles de l'interface [21].

5.2.2 Modele de Swift-Hohenberg généralisé

Principe du calcul

L’équation de Swift-Hohenberg a été introduite afin d’étudier les rouleaux en convection
de Rayleigh-Bénard [54]. Bestehorn et al. ont généralisé cette équation en introduisant des
symétries différentes [55]. L’équation de Swift-Hohenberg généralisée (ESHG), qui contient
des rouleaux, des hexagones et des carrés s’écrit pour la variable scalaire ¢(x,y,t) [49]:

g—f =[e— (1+A)’1¢ — ag® — B6° — 1pA°¢” (5.1)
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ou ¢ représente ici la déformation de l'interface, A le Laplacien a deux dimensions, ¢ =
(Bo/Berit)? — 1, le parameétre de controle de 'instabilité défini comme 1’écart au seuil.
Les conditions aux limites pour le champ scalaire s’écrivent :

¢=0np=0

ol n est le vecteur unitaire normal aux parois.

Maintenant, on considere les situations ou le systeme développe des motifs presque parfaits
avec une symétrie bien définie. Le champ scalaire ¢ peut étre développé en ondes planes,
qui peuvent conduire a l’expression de rouleaux, carrés ou hexagones.

o(z,y,t) = Z[Aj(:v, y,t) exp (ik; - r) + c.c.] + O(A?) (5.2)

J=1

ou r est le vecteur bi-dimensionnel (z,y), |k;| = kerit-
Les vecteurs d’onde sont reliés entre eux par les relations suivantes afin de permettre
Pexistence de deux systémes d’hexagones et carrés conjugués (Figure 5.2) :

k1+k2+k3:0
k4+k5+k5:0
kj'kj+3=0

On introduit alors le développement (5.2) dans I’équation (5.1) et on obtient le systéme
d’équations couplées de Ginzburg-Landau suivant :

0A; 0 i 02 SEE—
il A 4(— — — ~ H\2A. A A
ot [8 + (8$j chrit 8yj2) ] ] ta J+143542
—[b(| Aj1 [* + [Ajs2l®) + el 457 + d(|Ajral® + [Ajis[?) + el Ajisl*]4; (5-3)
avec j = 1 puis permutation circulaire j = (1,2,3) ou bien j = 4 puis permutation

circulaire j = (4,5, 6).
Les conditions aux limites sont :

A=0,A=0 (5.4)

Le systéme d’équations (5.3) sont les équations d’amplitude de I’équation de Swift-Hohenberg
généralisée (5.1). Ceci permet d’identifier les coefficients du systéme (5.3) :

a =2« b=684+20y c=308+ 16y
d=63+28y e=60+ 167
Les résultats du modele de Swift-Hohenberg généralisé

(B étant toujours négatif, les rouleaux ne peuvent pas apparaitre et seule une transition
entre hexagones et carrés est possible.
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ks

k3 Ky

F1G. 5.2: Les six modes considérés pour permettre I'existence de rouleaux, carrés et hexa-
gones, |k;| = |kerit| [49].

Herrero et al. donnent la dépendance en la perméabilité magnétique relative u, des coeffi-
cients des équations d’amplitude a 'aide du travail de Gailitis ou |p, — 1| < 1 [48, 21]. Ils

trouvent :
=36
8\ +1

2
/1’1"_1
= —0,0768 - 1,5
: (i)

r_]- 2
v = 0,034 40,2187 (Z +1) (5.5)

Les domaines de stabilité des états stationnaires sont ensuite déterminés [47, 56, 48, 49].
On note :

402(983 + 327)

T TR+ 167
402(126 + 52)
TR
2
ge = — o (5.6)

(1562 + 567)
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Les hexagones sont stables si :
EcS €< €

Les carrés sont stables si :
<0 et e6>e,>0

Les résultats sont résumés sur la Figure 5.3. Cependant, cet intervalle ne tient pas compte

| Al

e 0 €s €h €

Fi1G. 5.3: Domaines de stabilité des états stationnaires dans le cas ou des rouleaux, carrés,
hexagones a k..;; peuvent apparaitre [49].

des effets a petites échelles.

5.2.3 Comparaison des deux calculs

Les deux calculs donnent les mémes résultats qualitatifs :

— il y a trois configurations stables de l'interface : plan, carrés, hexagones. A champ
élevé, le réseau hexagonal devient instable en faveur du réseau carré;

— les rouleaux ne sont jamais stables;
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— les diagrammes de bifurcation sont semblables et indiquent qu'un phénomeéne d’hys-
térésis est a prévoir a la transition hexagones-carrés, ainsi que lors de la transition
plan-hexagones.

Du point de vue quantitatif, Herrero et al. ont fait le parallele entre les deux modeles, ce
qui a permis de relier les coefficients de ESHG a la perméabilité magnétique du ferrofluide.

Ces deux calculs sont réalisés pour des réseaux a k..;;. Dans le calcul de Gailitis, le
systeme est considéré proche du champ critique et la perméabilité magnétique relative
du ferrofluide satisfait a |y, — 1| < 1. Ces conditions restrictives ne sont pas satisfaites
dans nos expériences. En particulier, la perméabilité magnétique de notre ferrofluide ne
satisfait pas la condition ci-dessus. Nous verrons de plus au chapitre 8 que la transition
hexagones-carrés ne se produit pas entre réseaux a k..;;. Par conséquent, nous verrons que
les prédictions théoriques pour €5 et €, ne sont pas confirmées expérimentalement.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté les deux principaux modeles théoriques analysant
la transition hexagones-carrés. Le premier est basé sur un principe de minimisation de
I’énergie et a été proposé par Gailitis en 1970. Ce calcul a permis de prédire I'existence
possible de carrés avant méme qu’ils n’aient été observés. Le deuxieme type de modele est
basé sur une équation de Swift-Hohenberg généralisée (ESHG), qui décrit le comportement
d’un parametre d’ordre du systeme, ici la déformation de l'interface. Puis, ce parametre
d’ordre est développé en ondes planes, qui peuvent conduire aux différentes symétries
possibles : rouleaux, carrés, hexagones. Apres avoir introduit ce développement dans ESHG,
on obtient un systeme d’équations d’amplitude a partir desquelles on peut déterminer les
domaines de stabilité des différentes symétries. Ces deux modeles conduisent aux mémes
résultats qualitatifs. La transition entre le réseau hexagonal et un réseau carré est prédite
ainsi que son caractere hystérétique.

Dans le chapitre suivant, nous présentons les réseaux hexagonal, carré ainsi que leur
défaut. Puis, nous analysons leur structure par transformation de Fourier des images. Nous
présentons ensuite deux méthodes permettant de controler le nombre de défauts dans le
réseau hexagonal.



Chapitre 6

Présentation des réseaux et de leur
défaut

Nous présentons dans ce chapitre les structures des réseaux hexagonal et carré, ainsi
que celles de leur défaut respectif. Cette étude a été motivée par celle faite précédemment
par Ciliberto et al. en convection de Rayleigh-Bénard sous conditions non Boussinesq, ou
la transition hexagones-rouleaux est observée [57, 58].

Leur expérience est la suivante : une couche d’eau, maintenue entre deux plaques, est chauf-
fée par dessous. Lorsque la différence de température entre les plaques excede une valeur
critique AT = AT,,;;, un réseau hexagonal de cellules convectives apparait. En augmentant
le parametre de controle, ce réseau hexagonal se transforme en rouleaux.

Ciliberto et al. analysent le champ de température a la surface du fluide, en réalisant
la transformée de Fourier de ce champ, pour les différents réseaux et leur défaut respec-
tif. Le réseau hexagonal peut contenir des défauts stables qui sont des paires de cellules
pentagonales-heptagonales. Dans leurs expériences, ces défauts n’apparaissent pas sponta-
nément, il faut les créer (par chauffage local, par exemple). Pour les rouleaux, ils observent
des joints de grain.

Leur conclusion est que la phase instable est déja présente au cceur du défaut de chaque
réseau. Ce résultat avait déja été théoriquement mis en évidence par P. Coullet [59]. Nous
avons tenté de vérifier ce fait dans notre expérience, en réalisant des transformées de Fou-
rier bi-dimensionnelles de nos images de réseaux ou de défauts. Dans ce chapitre, nous
nous contentons de présenter les résultats de I'analyse de Fourier. Ce n’est qu’au chapitre
suivant 7, que nous analyserons le role des défauts lors de la transition : nous montrerons
que les caractéristiques de la phase carrée sont présentes au niveau du défaut du réseau
hexagonal.

Ensuite, nous expliquons comment controler la présence des défauts dans le réseau
hexagonal. En effet, voici ce que 1’on est susceptible d’obtenir lorsqu’on réalise I’expérience
dans une cuve cylindrique (Figure 6.1) : le réseau hexagonal contient de nombreux défauts
penta-hepta formant des joints de grain.

Une fois formé, le systeme n’évolue plus ou tres peu sur quelques heures. Cette évolution
tres lente tend a faire disparaitre quelques défauts. Si I’on augmente le champ magnétique,

79
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I’ensemble — réseau hexagonal et défauts penta-hepta — reste stable et n’évolue pas et
ceci jusqu’au seuil de la transition hexagones-carrés. A ce moment, les défauts agissent
comme des centres de nucléation de la transition. Afin de bien comprendre ce mécanisme
de nucléation, nous avons tenté d’isoler ces défauts penta-hepta, par deux méthodes. L’idée
la plus naturelle, afin de diminuer le nombre de défauts, est de choisir des conditions aux
limites hexagonales. Une deuxieme méthode utilisée est une méthode de recuit, inspirée de
la métallurgie ou le champ magnétique joue le role de la température [60].

F1G. 6.1: Le réseau hexagonal contient des lignes de défauts appelés joints de grain. Nous
observons plusieurs réseaux hexagonaux d’orientations différentes dans la cuve. Les défauts
penta-hepta du réseau hexagonal sont représentés par un rond blanc pour le pic qui a cinq
voisins, un rond gris pour le pic qui en a sept.
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6.1 Analyse de Fourier des images

6.1.1 Le réseau hexagonal

A Tlaide de la caméra, nous prenons des photographies des réseaux et nous les analy-
sons a I'aide du traitement d’image NIH-Image du domaine publique'. Celui-ci réalise une
transformation de Fourier bi-dimensionnelle des niveaux de gris d’une sélection 256 * 256
pixels de cette image et fait apparaitre le module F'(k) de cette transformée de Fourier.
Sur la Figure 6.2(a) apparait une sélection 256 x 256 pixels du réseau hexagonal. Apres
traitement par NIH-Image, on obtient le module de la transformée de Fourier 6.2(b) de
I'image. Celle-ci est constituée principalement de trois paires de vecteurs d’onde (k;, —k;),
i=(1,2,3) a 120 degrés les uns des autres, qui sont les modes fondamentaux. NIH-Image
nous permet alors de filtrer une paire (k;, —k;) et de supprimer les deux autres. On peut
ensuite reconstruire 'image réelle a partir de la seule paire (k;, —k;) en réalisant une trans-
formation de Fourier inverse (Figure 6.2(c,d,e)). Le réseau hexagonal peut étre décomposé
en la superposition linéaire de trois modes a 120 degrés les uns des autres. Nous avons
représenté dans ’espace de Fourier, les trois modes du réseau hexagonal de la Figure 6.2
(Figure 6.3).

De par la présence d’un réseau hexagonal régulier de pics, la déformation de I'interface
dans le plan (z,y) peut s’écrire comme la somme de trois ondes principales :

3

&(z,y) = Z Aj(z,y) exp(ik; - ) + c.c.

J=1

ou Aj(z,y),j = (1,2, 3) sont les amplitudes complexes des ondes, |k;| = kit et les vecteurs
d’onde satisfont la condition de résonance 2321 k; = 0. On peut montrer que les phases

¢, des amplitudes complexes A;(x,y) satisfont la condition suivante Z?:l ¢; =0 [57].

6.1.2 Le défaut penta-hepta

Comme on I’a vu précédemment, le réseau hexagonal que 1'on observe dans les expé-

riences n’est pas régulier et contient des défauts. La présence de défauts dans le réseau est
favorisée par les conditions aux limites non favorables & la formation d’ un réseau régulier.
Par exemple, dans une cuve ronde, le réseau hexagonal ne peut remplir de facon réguliere
I’ espace dont il dispose : il contient des défauts afin de minimiser son énergie.
Dans le réseau hexagonal, nous observons un seul défaut topologiquement stable. Celui-ci
est une paire pentagone-heptagone de pics (Figure 6.4(a)) : I'un des pics a cinqg plus proches
voisins et l'autre sept plus proches voisins, alors que dans un réseau régulier, les pics ont
tous six plus proches voisins.

Si l'on applique la FFT & une image de défaut penta-hepta [61, 57, 58], on constate
que le coeur du défaut correspond a deux dislocations dans le réseau. Deux directions sur

'développé au U.S. National Institutes of Health et disponible sur Internet & http://rsb.info.nih.gov/nih-
image/
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F1G. 6.2: Le réseau hexagonal et ses trois modes fondamentaux reconstitués;

(a) : image du réseau hexagonal (vue de dessus); (b) : le module de la transformée de
Fourier bi-dimensionnelle, représentant les modes fondamentaux; (c, d, e) : les trois modes
fondamentaux a 120 degrés reconstitués.
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kq

N
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F1G. 6.3: Les trois modes du réseau hexagonal dans I’espace de Fourier; k1, ko, k3 corres-
pondent respectivement aux modes de la figure 6.2 - (¢,d,e).

trois sont altérées par une dislocation (Figure 6.4(d,e)). Au coeur du défaut, seulement un
mode sur trois survit (Figure 6.4(c)). Nous verrons plus loin que ce mode-la joue un role
primordial dans la formation du réseau carré.

On peut montrer que les phases des deux modes altérés subissent un saut de +27 et
—27 respectivement, ce qui indique qu’il y a une dislocation dans ces deux systemes de
rouleaux. La phase du mode qui survit n’a aucune singularité; ainsi, la phase totale 23:1 b
reste nulle dans le défaut [57].

Comme nous l’avons vu précédemment, lorsque plusieurs défauts penta-hepta sont
proches les uns des autres, ils forment des lignes de défauts appelés joints de grain (Figure
6.5). Alors que le défaut penta-hepta altére localement le réseau hexagonal, le joint de
grain sépare le réseau hexagonal en deux réseaux hexagonaux d’orientations différentes.

6.1.3 Le réseau carré; joints de grain

Une analyse de Fourier appliquée a une image de réseau carré met en évidence le fait
que celui-ci peut étre vu comme la superposition linéaire de deux modes a 90 degrés 1'un
de I'autre. Le réseau carré tres régulier de la Figure 6.6 a été obtenu dans une cuve carrée.
Quand les conditions aux limites (cuve cylindrique ou hexagonale) sont moins favorables,
on observe généralement des joints de grain dans le réseau carré. La Figure 6.7 présente un
joint de grain : celui-ci sépare deux réseaux carrés d’orientations différentes. L’analyse par
transformée de Fourier met en évidence les différents modes, présents dans chaque portion
de réseau carré. Nous observons aussi des dislocations dans le réseau carré. La Figure 6.8
présente le réseau carré avec deux dislocations, mises en évidence par ’analyse de Fourier.
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F1G. 6.4: Le défaut penta-hepta du réseau hexagonal;

(a) : le défaut penta-hepta; (b) : le module de la transformée de Fourier bi-dimensionnelle,
représentant les modes fondamentaux; (c) : au cceur du défaut, un seul mode survit; (d,
e) : deux directions sur trois sont altérées par une dislocation.
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F1G. 6.5: Les défauts penta-hepta sont proches les uns des autres et forment un joint de
grain dans le réseau hexagonal, séparant deux réseaux hexagonaux d’orientations diffé-
rentes.
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C

F1G. 6.6: Le réseau carré et ses deux modes fondamentaux reconstitués;

(a) : le réseau carré; (b) : le module de la transformée de Fourier bi-dimensionnelle, repré-
sentant les modes fondamentaux; (c, d) : les deux modes reconstitués a 90 degrés 'un de
I'autre.
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e | f

F1g. 6.7: Joint de grain qui sépare deux réseaux carrés d’orientations différentes; (b) :
module de la transformée de Fourier; (c,d,e,f) : les quatre modes reconstitués.
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Fi1G. 6.8: Deux dislocations dans le réseau carré.
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6.2 Controle des défauts dans le réseau hexagonal

Lors d’'une expérience typique, réalisée dans une cuve cylindrique, nous avons vu que
le réseau hexagonal se développe avec de nombreux défauts. Nous allons décrire ici deux
procédés permettant de controler la présence de ces défauts dans le réseau hexagonal. Cette
étude, qui permet d’isoler les défauts les uns des autres, se révele nécessaire pour étudier
leur role lors de la transition.

6.2.1 Les conditions aux limites : cuve hexagonale

L’utilisation d’une cuve hexagonale nous a permis d’éliminer les joints de grain dans le
réseau hexagonal. Dans 50% des cas, le réseau hexagonal se développe avec quelques défauts
qui sont isolés et dans I'autre moitié des cas, nous n’observons aucun défaut dans le réseau
(Figure 6.10). Quand il y a des défauts, leur nombre est faible, en moyenne 4 défauts sur
400 pics, c’est a dire 1% de défauts. Dans la cuve cylindrique, le nombre de défauts est
plus élevé, environ une dizaine sur 200 pics (5%), et surtout le plus gros inconvénients reste
que ces défauts forment des joints de grain. Ceux-ci rendent 1’étude de la contribution du
défaut penta-hepta lors de la transition difficile.

Nous avons choisi les dimensions de la cuve de fagon a ce que le coté représente un
nombre entier de fois la distance interpic critique d..;;. Nous rappelons que cette derniere
est reliée a la longueur d’onde critique A par la relation dg.;; = 2/ V3\ir. Ce choix de
la longueur du coté a été justifié par le fait expérimental que le réseau hexagonal, une fois
formé, a un nombre d’onde k = k..;; qui ne varie pas quand on augmente le parametre de
controle.

La longueur d’onde critique A, = 2m(y/pg)'/# est fonction de deux parametres v et p.
Parmi ces deux parametres, la tension interfaciale est difficile a évaluer car elle varie avec
la température mais surtout avec 1’état de propreté du ferrofluide. Une variation relative
de 20% sur la tension interfaciale entraine une variation relative de 10% sur la longueur
d’onde critique. De plus, la présence d’'un ménisque aux parois — d’une largeur difficile a
déterminer de I’ordre du centimetre — , une fois I'instabilité formée, rajoute une inconnue
au probleme (Figure 6.10). De plus, la hauteur et la largeur du ménisque croissent quand
nous augmentons le champ. Ainsi, on imagine qu’il est difficile de prévoir avec exactitude
les dimensions d’un coté de la cuve hexagonale...

Heureusement, le réseau de pics possede de I’élasticité. Afin de la quantifier, on réalise
I’expérience suivante : on place le réseau hexagonal dans un entonnoir ou dans une cuve-
piston, puis on le comprime. Celui-ci se laisse comprimer, sans disparition de pics jusqu’a
une diminution de la surface de 'ordre de 20%. Ceci équivaut a une variation de longueur
d’onde — ou distance interpic — possible de 10%. Dans la cuve hexagonale, on observe en
moyenne sur les expériences, douze pics sur un coté. Ajouter ou enlever un pic sur douze
correspondrait & une variation de longueur d’onde de 8%. Ainsi, méme si la longueur du
cOté n’est pas parfaitement prévue, le réseau hexagonal peut s’adapter, tout en gardant un
nombre d’onde proche de k..

1/2
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La bifurcation sous-critique imparfaite

Les trois directions du réseau hexagonal sont imposées par celles de la cuve, par 'in-
termédiaire de la bifurcation imparfaite diie au ménisque.
Au seuil de I'instabilité (¢ = 0), l'interface devient instable et nous observons la formation
du réseau hexagonal de pics. Avant que le réseau hexagonal de pics ne se forme, on observe
d’abord la formation de rouleaux sous-critiques aux parois. Ces rouleaux sous-critiques
apparaissent parallelement aux parois (Figure 6.9). Lorsque ’on augmente le champ ma-

F1G. 6.9: Formation de rouleaux sous-critiques parallelement aux parois, avant apparition
de I'instabilité.

gnétique a partir de zéro, la hauteur du ménisque aux parois augmente proportionnellement
a HZ, ce qui résulte du nouvel état d’équilibre de I'interface dans le champ magnétique
[62]. On dit que les conditions aux limites qui en résultent aux parois, sont imparfaites ou
inhomogenes. L’existence de ce ménisque va déclencher la formation d’un rouleau, paral-
lele aux parois, suivant une bifurcation imparfaite et sous-critique [63]. Ce rouleau, parmi
les trois qui constituent le réseau hexagonal, devient instable avant les deux autres. En
augmentant encore le champ magnétique, les deux autres rouleaux deviennent a leur tour
instables et les pics se forment des parois vers le centre.

6.2.2 La technique de recuit

Dans notre expérience, les défauts penta-hepta apparaissent naturellement. Leur confi-
guration et leur nombre dépend de ’expérience. Le réseau hexagonal et ses défauts repré-
sentent un état métastable du systeme, et & champ fixé, il en existe plusieurs. Pour une
valeur du champ magnétique donnée, on pourrait essayer de passer d’une configuration a
I’autre en rejoignant I’état le plus stable du systéme — réseau plan, champ sous-critique
— en abaissant le champ magnétique puis en le ramenant a sa valeur initiale. C’est sans
compter I'existence d’'un réseau de concentration des particules magnétiques, parallelement
au réseau de pics. En effet, quand le réseau de pics se forme, nous avons vu au chapitre 2
que les lignes de champs s’accroissent sur les pointes. Ceci favorise I’apparition du réseau
de concentration. Celui-ci est d’autant plus tenace que le ferrofluide utilisé est vieux...
Ainsi, si 'on essaie d’obtenir une autre configuration de défauts en baissant le champ jus-
qu’a une valeur inférieure au seuil puis en 'augmentant jusqu’a une valeur supérieure au
seuil, le réseau de concentration force le plus souvent la réapparition de la configuration
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F1a. 6.10: Réseau hexagonal sans défaut (haut) ou avec des défauts penta-hepta isolés
(bas).
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F1G. 6.11: Principe de la technique de recuit : obtenir une succession de réseaux hexagonaux
en faisant croitre et décroitre le champ magnétique, tout en passant par I'état carré.

initiale. Une méthode s’impose naturellement : remuer le ferrofluide pour homogénéiser la
distribution de dipoles magnétiques. Une autre méthode : la méthode de recuit inspirée
de la métallurgie, ou le champ magnétique joue le role de la température, et qui peut étre
appliquée quelque soit la forme de la cuve [60].

La technique de recuit consiste a augmenter le champ magnétique a partir du réseau
hexagonal jusqu’au réseau carré puis a le faire décroitre pour revenir a la structure hexa-
gonale. Le processus est schématisé sur la Figure 6.11. Par cette méthode, on obtient une
succession de réseaux hexagonaux qui sont autant de solutions métastables du systeme
différentes. Nous verrons, au chapitre 8, qu’au dela du seuil de transition hexagones-carrés,
les pics coalescent a partir d’un certain champ. Ainsi, le résultat obtenu lorsqu’on applique
la technique de recuit dépend du champ atteint pour obtenir les carrés. Nous distinguerons
ainsi deux types de recuits : les recuits avec ou sans coalescences de pics.

Lorsqu’on atteint le réseau carré sans coalescences de pics, le réseau hexagonal obtenu
a la redescente en champ garde le méme nombre d’onde k..;;. Sur les Figures 6.12 et 6.13,
nous montrons deux exemples de recuits, pour lesquels on obtient une diminution des
défauts penta-hepta, initialement présents dans le réseau hexagonal. De tels recuits seront
qualifiés d’efficaces. Par contre, dans I’exemple illustré sur la Figure 6.14, le systéme passe
d’un état & I'autre en changeant la distribution de ses défauts et tres peu leur nombre.
Ce recuit est inefficace. Cette méthode permet de passer d’une configuration de défauts a
I’autre mais ne garantit pas une diminution des défauts.
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Par contre, si on atteint le réseau carré avec coalescences de pics, le réseau hexagonal
obtenu a la redescente a un nombre d’onde inférieur a k..;. Nous verrons dans la section
8.6, que lorsqu’on a un réseau hexagonal avec un nombre d’onde inférieur a k..;;, on peut,
en abaissant le champ magnétique, provoquer la création de nouveaux pics dans la cuve. Le
mécanisme de croissance des pics se produit au niveau des défauts penta-hepta et équivaut
globalement a ’expulsion de ces défauts sur les bords de la cuve. Ainsi, 'efficacité d’un tel
recuit est certaine, et de plus améliorée. Nous présentons sur la Figure 6.15, un exemple de
recuit avec coalescences. Ce recuit a été réalisé en montant le champ jusqu’a son maximum
(c’est-a-dire My, = 300 Gauss). On remarque que le nombre d’onde du deuxiéme réseau
hexagonal est inférieur a celui du premier, puisqu’il y a eu coalescences de pics en montant
aux carrés. Le troisieme réseau hexagonal est obtenu apres réapparition des nouveaux pics.
Nous constatons que les défauts sont expulsés sur les bords de la cuve. Ce type de recuit
comporte donc une étape supplémentaire — création de nouveaux pics — qui garantit son
efficacité.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié les réseaux et leur défaut a ’aide d’une méthode
de transformation de Fourier bi-dimensionnelle. Le réseau hexagonal peut étre décomposé
en la superposition linéaire de trois modes a 120 degrés les uns des autres. Le défaut du
réseau hexagonal, rencontré dans nos expériences, est le défaut penta-hepta. Il est constitué
d’une paire de pics, dont 1'un a cinqg voisins, ’autre sept — au lieu de six dans un réseau
parfaitement régulier. Quand le réseau hexagonal contient un défaut penta-hepta, deux
modes sur trois sont altérés par une dislocation. Nous avons ensuite étudié le réseau carré.
Celui-ci peut étre vu comme la superposition linéaire de deux modes a 90 degrés I'un de
I’autre. Ce réseau carré, lorsqu’il n’est pas régulier, contient généralement des joints de
grain ou encore des dislocations.

Nous nous sommes ensuite intéressés au controle des défauts penta-hepta dans nos
expériences. Généralement, le réseau hexagonal, qui se développe, contient de nombreux
défauts. Ces derniers, disposés proches les uns des autres, forment des joints de grain. Nous
avons mis au point deux méthodes afin d’éliminer les joints de grain, d’isoler les défauts
ou d’en diminuer le nombre. Ceci nous permettra d’étudier dans le chapitre suivant leur
role durant la transition. Une des deux méthodes consiste a changer les conditions aux
limites cylindriques habituelles par des conditions aux limites hexagonales. Nous obtenons
ainsi un réseau hexagonal avec peu de défauts isolés ou pas du tout. La deuxiéme méthode
est inspirée de la méthode de recuit en métallurgie, ou le champ magnétique joue le rdle
de la température. Nous avons montré que cette méthode nous permettait d’obtenir une
succession d’états métastables du systéme, chacun correspondant a une configuration de
défauts. Nous distinguons deux types de recuits : le recuit sans coalescences de pics, le
recuit avec coalescences de pics. Le recuit sans coalescences peut se révéler efficace, si le
nombre de défauts diminue au terme du processus ou inefficace, lorsque le systéme va vers
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: diminution des défauts penta-hepta.

F1G. 6.12: Technique de recuit sans coalescences
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F1G. 6.13: Technique de recuit sans coalescences : les défauts penta-hepta diminuent des
la 2eme étape; la structure reste stable lors des étapes suivantes.



96 CHAPITRE 6. PRESENTATION DES RESEAUX ET DE LEUR DEFAUT

F1G. 6.14: Technique de recuit sans coalescences : succession d’états métastables du sys-
teme, qui passe d’une configuration de défauts a 1’autre.
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F1G. 6.15: Technique de recuit avec coalescences : apres réapparition des pics sur 1'image
3, on constate que les défauts ont été expulsés sur les bords.
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une structure contenant plus de défauts. Nous avons montré que ’on pouvait améliorer
I’efficacité d’un recuit sans coalescences, en utilisant les résultats du chapitre 8. Pour cela,
on réalise un recuit avec coalescences de pics, auquel on rajoute une étape supplémentaire
durant laquelle de nouveaux pics apparaissent dans le réseau hexagonal. Le processus de
réapparition de ces pics implique ’expulsion des défauts sur les bords de la cuve. L’efficacité
du recuit est ainsi améliorée.

Dans le chapitre suivant, nous allons étudier le mécanisme de la transition hexagones-
carrés. Nous analyserons le role des défauts penta-hepta lors de la transition.



Chapitre 7

Phénoménologie de la transition
hexagones-carrés

Dans ce chapitre, nous décrivons la phénoménologie de la transition hexagones-carrés
dans les ferrofluides i.e., de quelle maniere la symétrie initialement triangulaire se trans-
forme en symétrie carrée, sous l'action du champ magnétique. Nous montrons que les
défauts penta-hepta, présents dans la phase hexagonale, agissent comme des centres de
nucléation de la transition et que les caractéristiques de la phase carrée sont présentes au
niveau de ces défauts. Le mécanisme de la transition implique la formation de fronts pour
lesquels le vecteur d’onde du réseau hexagonal, perpendiculaire au front, est conservé. Au
seuil, nous montrons qu’il y a changement de nombre d’onde dans le systéme [64].
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Fi1G. 7.1: Les réseaux hexagonal et carré de pics.
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7.1 Description de la phénoménologie

Nous allons commencer par décrire la phénoménologie de la transition en 1’absence de
défauts c’est a dire le processus de transformation géométrique de la symétrie triangulaire
en symétrie carrée. Pour cela, on réalise ’expérience dans la cuve hexagonale, ol un réseau
hexagonal régulier en tout point s’est établi : en ’absence de défauts, on remarque que
la transition débute au niveau des parois, ou selon une diagonale de la cuve (Figure 7.4).
Dans le paragraphe suivant, nous mettrons en évidence le role des défauts penta-hepta
lors de la transition. Afin de mieux cerner la phénoménologie de la transition, nous allons
utiliser les résultats du chapitre précédent, concernant ’analyse de Fourier. Nous rappelons
que le réseau hexagonal peut étre décomposé en la superposition linéaire de trois modes
fondamentaux a 120 degrés les uns des autres.
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F1G. 7.2: Le réseau hexagonal (a) et les trois modes fondamentaux qui le constituent (c,d,e).
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La transition débute de la maniére suivante : une des rangées de pics, paralléle a I'un des
cOtés de la cuve (ou selon une diagonale de la cuve), commence a glisser sur elle-méme.
Ce glissement transforme localement la symétrie triangulaire en une symétrie rectangulaire
— symétrie carrée sous contrainte (Figure 7.3). Cette symétrie rectangulaire, présente tres
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pres du seuil seulement, va relaxer en symétrie carrée, lorsqu’on augmente le champ ma-
gnétique. Cette relaxation s’opere par dilatation du réseau rectangulaire dans la direction
sous contrainte, c’est a dire par diminution de |k;|. Quand on augmente le champ et avant
la transition, le réseau hexagonal n’évolue pas, ni ses défauts. Son nombre d’onde demeure
constant. Le systeme reste dans la méme configuration jusqu’au seuil de la transition
hexagones-carrés, pour lequel quelques pics commencent alors a glisser de facon quasista-
tique. Nous définissons le seuil de la transition comme le champ a partir duquel, on observe
les premiers pics glisser dans la cuve.
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réseau carré
(sous contrainte)

F1G. 7.3: Mouvement d’'une rangée de pics par rapport a ses voisines, impliquant localement
la transformation de la symétrie triangulaire en une symétrie rectangulaire; sur la droite
de la Figure, nous avons représenté les réseaux dans I’espace de Fourier.
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B

F1G. 7.4: En I’'absence de défauts dans le réseau hexagonal, la transition s’amorce au niveau
des parois.

changement de nombre d’onde au seuil

Le mécanisme de la transition implique un changement de nombre d’onde au seuil
(Figure 7.5). La longueur d’onde A du réseau hexagonal représente la distance entre les
rangées de pics et, est reliée & la distance interpics d par la relation A = /3 /2 d. Le nombre
d’onde k est défini par la relation kje, = 27/\ = 47/(+/3d). Pour le réseau carré, la distance
interpic coincide avec la longueur d’onde et le nombre d’onde vérifie kcare = 27/d. Pres
du seuil de la transition, les deux symétries coexistent, avec des nombres d’onde différents,
vérifiant la relation :

kcarré = \/3/2 khez

Ce fait expérimental n’a pas été pris en compte dans les calculs théoriques ou simulations
numériques réalisées jusqu’a présent. Nous verrons au chapitre suivant 8, comment ces
nombres d’onde évoluent lorsqu’on s’éloigne significativement du seuil. En particulier, nous
verrons que les deux symétries coexistent pour une plage de champ magnétique, avec des
nombres d’onde différents.
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FiGc. 7.5: Changement de nombre d’onde au seuil, entre le réseau hexagonal et le réseau

carré; kcarré = \/3/2 khez-

Formation des fronts

Un front est la zone qui sépare deux symétries différentes. Dans notre expérience, nous

observons des fronts stables entre les deux symétries coexistantes. Kubstrup et al. ont
analysé théoriquement l’existence de fronts entre hexagones et carrés, dans le cadre de
I’équation de Swift-Hohenberg généralisée [49, 48]. Ils ont considéré particulierement deux
types de fronts, les plus probables, pour lesquels un mode du réseau hexagonal est conservé
pour former le carré. Sur la Figure 7.6 sont représentés dans l’espace de Fourier ces deux
types de fronts : le type I et le type II. Pour un front de type I, c’est le vecteur d’onde du
réseau hexagonal, perpendiculaire au front, qui est conservé entre les deux symétries, a la
traversée du front. Pour le front de type II, a I'inverse, c’est le vecteur d’onde du réseau
hexagonal, parallele au front, que ’on retrouve pour le réseau carré.
Dans notre expérience, le mécanisme de la transition conduit a la formation de fronts
de type I entre les deux symétries (Figure 7.3). Ce résultat expérimental confirme les
simulations numériques effectuées par Kubstrup et al., dans le cadre du modele de Swift-
Hohenberg généralisé. Ces simulations indiquent de plus, qu'un front de type I entre hexa-
gones et carrés est stable pour une plage du parametre de controle, fait que nous observons
expérimentalement. Par contre, un front de type II apparait comme instable. En cela, ils re-
trouvent les résultats de Malomed et al. pour qui un front stable impliquant des hexagones
ne peut étre que perpendiculaire a I'un des vecteurs du réseau hexagonal [47].
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type |
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réseau carré
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réseau hexagonal
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F1a. 7.6: Fronts de type I et II, dans 1’espace de Fourier.



7.2. ROLE DES DEFAUTS PENTA-HEPTA LORS DE LA TRANSITION 105

7.2 Role des défauts penta-hepta lors de la transition

Lorsque le réseau hexagonal contient un défaut penta-hepta, le transition s’amorce au
niveau du défaut (Figure 7.7(a,b,c,d)). Nous rappelons qu’au niveau d’un défaut penta-
hepta, deux directions sur trois, subissent une dislocation, la troisieme n’étant pas altérée
par le défaut (Chapitre 6). Le glissement des rangées de pics se produit selon la direction
non altérée par le défaut, et débute au niveau du pic qui a 5 voisins. Sur la Figure 7.8, on
a indiqué par deux fleches le sens de glissement des pics. Quand on augmente le champ,
le glissement, au début localisé au niveau du défaut, se propage dans toute la rangée, puis
aux rangées voisines (Figure 7.9). Le front se déplace dans la direction du pentagone du
défaut penta-hepta. Le mode du réseau hexagonal, non altéré par le défaut devient 1'un
des modes du réseau carré (Figure 7.10). Le deuxiéme mode du réseau carré est crée par
glissement des rangées et correspond a la direction de la paire pentagone-heptagone. On
constate que les caractéristiques de la phase carrée sont présentes au niveau du défaut. A
partir d’'une image de défaut penta-hepta, on peut prédire comment va se former la phase
carrée a cet endroit.

Quantitativement, nous remarquons que le seuil de la transition est inférieur quand
celle-ci se produit en présence de défauts (chapitre 8). Ce comportement des défauts est
général et se retrouve dans de nombreuses expériences. Ainsi, 'instabilité d’un cristal li-
quide nématique soumis a un champ électrique alternatif offre la possibilité d’étudier de
nombreuses structures convectives de symétries décroissantes. A chaque structure corres-
pond un type de défaut, qui nuclée la phase suivante [65, 66].

Comme nous ’avons vu, la transition hexagones-carrés a été récemment observée dans
I'instabilité de Bénard-Marangoni [51, 67]. Dans ’annexe B, nous présentons briévement
les résultats expérimentaux concernant la phénoménologie de la transition dans cette insta-
bilité. Dans les deux expériences, les défauts jouent un role important. Dans I’instabilité de
Bénard-Marangoni, le processus de formation des carrés a partir des hexagones implique
I’émergence de cellules pentagonales transitoires. Bien qu’apparemment différents, nous
pensons que les mécanismes sont tout a fait semblables.

Au dela du seuil

Nous venons de décrire la maniere dont la transition vers le réseau carré se produit
prés du seuil : transformation locale de la symétrie triangulaire en symétrie carrée sous
contrainte par glissement des rangées de pics, coexistence des deux symétries séparées par
des fronts de type I stables.

Que se passe-t-il quand on augmente le champ ? Le réseau carré envahit progressivement
le réseau hexagonal, a partir des défauts puis des parois. Parallelement, sa longueur d’onde
augmente avec le champ magnétique. On observe dans la cuve plusieurs bouts de réseaux
carrés séparés par des joints de grain (Figure 7.11). L’extension du réseau carré est accom-
pagnée de coalescences de pics au niveau des joints de grain. Plus on augmente le champ et
plus les pics coalescent jusqu’a une limite de coalescence atteinte lorsque H = H,,4; = Mas,
ou M,,; est 'aimantation de saturation du ferrofluide. En effet, lorsque H > My, I'induc-
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F1G. 7.7: La transition démarre au niveau du défaut penta-hepta; (a) : He.y < H < H.,

it

(b) : H = Hérit; (C) : H = 17 04 Hérit;

(d): H=1,06 H

crit-
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F1a. 7.8: défaut penta-hepta : les deux fleches indiquent dans quels sens vont se mouvoir
les pics au dessus du seuil de transition.

tion magnétique n’a plus d’effet sur le ferrofluide et le réseau formé n’évolue plus. Environ
30% des pics ont disparu par coalescences lorsque le champ magnétique maximum est
atteint.

Lorsque le champ magnétique décroit a partir du réseau carré, on observe la réapparition
progressive du réseau hexagonal avec hystérésis. La phase hexagonale commence a envahir
la phase carrée a partir des joints de grain du réseau carré. Le joint de grain est remplacé
par deux fronts de type I, qui se propagent en faveur du réseau hexagonal. Le mécanisme
de la transition carrés-hexagones est l’'inverse de celui de la transition hexagone-carré : la
transformation de la symétrie carrée en symétrie triangulaire s’effectue par glissement des
rangées de pics.
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F1ac. 7.9: Evolution du défaut penta-hepta lors de la transition; nous avons représenté les
sommets des pics par des points blancs. Le mode non altéré par le défaut penta-hepta sert
de base au réseau carré. Le deuxieme mode du réseau carré est perpendiculaire au premier
et correspond a la direction du défaut penta-hepta.
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F1G. 7.10: Le réseau hexagonal (en haut) et ses trois modes reconstitués; le réseau carré
(en bas) formé par augmentation du champ a partir du réseau hexagonal ci-dessus. Nous
constatons que le mode non-altéré par le défaut est conservé lors de la transition.
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Fi1c. 7.11: Extension du réseau carré dans la cuve; on note la présence de joints de grain;
(e):H=1,1H.,; {): H=1,14H. ,,;; (g) : H=1,2 H. .,;; (h) : H=1,6 H.,, = M.
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Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié la phénoménologie de la transition hexagones-
carrés. Nous avons mis en évidence le mécanisme géométrique de transformation de la
symétrie triangulaire en symétrie carrée. Nous avons montré que le mécanisme de la tran-
sition implique la formation de fronts de type I, pour lesquels le vecteur d’onde du réseau
hexagonal perpendiculaire au front est conservé. Ce résultat confirme ceux des simula-
tions numériques faites sur le sujet. Au seuil de la transition, il y a changement de nombre
d’onde : le réseau hexagonal reste a k..;; alors que le nombre d’onde du réseau carré est égal
4 V/3/2 k.. Puis, nous avons analysé le role des défauts penta-hepta lors de la transition.
Nous avons montré que les caractéristiques de la phase carrée étaient présentes au niveau
de ces défauts. Ainsi, a partir de 'image du défaut penta-hepta, nous sommes capables de
prédire l'orientation de la phase carrée a cet endroit. Dans I'annexe B, nous présentons la
phénoménologie de la transition hexagones-carrés dans I'instabilité de Bénard-Marangoni.
Bien qu’apparemment différentes, nous pensons cependant que les phénoménologies ne
peuvent étre que tres semblables.

Ici, nous nous sommes surtout intéressés a ce qui se passait pres du seuil. Dans le
chapitre suivant, nous allons étudier la sélection du nombre d’onde par variation brutale
puis quasistatique du champ magnétique. Nous nous intéresserons ainsi a ce qui se passe
au dela du seuil.
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Chapitre 8

Sélection du nombre d’onde

Nous nous sommes intéressés au probleme de sélection du nombre d’onde dans le sys-
teme — réseau hexagonal et réseau carré — dans les deux cas suivants [64] :

— variation quasistatique du champ magnétique;
— variation brutale du champ magnétique.

Dans ces deux cas, nous constatons que les résultats obtenus — nombre d’onde et réseau
sélectionnés — sont tres différents. [’analyse linéaire du chapitre 4 nous indique que lors-
qu’on est trés proche du seuil, une bande de nombre d’onde de largeur £/2 — cas inertiel
— ou € — cas visqueux — est instable. La question qui se pose est de savoir quel est le
nombre d’onde final dans cette bande pour un processus et un £ donnés.

Dans ce chapitre, nous expliquons tout d’abord comment nous avons mesuré les nombres
d’onde des deux réseaux — hexagonal et carré. Puis, nous présenterons les résultats de sélec-
tion du nombre d’onde, par variation brutale puis quasistatique du parametre de controle.
Lorsqu’on fait croitre brutalement le champ magnétique d’une valeur nulle a une valeur
surcritique, nous sélectionnons toujours le réseau hexagonal. Ceci méme si la valeur du
champ imposée est supérieure au seuil de la transition hexagones-carrés. L.e nombre d’onde
du réseau hexagonal est d’autant plus petit que le champ imposé est important. Lorsqu’on
fait varier le champ de fagon quasistatique, on observe une transition hystérétique entre
le réseau hexagonal et le réseau carré. Les deux symétries coexistent dans un intervalle de
valeurs du parametre de controle. Nous analysons les domaines de stabilité des différentes
symétries que nous comparerons aux prévisions théoriques. Nous verrons que le nombre
de pics dans la cuve varie au cours du cycle d’hystérésis. Nous observons la coalescences
de pics lorsque € croit, puis leur réapparition lorsque € décroit. Nous avons déterminé le
processus de réapparition des pics. Lorsque € décroit, nous pouvons sélectionner pour le
réseau hexagonal un nombre d’onde qui dépend de 'amplitude du cycle.

113
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8.1 Mesure des nombres d’onde; adimensionnement
des parametres

Afin de calculer le nombre d’onde d’un des réseaux, nous mesurons tout d’abord la
distance interpic dans le réseau. Nous rappelons que le nombre d’onde kj., du réseau
hexagonal est relié & la distance interpic d par la relation ke, = 47/(v/3d). Pour le réseau
carré, cette relation devient keaé = 27/d. Pour la mesure de la distance interpic d, nous
étalonnons la caméra a 'aide du logiciel de traitement d’image NIH-Image, qui convertit
alors une longueur en pixel sur I’écran en une longueur en unités du Systeme International.
Lorsque I’'on mesure la distance interpic, deux sources d’incertitudes apparaissent :

1. I'incertitude de mesure évaluée sur I'écran;
2. la dispersion statistique des mesures.

Expérimentalement, nous constatons que le deuxieme type d’erreur est négligeable devant
le premier et nous nous contenterons d’évaluer l'incertitude due a la mesure sur ’écran et
de négliger celle diie a la dispersion.

Lorsque l'on fait les mesures dans la cuve hexagonale, le réseau hexagonal est tres
régulier et contient environ 400 pics. La régularité du réseau dans la cuve hexagonale
facilite beaucoup les mesures, par rapport a la cuve cylindrique. La distance interpic est
mesurée dans les trois directions du réseau hexagonal et sur une moyenne d’une dizaine
de pics, pour chaque mesure. L’incertitude relative sur la mesure de nombre d’onde est de
Iordre de 2% — alors que I'incertitude relative diie a la dispersion statistique est de I’ordre
de 1%. Par contre, I'incertitude relative sur la mesure de nombre d’onde du réseau carré
est de l'ordre de 5%. Cette plus grande incertitude est die, d’une part, a la présence des
caustiques de réflection, d’autre part aux nombreux joints de grain puisque les expériences
sont réalisées en cuve hexagonale. Les caustiques de réflection a la surface du réseau carré
rendent la détermination de la position des sommets difficile.

Les expériences sont réalisées dans la cuve hexagonale, contenant une couche de fer-
rofluide d’épaisseur @ = 1,3 cm. Les résultats de I'analyse linéaire du chapitre 4 nous
indiquent que I’on peut considérer que la couche est inertielle et d’épaisseur infinie. Nous
rappelons brievement les résultats de 1’analyse linéaire correspondante :

kcm't = kc - (log/’-)/)l/2
1
He i = (5_0 ((:()O/:jl))z)lp (pg/}/)l/4
km = 5(2(c +1) + (4(e +1)* = 3)'1?)

Nous rappelons la définition du parametre de controle de I'instabilité adimensionné, défini
comme la distance au seuil ou Hy est I’ induction magnétique appliquée et H..; est la
valeur critique de I'induction magnétique H :

e=H}/H2, — 1

crit

Au seuil de 'instabilité, e = 0.
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Nous évaluons expérimentalement le champ critique H..; = 140 £ 5 Gauss et k.. =
646 &+ 32 m~!, valeurs qui sont en bon accord avec les résultats de I’analyse linéaire pour
laquelle k..;; = 664 m~! et H..; = 148 Gauss (cf annexe A pour le calcul de H,;). Pour
le réseau hexagonal a k..;, le nombre de pics N.;; dans la cuve hexagonale est d’environ
400 pics. Un calcul simple montre que, pour le réseau hexagonal, le nombre d’onde k est
proportionnel & N'/2. Nous verrons plus loin qu’il est parfois utile de raisonner en fonction
de N, conjointement a k.

Les incertitudes sur les mesures de nombres d’onde et de champ magnétique n’ont
pas toujours été reportées sur les graphes. Dans ce cas, elles sont de ordre de 2% en
valeur relative sur les mesures de k/k..; dans le réseau hexagonal, de I'ordre de 5% dans
le réseau carré. L’incertitude sur I’évaluation de € comprend l'incertitude systématique sur
la mesure du champ magnétique et aussi 'incertitude sur I’évaluation expérimentale du
champ critique. Elle est de 'ordre de 5% en valeur relative.

8.2 Sélection brutale du nombre d’onde

Le processus expérimental est le suivant : on regle le champ magnétique a une valeur
fixée et supérieure au seuil de l'instabilité, puis on introduit rapidement la cuve de fer-
rofluide dans le champ. En fait, comme le fait d’introduire la cuve dans le champ prend
déja un certain temps — de 'ordre de quelques secondes, nous remuons vigoureusement
la cuve dans le champ afin de détruire tout réseau qui aurait eu le temps de se former
durant la phase d’introduction. L’idée qui sous-tend cette procédure est de sélectionner le
nombre d’onde et le type de réseau, a partir de la surface libre. Nous observons que le ré-
seau sélectionné est hexagonal, quelque soit la valeur du champ imposée supérieure au seuil
d’apparition de l'instabilité H > H,..;. Le nombre d’onde est d’autant plus petit que le
champ imposé est grand. Nous notons £* le nombre d’onde du réseau hexagonal obtenu par
ce processus. Sur la Figure 8.1, nous avons représenté les résultats des mesures de nombre
d’onde en fonction du champ magnétique imposé, ainsi que la courbe de stabilité marginale
théorique pour une couche d’épaisseur infinie et inertielle. Le nombre d’onde sélectionné par
un tel procédé décroit jusqu’a 0,72 k..;; pour le champ magnétique maximal (H = Mq).
Ceci correspond a un nombre de pics dans la cuve variant jusqu’a 0,5 N,.;;. Comme le taux
de croissance est nul strictement au seuil de l'instabilité , ’état d’équilibre correspondant
n’est pas observé expérimentalement. En effet, il faudrait attendre un temps infini pour
I’obtenir. Néanmoins, nous pensons que cet état d’équilibre est le le réseau hexagonal a
kerit = ke.

Plus le champ magnétique imposé est grand et plus le réseau hexagonal met du temps
pour s’établir dans la cuve. Ce temps d’établissement de la structure — a ne pas confondre
avec le temps d’établissement de 'instabilité — varie de quelques secondes a quelques mi-
nutes. Quand le champ magnétique est important, le systeme passe par un état transitoire
de réseau hexagonal et carré coexistants, avant de se transformer en un réseau hexagonal
au bout d’un temps de 'ordre de quelques minutes. Pour fixer les idées, lors d’une expé-
rience pour laquelle le seuil de transition hexagones-carrés est égal a 188 Gauss, le réseau
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F1aG. 8.1: Sélection brutale du nombre d’onde.

hexagonal d’équilibre s’établit trés vite — quelques secondes — jusqu’a environ 200 Gauss
puis au-dela, le temps d’établissement du réseau hexagonal s’accroit jusqu’a une dizaine
de minutes pour un champ imposé de 300 Gauss.

Pour ¢ légerement positif, nous avons vu qu’il existe un nombre d’onde k,,, dans la bande
instable avec un taux d’accroissement des fluctuations linéaire maximal. Les fluctuations
avec ce nombre d’onde croissent plus vite que les autres. Une idée naturelle est que le
nombre d’onde £k, est sélectionné pour la structure, quand on utilise des variations brutales
de champ. Ce résultat a été validé expérimentalement en couche mince [35, 36]. Quand on
fait varier le champ de facon quasistatique, les conditions aux limites — le ménisque, la
taille de la cuve — peuvent jouer un role supplémentaire dans la sélection du nombre
d’onde et le probleme s’avere étre compliqué. Dans notre expérience, réalisée en couche
épaisse, nous pouvons constater que le nombre d’onde sélectionné ne correspond pas au
km, puisque ce dernier croit en fonction de €. Nous allons voir qu’il faut cependant manier
ce résultat avec précaution.

Pour une couche épaisse, I'analyse linéaire du chapitre 4 nous indique que le temps
d’établissement 7 de I’instabilité est de I’ordre de grandeur du temps capillaire 7, pour une
couche inertielle et de 7.f pour une couche visqueuse.
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Pour notre ferrofluide APG 512 A, f = 0,27 et 7. ~ 1072 s. Si I'on considere les résultats
de I’analyse linéaire, la couche de ferrofluide a un comportement visqueux tres pres du
seuil, puis inertiel lorsqu’on s’en éloigne (Figure 4.3). En fonction du champ magnétique
appliqué, la théorie linéaire prédit que le temps d’établissement de I’instabilité est soit de
lordre de 7, ~ 1072 s ou de 7.f ~ 2.1073 s. Afin de pouvoir sélectionner le k,,, il faudrait
que le temps d’établissement de l'instabilité soit supérieur au temps d’établissement du
champ magnétique. Etant donné notre processus expérimental, il est difficile de dire si ’on
doit s’attendre a effectivement sélectionner le k,,. Nous pourrions de plus penser que notre
processus expérimental pourrait favoriser la sélection des nombres d’onde excités lorsqu’on
remue la cuve. Or, le fait qu’il y ait un régime transitoire durant lequel le systeme s’établit
en changeant totalement sa structure, semble signifier que ce n’est pas le cas.

L’intérét de cette procédure est qu’elle nous permet de mettre en évidence 1’existence
d’une nouvelle solution d’équilibre. Nous avons montré que le mécanisme de sélection de
cet état d’équilibre n’est pas linéaire.

8.3 Sélection quasistatique du nombre d’onde

Les mesures de sélection quasistatique du nombre d’onde, quand le champ magné-
tique croit puis décroit, sont représentées sur la Figure 8.2. Les réseaux hexagonal et carré
coexistent pour une plage de champ magnétique avec des nombres d’onde différents. La
transition hexagones-carrés est hystérétique, comme cela a été prévu théoriquement. Néan-
moins, les domaines de stabilité des différentes symétries sont en désaccord avec la théorie,
comme nous le verrons plus loin. Nous commencons par décrire le cycle d’hystérésis repré-
senté sur la Figure 8.2. Nous avons aussi représenté les résultats de sélection par variation
brutale de € du paragraphe précédent (A).

8.3.1 Description du cycle d’hystérésis

Le champ magnétique croit : Au seuil de I'instabilité (¢ = 0), le réseau hexagonal se
forme avec un nombre d’onde k& = k.;;, en accord avec les prédictions de I’analyse linéaire.
Lorsqu’on augmente le champ magnétique, le nombre d’onde du réseau hexagonal reste
constant et égal a k = k.., ceci jusqu’ a ce qu’il ait totalement disparu, expulsé par le
réseau carré (A).

Au seuil de la transition morphologique, ¢ = 0,84 4+ 0,08 en présence de défauts penta-
hepta — ¢ = 1,04 £ 0, 10 sinon — les rangées de pics commencent a glisser a partir des
défauts puis des parois. Le seuil de la transition est défini comme le champ magnétique a
partir duquel on observe le glissement de la premiere rangée de pics. Cette détermination
est difficile car les pics commencent a glisser tres lentement, de facon quasistatique et
réversible. Comme nous I’avons vu au chapitre 7, le nombre d’onde subit une discontinuité
a la transition. Par contre, le nombre de pics dans la cuve N est un parametre du systeme
ne subissant pas de discontinuité et c’est pourquoi nous 'utiliserons aussi pour décrire le
cycle.
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Au seuil de transition et au-dessus, les deux symétries coexistent pour 0,84 < e < 1,25.
Les réseaux hexagonal et carré ont des nombres d’onde différents et sont séparés par des
fronts de type I stables (voir chapitre 7). Comme nous ’avons vu, le nombre d’onde du
réseau hexagonal reste constant et égal a k = k.;;, alors que celui du réseau carré décroit
lorsqu’on augmente le champ (H). Par conséquent, nous observons des coalescences de pics
au niveau des joints de grain du réseau carré a partir de ¢ = 1,04 4+ 0, 10. Plus le champ
augmente, plus les pics coalescent. Lorsqu’on atteint le champ maximum (e = 3,59 défini
par Mg, ), environ 30% des pics ont disparu dans la cuve. Sur la Figure 8.3, nous avons
représenté la variation du nombre de pics dans la cuve en fonction de €.

Le champ magnétique décroit : En faisant décroitre le champ magnétique, le réseau
hexagonal réapparait pour € = 2,86=+0, 31 et a totalement expulsé la phase carrée pour € =
1,47+0, 24. La transition hexagones-carrés est hystérétique. Les deux symétries coexistent
a la descente pour 1,47 < ¢ < 2, 86, séparées par des fronts de type I. Le réseau hexagonal,
qui réapparait a la descente, se construit a partir des pics restant dans la cuve. En raison
de la disparition de 30% d’entre eux a la montée (Figure 8.3), le nombre d’onde du réseau
hexagonal est maintenant inférieur & k.. et égal a 0,82 k..;+ (V). Il reste constant lorsque
€ décroit, jusqu’a ce qu’on observe la création de nouveaux pics a partir de e = 0,31+0,04
jusqu’a € = 0,07 £ 0,01. Les nouveaux pics apparaissent selon un processus que nous
avons déterminé et décrit plus loin. Le systéeme rejoint pratiquement son état initial, réseau
hexagonal & 0,92 k.;;, et au terme de la réapparition, il y a 90% du nombre initial de pics
dans la cuve.

8.3.2 Sélection du nombre d’onde du réseau hexagonal a la des-
cente

Le cycle décrit précédemment a été réalisé en faisant croitre le champ magnétique

jusqu’a sa valeur maximale correspondant a ’aimantation de saturation. Si ’on réalise un
nouveau cycle en changeant la valeur du champ maximum atteint €,,,,, le nombre d’onde
du réseau hexagonal sélectionné pour € décroissant, avant réapparition de nouveaux pics,
est différent de celui obtenu précédemment 0, 82 k.;;. En effet, nous avons vu que le nombre
de pics N ala montée dépend de la valeur de €4, (Figure 8.3). Lorsque ’on fait redécroitre
le champ, le nombre d’onde du réseau hexagonal est fonction de ce nombre de pics dans la
cuve. Il dépend donc de ¢,,,, atteint.
Sur la Figure 8.4, nous avons représenté les mesures du nombre d’onde du réseau hexagonal
a la descente en fonction du champ maximum atteint. On peut ainsi sélectionner, par ce
processus, un nombre d’onde pour le réseau hexagonal compris entre 0,82 k.;; < k <
kerie. Sur la Figure 8.5, nous avons schématisé le cycle d’hystérésis, ainsi que les différents
chemins suivis a la descente par le réseau hexagonal en fonction du champ maximum
atteint. Nous avons choisi de représenter en fonction du nombre de pics N dans le systeme.
N, représente le nombre de pics dans la cuve pour le réseau hexagonal a k..
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Fi1G. 8.5: Les différents chemins suivis par le systeme a la descente en champ magnétique :
le nombre d’onde du réseau hexagonal varie en fonction du champ maximum atteint ;4.
€n_s représente le seuil de la transition hexagones-carrés.
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8.4 Seuil de la transition hexagones-carrés

Nous avons regardé la dépendance du seuil de la transition hexagones-carrés en fonction
du nombre d’onde du réseau de départ. Les mesures sont représentées sur la Figure 8.6. La
transition se produit pour un champ d’autant plus grand que le nombre d’onde du réseau
hexagonal est petit. Elle ne se produit plus en deca d’un certain nombre d’onde minimal
du réseau hexagonal. Nous sommes limités en champ par 'aimantation de saturation M.
Ce nombre d’onde est égal a environ 0,66 k..

8.5 Domaines de stabilité des deux symétries

Nous allons comparer les domaines de stabilité expérimentaux avec ceux prévus par
la théorie du chapitre 5. Nous reportons ici pour rappel sur la Figure 8.7, le diagramme
de bifurcation obtenu théoriquement et sur lequel sont rappelées les définitions des limites
inférieures et supérieures des domaines de stabilités des hexagones et des carrés, € et g
[21, 49]. D’apres les résultats expérimentaux du paragraphe 8.3, £, = 1,474+ 0,24 et ¢, =
1,25 £ 0, 11. Ceci ne correspond pas qualitativement a ce qui est prévu théoriquement ou
g5 < €p. Nous expliquons ceci principalement par le fait que les résultats théoriques tiennent
compte des domaines de stabilité relatifs entre un réseau hexagonal et un réseau carré,
tous les deux a k... Or, dans notre expérience, nous avons vu qu’il y avait changement
de nombre d’onde a la transition hexagones-carrés : la transition se fait entre un réseau
hexagonal a k..;; et un réseau carré sous contrainte a 0,866 k..;;. En ce qui concerne la
transition carrés-hexagones, celle-ci se produit entre un réseau carré et un réseau hexagonal
de nombres d’onde tels que kheyr # kcarrs, khew 7 kerit €6 kcarrs 7 kersz. Ni & la montée en
champ, ni a la descente, nous n’observons la transition entre des réseaux a kg.;;.

Afin de comparer nos résultats aux résultats théoriques, nous avons regardé quelle est

la tendance quand nous faisons varier le taux de coalescences de pics a la montée. Si I’on
permet tres peu de coalescences a la montée, nous nous rapprochons de I'hypothese théo-
rique pour laquelle £ = k.;;. Comme nous avons vu que le taux de coalescences dépend de
la valeur maximale du champ atteint, nous regardons comment varie €, par rapport a ¢y,
quand on fait varier €,,4,.
Les résultats sont consignés sur la Figure 8.8. Nous avons représenté la mesure expéri-
mentale de £, = 1,25 qui est la limite supérieure de stabilité des hexagones a k..;;. Puis,
nous avons représenté €, la limite inférieure du domaine de stabilité des carrés pour kcarrs
variant entre 0,78 ket < Kkearre < 0,866 kepie. Ces différents nombres d’onde du réseau
carré ont été obtenus en faisant varier le champ maximum atteint, c’est a dire le taux de
coalescences. Nous constatons que pour €,,,, petit c’est a dire pour un nombre d’onde du
réseau carré qui se rapproche le plus de k,.;;, nous retrouvons le fait que €, < ¢5,. La grande
incertitude sur les mesures de €, provient de la difficulté a 1’évaluer.

Nous avons comparé les valeurs expérimentales de g5, puis de €4, aux valeurs théoriques.
Les prédictions théoriques pour ¢, et €, dépendent de la valeur de la perméabilité magné-
tique p, (cf chapitre 5). Sur la Figure 8.9, nous avons reporté les valeurs des prédictions
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théoriques calculées en fonction de p,. La perméabilité magnétique dépend du champ et
pour notre ferrofluide APG 512 A, u,.(H ~ 0) = 2,4. Expérimentalement, nous avons vu
que €, = 1,25+ 0,11 et que les valeurs de €, varient de 0,22 < g, < 1,47 pour un nombre
d’onde du réseau carré variant entre 0,78 k.t < kearre < 0,866 k.-;;. Nous constatons
que les valeurs théoriques et expérimentales sont en désaccord quantitatif. La encore, il
faudrait résoudre des équations implicites pour obtenir les valeurs théoriques de ¢, et g
puisque u, dépend du champ. Néanmoins, nous constatons que les ordres de grandeur des
valeurs théoriques et expérimentales sont différents et nous nous contentons d’avoir une
estimation des valeurs théoriques en résolvant les équations (5.5) et (5.6) du chapitre 5.
Les prédictions théoriques ont été établies pour une transition entre réseaux a k... Or,
expérimentalement, ce n’est pas le cas. De plus, les prédictions ont été réalisées avec 1’hy-
pothese |, — 1| < 1, ol u, est la perméabilité magnétique relative du ferrofluide. Pour
notre ferrofluide, p, initial est égal a 2,4. Si I'on considere que celui-ci suit la loi de Lange-
vin pour 'aimantation (ferrofluide peu concentré), alors nous pouvons estimer la loi p,.(H)
(voir annexe A). Ceci nous indique qu’aux champs auxquels nous travaillons, I’hypothese
|- — 1] < 1 n’est pas vérifiée.

8.6 Création de nouveaux pics

Lors de la descente en champ magnétique sur le cycle d’hystérésis, de nouveaux pics
réapparaissent dans le réseau hexagonal. Le systéme rejoint pratiquement son nombre
d’onde initial k..;;. Nous avons identifié le processus de création de pics. Le nouveau pic
croit au niveau d’un défaut penta-hepta. Par réarrangement des pics autour du nouveau
pic, celui-ci devient le centre du pentagone d’'un nouveau défaut, voisin du défaut initial.
Le processus équivaut au déplacement du défaut initial selon 'une des deux directions
altérées par le défaut (Figure 8.10). Les deux directions de propagation du défaut sont
équivalentes. Sur la Figure 8.10, nous avons photographié le déplacement du défaut. La
premiere photographie représente le défaut penta-hepta qui va étre le centre de nucléation
d’un nouveau pic. Entre la premiere photographie et la deuxieme, un nouveau pic a été
créé. Par réarrangement local des pics au niveau du défaut initial, le nouveau pic (en blanc
sur la photo 2) fait partie d’'un nouveau défaut. Celui-ci, par rapport au défaut initial, s’est
déplacé selon I'une des directions altérées par le défaut initial. Entre la photo 2 et la photo
3, nous observons encore la création d’un nouveau pic. Parallelement, nous avons filtré la
direction, dans I’espace réel, selon laquelle le défaut s’est déplacé.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté les résultats de sélection de nombre d’onde, par
variation brutale puis quasistatique du champ magnétique.
Dans le cas du processus brutal de sélection a partir de la surface libre du ferrofluide, le
réseau sélectionné est toujours hexagonal. Son nombre d’onde est d’autant plus petit que
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F1G. 8.10: La création de nouveaux pics. Le processus équivaut au déplacement du défaut
se déplace selon 'une des deux directions altérées dans le réseau.

le champ imposé est grand et varie entre 0,72 k..iy < k < ke pour la plage de champ
accessible.

Dans le cas de variation quasistatique du champ, le réseau hexagonal a k..;; se transforme
en réseau carré pour une valeur seuil du champ magnétique. Nous avons montré que la
transition hexagones-carrés est hystérétique. Il y a discontinuité du nombre d’onde au seuil
de la transition et coalescences de pics au-dela. A la redescente en champ, nous avons
montré que ’on pouvait sélectionner pour le réseau hexagonal un nombre d’onde k£ com-
pris entre 0,82 k. < k < kepit, en fonction du champ maximum atteint durant le cycle.
Nous avons mis en évidence que de nouveaux pics réapparaissent, au niveau des défauts
penta-hepta, en fin de descente, ceci permettant au nombre d’onde du réseau hexagonal
de tendre vers k..;;. De plus, nous avons vu que le seuil de la transition hexagones-carrés
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dépend du nombre d’onde du réseau hexagonal de départ.

Nous avons ensuite précisé les domaines de validité des deux symétries. Nos résultats expé-
rimentaux sont en désaccord quantitatif et qualitatif avec les prédictions théoriques. Nous
pensons que ceci est dii aux hypotheses restrictives considérées pour les calculs théoriques.
La premiere hypothese — qui n’a pas jusque-la subi de rétroaction expérimentale — est
qu’il y a transition entre réseaux a k = k..;; et constant. Or, nous avons montré que des le
seuil de la transition, il y a changement de nombre d’onde dans le systeme. La deuxiéme
hypothése non vérifiée est que |y, — 1| < 1, ol p, est la perméabilité magnétique relative
du ferrofluide. Par contre, nous avons montré que nos résultats expérimentaux tendaient
qualitativement vers les prédictions théoriques lorsqu’on permettait peu de coalescences de
pics dans le systeme. Dans ce cas la, nous nous rapprochons le plus de ’hypothese de la
transition entre réseaux a kg

Dans le chapitre suivant, nous donnerons une interprétation des résultats de sélection de
nombre d’onde. Cette interprétation sera vérifiée a ’aide d’ une expérience additive réali-
sée dans un entonnoir. Nous montrerons que nous pouvons induire la transition a champ
constant et inférieur au seuil de transition.



Chapitre 9

La transition induite par compression

Dans ce chapitre, nous discutons les résultats de sélection du nombre d’onde du chapitre
précédent. Nous proposons une interprétation du mécanisme de la transition hexagones-
carrés. Cette interprétation est confirmée a 1’aide d’une expérience, réalisée dans un en-
tonnoir, pour laquelle la transition hexagones-carrés est induite par compression du réseau
hexagonal, & champ magnétique constant.

9.1 Interprétation des résultats de sélection du nombre
d’onde

La comparaison des résultats obtenus par les deux processus de sélection nous indique
tout d’abord que, pour un champ donné supérieur au champ critique, 1’état du systeme
le plus stable, est le réseau hexagonal, mais avec un nombre d’onde qui est d’autant plus
petit que le champ extérieur est grand (Figure 8.1). Nous en déduisons que strictement au
dessus du seuil d’instabilité, le réseau hexagonal a k..;; et le réseau carré sont des états
métastables du systeme. Gailitis prédit que pour une valeur du champ proche du champ
critique, le réseau hexagonal est 1’état stable du systeme. Par contre, pour des valeurs
du champ plus élevées, c’est le réseau carré qui est stable. Or, Gailitis étudie la stabilité
relative du réseau hexagonal et du réseau carré tous les deux a k... Pour cette raison, nos
résultats expérimentaux ne sont pas comparables avec les résultats théoriques.

Nous avons vu que lorsque le champ croit continiiment au dessus du seuil, le nombre
d’onde du réseau hexagonal reste égal a k..;. Or, le processus de variation brutale nous
indique cependant que ce nombre d’onde devrait diminuer avec le champ pour permettre
au systeme de rejoindre son état le plus stable. Cela nous améne & supposer que ce sont
les conditions aux limites — comme ’existence d’un ménisque aux parois — qui rigidifient
le systeme a k..; et ne lui permettent pas d’ajuster son nombre d’onde.

Nous considérons maintenant le mécanisme d’apparition du réseau carré. Pour un
champ supérieur au seuil de l'instabilité, le réseau hexagonal, maintenu a k..;;, est sou-
mis & une compression isotrope, comparé a son état le plus stable. Nous pouvons quantifier
cette idée de la maniere suivante : Pour un champ inférieur au seuil de transition, nous
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F1G. 9.1: Les résultats de sélection par variation quasistatique et brutale sont représentés
sur le schéma. La quantité Ak mesure en quelque sorte le taux de compression du réseau
hexagonal a k..;; par rapport a son état d’équilibre.

définissons la quantité Ak = k.. — k*(¢) comme la différence du nombre d’onde critique et
du nombre d’onde du réseau hexagonal dans son état le plus stable. Cette quantité repré-
sente en quelque sorte le taux de compression du réseau hexagonal a champ magnétique
donné (Figure 9.1). Au fur et & mesure que le champ croit au dessus du seuil (processus
quasistatique), la quantité Ak et par la méme, la contrainte qui s’exerce sur le réseau hexa-
gonal a k..;; deviennent de plus en plus importantes. Nous pensons que lorsque Ak dépasse
une valeur critique, le réseau hexagonal a k..;; se transforme en réseau carré : le systéme se
libere ainsi partiellement de la contrainte par glissement des lignes et donc réarrangement
de sa structure. Nous pensons que la raison pour laquelle il se transforme en réseau carré
et non en réseau hexagonal dans son état le plus stable est qu’il est plus facile pour le
systeme de réarranger sa structure par glissement des lignes plutot que de faire disparaitre
des pics. Le réseau carré est ainsi un état métastable induit par compression du réseau
hexagonal. Afin de confirmer le fait selon lequel la compression du réseau hexagonal par
les parois induit la transition hexagones-carrés, nous avons réalisé ’expérience suivante de
déformation élastique du réseau hexagonal a champ constant.
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champ magnétique uniforme

\ * /

ferrofluide

entonnoir

F1G. 9.2: Schéma de l'expérience : ferrofluide sous champ magnétique normal, dans un
entonnoir; le champ est choisi inférieur au seuil de transition et reste constant durant
I’expérience.
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F1G. 9.3: Nombres de pics dans la cuve a différents stades de ’expérience.

9.2 La transition induite par compression

L’expérience est schématisée sur la Figure 9.2. Nous mettons du ferrofluide dans un
entonnoir et nous faisons croitre continiiment le champ magnétique jusqu’a une valeur
inférieure au seuil de la transition hexagones-carrés et qui restera constante durant 1’ex-
périence. Dans ’entonnoir, on a un réseau hexagonal a k..;. Nous laissons s’écouler le
ferrofluide de maniére quasistatique (goutte a goutte) : le réseau hexagonal est comprimé
de maniere isotrope, par le biais des parois de ’entonnoir. Le diametre initial de la cuve
est de 'ordre de douze centimetres et le diametre final de ’ordre de neuf centimetres. Ceci
permet une diminution totale de la surface de I'ordre de 40%. Les montages des Figures
9.7 et 9.8, représentent des photographies prises toutes les 4 minutes et 30 secondes durant
Pexpérience. La variation de surface est de 10% toutes les 5 images, ce qui correspond &
une variation de nombre d’onde du réseau hexagonal de 5%. A partir de 'image 11, des
pics disparaissent dans la cuve. Sur la Figure 9.3, nous présentons le nombre de pics N
associé aux différentes images.

Jusqu’a I'image 5 incluse, nous n’observons pas de différences dans la structure du réseau
hexagonal. Sur I'image 8, il est clair que des éléments de symétrie carrée ont envahi le réseau
hexagonal. Sur les images 13, 14, 15, le glissement des rangées — ainsi que la symétrie carrée
— s’est étendu dans la cuve. Enfin, si ’on continue de comprimer la structure (Figure 9.8),
ceci provoque la disparition d’'un plus grand nombre de pics dans la cuve. Ceci a pour
conséquence de faire décroitre le taux de compression du réseau hexagonal et provoque
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la déstabilisation de la phase carrée en faveur de la phase hexagonale. Si I’on compare
I'image 20 a 'image 16, nous observons que la phase carrée est beaucoup moins étendue.
Le processus global se passe en deux temps :

1. la compression du réseau hexagonal entraine sa déstabilisation en faveur du réseau
carré;

2. la compression du réseau hexagonal devient trop importante et provoque la dispari-
tion d’un plus grand nombre de pics; de ce fait, la structure est moins comprimée et
le réseau hexagonal redevient le plus stable.

Nous avons réalisé I’expérience pour différentes valeurs du champ inférieures au seuil de
la transition. Sur la Figure 9.4, nous représentons les valeurs du nombre d’onde du réseau
hexagonal a atteindre par compression juste avant que la transition ne se produise, ainsi
que les résultats de sélection de nombre d’onde par variation brutale de £. Ces valeurs
confirment le fait qu’il existe un taux de compression critique qui provoque la transition.
En comparant les résultats de cette expérience avec ceux obtenus par variation brutale
du champ, nous pouvons en déduire une valeur moyenne de Ak..; = (0,28 & 0, 03)kcpis-
Ala précision de nos mesures, il n’est pas possible de dire si la valeur de Ak.,;; dépend
effectivement du champ sous lequel est réalisée I’expérience.

Nous avons réalisé le méme genre d’expérience avec le dispositif représenté sur la Figure
9.5. Le ferrofluide est placé dans une cuve carrée de 12 cm de co6té, sous champ magnétique
normal. Un des cotés est une paroi mobile. Le champ est fixé et inférieur au seuil de
transition. Dans la cuve, nous avons un réseau hexagonal a k..;;. Lorsqu’on le comprime tres
lentement, nous observons le passage aux carrés sur une tres petite zone de la cuve — ordre
de grandeur : 3 rangées de 5 pics, sur un temps tres court — quelques secondes. Cette zone
carrée disparait tres rapidement par réarrangement des pics en réseau hexagonal, possible
apres la disparition de pics dans la cuve. La différence avec ’expérience réalisée dans un
entonnoir, provient du fait que la compression est uniaxiale. Ceci permet au systeme de
faire disparaitre des pics beaucoup plus facilement — et donc de se réarranger — que
lorsque la compression est isotrope.

Une autre expérience que nous aurions aimé réaliser est schématisée sur la Figure 9.6. Le
ferrofluide est soumis a un champ magnétique uniforme au centre de la cuve et qui décroit
tres fortement sur les bords, jusqu’a étre pratiquement nul. Ceci permettrait d’éliminer
I’effet des parois et du ménisque. Lorsque le champ croit, on s’attend a ce que le nombre
d’onde du réseau hexagonal, initialement a k.,.;;, puisse décroitre. Ainsi, nous n’observerions
pas la transition hexagones-carrés dans la mesure ou le réseau hexagonal ne serait pas
comprimé par le biais des conditions aux limites. Malheureusement, la réalisation d’une
telle expérience nous a posé quelques problemes. Notamment, réaliser un champ magnétique
qui décroit tres fortement sur une zone réduite est difficile. Il faut que le champ sur les
bords de la cuve soit inférieur au seuil de I’instabilité. Par contre, au centre de la cuve,
le champ doit pouvoir atteindre 300 Gauss. De plus, la cuve doit étre assez large pour
permettre que la zone de champ nul soit elle-aussi large.
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F1G. 9.4: A : sélection brutale du nombre d’onde; 4 : nombre d’onde du réseau hexagonal
atteint par compression pour que la transition se produise.
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F1G. 9.5: Compression uniaxiale du réseau hexagonal a k..;; dans une cuve-piston.
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ferrofluide

F1G. 9.6: Schéma de I'expérience : ferrofluide soumis & un champ magnétique uniforme au
centre de la cuve, et nul sur les bords.
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F1G. 9.7: Les différentes étapes de I’expérience; au fur et a mesure que le réseau hexagonal
est comprimé, on observe la transition vers le réseau carré.
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FiG. 9.8: La symétrie carrée se réorganise en symétrie triangulaire a partir de I'image 17.
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Conclusion

La comparaison des résultats de sélection de nombre d’onde nous permet de mettre en
évidence qu’au dessus du seuil de 'instabilité, le réseau hexagonal a k..;; et le réseau carré
sont des états métastables du systeme.

Nous avons vu que la sélection du nombre d’onde du réseau hexagonal, par augmenta-

tion quasistatique du champ, s’effectue au seuil et est ensuite rigidifiée par les conditions
aux limites. Quand on augmente encore le champ, le réseau hexagonal, maintenu a k..,
est soumis a une compression isotrope comparé a sa configuration d’équilibre. Nous sug-
gérons qu’au dela d’un certain seuil de compression, le réseau hexagonal se transforme
en réseau carré: le systeme se libére ainsi dans un premier temps de cette contrainte, par
glissement des rangées de pics et donc réarrangement de sa structure en réseau carré. Nous
avons vérifié ce fait a I'aide d’ une expérience réalisée dans un entonnoir. Le réseau hexa-
gonal est comprimé a champ constant et de maniere isotrope : nous observons la transition
hexagones-carrés a champ constant, par réduction des conditions aux limites. De nom-
breuses questions restent cependant ouvertes... Par exemple, pourquoi le nombre d’onde
du réseau hexagonal ne peut-il pas diminuer quand on augmente le champ ? Nous suppo-
sons que ceci est du au ménisque. Pourtant, une fois le réseau carré formé, son nombre
d’onde diminue avec le champ. Apparemment, cela est plus favorable pour le réseau hexa-
gonal de se réarranger par glissement des rangées de pics et ainsi de passer aux carrés, que
de faire disparaitre des pics afin de faire diminuer le nombre d’onde k. D’autant plus que
la structure du réseau est telle que pour faire diminuer k, il faudrait éliminer des rangées
de pics dans les trois directions du réseau. On comprend que le glissement des rangées de
pics est plus favorable énergétiquement. Il faut quand méme noter que dans l’'instabilité
de Bénard-Marangoni, le nombre d’onde du réseau hexagonal cellulaire croit jusqu’a une
valeur maximale puis décroit, lorsque € augmente.
Une fois le réseau carré formé, il y a disparition de pics par coalescences, quand ¢ croit.
Nous pouvons supposer que le systéme, de plus en plus sous contrainte, au fur et a mesure
que € croit, peut vaincre la barriére d’énergie qui existe pour faire coalescer les pics au
niveau des joints de grain.



Conclusion

Nous avons étudié 'instabilité de pics dans les ferrofluides et tout particulierement la
transition hexagones-carrés. L’intérét de notre étude est qu’elle s’inscrit dans un cadre géné-
ral des changements de symétrie et des défauts topologiques, recouvrant un certain nombre
de cas. Elle fournit de plus la possibilité d’étudier un systeme non linéaire conservatif.

Dans un premier temps, nous avons fait I’analyse linéaire d’une couche de ferrofluide
d’épaisseur et de viscosité quelconques. La relation de dispersion obtenue nous indique que
les valeurs critiques dépendent faiblement de 1’épaisseur de la couche de ferrofluide. Nous
I’avons ensuite étudiée dans les quatre cas asymptotiques suivants :

— couche épaisse-inertielle;
— couche épaisse-visqueuse;
— couche mince-visqueuse;
— couche mince-inertielle.

L’étude de ces cas limites nous a permis de retrouver les relations de dispersion déja
calculées dans ces cas particuliers, par linéarisation des équations ou par approche semi-
phénoménologique. Pour chaque régime asymptotique, nous avons calculé les valeurs cri-
tiques, le nombre d’onde de taux de croissance maximal k,,, la vitesse de croissance de
I’instabilité. Nous avons défini les domaines de validité des quatre régimes asymptotiques.
Cette étude nous a permis de situer notre expérience, dans le cadre de la théorie linéaire.

Dans un deuxieéme temps, nous avons étudié la phénoménologie de la transition. Nous
avons commencé par étudier les réseaux et leur défaut a ’aide d’une méthode de trans-
formation de Fourier bi-dimensionnelle. Cette méthode nous permet d’obtenir les modes
fondamentaux des différentes structures, puis de les isoler et de les reconstruire séparément.
Nous avons ainsi montré comment le réseau carré se construit a partir du réseau hexagonal
ou du défaut penta-hepta. Nous nous sommes ensuite intéressés au controle des défauts
penta-hepta dans nos expériences. Ceci a été motivé par le fait qu’au dessus du seuil, le
réseau hexagonal apparait avec de nombreux défauts qui forment des joints de grain. Nous
devions donc essayer d’isoler ces défauts et d’en diminuer le nombre afin d’étudier leur
comportement lors de la transition. Nous avons tout d’abord changé les conditions aux
limites : I'utilisation d’une cuve hexagonale nous a permis de faire de gros progrés dans
I’étude du mécanisme de la transition et le role des défauts. Le réseau hexagonal est tres
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régulier et contient peu ou pas de défauts isolés. Puis, nous avons étudié la méthode de
recuit, inspirée de la métallurgie ol le champ magnétique joue le réle de la température.
Nous avons distingué deux types de recuits. Le premier, le recuit sans coalescences de pics,
permet de passer d'une configuration des défauts a l'autre, chacune correspondant a un
état métastable du systeme par rapport au réseau sans défaut. Il peut conduire a une di-
minution ou une augmentation du nombre des défauts. Le deuxiéme type de recuit, avec
coalescences de pics, comprend une étape supplémentaire par rapport au précédent, qui
consiste a laisser repousser les pics qui ont coalescé. Nous montrons, dans le chapitre 8,
que le processus de réapparition des pics entraine ’expulsion des défauts sur les bords de
la cuve. L’efficacité d’un tel recuit est ainsi améliorée.

Nous avons mis en évidence le processus de transformation de la symétrie triangulaire en
symétrie carrée. Strictement au seuil de transition, nous avons montré qu’il y a changement
de nombre d’onde. Le mécanisme de la transition implique la formation de fronts de type I,
pour lesquels le vecteur d’onde du réseau hexagonal perpendiculaire au front est conservé.
Puis, nous avons analysé le role des défauts penta-hepta lors de la transition. Nous avons
vu qu’ils agissent comme des centres de nucléation, en ce sens que la transition débute au
niveau de ces défauts. De plus, nous avons montré que la phase carrée se construisait a
partir du mode du réseau hexagonal non-altéré par le défaut. Ainsi, a partir de I'image du
défaut penta-hepta, nous sommes capables de prédire I'orientation de la phase carrée a cet
endroit. Nous faisons le parallele avec I'instabilité de Bénard-Marangoni, ou la transition
hexagones-carrés vient d’étre étudiée tres récemment. Dans les deux expériences, les défauts
jouent un role important lors de la transition. Dans l'instabilité de Bénard-Marangoni, le
processus de formation des carrés a partir des hexagones implique I’émergence de cellules
pentagonales transitoires. Bien qu’apparemment différentes, nous pensons cependant que
les phénoménologies ne peuvent étre que tres semblables. Il semble ainsi tres important de
faire le parallele entre ces deux expériences, afin de bien comprendre ce qui est commun.

Nous avons ensuite étudié le probleme de sélection de nombre d’onde par variation bru-
tale et quasistatique du champ magnétique. Par variation quasistatique du parametre de
controle, le réseau hexagonal se transforme en réseau carré au dessus d’une valeur critique
du champ magnétique. Nous trouvons que la transition est hystérétique, ce qui confirme
les prédictions théoriques. Durant le cycle d’hystérésis, le nombre d’onde du systeme dimi-
nue a la montée : ceci s’accompagne de coalescences de pics au niveau des joints de grain
du réseau carré. Lorsque le champ décroit, de nouveaux pics réapparaissent dans la phase
hexagonale a k£ < k.., ceci permettant au systeme de pratiquement rejoindre son état
initial — réseau hexagonal a k..;;. Nous avons déterminé le processus de réapparition des
pics. Ceux-ci croissent au niveau des défauts penta-hepta, ce qui conduit par réarrange-
ment des pics au déplacement du défaut initial selon une des deux directions non-altérées.
Les défauts se trouvent ainsi étre expulsés sur les bords de la cuve.

Nous avons déterminé les domaines de stabilité des différentes symétries dans notre ex-
périence. Il existe un désaccord quantitatif et qualitatif entre les résultats théoriques et
expérimentaux. Nous interprétons cela par le fait que les calculs théoriques sont réalisés
dans ’hypothése ol on observe la transition entre réseaux a k..;;. Or, expérimentalement,
ce n’est pas ce que nous observons. La deuxiéme hypothése non vérifiée est que |p, —1| < 1,
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ol u, est la perméabilité magnétique relative du ferrofluide. Par contre, nous avons montré
que nos résultats expérimentaux tendaient qualitativement vers les prédictions théoriques
lorsque la transition se produisait entre le réseau hexagonal a k..; et le réseau carré dont
le nombre d’onde tendait vers k..;;. Une des perspectives de ce travail serait de réaliser une
analyse plus fortement non-linéaire a k variable.

Le procédé qui consiste a imposer une valeur du champ a la surface initialement plane du
ferrofluide conduit a la sélection d’un réseau hexagonal, dont le nombre d’onde est d’au-
tant plus petit que la valeur du champ imposée augmente. Ce réseau hexagonal est un état
d’équilibre, obtenu apres relaxation du systeme composé de réseaux hexagonal et carré co-
existants. Nous en déduisons qu’a champ fixé supérieur au champ critique de I’instabilité,
c’est 1’état du systeme le plus stable et que par conséquent, le réseau hexagonal a k..;; et
le réseau carré sont des états métastables pour ces valeurs du champ. Nous avons émis
I’hypothése que les conditions aux limites rigidifient le réseau hexagonal a k..;; et ne lui
permettent pas d’ajuster son nombre d’onde quand on augmente contintiment le champ.

Nous pensons que le réseau hexagonal, rigidifié a k..;;, est soumis a une contrainte
isotrope, lorsqu’on augmente le champ. Cette contrainte existe du fait que, pour atteindre
I’état le plus stable, la distance entre pics devrait augmenter avec le champ mais ne le
peut pas. De ce fait, nous avons interprété la transition hexagones-carrés comme un moyen
de relacher la contrainte exercée sur le réseau hexagonal par augmentation du champ.
Nous avons vérifié cette hypothese avec ’expérience suivante : nous comprimons le réseau
hexagonal par le biais d’un entonnoir, & champ magnétique constant. Cette compression
isotrope provoque le passage vers la symétrie carrée. Nous avons montré que I’on pouvait
induire la transition a champ constant, en comprimant le réseau hexagonal.

Ce travail constitue la premieére étude expérimentale systématique de la transition
hexagones-carrés dans les ferrofluides. L’intérét de cette étude est qu’elle s’inscrit dans
le cadre général des transitions entre réseaux a symétries décroissantes. Nous avons montré
que les défauts agissent comme centres de nucléation de la nouvelle phase dans I’ancienne.
Ce comportement est général et est observé dans de nombreuses instabilités. Une des pers-
pectives réside dans la comparaison des phénoménologies de la transition hexagones-carrés
dans les différents systemes physiques. Ce travail fournit de plus une rétroaction expéri-
mentale aux différentes études théoriques ou numériques sur la transition.
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Annexe A

Calcul du champ critique

Dans cette annexe, nous expliquons comment nous calculons la valeur théorique du
champ critique. Nous tenons de plus & signaler erreur qui s’est glissée dans ’article [39],
a propos du calcul de pu(H), dans le tout dernier paragraphe. Puisque la perméabilité
magnétique p du ferrofluide dépend du champ magnétique, la valeur du champ critique
vérifie une équation implicite. Pour le cas qui nous intéresse — couche épaisse, le seuil est
donné par la relation suivante :

EM)W( 97)1/4

Hcri =
' (Mo (to/p —1)?

L’ équation implicite a résoudre s’écrit alors :

Heyiw = flr(Herir)) /210 (pgy)** (A1)
flpe) = Vit i

:ur_l

Nous remarquons que la fonction f(u,) (représentée sur la Figure A.1), et par conséquent
H.,;, varie rapidement en fonction de p, pour 1 < pu, < 2. Ceci signifie qu’il est important
de résoudre une équation implicite pour avoir une bonne estimation de H,.;;.

Nous allons évaluer la fonction p/py = p.(H). Notre ferrofluide étant peu concentré,
nous pouvons utiliser la loi de Langevin comme une bonne approximation de I’aimantation
du ferrofluide en fonction du champ magnétique (cf chapitre 1):

M/ Mo = (coth(a) _ 1) = I(a)

«

ou o« = mHy/kT, m étant 'aimantation par particule, M, I'aimantation de saturation,
Hy le champ extérieur appliqué, L la fonction de Langevin, k£ la constante de Boltzmann
et T la température.

Sachant que ’aimantation M du ferrofluide est reliée au champ extérieur Hy par la relation :

M= (1-1/u)H,
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F1a. A.1: La fonction f(u,)-

Il s’ensuit que :
e (Ho) = 1/(1 — M/Hy)

Et en remplacant ’aimantation par ’expression de Langevin, nous obtenons :
M
sat L(«)) (A.2)

pe(Ho) = 1/(1 = =
Afin d’évaluer pour notre ferrofluide la constante m/kT, nous remarquons que :

0
lima—oL(a) = /3

Ceci nous permet de calculer m/kT, a partir de ’équation A.2 :
3Xi

Mot (1 + x5)

ou x; = pr-(H = 0) — 1 est la susceptibilité magnétique initiale.

d’ou la relation qui relie pu, a Hy :

En remplacgant I'expression précédente dans I’équation A.1, nous pouvons maintenant éva-
luer le champ critique a 'aide du logiciel Mathematica. 11 suffit de connaitre les grandeurs
suivantes : x;, My, ainsi que p et v, qui sont des caractéristiques du ferrofluide.

m/kT =
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Les unités magnétiques

La difficulté majeure avec les unités magnétiques provient du fait qu’on jongle entre
deux systemes d’unités.
Dans le systeme MKSA, I'induction magnétique H et I'aimantation M s’expriment en
Amperes/metre. Le champ magnétique B s’exprime en Tesla. yy = 4710~ H m™!, ou H
désigne un Henry.
Dans le systeme cgs, H et M s’expriment en Oersted et B s’exprime en Gauss. g n’apparait
pas dans les formules. Dans le vide, B (Gauss) est numériquement égal & H (Oersted).
La relation entre ces unités est la suivante :
1 Tesla = 10* Gauss
1 Am~!~0,0126 Gauss
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Annexe B

L’instabilité de Bénard-Marangoni

L’instabilité de Bénard-Marangoni se présente comme une variante de ’instabilité de
Rayleigh-Bénard. C’est I'instabilité d’une couche fluide chauffée par le bas et dont la face
supérieure est libre. Le mécanisme de cette instabilité, dite thermo-capillaire, est lié a la
variation de la tension interfaciale avec la température : de petites hétérogénéités de tem-
pérature engendrent des gradients de tension interfaciale, lesquels engendrent des courants
de surface. On observe alors des cellules de convection hexagonales au dessus d’une tem-
pérature critique. Tres récemment, il a été mis en évidence expérimentalement que ces
cellules hexagonales deviennent instables en faveur de cellules de convection carrées, au
dessus d’un second seuil en température [52, 51, 67]. Les photographies de I’expérience
sont tres semblables & celles que nous obtenons avec notre instabilité (Figure B.1).

Le mécanisme de transition est décrit de la maniére suivante [51] : le réseau hexagonal
contient des défauts penta-hepta. Quand on augmente ¢, le nombre de pentagones non
contenus dans les défauts penta-hepta croit. Les pentagones contenus dans les défauts
agissent comme des centre de nucléation de ces pentagones libres.

Ces pentagones libres sont organisés en double lignes que les auteurs nomment “ligne
penta”. Le processus de transformation des hexagones en carré est détaillé sur la Figure
B.2. Deux nceuds adjacents d’'une cellule hexagonale se rapprochent I'un de I'autre selon
I’'une des trois directions du réseau hexagonal. Ils fusionnent et un des cotés de la cellule
hexagonale disparait, conduisant ainsi a la formation d’une cellule pentagonale. Quand on
augmente encore ¢, ces cellules pentagonales se transforment en cellules carrées a I'intérieur
de la ligne penta, par disparition d’un des cotés orienté vers les cellules hexagonales. La
composition du systéme en terme de cellules est représenté sur la Figure B.3. p, = N;/N
représente le nombre de cellules d’une symétrie donnée rapporté au nombre total de cellules.

Le mécanisme de transition, bien qu’ expliqué tres différemment, semble tres semblable.
Quand les rangées de pics glissent sur elles-mémes on a le méme phénomene : les cellules
hexagonales, définies par la base de chaque pic, se transforment en cellules pentagonales
puis en cellules carrées. Nous avons vu de méme que le glissement des rangées débute a
partir des défauts et selon I'une des trois directions du réseau hexagonal.
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Fia. B.1: L’instabilité de Bénard-Marangoni (& gauche); L’instabilité de Rosensweig (a
droite); dans les deux cas, on remarque la structure hexagonale (a) puis la structure en
étoile du réseau carré (b, c¢) diie au mécanisme de la transition.
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(@)

Penta-line

Penta-hepta defect Formation of square cells

e=3.8 _ £=4.6

F1a. B.2: Le mécanisme de transition [51].
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FiG. B.3: Dépendance du nombre d’ hexagones, pentagones et carrés en fonction du para-
metre de controle ¢ [51].



Annexe C

Parametres physiques de quelques
ferrofluides

Voici résumés dans le tableau C.1 les parametres physiques de quelques ferrofluides
commercialisés par Ferrofiuidics Corporation :

1

ferrofluide | p (g cm ™) | v (dynem™) | 5 (gs tem™) | x;
EMG 507 1,15 ~ 33 0,02 0,4
EMG 900 1,74 25 0.6 12
EMG 308 1,05 ~ 40 0,05 0,3
EMG 901 1,53 29,5 0,1 3
APG 512 A | 1,2 35 0,75 T4
APG 314 | ~172 25 15 12
APG 067 1,32 34 3,5 1,4
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TaB. C.1: Quelques ferrofluides commercialisés par Ferrofiuidics Corporation.
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