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Introduction

Parmi les découvertes majeures du XXe siècle, on oublie souvent de mentionner la
découverte dans les années 1930 des défauts dans les métaux, grâce à des méthodes
de diffraction des rayons X. Leur existence répond pourtant à une question essentielle,
sur laquelle butaient les métallurgistes depuis des années [Rodriguez96] : pourquoi les
métaux peuvent-ils se déformer irréversiblement sans casser ? Il est assez paradoxal de
penser que les théories de la relativité générale et de la mécanique quantique, décrivant
avec une redoutable efficacité la physique à des échelles extrêmement grandes et petites,
étaient déjà connues et en grande partie développées alors que nous étions incapables
d’expliquer cette observation banale, exploitée depuis des millénaires pour travailler
les métaux. Si la théorie de l’élasticité était bien établie à l’époque, permettant une
description appropriée des petites déformations des métaux, la compréhension des dé-
formations plastiques nécessite de faire appel aux défauts, à leur accumulation et à
leurs mouvements sous l’effet de contraintes.

L’état solide ne se limite toutefois pas aux structures cristallines : de nombreuses
structures désordonnées sont capables de résister à des efforts de cisaillement modérés.
Milieux granulaires, émulsions, mousses, cristaux liquides, matériaux polymères, etc. :
tous ces matériaux apparaissent comme solides, et sont omniprésents dans la vie quo-
tidienne, dans l’industrie ou encore dans la nature. La description de leurs propriétés
mécaniques est donc un enjeu majeur, tant du point de vue fondamental qu’au niveau
applicatif.

Tous ces systèmes sont en apparence très différents, par la nature chimique de leurs
constituants, leur taille, ou encore leur organisation microscopique. Ils n’en présentent
pas moins des similitudes frappantes dans leur réponse à des sollicitations mécaniques.
Leur étude a connu un intérêt croissant tout au long du siècle dernier et constitue un
domaine extrêmement florissant de la physique actuelle, que l’on désigne, à la suite
de de Gennes [deGennes92], sous le terme de « matière molle ». Ce domaine se situe
à la croisée des chemins entre diverses disciplines : élasticité, mécanique des fluides,
physique statistique, chimie organique et inorganique, etc. Les études expérimentales
et numériques y sont multiples, les théories concurrentes également.

Dans cette branche de la physique, les expériences ont l’avantage d’être accessibles :
nous pouvons produire ces matériaux, les observer ou encore agir dessus en laboratoire
sans recourir à un outillage outrageusement sophistiqué. Les techniques expérimen-
tales modernes permettent d’obtenir des informations précises et nombreuses sur la
structure microscopique des matériaux mous et la façon dont ils se déforment. Parmi
elles, les méthodes de vélocimétrie ultrasonore constituent une technique fructueuse :
la bonne pénétration des ultrasons dans les matériaux mous permet en effet de mesurer
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en profondeur les écoulements qui s’y produisent, par des techniques reposant sur le
principe de l’échographie. L’emploi d’ultrasons de faible intensité permet ici d’obtenir
des images des systèmes étudiés, et de cartographier leurs champs de déformation ou
de vitesse de façon non invasive.

Par ailleurs, il est connu depuis longtemps que des ultrasons de forte puissance sont
susceptibles d’exercer des forces stationnaires dans la matière : au-delà d’un simple
rôle de sonde, il semble donc possible d’utiliser les ondes acoustiques pour agir active-
ment sur les matériaux. Comment pouvons-nous exploiter une telle interaction entre
des ondes acoustiques intenses et des matériaux mous ? Pouvons-nous l’utiliser pour ob-
tenir des informations sur les propriétés mécaniques de ces matériaux ? Pouvons-nous
modifier leur structure ? Mon travail de thèse avait pour but d’aborder ces questions
expérimentalement, en mettant en place différents dispositifs originaux.

Nous avons tout d’abord cherché à adapter les techniques existantes de microrhéo-
logie en utilisant des ondes acoustiques. Nous analysons pour cela le déplacement de
traceurs sous l’effet des forces engendrées par les ultrasons et cherchons ainsi à carac-
tériser localement à l’échelle du traceur la rhéologie de l’échantillon. Les forces et les
tailles caractéristiques observées ici sont notablement supérieures à celles impliquées
dans les techniques classiques, si bien que nous qualifions notre méthode de « méso-
rhéologie acoustique ». Afin d’en démontrer l’intérêt et d’en explorer les limites, nous
l’avons appliquée à l’étude du fluage d’un fluide à seuil simple, un microgel de carbopol,
puis nous avons comparé nos résultats à ceux obtenus en rhéométrie standard.

Ensuite, nous avons observé et caractérisé l’action directe d’ultrasons sur la micro-
structure de matériaux mous dans deux situations distinctes. D’une part, nous avons
montré qu’il est possible de débloquer et de mettre en écoulement un empilement gra-
nulaire sans contact direct en utilisant des ultrasons focalisés à haute fréquence. Nous
avons caractérisé expérimentalement et numériquement la fluidification observée. La
transition solide-liquide des milieux granulaires est un sujet d’intérêt à la fois appliqué
et fondamental, et notre dispositif ouvre la voie à des études locales de cette fluidifi-
cation. D’autre part, nous avons appliqué des ultrasons à plus basse fréquence à un
gel colloïdal de noir de carbone tout en mesurant sa rhéologie. Cette étude est encore
principalement qualitative mais les effets observés sont conséquents et prometteurs.

Dans ce manuscrit, nous commencerons par introduire les notions de base utiles
pour la suite de la thèse. Dans le chapitre 1, nous décrivons plus en détails ce que sont
ces matériaux mous et la façon dont nous pouvons décrire et quantifier leurs propriétés
mécaniques. Ensuite, dans le chapitre 2, nous décrivons les ultrasons de puissance, leur
production, leur propagation et leurs effets sur la matière.

Les chapitres suivants présentent les résultats originaux obtenus au cours de cette
thèse, en introduisant au fur et à mesure les méthodes et systèmes spécifiques utilisés.
Dans le chapitre 3, nous présentons la technique de « mésorhéologie ultrasonore », et
l’employons pour caractériser la rhéologie d’un microgel de carbopol. Dans le chapitre
4, nous nous intéressons à la fluidification d’un empilement de grains par des ultrasons
focalisés de haute fréquence. Enfin, dans le chapitre 5, nous décrivons l’effet que des
vibrations de fréquence plus basse peuvent avoir sur les propriétés mécaniques d’un gel
colloïdal.



Chapitre 1

Fluides complexes

Depuis la mollesse d’une éponge mouillée jusqu’à la dureté d’une pierre ponce, il y a
des nuances infinies.

Honoré de Balzac, La Peau de chagrin.
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A priori, les comportements mécaniques de la matière qui nous entourent peuvent
être classés selon deux catégories : les fluides et les solides. Les choses ne sont toutefois
pas si simples qu’elles le semblent de prime abord et de nombreux matériaux peuvent
présenter des caractéristiques intermédiaires entre ces deux cas limites : ce sont les
matériaux mous, ou fluides complexes. Dans ce premier chapitre, nous décrivons ces
systèmes et introduisons la manière de les décrire et de les caractériser.

1.1 Solide ou liquide ?

1.1.1 Un discours socratique
Comme nous venons de l’affirmer, beaucoup de matériaux qui nous entourent ré-

sistent à une classification simpliste entre fluide et solide. Pour introduire ce problème
à un public de non spécialistes, comme les collégiens venant effectuer un stage au labo-
ratoire ou les visiteurs, jeunes et moins jeunes, de la Fête de la Science, une première
question intéressante à poser est de savoir comment définir un solide et un liquide. La
discussion qui en résulte est étonnament reproductible. Plutôt que de la rapporter telle
qu’elle ou encore de la résumer dans un style académique que je me ferai fort d’adopter
tout au long de cette thèse, j’ai choisi de me remémorer mon passé d’helléniste et d’en
faire un exercice de style en faisant discuter Socrate et certains de ses amis usuels, le
rôle de Socrate m’incombant, ce qui est plutôt valorisant.

« Σωκράτης – Mais, cher Parménide, examinons donc cela ensemble, si tu le veux
bien : qu’est-ce donc qu’un solide et un liquide ?
Παρμενίδης – Socrate, voilà une question bien élémentaire, et je ne crois pas utile

de gaspiller notre temps à y répondre.
Σωκράτης – Pourquoi ne pas essayer cependant ? La journée commence tout juste,

et si la question n’en vaut pas la peine, nous aurons tôt fait d’en venir à bout et de
discuter de problèmes plus essentiels.
Παρμενίδης – Eh bien, soit, puisque tu le désires. L’eau que nous buvons est bien

naturellement un liquide, tandis que la table de ce bon Céphale, autour de laquelle
nous discutons, est manifestement solide.
Σωκράτης – Dis moi, Céphale, es-tu en ce qui te concerne satisfait de cette réponse ?
Κέφαλος – Certes non, mon ami, mais je serais quant à moi bien en peine d’en donner

une meilleure. Un liquide n’est pas solide, tout comme un solide n’est pas liquide, mais
ce n’est là qu’une tautologie.
Σωκράτης – Je suis de ton avis, Céphale. Si certains, que je ne nommerai pas, par

d’habiles ruses peuvent faire passer une accumulation d’exemples pour une définition à
des esprits peu éclairés, nous ne devons assurément pas nous laisser abuser par de tels
subterfuges.
Παρμενίδης – Mais alors, Socrate, si ni Céphale ni moi ne parvenons à répondre,

penses-tu donc pouvoir faire mieux ?
Σωκράτης – Peut-être, mais comme cette question ne t’intéresse pas, Parménide, je

ne voudrais pas t’imposer que nous nous y attardions.
Κέφαλος – Socrate, mon ami, il est bien peu charitable de ta part de te rire ainsi

de nous.
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Σωκράτης – Mais, cher Céphale, loin de moi l’idée de me moquer : le plaisir de la
conversation doit être partagé. Ainsi donc, vous souhaitez, Parménide et toi, réfléchir
à cette question anodine ?
Κέφαλος – Oui, certes, par Zeus.
Παρμενίδης – J’y consens, Socrate, tu m’intrigues.
Σωκράτης – Réfléchissons alors ensemble, si vous le voulez bien. Qu’est-ce donc qui

pourrait différencier, par exemple, la terre, qui est manifestement solide, de la mer,
assurément liquide ?
Παρμενίδης – Nous pouvons rester sur la terre sans effort et sans difficulté, alors

qu’étant immergé dans l’eau, si nous restons immobile, nous nous noyons.
Σωκράτης – C’est donc la preuve que les liquides se déforment plus aisément que

les solides. Mais vous serez d’accord avec moi pour affirmer qu’il est également possible
de déformer un solide : observez donc la branche de cet arbre que nous voyons par la
fenêtre. Vous conviendrez qu’elle est solide.
Κέφαλος – Tout à fait, Socrate, cela me semble sensé.
Σωκράτης – Mais malgré cela, le vent la déforme. C’est donc que nous ne pouvons

pas nous contenter de l’aptitude à se déformer pour différencier un liquide d’un solide.
Cependant si le vent cesse, la branche revient à sa position antérieure. Au contraire, la
mer agitée par la brise s’écoule encore quand le vent cesse, et ne revient pas à son état
antérieur.
Παρμενίδης – Assurément non.
Σωκράτης – C’est donc que le solide possède une forme propre, à laquelle il retourne,

si toutefois l’on n’a pas exercé une force trop grande sur lui. Au contraire, un liquide
n’a pas de forme spécifique, et s’écoule sous l’action de n’importe quel effort : l’eau que
tu citais précédemment, Parménide, ne prend-elle pas la forme de la cruche en laquelle
elle se trouve ?
Παρμενίδης – Si, manifestement.
Σωκράτης – Voilà donc certainement une bonne façon de distinguer un liquide d’un

solide. Cependant, poussons un peu plus le raisonnement si vous le voulez bien, mes
amis, et considérons par exemple l’argile qu’utilisent les potiers. Assurément, ils peuvent
la modeler à leur guise, et il n’est pas nécessaire d’avoir la force d’Héraklès pour le faire.
Κέφαλος – C’est l’évidence même, Socrate, je le reconnais.
Σωκράτης – Mais, néanmoins, quand le potier cesse de la travailler, l’argile conserve

la forme qu’il a voulu lui donner, et suffisamment longtemps pour qu’il ait le temps de
la cuire.
Παρμενίδης – Certes oui.
Σωκράτης – Mais alors, mes amis, que dire de l’agile, est-ce un solide ou un liquide ? »
Voilà une question intéressante, un bon point d’arrêt pour ce discours, et un point

de départ pour de nombreuses études. L’argile est un exemple parmi d’autres : mayon-
naise, coulées de boue, ketchup, crèmes cosmétiques, gelées, polymères, etc. Il n’est pas
possible, sans information supplémentaire, d’affirmer que ces matériaux sont solides ou
liquides. Ce sont tous ces matériaux aux propriétés mécaniques intermédiaires que nous
appelons matériaux mous ou fluides complexes.
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1.1.2 Des comportements mécaniques variés

Une première condition importante à préciser est celle de l’échelle de temps sur
laquelle on observe le système étudié. Que l’on en croie Héraclite d’Éphèse et son « Πά-
νvτα ῥεῖ » ou Déborah qui s’exclame que « les montagnes s’écoulèrent devant l’Éternel »
(Juges,5:5), tout semble pouvoir s’écouler à condition de faire preuve de suffisamment
de patience. De nombreux matériaux, des solutions de polymères aux glaciers, pré-
sentent des comportements solides aux temps courts et liquides aux temps longs : on
parle de « viscoélasticité ».

Un autre aspect important à considérer est l’intensité de la contrainte à laquelle
l’on soumet le matériau. Si « patience et longueur de temps » permettent de voir un
matériau s’écouler, elles ne font pas forcément « plus que force ni que rage », n’en
déplaise au poète. De nombreux fluides voient leur viscosité, c’est-à-dire leur résistance
à l’écoulement, évoluer avec la force à laquelle ils sont soumis : certains, comme les
solutions de polymères ou le sang, se fluidifient (on parle de liquides « rhéofluidifiants »)
alors que d’autres, comme certaines suspensions concentrées, deviennent de plus en
plus visqueux (on parle de liquides « rhéoépaississants »). Plus radicalement, certains
matériaux, les fluides à seuil, ne se mettent en écoulement que si la contrainte qui leur
est appliquée dépasse une certaine valeur critique.

Enfin, de nombreux fluides peuvent voir leurs propriétés évoluer au cours du temps
sous l’effet d’un écoulement : certains, dits thixotropes, deviennent de plus en plus
fluides au cours du temps alors que d’autres, rhéopectiques, ont une viscosité croissante
et deviennent parfois même solides.

Tous ces fluides complexes, en apparence très disparates, ont en commun l’existence
d’une structure mésoscopique désordonnée et de grande taille en comparaison des tailles
atomiques, à l’origine de leurs propriétés inhabituelles. Pour les suspensions ou les gels
colloïdaux, les colloïdes forment cette échelle intermédiaire, d’une taille de quelques
centaines de nanomètres. Dans le cas d’émulsions ou de mousses, ce sont respectivement
les gouttes et les bulles qui forment la mésostructure, avec des tailles micro-, voire
millimétriques. Enfin, dans le cas des matériaux granulaires, cette échelle peut atteindre
des échelles centimétriques.

1.2 Rhéologie
La rhéologie est le domaine de la physique qui se consacre à la description et à

l’étude des écoulements de fluides complexes, et nous allons maintenant en présenter un
rapide aperçu. Nous commencerons par définir les observables employées puis verrons
comment les mesurer (on parle de rhéométrie). Nous pourrons alors définir de façon
plus précise quelques grandes classes de comportements.

1.2.1 Grandeurs rhéométriques

Afin de décrire les propriétés mécaniques des matériaux, nous devons nous doter de
grandeurs indépendantes de la géométrie de l’échantillon considéré.
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Contrainte et déformation

Tout d’abord, définissons le tenseur des contraintes. Considérons une surface d−→S =
dS ~n élémentaire située en ~r : elle subit de la part du matériau une force

−→
F (~r) = σ(~r) · d−→S =

∑
i,j

σijnjdS~ei. (1.1)

Cette relation définit le tenseur des contraintes σ(~r) : σij(~r) est la force surfacique
appliquée dans la direction ~ei à une surface de normale ~ej située au point ~r. On peut
montrer que l’équilibre des couples en volume dans le matériau implique la symétrie
du tenseur des contraintes.

L’application d’une contrainte engendre une déformation du matériau, décrite par
le champ de déformation lagrangien ~u(~r, t). Un volume élémentaire de matériau situé
au point ~r à l’instant t se trouvera à l’instant ultérieur t+ dt en ~r+ ~u(~r, t). Le tenseur
des déformations γ est défini comme la partie symétrique du gradient du champ de
déformation :

γij = 1
2

(
∂ui
∂xj

+ ∂uj
∂xi

)
. (1.2)

Pour des matériaux fluides, la contrainte engendre plutôt un écoulement, décrit
par un champ de vitesse ~v(~r, t) = ∂t~u(~r, t). On définit alors le tenseur des taux de
déformations γ̇ comme la dérivée temporelle du tenseur des contraintes. Il correspond
à la partie symétrique du gradient de vitesse :

γ̇ij = 1
2

(
∂vi
∂xj

+ ∂vj
∂xi

)
. (1.3)

Cas d’un cisaillement simple

En rhéologie, un écoulement d’importance particulière est le cisaillement simple,
représenté dans la figure 1.1, où le matériau est cisaillé entre une plaque fixe et une
plaque mobile.

z

x

~v(z)

−→
F

plaque fixe

plaque mobile

Figure 1.1 – Écoulement de cisaillement simple : un fluide est confiné entre deux
plaques. On applique une force −→F sur la plaque supérieure, induisant ainsi un écoule-
ment décrit par le champ de vitesse ~v(z).
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Considérons le cas d’un matériau fluide piégé entre deux plaques horizontales de
surface S. En régime stationnaire, l’application d’une force −→F = F~ex tangentiellement
à la plaque supérieure engendre une déformation du matériau dans la direction ~ex.

Dans le cas d’un comportement solide, en régime stationnaire, la contrainte induit
une déformation ~u(~r) = u(z)~ex. Dans le cas d’un comportement liquide, c’est un écou-
lement qui s’établit, décrit par un profil de vitesse stationnaire laminaire ~v(~r) = v(z)~ex.

Les tenseurs définis précédemment possèdent alors une unique composante indé-
pendante non nulle : σxz = σzx ≡ σ pour le tenseur des contraintes, appelée contrainte
de cisaillement, γxz = γzx ≡ γ pour le tenseur des déformations, appelée déformation,
et γ̇xz = γ̇zx ≡ γ̇ pour le tenseur des taux de déformation, appelée taux de cisaillement.

En régime linéaire, la réponse mécanique du matériau est proportionnelle à la sol-
licitation extérieure. Pour un solide élastique, la loi de Hooke

σ = Gγ (1.4)

relie contrainte et déformation en définissant le module élastique statique G. Dans le
cas de fluides simples, contrainte et taux de cisaillement sont liés par la loi de Newton

σ = ηγ̇ (1.5)

définissant η, la viscosité de cisaillement du fluide.

Modules viscoélastiques

Les grandeurs définies dans le paragraphe 1.2.1 sont bien adaptées à la description
d’écoulements permanents. Cependant, nous avons vu que l’échelle de temps associée
à la sollicitation mécanique était cruciale pour définir la réponse du milieu. Dans l’hy-
pothèse d’une réponse mécanique linéaire du matériau, une description complète de la
réponse à une excitation dépendant du temps est donnée par la réponse à une excitation
harmonique.

Considérons donc une contrainte oscillante à la pulsation ω : σω(t) = σo(ω) cos (ωt).
Dans le domaine linéaire, elle induit une déformation à la même fréquence, éven-
tuellement déphasée : γω(t) = γo(ω) cos (ωt+ φ0). En notation complexe, on a donc
σ∗ω(t) = σo(ω)eiωt et γ∗ω(t) = γo(ω)ei(ωt+φ0). On peut alors généraliser les lois de Hooke
et de Newton par la loi de Hooke généralisée

σo(ω) = G∗(ω)γo(ω) (1.6)

où G∗(ω) est le module viscoélastique du matériau. Sa partie réelle G′(ω) caractérise
l’amplitude de la réponse du matériau en phase avec l’excitation, dont on peut montrer
qu’elle ne dissipe pas d’énergie : on parle de module élastique ou de stockage. Sa partie
imaginaireG′′(ω) décrit a contrario l’amplitude de la réponse du matériau en opposition
de phase, strictement dissipative : on parle de module visqueux (ou module de perte).
On peut également définir la complaisance de cisaillement complexe J∗(ω) = 1/G∗(ω)
qui donne

γo(ω) = J∗(ω)σo(ω) (1.7)
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Le formalisme de Fourier permet alors de décrire la réponse du matériau à une
sollicitation quelconque

σ(t) = Re
[∫

dωσo(ω)eiωt
]
. (1.8)

En effet, en régime linéaire, les différentes fréquences n’interagissent pas, de sorte que
la loi de Hooke fournit

γ(t) = Re
[∫

dωJ∗(ω)σo(ω)eiωt
]

=
∫ t

−∞
dτJ(t− τ)σ(τ) (1.9)

où l’on a introduit la complaisance de fluage J(t), définie comme la transformée de
Fourier inverse de la complaisance de cisaillement complexe. J(t) caractérise l’effet de
la contrainte appliquée à l’instant τ sur la déformation à un instant t+ τ .

Pour que cette description soit valable, insistons sur la nécessité de se cantonner
au domaine linéaire, c’est-à-dire de travailler à des fréquences et à des déformations
suffisamment basses pour ne pas solliciter des aspects non linéaires de la dynamique
microscopique. Au-delà de cette limite, on entre dans le domaine de la viscoélasticité
non linéaire : la réponse rhéologique du matériau fait alors apparaître des composantes
harmoniques. L’analyse de ce régime a donné lieu à de multiples travaux ces dernières
années, notamment avec le développement de la rhéologie par transformée de Fourier
[Wilhelm02b,Hyun11,Dimitriou13,deSouza Mendes14].

1.2.2 Tentative de classification des fluides complexes
Munis de grandeurs permettant une description quantitative de la rhéologie d’un

fluide, nous pouvons revenir sur les différents comportements mécaniques observables.
On peut classer les propriétés observées en trois catégories : celles liées à l’échelle de
temps associée à la sollicitation mécanique (propriétés viscoélastiques), à l’intensité de
la contrainte (propriétés non newtoniennes) et à l’évolution temporelle de la structure
sous écoulement (vieillissement). Gardons néanmoins à l’esprit que ces propriétés ne
s’excluent nullement et se retrouvent simultanément dans de nombreux systèmes [de-
Gennes92,Oswald05,Fardin14a].

Viscoélasticité linéaire

Aux deux extrémités du spectre des comportements mécaniques sont les solides
élastiques et les fluides simples, dont la réponse est indépendante de l’échelle de temps
associée à la sollicitation. Pour le solide élastique, la loi de Hooke σ = Gγ nous permet
directement d’identifier G′(ω) = G et G′′(ω) = 0. Pour le fluide simple, la loi de Newton
σ = ηγ̇ donne, une fois convertie dans le domaine de Fourier, G′(ω) = 0 et G′′(ω) = ηω.

La viscoélasticité se traduit par la coexistence d’un module élastique et d’un module
visqueux simultanément non nuls et dépendant de la fréquence. De multiples maté-
riaux présentent de telles propriétés, et les mécanismes physiques reposent toujours sur
l’existence d’un temps de relaxation microscopique, nécessaire pour que la structure du
matériau réagisse aux contraintes. Pour des fréquences grandes devant la fréquence de
relaxation, la structure n’a pas le temps de s’ajuster à l’excitation mécanique et répond
en bloc, de façon solide. Au contraire, à basse fréquence, le matériau a le temps de
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s’écouler et présente donc une réponse visqueuse. Dans la suite de ce paragraphe, nous
nous contentons de décrire la viscoélasticité linéaire, c’est-à-dire dans le régime où la
déformation est suffisamment faible pour que la réponse rhéologique du matériau reste
proportionnelle à l’excitation.

La relative simplicité du mécanisme à la base de la viscoélasticité explique l’ubiquité
de cette propriété : initialement très étudiée pour les solutions de polymères [Doi86,
deGennes79] dans divers régimes de concentration, elle se retrouve dans de multiples
systèmes tels les gels, les émulsions [Mason97c], les mousses [Höhler05] ou encore les
micelles géantes [Rehage91]. Ces exemples correspondent à des temps de relaxation
courts, inférieurs à la seconde, et qui nous sembleront par conséquent « plutôt fluides »
dans des conditions d’observation habituelles. Des systèmes peuvent également avoir
des temps de relaxation beaucoup plus long, comme les laves, la poix, ou encore les
glaciers (voir photographie 1.2(b)) : nous apparaissant comme « plutôt solides », ils
s’écoulent sur des temps extrêmement longs.

Nous pouvons citer l’expérience de la goutte de poix (voir photographie 1.2(a)),
qui possède le record de l’expérience en continu la plus longue, et qui se poursuit
encore à l’université du Queensland en Australie. En 1927, le professeur Thomas Parnell
a coulé de la poix chaude dans un entonnoir bouché : après avoir laissé le système
solidifier pendant trois ans, il a coupé le bouchon de l’entonnoir. Depuis, la poix s’écoule
extrêmement lentement, neuf gouttes seulement ayant chu à cette heure.

(a) Expérience de la
goutte de poix.

(b) Glacier de la côte orientale du Groen-
land. Reproduite avec l’autorisation de
Pierre Thomas. Notons que l’écoulement
est également dû à des déformations plas-
tiques en profondeur.

Figure 1.2 – Exemples de matériaux viscoélastiques au temps de relaxation long.

Illustrons plus précisément cette propriété de viscoélasticité sur le cas d’un système
modèle, les micelles géantes, dont la dépendance en fréquence des modules viscoélas-
tiques est représentée sur la figure 1.3. Il s’agit d’une solution de tensioactif (bro-
mure de cetyltrimethylammonium, cCTAB = 0.3 mol · L−1) et de sel (nitrate de sodium
cNaNO3 = 0.4 mol · L−1) dans de l’eau distillée. Les tensioactifs s’organisent en longues
micelles cylindriques, donnant aux matériaux ses propriétés non-newtoniennes. La vis-
coélasticité est ici manifeste : les modules élastique et visqueux sont simultanément
non nuls et dépendent nettement de la fréquence d’excitation. Une pulsation particu-
lière ωc apparaît pour laquelle les modules se croisent : à basse fréquence ω < ωc, le
module visqueux est plus grand que le module élastique, et la réponse du matériau est
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principalement fluide, alors qu’à haute fréquence ω > ωc, le module élastique domine
et la réponse est solide.
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Figure 1.3 – Modules viscoélastiques de micelles géantes (mélange CTAB/NaNO3),
mesurés pour une amplitude d’oscillation γo = 1%. Les courbes pleines représentent un
ajustement par le modèle de Maxwell (équation (1.10)) avec G = 160 Pa et τ = 0.3 s.

Les modules viscoélastiques d’un tel système sont ajustés de façon satisfaisante par
un modèle empirique simple : le modèle de Maxwell [Clerk Maxwell67]. La réponse de la
solution micellaire est modélisée par la mise en série d’un élément purement élastique,
de module élastique G, et d’un élément purement visqueux, de viscosité η, comme
représenté sur la figure 1.4.

La déformation totale de l’élément est γ = γe + γv, et chaque sous-élément possède
une relation constitutive σ = Gγe = ηγ̇v. On aboutit à l’expression suivante pour les
modules viscoélastiques

G′(ω) = G(ωτ)2

1 + (ωτ)2 et G′′(ω) = Gωτ

1 + (ωτ)2 (1.10)

où τ = η/G = ω−1
c correspond à un temps de relaxation microscopique.

γe γv

G η

σ σ

Figure 1.4 – Modèle de Maxwell : on met en série un élément élastique de raideur G
et un élément visqueux de viscosité η.

Ce type de modèle peut être enrichi, en mettant des réseaux d’éléments visqueux
et élastiques en parallèle et en série, ce qui permet de rendre compte de façon sa-
tisfaisante de la viscoélasticité de nombreux matériaux. Ces descriptions, introduites
phénoménologiquement ici, peuvent s’obtenir à partir d’approches microscopiques ex-
plicitant le lien entre les différents paramètres et la dynamique de la microstructure.
C’est par exemple le cas pour les polymères [Doi86, deGennes79], ou pour les micelles
géantes [Cates06], quoiqu’avec un succès plus discutable.



22 CHAPITRE 1. FLUIDES COMPLEXES

Figure 1.5 – Figure tirée de [Møller06], illustration de la thixotropie. Évolution au
cours du temps d’une suspension de bentonite (c = 5%) : après un précisaillement à un
taux 100 s−1 pendant 5000 s, on impose un taux de cisaillement inférieur, égal à 25 s−1,
pendant 6000 s. On constate que la viscosité de l’échantillon augmente alors progres-
sivement, traduisant la restructuration du matériau. Ensuite, le taux de cisaillement
est à nouveau augmenté à 100 s−1 et l’on constate une diminution progressive de la
viscosité.

Évolution de la microstructure

Sur des échelles de temps plus longues, la microstructure de certains matériaux
peut également évoluer. Ce changement progressif de structure peut s’observer pour
un matériau au repos : on parlera alors de « vieillissement ». Par exemple, la gravité
peut induire une lente séparation des phases d’un fluide diphasique comme une émulsion
ou une suspension, menant à une sédimentation ou à un crémage. Elle peut également
induire des écoulements de drainage dans les mousses [Wang16]. Un autre phénomène
est le mûrissement d’Ostwald : du fait de la tension de surface, les petites bulles d’une
mousse (ou les gouttes d’une émulsion) se vidangent progressivement dans les plus
grosses, menant à une évolution de la distribution de tailles de la microstructure et par
conséquent de la rhéologie du système.

Les systèmes présentant des interactions attractives entre éléments mésoscopiques
ont tendance à se structurer et à se rigidifier peu à peu au repos. Cependant, un
écoulement de cisaillement tend à détruire cette structure : on parle de « rajeunisse-
ment ». La compétition entre le vieillissement spontané, qui durcit le matériau, et le
rajeunissement sous cisaillement, qui le fluidifie, donne lieu au phénomène de thixotro-
pie [Mewis79,Barnes97].

Plus exactement, partant d’un état fluide, si l’on augmente le taux de cisaillement
imposé, la viscosité d’un matériau thixotrope, définie comme le rapport η = σ/γ̇, va
décroître au cours du temps, comme illustré sur la figure 1.5. La thixotropie a été
initialement observée dans des peintures, pour lesquelles on met cette propriété à pro-
fit, mais a depuis été étudiée dans de nombreux systèmes comme des émulsions adhé-
sives [Bécu06,Ragouilliaux07], des suspensions de bentonite [Coussot02,Raynaud02,da-
Cruz02] ou de laponite [Pignon96,Willenbacher96]. Notons également que le cisaille-
ment peut entrer en compétition avec la sédimentation en resuspendant le matériau,
et donner des comportements comparables [Lenoble05].

Certains matériaux, plus rares, présentent la propriété inverse : partant d’un état
fluide, une augmentation du taux de cisaillement causera une croissance progressive de
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la viscosité. On parle alors d’antithixotropie ou de rhéopectie. Ce phénomène s’observe
avec la crème fouettée par exemple, ou avec les gels de noir de carbone [Ovarlez13b].

Il est important de bien distinguer la viscoélasticité de la thixotropie. La viscoélas-
ticité est une propriété se manifestant dès le régime rhéologique linéaire et correspond à
l’existence d’un temps de réponse du matériau à la sollicitation appliquée. Au contraire,
la thixotropie est une propriété intrinsèquement non linéaire qui traduit une modifica-
tion structurelle du matériau sous l’effet de l’écoulement.

Les principaux modèles pour décrire la thixotropie sont des modèles empiriques
reliant les champs de contrainte et de cisaillement définis à une échelle mésoscopique.
D’une part, les « modèles λ » [Barnes97,Coussot02,Møller06,Ovarlez13b] introduisent
un paramètre phénoménologique λ caractérisant l’état de structuration du système.
On considère alors le couplage entre une loi d’écoulement σ = f(γ̇, λ) tenant compte
de la structure du matériau et une loi empirique ∂tλ = F (λ, σ) décrivant l’évolution
temporelle de la structure sous cisaillement. D’autre part, les modèles de fluidité [De-
rec01, Picard02] considèrent une équation d’évolution de la contrainte de la forme
∂tσ = −D(t)σ + Gγ̇, traduisant la compétition entre une accumulation de contrainte
élastique et une relaxation visqueuse, gouvernée par un paramètre de fluidité D(t).
L’équation d’évolution pour D(t) est obtenue par un développement « à la Landau »
de ∂tD en puissances de D, caractérisant le vieillissement au repos, auquel l’on ajoute
un terme f(σ, γ̇,D) introduisant un couplage avec l’écoulement. Il est également pos-
sible de prendre en compte une évolution spatiale de D, en ajoutant des termes diffusifs
dans f .

Fluides non newtoniens

Une autre source de complexité provient d’une possible dépendance de la rhéologie
du matériau avec l’échelle de force à laquelle il est soumis. En écoulement, cela se
traduit par une évolution de la viscosité avec le taux de cisaillement, non prise en
compte par la loi de Newton. Cette dépendance s’observe par une non-linéarité de
la courbe d’écoulement, c’est-à-dire de l’évolution de la contrainte avec le taux de
cisaillement en régime stationnaire.

Si la viscosité diminue avec le taux de cisaillement, le fluide est dit « rhéofluidifiant ».
C’est le cas des micelles géantes [Rehage91], des solutions de polymères [Ferry80] ou
du sang [Baskurt03], par exemple. Cette propriété provient généralement d’une réor-
ganisation de la microstructure du matériau dans la direction de l’écoulement, menant
à une dissipation réduite. Au contraire, pour d’autres systèmes comme les suspensions
concentrées de Maïzena, la viscosité augmente avec le taux de cisaillement et le maté-
riau est dit « rhéoépaississant ». L’origine de ce comportement n’est quant à elle pas
encore bien comprise. Qualitativement, il semble que les particules composant la sus-
pension forment des chaînes de force à travers le matériau et bloquent l’écoulement (on
parle de blocage par le cisaillement, ou shear jamming) [Brown14,Wyart14].

La description d’écoulements de tels fluides non newtoniens s’avère ardue : il est en
effet alors nécessaire de prendre en compte l’advection du matériau par l’écoulement,
causant une réponse rhéologique non linéaire (1). Des modèles (Oldroyd A et B, par

(1). Notons que le problème est le même pour l’étude des fluides simples : la résolution de l’équation
de Navier-Stokes n’est pas réputée pour sa simplicité.
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Figure 1.6 – Exemple de courbes d’écoulement pour différents types de fluides.

exemple) permettent d’étudier de tels régimes non linéaires.
Un dernier aspect des comportements non newtoniens est l’existence d’un seuil

d’écoulement. Certains fluides, dits à seuil, ne s’écoulent que si la contrainte à laquelle
ils sont soumis excède une valeur seuil σc. En dessous de cette valeur, le matériau
se déforme mais il n’y a pas apparition d’un écoulement stationnaire. C’est le cas
des mousses, des émulsions, des milieux granulaires ou encore des gels, et nous nous
intéresserons beaucoup à ce type de comportement dans ce manuscrit.

La manière usuelle de caractériser ces comportements est de tracer leur courbe
d’écoulement, c’est-à-dire la valeur de la contrainte σ imposée au matériau en fonction
du taux de cisaillement γ̇ obtenu dans l’état stationnaire. En pratique, on effectue
cette mesure en imposant des paliers de contrainte successifs et en mesurant le taux de
cisaillement obtenu en fin de palier. La subtilité de ces expériences réside en la nécessité
de se placer en régime stationnaire, comme nous le verrons dans le paragraphe suivant.

Cas des fluides à seuil

Des exemples de courbes d’écoulement de fluides à seuils sont présentés sur la figure
1.7. Plusieurs lois empiriques permettent de modéliser la courbe d’écoulement de fluides
à seuil, mais l’une des plus courantes et qui s’applique avec succès à de nombreux
matériaux est la loi de Herschel-Bulkley [Herschel26] :{

σ = σc + kγ̇n si σ > σc
γ̇ = 0 sinon . (1.11)

Dans cette équation, k est appelée consistance. Si n = 1, on parle de fluide de Bingham,
mais on a couramment n < 1. Dans ce modèle, en dessous du seuil, la déformation
atteint instantanément une valeur stationnaire et le matériau a un comportement solide.

L’étude de l’écoulement des fluides à seuil est un problème épineux quoique d’intérêt
crucial pour nombre d’applications [Coussot14, Balmforth14]. Une première difficulté
est de définir ce que l’on entend par seuil d’écoulement, la convention variant selon
les communautés, voire les équipes [Barnes99,Møller06,Divoux11b,Bonn16], mais il ne
s’agit là que d’un souci lexicologique.

Un vif débat a eu lieu dans la communauté rhéologique afin de juger de la pertinence
de la notion de seuil. En effet, il est possible d’observer une lente déformation de ces
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fluides en dessous du seuil obtenu à partir de la courbe d’écoulement, associée à un
plateau de viscosité apparente, supérieure de plusieurs ordres de grandeurs à celle
observée dans le régime fluide [Barnes99]. Cependant, cette observation a été faite
dans un régime instationnaire, et il a été montré par la suite que le plateau de viscosité
augmente progressivement au cours du temps [Møller09a]. Cette augmentation est le
fait d’un phénomène de « fluage » sous le seuil : le matériau se déforme progressivement
mais avec un taux de cisaillement qui décroît progressivement vers zéro. Une manière
de caractériser le seuil est de repérer la bifurcation de viscosité [Bonn02, Coussot02,
daCruz02,Huang05] : lors d’expériences à contrainte imposée, le seuil marque la limite
entre le régime de fluage continu et le régime d’écoulement où, après une éventuelle
diminution temporaire, le taux de cisaillement finit par atteindre une valeur stationnaire
finie.

(a) Figure tirée de [Divoux10]. Courbe
d’écoulement d’un microgel de carbopol (1%
en masse). Le trait plein correspond à un
ajustement par la loi de Herschel-Bulkley
(1.11).

(b) Figure tirée de [Møller09b]. Courbe
d’écoulement d’une suspension de bentonite
(10% en masse).

Figure 1.7 – Courbes d’écoulement de fluides à seuil.

Par ailleurs, la thixotropie empêche la détermination univoque du seuil d’écoule-
ment [Møller06, Bonn09]. Il est cependant possible de distinguer des fluides à seuils
simples qui ne présentent pas de thixotropie [Møller09b] : c’est le cas des mousses, des
émulsions ou encore des microgels de carbopol. De tels fluides suivent scrupuleusement
la loi de Herschel-Bulkley comme on le voit sur la figure 1.7(a), sous quelques condi-
tions toutefois [Ovarlez13a]. Tout d’abord, l’entrefer dans lequel le matériau est cisaillé
doit être grand devant la taille caractéristique de la microstructure, sous peine d’in-
duire des effets non-locaux [Goyon08,Géraud13b]. Il faut également s’assurer de la pro-
preté du matériau, de faibles impuretés pouvant induire de la thixotropie [Bécu06,Ra-
gouilliaux07]. Enfin, il faut s’assurer que l’on effectue la mesure en régime permanent,
la dynamique de mise en écoulement étant complexe [Divoux10, Divoux11b] et po-
tentiellement longue, puisque la durée du régime transitoire diverge à l’approche du
seuil [Divoux11a]. L’existence de tels régimes transitoires rend par ailleurs difficile en
pratique la distinction entre les deux catégories de fluides [Divoux13]. En effet, même
pour des fluides à seuil simples, ils induisent une hystérèse de la courbe d’écoulement
(voir insert de la figure 1.7(a)), d’autant plus marquée que le temps passé par palier
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est court. Or, cette hystérèse est généralement considérée comme une signature de la
thixotropie (voir la figure 1.7(b)).

Le lecteur ne sera à ce stade pas surpris d’apprendre l’absence de consensus sur
la description microscopique des fluides à seuil et de leur écoulement [Voigtmann14,
Bonn16]. L’origine microscopique du seuil est généralement attribuée à une transition
vitreuse (2), comme c’est le cas dans les suspensions colloïdales denses [Pusey86, Pu-
sey87], ou de jamming (3) [Cates98, Liu98] dans la microstructure, comme c’est le cas
pour les milieux granulaires. Selon le rôle des fluctuations browniennes, les deux types
de transition peuvent jouer un rôle [Ikeda12]. Différents types de modèles, plus ou
moins justifiés par des approches microscopiques, permettent de décrire la dynamique
des fluides à seuil.

Une première classe de modèle repose sur une adaptation de la théorie de couplage
de modes, provenant de la physique des liquides surfondus [Götze92]. Il s’agit d’une
théorie de champ moyen, permettant une description perturbative de la dynamique
des systèmes vitreux : en ajoutant un forçage [Berthier00,Brader09], il semble possible
décrire la dynamique des matériaux vitreux mous. Les calculs deviennent néanmoins
rapidement ardus, et un modèle phénoménologique plus simple a été proposé : le modèle
de Hébraud et Lequeux. Ce modèle considère le matériau comme un ensemble d’élé-
ments pouvant se déformer élastiquement jusqu’à atteindre un niveau de contrainte
suffisant, après quoi une brusque relaxation a lieu, redistribuant la contrainte sur les
éléments environnants. Il a été ensuite étendu à une version locale, le Kinetic Elasto-
plastic Model [Bocquet09], en considérant que la répartition des contraintes suite à une
relaxation se fait de manière diffusive. Il est possible d’incorporer à ce modèle des effets
d’évolution de la structure sous cisaillement de façon à rendre compte de la thixotro-
pie [Mansard11]. Récemment, des approfondissements ont été apportés à ce modèle en
tenant compte d’un temps de propagation fini de la relaxation des contraintes [Bou-
chaud16] ou d’une distribution plus riche des amplitudes de relaxation [Lin16].

Un autre type de modèle généralise le modèle des pièges, initialement proposé pour
décrire phénoménologiquement la transition vitreuse [Bouchaud92], à des systèmes
désordonnés contraints : il s’agit du modèle de Soft Glassy Rheology [Sollich97, Sol-
lich98, Fielding00b, Fielding00a, Fieldings08,Moorcroft11]. Dans ce modèle, les événe-
ments plastiques induits par le cisaillement engendrent des fluctuations mécaniques
décrites comme un bruit thermique. Ce modèle a été récemment confronté au modèle
KEP [Martens11,Agoritsas15,Puosi15,Liu16], en simulant des systèmes non browniens
interagissant par un potentiel de Lennard-Jones, puis en effectuant des moyennes spa-
tiales pour remonter à une description de type milieu continu. Pour ce type de systèmes,
le modèle KEP semble plus adapté.

Une autre proposition provenant d’observations numériques a été faite par Falk et
Langer [Falk98,Falk11,Bouchbinder11] : le modèle de Shear Transformation Zones. Les
déformations plastiques y sont décrites comme le changement d’état de régions particu-
lières du matériau, dans une configuration bistable. Ces zones, en se déformant, peuvent
interagir entre elles et mener à des phénomènes d’avalanche. Ces modèles, initialement

(2). C’est-à-dire le passage dans un état où le temps de relaxation des contraintes dans le système
devient grand devant le temps au cours duquel il est sollicité.
(3). C’est-à-dire le passage dans un état où les éléments composant le système entrent en contact et
forment un réseau, percolant à travers le système, capable de résister à l’application d’une contrainte.
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adaptés à la description des transformations plastiques de matériaux amorphes, peuvent
cependant être utilisés pour décrire la rhéologie des matériaux vitreux mous [Langer15].

Rappelons enfin que les modèles phénoménologiques de fluidité [Derec01,Picard02]
permettent de rendre compte des propriétés de ces matériaux.

1.3 Rhéométrie rotative

1.3.1 Principe du rhéomètre rotatif
La mesure des propriétés rhéologiques d’un matériau est couramment effectuée à

l’aide d’un appareil appelé rhéomètre rotatif. Le matériau est cisaillé entre un rotor
mobile et un stator : sous l’action d’un couple −→Γ , le rotor est mis en mouvement
et tourne d’un angle θ(t) correspondant à une vitesse de rotation Ω(t) = θ̇. Sous
réserve qu’un certain nombre d’hypothèses, que nous détaillerons dans la suite, soient
satisfaites, il est possible, moyennant une calibration préalable, de relier la contrainte
de cisaillement au couple appliqué, la déformation à l’angle de rotation, et le taux de
déformation à la vitesse de rotation.

Deux types de rhéomètres rotatifs existent, selon que le moteur soit commandé en
vitesse (on a alors un rhéomètre à taux de cisaillement imposé) ou en couple (on a
alors un rhéomètre à contrainte imposée). Il est dans chaque cas possible d’imposer la
grandeur complémentaire en utilisant un asservissement approprié.

Géométries usuelles

Les géométries les plus courantes sont représentées sur la figure 1.8.
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Figure 1.8 – Différentes géométries de rhéomètres.

Afin de préciser les hypothèses sur lesquelles se fonde l’interprétation des données
fournies par un rhéomètre, détaillons le cas de la géométrie cône-plan. Le fluide est
placé entre un plan fixe et un cône mobile, de rayon R et d’angle d’ouverture α, sur
lequel s’applique un couple −→Γ = Γ~ez. Notons θ l’angle dont tourne le cône sous l’action
de ce couple, et −→Ω = θ̇~ez sa vitesse de rotation.

Supposons que l’écoulement induit soit laminaire ~v(r, θ, z) = v(r, z)~eθ, et considé-
rons des conditions aux limites de non-glissement :

~v(r, z = 0) = ~0 et ~v(r, z = z0(r)) = rθ̇~eθ (1.12)
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où z0(r) = r tanα correspond à la taille de l’entrefer au rayon r. Le profil de vitesse de
l’écoulement s’écrit alors

~v(r, z) = z

z0(r)rθ̇~eθ = z

tanαθ̇~eθ (1.13)

et le taux de cisaillement vaut

γ̇ = ∂vθ
∂z

= θ̇

tanα. (1.14)

On constate que le taux de cisaillement est homogène dans tout l’entrefer de la géomé-
trie, ce qui est un avantage important de la géométrie cône-plan.

Quand l’inertie du rotor est négligeable, la contrainte imposée par le rotor est dissi-
pée par les forces visqueuses : il y a égalité entre le couple Γ et le couple des contraintes
visqueuses Γv. La force élémentaire appliquée sur un anneau entourant le cône, de rayon
r et d’épaisseur d` = dr

√
1 + z′0(r)2 = dr/ cosα s’écrit d−→F = σ · (2πrdr/ cosα)~eθ. Dès

lors, en intégrant sur la surface du cône, le couple des efforts visqueux s’écrit

−→Γ v =
∫ R

0
(r~er)× d−→F =

∫ R

0

2πσ(γ̇)r2

cosα dr~ez = 2πR3

3 cosασ(γ̇)~ez (1.15)

où la dernière égalité est due à l’uniformité du taux de cisaillement à travers l’entrefer.
Ainsi, en connaissant les caractéristiques géométriques du cône, la mesure de la

vitesse de rotation donne accès au taux de cisaillement, et celle du couple appliqué, à
la contrainte. Il en est de même pour les autres géométries, mais le taux de cisaillement
et la contrainte n’y sont pas homogènes à travers l’entrefer : il est alors nécessaire de
tenir compte de facteurs correctifs pour remonter à la valeur souhaitée.

Notons enfin qu’en pratique, les cônes utilisés sont tronqués : la partie de l’écou-
lement en dessous de la troncature est en géométrie plan-plan, ce qui peut également
nécessiter une correction dont le calcul sera présenté dans l’annexe A.

La géométrie cône-plan, que nous utiliserons exclusivement par la suite, présente
l’avantage de générer un cisaillement homogène et de permettre de travailler avec de
petits volumes. En contrepartie, elle est fortement sensible à une éventuelle évapo-
ration du matériau et est notablement influencée par les forces capillaires au niveau
des ménisques, qui peuvent dépendre de la façon dont l’échantillon a été chargé. Au
contraire, la géométrie de Couette est peu sensible à l’évaporation et aux forces au
niveau des ménisques, mais elle nécessite des volumes importants et le cisaillement et
la contrainte y deviennent notablement hétérogènes si l’entrefer est grand. Il faut en
outre tenir compte de l’influence du fluide cisaillé en dessous du rotor. La géométrie
plan-plan, enfin, combine les désagréments des deux géométries précédentes, mais per-
met de contrôler le confinement du matériau en modifiant la distance séparant les deux
plans.

Limitations techniques et pratiques

Tout d’abord, il convient de prendre garde aux limitations techniques des rhéomètres
[Ewoldt15]. Dans la suite ce ce manuscrit, les mesures rhéologiques présentées ont été
effectuées avec un rhéomètre MCR-301 à contrainte imposée, fabriqué par la société
Anton Paar et dont la photographie est présentée sur la figure 1.9.
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Figure 1.9 – Rhéomètre MCR-301 (Anton Paar).

La précision des moteurs employés donne une limite inférieure au couple et à la
vitesse de rotation utilisables. À l’opposé, leur puissance impose une borne supérieure.

Le taux d’échantillonnage est également limité, ce qui ne permet a priori pas d’ef-
fectuer des mesures à temps trop court ou à fréquence trop élevée. En outre, si l’on
travaille à taux de cisaillement imposé pour un rhéomètre contrôlé en contrainte (et
réciproquement), le temps de réponse du système d’asservissement induit une période
transitoire dont la durée peut être notable.

En pratique, la résolution temporelle est également limitée par l’inertie du ro-
tor [Ewoldt15] : à haute fréquence ou aux temps courts, elle peut jouer un rôle prédo-
minant, bien qu’elle puisse être corrigée. En outre, cette inertie se couple à la viscoélas-
ticité du matériau étudié, donnant lieu à une résonance de fréquence déterminée [Ba-
ravian07], faussant la mesure des modules viscoélastiques autour de cette fréquence.
Cela se traduit également par des oscillations transitoires, dites « inertio-élastiques »,
lors d’une modification brusque de la contrainte imposée, dont il est possible de tirer
profit en certains cas pour sonder la viscoélasticité linéaire [Baravian98,Ewoldt07] ou
non linéaire [Yao08].

L’accès à de plus hautes fréquences est possible de manière plus ou moins di-
recte. Dans les systèmes polymériques, le principe de superposition temps/température
[Ferry80,Oswald05] postule que la dynamique dépend de la fréquence et de la tempéra-
ture à partir d’un unique paramètre ωaT où aT est une fonction connue décroissante de
la température. Dès lors, pour accéder aux propriétés à haute fréquence du matériau, il
suffit de travailler à fréquence plus basse mais à des températures plus élevées. Cepen-
dant, ce postulat ne s’applique pas à tous les systèmes et il peut être utile d’accéder
directement au comportement à haute fréquence. D’autres types de rhéomètres, uti-
lisant des transducteurs piézoélectriques [Hébraud00,Fritz03,Crassous05], permettent
d’atteindre des fréquences jusqu’au mégahertz pour des écoulements de compression
ou de torsion, dans le régime linéaire. Il est également possible d’utiliser des techniques
de microrhéologie comme nous le verrons dans le chapitre 3.

Selon le matériau étudié et la géométrie employée, la durée maximale de l’expérience
peut être limitée par le séchage de l’échantillon ou par son vieillissement. Le séchage
peut être limité en utilisant des cloches à solvant. Dans les géométries idoines, il est
possible de coupler le plan à un module Peltier, ce qui permet un contrôle précis de la
température du système.
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Notons également que dans les géométries cône-plan et plan-plan, les ménisques
exercent des forces notables sur le rotor [Ewoldt15] qui peuvent évoluer au cours du
temps, par exemple du fait de leur relaxation lente suite à un cisaillement trop intense.
Il convient d’y prendre garde pour éviter des artefacts.

Concluons enfin en mentionnant l’influence du chargement de l’échantillon : pour
les fluides à seuil tout particulièrement, le matériau peut emmagasiner des contraintes
résiduelles lors de son chargement, induisant des fluctuations notables. Si la mesure
effectuée par un rhéomètre est de grande précision, elle ne caractérise qu’un chargement
donné. On peut empiriquement estimer la reproductibilité d’un chargement à l’autre à
quelques pourcents, voire moins si des précautions particulières sont prises.

1.3.2 Nécessité d’une caractérisation locale de l’écoulement
Le problème majeur de la rhéométrie standard réside en son insensibilité totale

au comportement du matériau étudié à l’échelle mésoscopique, pouvant mener à des
interprétations erronées. En effet, le rhéomètre n’est sensible qu’à la dynamique au
niveau du cône et l’obtention quantitative du taux de cisaillement et de la contrainte
supposent les hypothèses suivantes sur l’écoulement du matériau : le matériau ne doit
pas glisser aux parois, l’écoulement doit être de cisaillement simple et la mesure doit
être effectuée en régime stationnaire.

Glissement aux parois

Une première source d’erreur peut être due à l’existence de glissement aux parois
du rotor et du stator [Barnes95] : l’hypothèse de non-glissement aux parois peut être
violée, en particulier dans le cas où la mésostructure est de grande taille. Le glissement
peut se produire dans de nombreux systèmes : polymères [Denn01,Léger03,Boukany10],
émulsions, microgels [Meeker04b,Meeker04a,Seth08,Divoux11b,Divoux11a,Divoux12],
verres colloïdaux [Ballesta08], suspensions de laponite [Gibaud08], etc.

Ce phénomène présente une riche phénoménologie : il peut être total, avec la for-
mation d’une fine couche de lubrification [Seth08], ou partiel, avec une dynamique de
collé-glissé [Dao02,Decruppe06]. Il dépend des propriétés physico-chimiques des parois
du rhéomètre : en particulier, il est possible de le limiter en utilisant des parois dont la
rugosité est comparable à celle de la microstructure.

Le glissement peut avoir une signature directe sur les données rhéologiques pour les
fluides à seuil, avec l’apparition d’un épaulement dans la courbe d’écoulement donnant
un seuil d’écoulement apparent inférieur à la valeur attendue [Meeker04b] comme on
peut le voir sur la figure 1.10.

Instabilités hydrodynamiques

Ensuite, le profil d’écoulement peut ne pas être laminaire du fait d’instabilités hy-
drodynamiques, tout particulièrement en géométrie de Couette mais pas exclusivement.
Pour un fluide newtonien, il est bien connu qu’à grand nombre de Reynolds, l’écou-
lement se structure en rouleaux de Taylor, pouvant ensuite se déstabiliser et mener à
un écoulement turbulent [Fardin14b]. Dans le cas de matériaux viscoélastiques comme



1.3. RHÉOMÉTRIE ROTATIVE 31

Figure 1.10 – Figure tirée de [Meeker04b]. Courbe d’écoulement d’un microgel (◦) et
d’une émulsion (4) obtenues avec des parois lisses (symboles ouverts) ou rugueuses
(sympoles pleins). On observe qu’en géométrie lisse, où du glissement est plus suscep-
tible de se produire, la courbe d’écoulement présente un épaulement, avec une contrainte
réduite aux faibles taux de cisaillements imposés.

les polymères [Larson90] ou les micelles géantes [Fardin12,Beaumont13,Perge14b,Bo-
diguel15], l’élasticité induit l’apparition de forces normales, jouant un rôle qualitati-
vement similaire aux forces d’inertie dans le cas newtonien, et pouvant donner lieu à
des instabilités y compris à bas taux de cisaillement. De telles instabilités, dites « élas-
tiques », résultent en une augmentation de la viscosité apparente, qui a parfois été
considérée à tort comme une antithixotropie [Jackson84]. L’écoulement n’est alors plus
rhéométrique : il est hétérogène et a une structure tridimensionnelle, la rhéologie est
donc faussée.

Bandes de cisaillement

Enfin, même en géométrie cône-plan, le cisaillement peut devenir hétérogène au sein
de l’entrefer. C’est en particulier le cas lorsque l’écoulement implique des bandes de ci-
saillement, c’est-à-dire qu’il se divise en deux régions cisaillées à des taux différents : les
grandeurs mesurées par le rhéomètre ne reflètent alors qu’une moyenne sur l’épaisseur
du fluide.

z

x
γ̇1

γ̇2

−→
F

Figure 1.11 – Certains matériaux, lorsqu’ils sont cisaillés dans des conditions ad hoc,
se divisent en bandes s’écoulant avec des taux de cisaillement différents.
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Ces bandes de cisaillement peuvent avoir des origines différentes selon les systèmes
étudiés [Divoux15]. Elles peuvent être dues à une instabilité structurelle du matériau
si sa courbe d’écoulement σ(γ̇) comporte une zone décroissante dans un intervalle
[γ̇−, γ̇+] [Cates06]. C’est par exemple le cas de solutions de polymères [Manneville07]
ou des micelles géantes. Ce dernier cas s’avère être un système modèle pour l’étude
des bandes de cisaillement [Callaghan08,Manneville08]. L’écoulement s’y divise en une
zone fortement cisaillée et une zone faiblement cisaillée, correspondant à deux visco-
sités différentes. Cette séparation est liée à une réorganisation du matériau, sans y
être strictement équivalente [Lerouge04,Hu05]. La zone fortement cisaillée présente en
effet un ordre nématique, aligné dans la direction de l’écoulement, alors que la zone
peu cisaillée est faiblement alignée. Une analogie forte existe entre la phénoménologie
observée et les transitions de phase.

Dans les fluides à seuil thixotropes [Møller06, Møller08, Schall10, Coussot10], les
bandes de cisaillement résultent aussi du même type d’instabilité, mais la zone d’insta-
bilité s’étend sur l’intervalle [0, γ̇+] : le matériau ne peut alors pas s’écouler de façon
homogène en dessous d’un certain taux de cisaillement critique. L’écoulement se scinde
alors en une zone au repos et une zone cisaillée à γ̇+, qui s’agrandit jusqu’à enva-
hir tout l’entrefer quand le taux de cisaillement imposé par le rhéomètre atteint la
valeur critique. Des bandes de cisaillement apparaissent aussi dans les fluides à seuil
simples [Divoux10, Ovarlez13a], mais elles ne sont que transitoires quoique pouvant
persister sur des temps extrêmement longs à l’approche du seuil.

Enfin, un mécanisme de déstabilisation a été proposé pour les verres colloïdaux, où
des fluctuations locales de densité se couplent à l’écoulement pour mener à l’apparition
de bandes de cisaillement [Besseling10].

Méthodes de visualisation

Tous ces comportements, difficiles à détecter avec certitude à l’aide des données
rhéométriques, empêchent une interprétation correcte des observations et seule une
visualisation directe de l’échantillon permet de lever toute ambiguïté sur les données
obtenues.

D’une part, certaines méthodes observent directement la microstructure, permet-
tant de détecter une possible évolution de celle-ci sous l’effet du cisaillement. Ces tech-
niques sont par exemple bien adaptées à l’étude des bandes de cisaillement dans les
micelles géantes, celles-ci s’accompagnant de l’apparition d’un ordre nématique dans
une partie de l’écoulement, observable par biréfringence [Hu05], par diffusion de la
lumière [Hu05] ou encore par diffraction de neutrons [Cappelaere97,Liberatore06].

D’autre part, on peut utiliser des méthodes de vélocimétrie afin d’imager directe-
ment le profil de vitesse de l’écoulement. On peut noter une première méthode, consis-
tant en la visualisation directe de la déformation d’une ligne de colorant placée dans
le matériau [Pignon96], mais des techniques permettent maintenant des mesures plus
quantitatives. Dans le cas de matériaux transparents, il est possible de suivre le mou-
vement de traceurs incorporés dans le fluide par microscopie optique simple ou confo-
cale, avec des techniques de tracking, de Particle Image Velocimetry [Hu05,Miller07],
ou encore de diffusion dynamique de la lumière [Salmon03]. Dans le cas de matériaux
opaques, des techniques d’imagerie ultrasonore ont été exploitées, nécessitant parfois un
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ensemencement préalable avec des traceurs à fort contraste acoustique, d’abord pour
obtenir des profils de vitesse selon une ligne [Manneville04] puis dans un plan [Gal-
lot13,Perge14a].

Des méthodes non invasives existent également, exploitant le principe de la réso-
nance magnétique nucléaire. En utilisant des séquences d’excitation magnétique adap-
tées [Raynaud02], on peut cartographier le champ de vitesses au sein du matériau. Dans
le cas où la microstructure est visible par microscopie confocale, il est possible d’en faire
du tracking, comme c’est le cas pour les suspensions colloïdales [Cohen06,Besseling10]
ou les émulsions [Clara-Rahola15] dont une des phases est fluorescente. On accède alors
simultanément au profil de vitesses et à la structure du matériau. Enfin, la méthode
de vélocimétrie ultrasonore peut être non invasive dans le cas où la microstructure
elle-même réfléchit les ultrasons [Martoïa14,Kurokawa15].
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Chapitre 2

Ultrasons de puissance

Ah ! Je ris de me voir si belle en ce miroir !
Charles Gounod, Faust.
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Comme annoncé en introduction, l’objet de cette thèse est d’exploiter l’interaction
non linéaire entre des matériaux mous et des ultrasons de puissance. Nous avons décrit
dans le chapitre 1 ce que sont les matériaux mous, il nous reste à introduire les ultra-
sons de puissance. Dans ce chapitre, après quelques rappels sur le régime linéaire, nous
introduisons des effets non linéaires observables pour des intensités acoustiques modé-
rées, connus et décrits dans les fluides newtoniens depuis le siècle dernier, et passons
en revue certaines de leurs applications actuelles.

2.1 Production et propagation d’ondes acoustiques
dans les fluides

Les ondes acoustiques correspondent à la propagation couplée d’une perturbation
de vitesse et de pression dans un matériau. Dans la suite, nous nous intéresserons à
la propagation du son dans les fluides. Nous aurons alors exclusivement affaire à des
ondes longitudinales, associées à des compressions et dilatations locales du milieu. En
effet, les ondes transverses y sont très rapidement amorties, ce qui n’est pas le cas dans
les solides, y rendant l’acoustique plus riche, mais aussi plus complexe.

2.1.1 Ondes acoustiques linéaires
Dans un premier temps, nous allons rappeler les résultats concernant la propagation

d’ondes acoustiques dans le régime linéaire. Pour les obtenir, nous résolvons les équa-
tions dynamiques couplant les différents champs décrivant le fluide par une théorie de
perturbation tronquée au premier ordre. L’obtention de certains résultats est détaillée
dans l’annexe B.

Équation de propagation

On considère la propagation d’une onde acoustique dans un fluide, décrite par la
donnée couplée de ses champs eulériens de pression dynamique (1) et de vitesse que
nous noterons (p(~r, t), ~v(~r, t)). Au repos, le fluide est supposé homogène et est donc
caractérisé par des champs homogènes et stationnaires (p0, ~v0 = ~0). Le passage de l’onde
induit une perturbation (p1(~r, t), ~v1(~r, t)). Notons par ailleurs ρ(~r, t) = ρ0 + ρ1(~r, t) la
masse volumique du fluide, où ρ0 désigne la masse volumique du fluide au repos et ρ1
sa perturbation au passage de l’onde.

La dynamique du fluide est décrite par l’équation de Navier-Stokes

ρ

[
∂~v

∂t
+ (~v · −→∇)~v

]
= η∆~v −−→∇p+

(
ζ + η

3

)−→∇ (−→∇ · ~v) (2.1)

où η désigne la viscosité dynamique du fluide et ζ sa viscosité de compression, et par
l’équation de continuité

dρ
dt + ρ

−→∇ · ~v = 0. (2.2)

(1). C’est-à-dire le champ de pression corrigé de sa composante hydrostatique : on a −→∇p = −→∇ − ρ~g.
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L’équation d’état du fluide s’écrit

p(ρ) = p(ρ0) + ∂p

∂ρ

∣∣∣∣∣
S

ρ1 ≡ p0 + ρ1

ρχS
(2.3)

où nous avons fait apparaître le coefficient de compressibilité isentropique du fluide
χS ≡ (∂ρ/∂P )|S/ρ.

Afin de résoudre ces équations, nous supposons l’écoulement parfait, de façon à
négliger tout phénomène dissipatif. De plus, nous nous plaçons dans l’approximation
acoustique, c’est-à-dire que nous tronquons les développements au premier ordre de
perturbation et nous supposons le coefficient χS constant. Dans ces conditions, les
équations précédentes se réécrivent à l’ordre un :

ρ0
∂~v1

∂t
= −−→∇p1 (2.4)

∂ρ1

∂t
+ ρ0
−→∇ · ~v1 = 0 (2.5)

χS = ρ1

ρ0p1
(2.6)

Nous obtenons alors l’équation de d’Alembert pour la pression acoustique(
∆− 1

c2
f

∂2

∂t2

)
p1 = 0 (2.7)

où la vitesse de phase de l’onde est donnée par

cf =
√

1
ρ0χS

. (2.8)

Cette équation de propagation n’induit pas de dispersion : la vitesse de groupe, c’est-à-
dire la vitesse de propagation de l’énergie, est égale à la vitesse de phase et ne dépend
pas de la fréquence de l’onde considérée.

Considérons enfin quelques ordres de grandeur. Dans de l’eau à température am-
biante, ρ0 = 1.0× 103 kg ·m−3 et χS = 4.6× 10−10 Pa−1 donc le son se propage à
une vitesse cf = 1.5× 103 m · s−1. Le coefficient de diffusion thermique de l’eau vaut
D = 0.1× 10−6 m2 · s−1 donc l’approximation de propagation isentropique est valable
pour des fréquences ν � νdiff = c2

f /D = 2× 1013 Hz.

Propagation de l’énergie

L’énergie volumique e d’une onde acoustique se décompose en un terme cinétique
et un terme potentiel selon

e = 1
2ρv

2 + 1
2χSp

2. (2.9)

Nous constatons donc qu’il s’agit d’une quantité du second ordre.
Nous allons maintenant étudier le transport d’énergie par cette onde dans le cadre

de l’approximation linéaire. En utilisant les différentes relations obtenues auparavant
et en se limitant au second ordre de perturbation, nous obtenons

de
dt +−→∇ · (p1~v) = 0. (2.10)
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Cette équation traduit un transport conservatif de l’énergie par l’onde acoustique, avec
un flux d’énergie −→Π = p1~v.

Considérons maintenant, et uniquement dans ce paragraphe, les sources de dissipa-
tion d’énergie : elles proviennent des phénomènes de diffusion que nous avons négligés
en supposant l’écoulement parfait. En tenant compte des termes visqueux mais en
négligeant la diffusion thermique, la relation de dispersion devient (voir annexe B)

k = 1√
1 + iωτ

ω

cf
. (2.11)

Le vecteur d’onde est donc complexe : sa partie réelle donne la vitesse de phase c =
ω/Re(k) de l’onde alors que sa partie imaginaire α = Im(k) traduit l’absorption. Dans
la limite ωτ � 1, on a :

k ' ω

cf
− iω

2τ

2cf
. (2.12)

Ainsi, la propagation reste non-dispersive puisque c = cf ne dépend pas de la fréquence,
mais on a une atténuation avec un coefficient

α = ω2τ

2cf
= ω2χS

2cf

(4
3η + ζ

)
≡ 1
`abs

. (2.13)

On constate que la propagation est atténuée plus rapidement quand la fréquence
augmente. Pour de l’eau à température ambiante, une onde acoustique de fréquence
ν = 1 MHz s’atténue avec une distance typique `abs = 40 m.

Impédance acoustique

Intéressons-nous maintenant aux solutions propagatives unidimensionnelles de l’équa-
tion de d’Alembert, se propageant dans une direction donnée x et selon les x croissants :

p = p0 +p0
1eik(x−ct)

ρ = ρ0 +ρ0
1eik(x−ct)

~v = ~0 +v0
1eik(x−ct)~ex

(2.14)

où p0
1, ρ

0
1 et v0

1 sont des constantes complexes. Dans ce cas, l’équation d’Euler linéarisée
(2.4) donne

p0
1
v0

1
= ρ0

ω

k
= ρ0cf ≡ Z, (2.15)

ce qui définit l’impédance acoustique Z, caractéristique du fluide. Dans ce cas, Z est
purement réelle, ce qui traduit que les champs de pression et de vitesse oscillent en
phase. Dans le cas où l’on considère des solutions propagatives dans la direction des x
décroissants, on aurait obtenu un coefficient de proportionnalité −Z entre les ampli-
tudes complexes de pression et de vitesse.

L’énergie volumique moyenne d’une telle onde s’écrit au deuxième ordre

〈e〉 = 1
2ρ0|v0

1|2 + 1
2χS|p

0
1|

2 = ρ0|v0
1|2 = χS|p0

1|
2 (2.16)

c’est-à-dire qu’elle est équitablement répartie entre ses composantes cinétique et poten-
tielle. Nous pouvons également définir l’intensité acoustique I = 〈e〉c, qui correspond
à l’énergie acoustique par unité de surface et de temps.
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Comportement aux interfaces

L’impédance acoustique que nous venons de définir traduit le couplage dans un mi-
lieu donné entre les champs de pression et de vitesse qui se propagent. Cette notion est
extrêmement utile pour décrire le comportement d’une onde au niveau d’une interface,
comme nous allons le voir maintenant.

Considérons la situation représentée sur la figure 2.1. Une interface, supposée plane,
indéformable et impénétrable, située en x = 0, délimite un milieu A (x < 0) caractérisé
par une impédance ZA et une vitesse du son cA, et un milieu B (x > 0) d’impédance
ZB et de vitesse du son cB. On s’intéresse au comportement d’une onde propagative de
pulsation ωi provenant du milieu A avec un vecteur d’onde ~ki et arrivant sur l’interface.
Dans le milieu A, le champ acoustique obtenu résulte de la superposition de l’onde
incidente (que nous noterons avec un indice i) et de l’onde réfléchie (indice r) à la
paroi, alors que dans le milieu B, il correspond à l’onde transmise (indice t). Nous
cherchons des solutions propagatives pour la perturbation du champ de pression sous
la forme 

p1,i = p0
1,ie

i(~ki·~x−ωit)

p1,r = p0
1,re

i(~kr·~x−ωrt)

p1,t = p0
1,te

i(~kt·~x−ωtt)
(2.17)

et une forme similaire pour le champ de vitesse. Nous cherchons à connaître les coef-
ficients de réflexion et de transmission r = p0

1,r/p
0
1,i et t = p0

1,t/p
0
1,i de la pression au

passage d’un milieu à l’autre.

x

~ki

θi

~kr

θr

~kt

θt

A

B

Figure 2.1 – Une onde de vecteur d’onde ~ki se propage dans un milieu A en direction
d’un milieu B. À l’interface, elle est partiellement réfléchie et partiellement transmise.

En supposant l’interface rigide et impénétrable, les conditions aux limites per-
mettent de déterminer les propriétés des ondes réfléchies et transmises. Tout d’abord,
la fréquence d’oscillation est conservée à la traversée de l’interface, et nous la noterons
désormais ω : ωr = ωt = ωi. En outre, nous obtenons les analogues acoustiques des lois
de Descartes

sin θr = sin θi et sin θt
cB

= sin θi
cA

. (2.18)
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Enfin, les coefficients de réflexion et de transmission en amplitude s’écrivent (voir an-
nexe B) :

r = ZB cos θi − ZA cos θt
ZA cos θt + ZB cos θi

et t = 2ZB cos θi
ZA cos θt + ZB cos θi

(2.19)

où θt peut être exprimé en fonction de θi.
Nous obtenons alors les coefficients de réflexion et de transmission en intensité

acoustique I = c〈e〉 :

R ≡ 〈Ir〉〈Ii〉
=
∣∣∣∣∣∣
p0

1,r

p0
1,i

∣∣∣∣∣∣
2

= r2 et T ≡ 〈It〉〈Ii〉
= ZA
ZB

∣∣∣∣∣∣
p0

1,t

p0
1,i

∣∣∣∣∣∣
2

= ZA
ZB

t2. (2.20)

Un cas particulier intéressant est celui de l’incidence normale θi = θt = 0 : dans ce
cas, on trouve

R =
(
ZA − ZB
ZA + ZB

)2
et T = 4ZAZB

(ZA + ZB)2 . (2.21)

Les deux milieux jouent ici un rôle symétrique. L’énergie est d’autant mieux transmise
que les impédances acoustiques des milieux sont proches, et au contraire, il y a une
forte réflexion pour des impédances très distinctes.

Diffraction des ondes sonores dans l’approximation de Rayleigh-Sommerfeld

Ayant obtenu l’équation de d’Alembert (2.7), nous nous proposons de la résoudre
pour des conditions aux limites données. Puisque cette équation est linéaire, il est
possible d’employer le formalisme des fonctions de Green pour parvenir à ce but. En
l’absence de viscosité, le champ de vitesse peut être considéré comme irrotationnel en
chaque instant et en tout point : nous pouvons donc définir un potentiel des vitesses
φ(~r, t) tel que ~v(~r, t) = −→∇φ. Ce potentiel satisfait lui-même à l’équation de d’Alembert

Nous allons maintenant considérer une onde progressive et sinusoïdale en temps, de
pulsation ω : φ(~r, t) = Φ(~r)eiωt. En posant k = ω/cf, l’équation de d’Alembert se réduit
à l’équation de Helmholtz

∆Φ + k2Φ = 0. (2.22)
Pour obtenir le champ acoustique en tout point, nous utilisons la formule de Kir-

chhoff, démontrée dans l’annexe B :

Φ(~r) = − 1
4π

x

Σ

d~r′ ·
Φ(~r′)

−→
∇′
 eik‖~r−~r′‖

‖~r − ~r′‖

− eik‖~r−~r′‖

‖~r − ~r′‖
−→
∇′Φ

 (2.23)

où
−→∇′ désigne le gradient par rapport à la coordonnée ~r′ et Σ, une surface fermée

contenant le point ~r.
En utilisant cette formule, nous pouvons, sous certaines hypothèses détaillées dans

l’annexe B, montrer que l’onde rayonnée par une surface plane Σ1 vibrante est décrite
par un potentiel des vitesses s’exprimant selon

Φ(~r) = − 1
2π

x

Σ1

e−ik‖~r−~r′‖

‖~r − ~r′‖
~v · −→dS. (2.24)
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Cette formule nous permet de calculer en tout point le champ rayonné par la surface
Σ1, ce que nous allons dans la suite appliquer au cas particulier qui nous intéresse :
celui d’une surface en forme de calotte sphérique.

2.1.2 Production d’ondes acoustiques
Nous avons vu comment se propagent les ondes acoustiques. Nous nous intéressons

maintenant à la façon de les produire que nous avons employée au cours de cette thèse,
et caractérisons le champ acoustique créé par une surface en forme de calotte sphérique
vibrante.

Transducteurs piézoélectriques

Au cours de cette thèse, nous avons utilisé des transducteurs piézoélectriques foca-
lisés, fabriqués par Imasonic et schématisés sur la figure 2.2. Une couche de matériau
piézoélectrique fait osciller une membrane, en forme de portion de sphère de rayon `f.
Une couche de matériau composite recouvre la surface vibrante de façon à adapter son
impédance acoustique à celle de l’eau : les transducteurs doivent donc être employés en
immersion. Le tout est contenu dans un bâti cylindrique étanche en acier inoxydable,
de rayon a0, permettant la connexion électrique du matériau piézoélectrique.

Air

Figure 2.2 – Schéma d’un transducteur focalisé : un matériau piézoélectrique (en
rouge) excite la vibration d’une membrane. Une couche de matériau composite (en
vert) permet d’adapter l’impédance acoustique du dispositif.

La couche de matériau piézoélectrique repose sur une cavité remplie d’air, rendant
le transducteur relativement fragile mais permettant de le refroidir et garantissant une
transmission totale des ultrasons dans le fluide. Pour éviter tout problème de chauffe du
transducteur, le temps maximal d’utilisation en continu est limité à quelques secondes,
et il est nécessaire de laisser le transducteur reposer avant l’envoi d’une nouvelle exci-
tation, avec un temps de repos au moins égal au triple du temps de fonctionnement.
Nous notons Pmax la pression acoustique mesurée au point focal pour une puissance
maximale fournie au transducteur.

Les transducteurs nécessitent une forte puissante électrique pour fonctionner. Nous
les alimentons donc avec un amplificateur de puissance (Kalmus 150C) de gain fixe
et de large bande passante (150 kHz − 50 MHz), contrôlé par un générateur basse fré-
quence (Agilent 33522A) qu’il nous est possible de piloter informatiquement. Nous nous
sommes assurés que sur la plage de tension utilisée, l’amplificateur avait une réponse
linéaire.
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a0

z

`f

2`x

2`z

Figure 2.3 – Schéma du champ rayonné par un transducteur piézoélectrique foca-
lisé : le champ est focalisé à une distance `f du transducteur et la tache focale est
approximativement cylindrique de rayon `x et de longueur 2`z.

Le champ acoustique résultant sera décrit plus précisément dans le paragraphe
suivant : il est principalement focalisé dans une zone approximativement cylindrique,
de longueur 2`z et de rayon `x, située à une distance `f du transducteur, égale à son
rayon de courbure, comme représenté sur la figure 2.3. Pour décrire les dimensions de
cette tache focale, nous utiliserons les distances sur lesquelles la pression a chuté de
3 dB par rapport à sa valeur maximale. Par ailleurs, on notera θ0 l’angle d’ouverture du
transducteur vu depuis le point focal, tel que sin θ0 = a0/`f. Le tableau 2.1 récapitule
les caractéristiques des deux transducteurs utilisés au cours de cette thèse.

f (MHz) λ (µm) a0 (mm) `f (mm) θ0 (°) `x (mm) `z (mm) Pmax (MPa)
2.25 670 19 38 30 0.5 5 7
5 300 12.5 25 30 0.3 2 1.2

Table 2.1 – Propriétés des transducteurs piézoélectriques focalisés utilisés. Les lon-
gueurs d’onde sont donnée dans l’eau à température ambiante.

Champ rayonné par une surface en forme de calotte sphérique

Nous pouvons nous servir de l’équation de Rayleigh-Sommerfeld (2.24) établie dans
le paragraphe précédent afin de calculer le champ rayonné par les transducteurs uti-
lisés. Les résultats présentés sont principalement issus de [Kino00] mais des calculs
numériques plus généraux sont possibles [Chen93].

Considérons une portion de sphère vibrante, de rayon de courbure ρ = `f, de rayon
a0 et d’axe z. On prend comme origine le centre de cette sphère. Le plan délimitant
le transducteur est donc le plan z = −

√
`2
f − a2

0 ≡ −z1. Nous rappelons que l’angle
d’ouverture θ0 du transducteur vérifie sin θ0 = a0/`f et cos θ0 = z1/`f. Notons enfin
v0(θ) la vitesse radiale à la surface du transducteur. Les différentes notations employées
sont représentées sur la figure 2.4.

Nous supposons que les rayons acoustiques émis par la surface lui sont orthogonaux
et se propagent en ligne droite jusqu’à sortir du transducteur : dans ce cas, nous pouvons
nous ramener au problème d’une source plane vibrant de façon non uniforme dans le
plan de sortie z = −z1 et pouvons appliquer la formule (2.24). Avant d’atteindre ce
plan, l’onde parcourt une distance R1 : elle est donc atténuée d’un facteur `f/(`f −R1)
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a0
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xz = −z1
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R

Figure 2.4 – Notations pour le calcul du champ rayonné par une surface vibrante en
forme de calotte sphérique.

et déphasée de e−ikR1 . Ainsi, en projection selon l’axe z, l’amplitude de la vitesse au
niveau du plan de sortie est donnée par

vz(θ) = v0(θ) cos θ `f
`f −R1

e−ikR1 . (2.25)

Or, `f − R1 = z1/ cos θ = `f cos θ0/ cos θ donc le profil de vitesse selon la direction de
propagation z dans le plan de sortie du transducteur s’écrit

vz(θ) = v0(θ)(cos θ)2

cos θ0
e−ikR1 . (2.26)

Supposons maintenant que le déplacement du transducteur est uniforme : v0(θ) =
v0. Alors, en posant R = ‖~r − ~r′‖, la formule (2.24) donne

Φ(~r) = − v0

2π

∫ a0

0

∫ 2π

0

(cos θ)2

R cos θ0
e−ik(R+R1)r′dr′dψ′ (2.27)

où r′ et ψ′ sont les coordonnées cylindriques, repérant la position dans le plan (xy).
Un calcul géométrique rapide nous donne

R =
√
r′2 + r2 − 2rr′ cosψ′ + (z + z1)2 et R1 = `f −

√
r′2 + z2

1 (2.28)

Afin de poursuivre le calcul, nous nous plaçons dans l’approximation paraxiale, c’est-
à-dire que nous regardons le comportement du champ à proximité de l’axe (r2 �
(z+ z1)2), à grande distance du transducteur ((z+ z1)2 � a2

0) et en supposant le rayon
de courbure du transducteur grand (`2

f � a2
0). Dans ce cadre, les résultats prédits

pour un transducteur imposant la pression ou la vitesse deviennent identiques, à un
préfacteur constant près, car le facteur d’inclinaison cos θ est proche de 1 : il n’est donc
plus nécessaire de se préoccuper de la façon précise dont il excite le fluide. Dans ces
conditions, cos θ0 ' 1 et

R +R1 ' `f + z + r′2 + r2 − 2rr′ cosψ′
2(z + `f)

− r′2

2`f
. (2.29)
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En conservant ce développement complet dans l’exponentielle mais en se contentant de
prendre R ' `f + z dans le facteur 1/R, l’intégration sur les angles ψ′ fait apparaître
la fonction de Bessel de première espèce d’ordre zéro, J0(x) =

∫ 2π
0 eix cos τdτ , et l’on

obtient

Φ(~r) = − v0

z + `f
e−ik[z+`f+r2/2(z+`f)]

∫ a0

0
J0

(
krr′

z + `f

)
e− ikr

′2
2 [1/(z+`f)−1/`f]r′dr′. (2.30)

Nous avons donc ici l’expression de l’amplitude du potentiel des vitesses généré par le
transducteur focalisé. La formule donnant le champ de vitesses s’obtient en utilisant la
définition du potentiel ~v = −→∇φ, et nous pouvons obtenir le champ de pression p = −∂tφ,
en exploitant la relation (2.4).

Dans le cas général, cette intégrale n’admet pas une forme analytique simple, mais
il est toutefois possible de la calculer en certains points particuliers. Considérons tout
d’abord le profil transverse dans le plan focal z = 0 : on a

Φ(r, z = 0) = −v0

`f
e−ik(`f+r2/2`f)

∫ a0

0
J0

(
krr′

`f

)
r′dr′. (2.31)

En introduisant la fonction de Bessel de première espèce d’ordre un, J1(x) =
∫ 2π

0 ei(x cos τ−τ)dτ ,
et en utilisant le fait que (xJ1(x))′ = xJ0(x) pour tout x, nous obtenons

Φ(r, z = 0) = −v0a0

kr
e−ik(`f+r2/2`f)J1

(
kra0

`f

)
= Φ(~0) 2`f

kra0
e−ikr2/2`fJ1

(
kra0

`f

)
. (2.32)

Nous pouvons également calculer le champ le long de l’axe de propagation z en prenant
r = 0, et nous obtenons

Φ(r = 0, z) = Φ(~0)e−ikzeik(a0/2)2[z/(z+`f)] `f
z + `f

sinc
(
ka2

0
4`f

z

z + `f

)
(2.33)

où nous avons défini le sinus cardinal par sinc(x) = sin x/x.

Calibrage des transducteurs

Nous caractérisons enfin les transducteurs que nous avons utilisés : dans ce qui suit,
nous présentons principalement les données obtenues pour le transducteur de fréquence
5 MHz, mais les résultats sont identiques pour le transducteur de fréquence 2.25 MHz,
les paramètres géométriques de la tache focale et la pression maximale étant donnés
dans le tableau 2.1. Pour ce faire, nous mesurons le champ de pression en déplaçant
un hydrophone à aiguille de diamètre 40 µm (Precision Acoustics 1659SN) autour de la
tache focale du transducteur, à des puissances d’alimentation réduites de façon à ne pas
endommager l’aiguille. En chaque point, l’aiguille guide l’onde vers un transducteur pié-
zoélectrique dont nous récupérons la tension après amplification : nous obtenons ainsi
le signal de pression résolu en temps. En moyennant sur mille impulsions ultrasonores
successives de durée 10 µs (2), nous pouvons ainsi mesurer l’amplitude acoustique locale
(2). Mentionnons que ce que nous désignons ici sous le terme d’« impulsions » sont des trains d’onde
longs devant la période des ultrasons. Nous emploierons régulièrement cette dénomination au cours
de ce manuscrit.
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avec une bonne précision. Nous commençons par repérer le point focal où la pression
est maximale (P = Pmax), puis nous cartographions le champ de pression dans le plan
transverse à la direction de propagation des ultrasons, et dans un plan orthogonal.
Les résultats obtenus sont présentés sur la figure 2.5 où nous représentons en code de
couleur le gain en pression G = 20 log (P/Pmax).
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Figure 2.5 – Champ de pression créé par un transducteur focalisé de fréquence 5 MHz
et de diamètre 25 mm.

Nous constatons que le champ de pression est bel et bien focalisé. Nous pouvons
plus précisément extraire des profils de pression unidimensionnels le long de l’axe de
propagation (figure 2.6(b)) et dans une direction orthogonale (figure 2.6(a)), comme
représentés sur la figure 2.6.
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Figure 2.6 – Profils de pression au niveau de la tache focale pour un transducteur
focalisé de fréquence 5 MHz et de diamètre 25 mm. Les courbes rouges correspondent
aux formules (2.32) et (2.33), avec les paramètres du tableau 2.1.

L’accord avec les prédictions théoriques des formules (2.32) et (2.33) est excellent,
d’autant qu’il n’y a pas de paramètre ajustable. Nous avons simplement déterminé
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l’origine des axes en considérant le maximum d’un ajustement parabolique sur les points
de plus haute pression. Discutons toutefois la validité des approximations effectuées
pour obtenir la formule (2.27) : outre les conditions nécessaires pour établir l’équation
de Rayleigh-Sommerfeld (2.24), que nous supposerons valides, nous nous sommes placés
dans les conditions paraxiales, c’est-à-dire que nous avons considéré des points proches
de l’axe. Au niveau de la tache focale, cela se traduit par `2

x � `2
f , ce qui est bien vérifié

dans notre cas. En revanche, nous avons supposé que le rayon de courbure est grand,
c’est-à-dire que `2

f � a2
0, et que nous nous plaçons à grande distance du transducteur,

ce qui se ramène à la même condition à proximité de la tache focale : dans notre cas,
`f = 2a0 et cette hypothèse est donc en limite de validité.

Nous avons également vérifié la linéarité de la réponse du transducteur. Il n’est
pas possible d’effectuer la mesure de la pression dans la tache focale pour de fortes
excitations, au risque d’endommager l’hydrophone. Nous avons donc effectué la mesure
en un point légèrement en aval de la tache pour différentes tensions d’alimentation en
entrée de l’amplificateur. Le résultat obtenu est représenté sur la figure 2.7.
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Figure 2.7 – Pression mesurée en un point situé en aval de la tache focale en fonc-
tion de la tension de contrôle de l’amplificateur alimentant le transducteur, de fré-
quence 5 MHz. La droite rouge correpond à un ajustement affine P = aU + b avec
a = 4.2× 10−4 MPa ·mV−1 et b = 4.5× 10−3 MPa.

Ainsi, la réponse en amplitude du transducteur est linéaire sur la gamme d’excita-
tions considérée. Notons également que nous n’avons pas vu apparaître de motif non
linéaire sur les signaux temporels acquis par l’hydrophone : l’onde de pression reste
harmonique en temps même aux plus fortes intensités étudiées.

Le champ de pression mesuré pour le transducteur de fréquence 2.25 MHz est pré-
senté sur la figure 2.8. Il a été acquis de la même manière que ce qui a été présenté pour
le transducteur de fréquence 5 MHz mais en utilisant une aiguille de diamètre 200 µm
(Precision Acoustics 1717SN).

2.2 Effets acoustiques non linéaires
Dans tout le paragraphe 2.1, nous avons traité l’onde acoustique comme une per-

turbation de l’état de repos du fluide en tronquant les développements au premier
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Figure 2.8 – Champ de pression créé par un transducteur focalisé de fréquence
2.25 MHz et de diamètre 38 mm.

ordre. Cette description est a priori valable pour des ondes de faible amplitude. Quand
les amplitudes acoustiques croissent, des effets non linéaires que nous avons négligés
deviennent prépondérants :
— pour de fortes perturbations de la densité, il n’est plus possible de linéariser

l’équation d’état. À de très fortes intensités, il est même possible d’induire des
changements d’état du fluide : on parle de « cavitation ».

— comme nous l’avons vu, l’énergie transportée par une onde acoustique est une
quantité du deuxième ordre dans la théorie linéarisée. Ainsi, tout transfert d’éner-
gie autre que son simple transport convectif est susceptible d’engendrer des effets
non linéaires : c’est le cas de la traversée d’une interface ou de la diffusion, vis-
queuse ou thermique.

— si le fluide est initialement en écoulement, quand la vitesse de l’écoulement dé-
passe la vitesse du son, les perturbations des champs ne peuvent se propager à
travers tout le fluide : l’apparition d’une perturbation provoque la formation de
discontinuités des champs et mène à des ondes de choc.

La cavitation est un phénomène intéressant et exploité dans de nombreuses appli-
cations, mais nous ne l’avons jamais observé dans nos expériences, probablement du
fait des fréquences très élevées utilisées. Nous ne le détaillerons pas dans ce manuscrit
mais l’évoquerons au sujet des applications des ultrasons de puissance décrits dans le
paragraphe 2.3.

Les effets qui nous intéressent font appel à la deuxième source de non-linéarité
suggérée : la traversée d’un obstacle par une onde acoustique induit l’exercice d’une
force, la « pression de radiation acoustique » que nous décrivons dans le paragraphe
2.2.1, alors que les processus de diffusion, principalement la viscosité, sont susceptibles
de générer un écoulement dit de « streaming » comme nous le verrons dans le paragraphe
2.2.2.

Contrairement à ces phénomènes qu’il est possible de traiter de façon perturbative,
les ondes de choc sont un phénomène intrinsèquement non linéaire. Nous ne les évoque-
rons pas dans ce manuscrit car nous nous placerons toujours loin de leurs conditions
d’apparition.
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2.2.1 Pression de radiation acoustique
Comme nous l’avons vu dans le paragraphe 2.1.1, quand une onde acoustique ren-

contre un obstacle, elle est partiellement réfléchie et réfractée. Elle transmet alors à
l’interface une certaine quantité de mouvement, c’est-à-dire que l’onde exerce une force
stationnaire sur l’obstacle, appelée « pression de radiation ». Cet effet est comparable
à celui qui existe en optique, mais des distinctions notables existent, en particulier du
fait que la propagation du son dans un fluide ne peut être assimilée à la propagation
d’une quasi-particule d’impulsion et d’énergie déterminées comme c’est le cas pour la
lumière en électromagnétisme.

Cas général

La présentation qui suit s’inspire de [Borgnis53,Beyer74,Lee93, Issenmann07,Lau-
rell14]. Considérons un objet occupant un volume V dans un écoulement décrit par des
champs eulériens de vitesse ~v et de pression dynamique p. Il est maintenu en place par
un opérateur exerçant une force −→F op. Effectuons un bilan de quantité de mouvement à
travers une surface Σ = ∂V fermée entourant l’objet. Le flux de quantité de mouvement
à travers Σ, advecté par l’écoulement, s’écrit

−→Φ =
{

Σ

(ρ~v)~v · −→dS. (2.34)

En outre, l’écoulement exerce sur l’obstacle une force pressante
−→
F p =

{

Σ

p
−→dS. (2.35)

Ainsi, à l’équilibre mécanique, nous avons

d
dt

y

V
ρ~vdV = −→Φ +−→F p +−→F op =

{

Σ

[ρ~v ⊗ ~v + p1] · −→dS +−→F op (2.36)

où ⊗ désigne le produit tensoriel et 1, le tenseur identité.
Considérons maintenant que l’écoulement considéré soit celui induit par la propaga-

tion d’une onde acoustique harmonique en temps. Dès lors, les champs sont périodiques
et en moyennant le bilan de quantité de mouvement (2.36) sur une période, nous ob-
tenons

~0 =
{

Σ

〈ρ~v ⊗ ~v + p1〉 · −→dS +−→F op. (2.37)

Ainsi, le terme intégral étant non nul comme nous le verrons dans le paragraphe suivant,
il est nécessaire d’exercer une force sur l’obstacle pour le maintenir en place. Dans le cas
où la pression du fluide au repos p0 est homogène, sa contribution à l’intégrale est nulle
et on peut donc remplacer p par p−p0. La force due à l’onde acoustique −→F rad = −−→F op
s’écrit donc −→

F rad =
{

Σ

〈ρ~v ⊗ ~v + (p− p0)1〉 · −→dS ≡
{

Σ

S · −→dS (2.38)

où S = 〈ρ~v ⊗ ~v + (p − p0)1〉 est appelé tenseur de radiation de Brillouin, symétrique.
On constate qu’il correspond à une contrainte exercée par l’onde sur l’obstacle.
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Il s’agit bel et bien d’un effet non linéaire : il fait intervenir le carré de la vitesse
de l’écoulement engendré et la moyenne du terme linéaire harmonique de pression est
nulle. On n’observe donc une pression de radiation que si le terme de second ordre
du développement perturbatif est notable. On constate également que la dénomination
de « pression » est trompeuse : la pression de radiation acoustique est en effet une
grandeur tensorielle, pouvant induire des composantes de cisaillement, contrairement
à son homologue électromagnétique.

Surpression eulérienne moyenne

Examinons un peu plus précisément le tenseur de Brillouin et calculons la surpres-
sion eulérienne. Dans le cas d’un écoulement parfait irrotationnel, l’équation d’Euler
se réécrit, en introduisant le potentiel des vitesses

−→∇
∂φ
∂t

+ ‖
−→∇φ‖2

2

 = −
−→∇p
ρ
. (2.39)

La seconde identité thermodynamique décrivant les variations d’enthalpie massique h
s’écrit dh = Tds+dp/ρ où T est la température du fluide et s son entropie massique. La
propagation se faisant de façon isentropique, ds = 0 donc −→∇p/ρ = −→∇h. Nous pouvons
donc écrire la relation de Bernoulli, traduisant la conservation de l’énergie

h = −∂φ
∂t
− ‖
−→∇φ‖2

2 + C(t) (2.40)

où C(t) désigne une fonction ne dépendant pas de la variable spatiale. Réécrivons alors
l’équation d’état du fluide en développant au second ordre par rapport à l’équilibre :

p = p0 + ∂p

∂h

∣∣∣∣∣
S,éq

h+ 1
2
∂2p

∂h2

∣∣∣∣∣
S,éq

h2 = p0 + ρ0h+ ρ2χS
2 h2 (2.41)

où nous avons introduit le coefficient de compressibilité isentropique du fluide.
La seconde identité thermodynamique nous montre que h = (p − p0)/ρ, qui est

égal à −∂tφ d’après l’équation d’Euler linéarisée (2.4). Dès lors, C(t) apparaît comme
une quantité d’ordre 2. Ainsi, en utilisant l’équation de Bernoulli (2.40) pour exprimer
h dans (2.41), en prenant la moyenne sur une période de l’onde, et en tronquant le
développement perturbatif au deuxième ordre, nous obtenons la surpression eulérienne
moyenne intervenant dans le tenseur de Brillouin

〈p− p0〉 = −ρ0

2 〈~v
2〉+ χS

2
〈
(p− p0)2

〉
+Q ≡ −〈ec〉+ 〈ε〉+Q (2.42)

où Q ≡ ρ〈C(t)〉. La surpression eulérienne moyenne apparaît ainsi comme la différence
entre l’énergie potentielle de compression du gaz 〈ε〉 = χS〈(p−p0)2〉/2 et de son énergie
cinétique 〈ec〉 = ρ0〈v2〉/2, avec un terme supplémentaireQ, déterminé par les conditions
aux limites.

Ce calcul a donné lieu à un débat car il s’opposait au résultat obtenu par Langevin
[Beissner86]. Il s’avère que les deux calculs sont en réalité en accord et concernaient
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des quantités physiques distinctes : ici, selon l’approche de Brillouin, nous calculons la
surpression eulérienne p− p0 tandis que Langevin calculait la surpression lagrangienne
pL− p0. Les deux quantités sont identiques pour des ondes d’amplitude infinitésimales,
mais dès que l’on sort du régime linéaire, elles diffèrent par un terme d’advection et
l’on obtient 〈pL− p0〉 = 〈ec〉+ 〈ε〉+Q. Un calcul détaillé et comparatif des deux points
de vue est présenté dans [Lee93].

Force exercée par une onde plane sur un plan

Afin de nous familiariser avec cette notion de pression de radiation acoustique,
commençons par considérer un cas simple : celui d’une onde acoustique plane arrivant
depuis un milieu A sur un obstacle plan indéformable B (3), de normale ~ex et de surface
S.

Nous décrivons le cas dit de Langevin, traité par exemple dans [Borgnis52, Bor-
gnis53], pour lequel l’onde acoustique est entourée de fluide au repos : dans ce cas,
Q = 0. Nous considérons ici un faisceau acoustique aux bords duquel l’intensité acous-
tique chute brutalement à zéro, ce qui n’est pas très physique. Il est possible cependant
de prendre un profil plus réaliste sans changer notablement les résultats [Lee93]. Il
convient de distinguer cette situation de celle historiquement envisagée par Rayleigh
pour laquelle l’onde est confinée : dans ce cas, Q 6= 0 et l’expression de la force est
modifiée [Beyer50,Lee93, Issenmann07].

Enfin, par souci de simplicité, considérons que l’onde est en incidence normale. Dès
lors, ~vi = v1,iei(ωt−kx)~ex : dans ce cas, seule la composante (x, x) du tenseur ~v ⊗ ~v est
non nulle, et vaut ‖~v‖2. Ainsi, Sxx = ρ〈‖~v‖2〉 − 〈ec〉 + 〈ε〉 = 〈ec〉 + 〈ε〉 = 〈e〉 : cette
composante du tenseur de Brillouin égale l’énergie volumique moyenne transportée par
l’onde acoustique. Pour calculer la force exercée par l’onde sur le plan, nous calculons
la force exercée sur une tranche d’épaisseur ε dans la direction ~ex entourant le plan,
puis faisons tendre ε vers zéro et obtenons ainsi

−→
F rad = [〈e〉|x=0− − 〈e〉|x=0+ ]S~ex =

(
1 +R− cA

cB
T
)
S〈ei〉~ex. (2.43)

Le calcul peut se faire en incidence oblique [Borgnis52, Issenmann07] : dans ce cas,
ce sont les coefficients de réflexion et transmission obliques qui entrent en compte,
et il faut penser à tenir compte de l’inclinaison des faisceaux pour calculer la section
effective d’obstacle sur laquelle ils agissent. La force obtenue possède également une
composante transverse à la surface.

Force exercée par une onde focalisée sur une sphère

Le problème du calcul explicite de la pression de radiation exercée par une onde
acoustique plane, stationnaire ou progressive, sur une sphère a été abordé par King
[King34] pour des sphères incompressibles. Par la suite, la compressibilité et l’élasticité
de l’obstacle ont été prises en compte [Faran Jr.51, Yosioka55, Hasegawa69] et il est

(3). Nous traitons ainsi l’obstacle comme un fluide : il s’agit soit d’un fluide, soit d’un solide auquel
cas il ne faut pas que l’onde acoustique s’y transmette sous forme d’onde transverse, ce qui est correct
en incidence normale.
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possible de trouver des solutions explicites dans la limite de sphères de petite taille
devant la longueur d’onde [Laurell14], dans une onde plane [Gor’kov62] ou focalisée
[Wu90]. Un développement perturbatif a également été proposé pour la force exercée
sur une sphère au centre d’un champ acoustique axisymétrique [Chen96,Chen97].

Le calcul de la pression de radiation acoustique reste un problème de recherche
ouvert. Il tire son importance de l’utilisation croissante de la pression de radiation
pour la manipulation d’objets microfluidiques, que nous évoquerons dans le paragraphe
2.3. En particulier, des travaux se sont concentrés sur la prise en compte des effets
visqueux [Doinikov94a,Doinikov94b, Settnes12,Karlsen15, Sepehrirahnama15] ou dans
des champs acoustiques plus complexes [Baresch13a,Baresch13b,Baresch16].

Dans cette thèse, nous aurons besoin de connaître l’intensité de la pression de
radiation exercée sur une sphère de rayon a quelconque placée au point focal d’un
transducteur focalisé, d’angle d’ouverture θ0. Nous décrivons dans la suite l’idée de la
solution proposée par Chen et al. dans [Chen96]. Pour un transducteur axisymétrique,
le champ créé en ~r = (r, θ, ϕ), donné par la formule de Rayleigh-Sommerfeld (2.24),
peut se développer comme une somme de produits jm(kr)Pm(cos θ) où k est le vecteur
d’onde de l’onde, jm la fonction de Bessel sphérique d’ordre m et Pm, le polynôme
de Legendre d’ordre m. Les coefficients du développement sont déterminés par les
caractéristiques géométriques du transducteur. On note φ0 l’amplitude du potentiel
des vitesses de l’onde excitée par le transducteur.

Le champ rayonné en retour par la sphère élastique peut se développer de la même
façon que le champ créé par le transducteur, mais les coefficients font en outre intervenir
la densité du solide constituant la sphère et la vitesse à laquelle s’y propagent les ondes
de compression et de cisaillement. Les coefficients de ces deux développements sur les
polynômes de Legendre sont reliés par l’application des conditions aux limites aux
bords de la sphère : la contrainte élastique normale est supposée égale à la pression
acoustique dans le fluide, la déformation de la sphère, égale au déplacement du fluide,
et l’on néglige les composantes tangentielles de contrainte dans la sphère.

On peut alors calculer le flux du tenseur de radiation : la force de radiation exercée
sur la sphère est intégralement dirigée dans l’axe du transducteur et a pour intensité

Frad,� = 〈ei〉 · (πa2) · Yp (2.44)

où 〈ei〉 = ρfk
2φ2

max/2 = P 2/2ρfc2
f est l’énergie volumique moyenne de l’onde incidente et

Yp est fonction des coefficients des développements des champs incident et diffusé par
la sphère ainsi que du produit ka. Son expression se trouve dans l’article [Chen96] (voir
formules (63), ainsi que (3), (4a), (5) et (6)). La solution obtenue diffère notablement
(de plus de 5%) de celle pour une onde plane dès lors que ka sin θ0 > 0.5, ce qui sera le
cas dans les applications que nous considèrerons.

Nous calculons à l’aide de Matlab le coefficient Yp pour les valeurs de ka qui nous
seront utiles par la suite. Le développement est tronqué à l’ordre 20, au-delà duquel
les ordres supérieurs deviennent tout à fait négligeables. Les résultats obtenus sont
représentés sur la figure 2.9, pour un transducteur d’ouverture θ0 = 30°, correspondant
à ceux que nous utilisons, et avec les valeurs numériques du tableau 2.2.

On constate que la pression de radiation dépend fortement de la taille comparée
de la sphère avec la longueur d’onde ultrasonore. En outre, des résonances et anti-
résonances relativement aiguës peuvent apparaître, comme nous le voyons dans le cas
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Matériau ρ (kg ·m−3) c (m · s−1) cs (m · s−1)
Eau 1000 1500 -

Polystyrène 1050 2350 1120
Verre 2500 5600 3760

Table 2.2 – Propriétés de quelques matériaux : masse volumique ρ, vitesse des ondes
de compression c et vitesse des ondes de cisaillement cs si elles existent.

0.5 1 1.5 2 2.50

0.5

1
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Y
p

(a) Sphère de polystyrène.

4 6 8 10 120

0.2

0.4

ka

Y
p

(b) Sphère de verre

Figure 2.9 – Facteur Yp calculé à l’ordre 20 pour des sphères de polystyrène et de
verre, avec un transducteur focalisé d’angle d’ouverture θ0 = 30°. Les courbes sont
tracées pour les valeurs de ka qui seront considérées par la suite.

du polystyrène. Enfin, ce calcul n’est valable que pour une sphère parfaitement centrée
dans le champ acoustique. Pour toutes ces raisons, nous ne pouvons utiliser ces valeurs
afin de prédire quantitativement les forces exercées si l’expérience réalisée n’est pas
extrêmement soignée. Dans notre cas, nous nous en servirons donc comme donnant un
ordre de grandeur de la pression de radiation.

Estimons enfin cet ordre de grandeur pour les situations qui nous intéresseront par
la suite. Pour une bille de verre de rayon 400 µm située au point focal d’un transducteur
de fréquence 5 MHz, pour une pression P = 1 MPa, nous obtenons Frad ' 200 µN. Dans
le cas d’une bille de polystyrène de rayon 150 µm au point focal d’un transducteur de
fréquence 2.25 MHz, la force de radiation acoustique vaut Frad ' 400 µN pour une
pression P = 10 MPa.

Force exercée sur une sphère dans une onde plane stationnaire

Pour terminer cette étude de la pression de radiation, mentionnons enfin la force
exercée par une onde plane stationnaire sur une bille sphérique de petite taille a �
λ. Nous n’utiliserons pas cette situation dans cette thèse, mais elle est d’importance
notable pour de nombreuses applications que nous évoquerons dans le paragraphe 2.3.

Considérons une onde de pression sous la forme p1(z, t) = p0
1 cos (kz) cos (ωt). Soit

χb
S la compressibilité isentropique de la particule considérée et ρb sa masse volumique.

On note χ̃ = χb
S/χS et ρ̃ = ρb/ρ0. La force de radiation acoustique exercée par l’onde
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sur la bille est dirigée selon ~ez se met sous la forme [Laurell14]

Frad,� = 4πΞ(χ̃, ρ̃)ka3〈ei〉 sin (2kz) avec Ξ(χ̃, ρ̃) = 1
3

[
5ρ̃− 2
2ρ̃+ 1 − χ̃

]
. (2.45)

Ainsi, des particules petites devant la longueur d’onde plongées dans un champ acous-
tique subissent une pression de radiation, dont la direction dépend du signe de Ξ, le
contraste acoustophorétique. S’il est positif, les particules vont s’agglomérer aux ventres
de l’onde tandis que s’il est négatif, elles vont migrer vers les nœuds : ce phénomène
est appelé « acoustophorèse ».

2.2.2 Streaming acoustique
Dans tous les développements que nous avons faits jusqu’à présent, nous avons

négligé les viscosités de cisaillement (caractérisée par la première viscosité η) comme
de compression (caractérisée par la seconde viscosité ζ). Cependant, nous avons vu
dans le paragraphe 2.1.1 que la viscosité induisait une atténuation exponentielle de
l’onde, sur une distance caractéristique `abs = 1/α.

Cas général

L’énergie de l’onde acoustique absorbée induit un écoulement permanent, dit de
« streaming » [Lighthill78]. La présentation qui suit repose sur les ouvrages [Laurell14]
et [Beyer74]. Poussons le développement perturbatif des équations : écrivons donc

p = p0 + p1 + p2
ρ = ρ0 + ρ1 + ρ2
~v = ~0 + ~v1 + ~v2

. (2.46)

En injectant cette forme dans les équations (2.1), (2.2) et (2.3), le premier ordre nous
donne une équation de propagation modifiée (B.12), présentée dans l’annexe B. À cet
ordre, les solutions sont harmoniques et amorties avec une distance caractéristique `abs,
et l’ordre deux fournit

p2 = c2
f ρ2 + 1

2
∂c2

f
∂ρ

∣∣∣∣∣
eq
ρ2

1 (2.47)

∂ρ2

∂t
= −ρ0

−→∇ · ~v2 −
−→∇ · (ρ1~v1) (2.48)

ρ0
∂~v2

∂t
+ ρ0(~v1 ·

−→∇)~v1 + ρ1
∂~v1

∂t
= −−→∇p2 +

(
ζ + 4

3η
)−→∇(−→∇ · ~v2) + η∆~v2 (2.49)

Nous prenons alors la moyenne sur une période acoustique de ces équations, éliminant
ainsi les termes du premier ordre, harmoniques, ainsi que les dérivées par rapport au
temps : les équations de l’hydrodynamique deviennent

0 = −ρ0
−→∇ · 〈~v2〉 −

−→∇ · 〈ρ1~v1〉 (2.50)

ρ0〈(~v1 ·
−→∇)~v1〉+

〈
ρ1
∂~v1

∂t

〉
= −−→∇〈p2〉+

(
ζ + 4

3η
)−→∇(−→∇ · 〈~v2〉) + η∆〈~v2〉. (2.51)
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Ainsi, l’atténuation visqueuse de l’onde acoustique induit un écoulement au second
ordre perturbatif, composé d’un terme harmonique de fréquence double et d’un écoule-
ment moyen ~vs = 〈~v2〉 stationnaire. Cet écoulement s’accompagne de l’apparition d’un
terme de pression stationnaire ps = 〈p2〉. Afin d’éliminer le terme ρ1 dans la dernière
équation, nous pouvons utiliser le fait que 〈∂t(ρ1~v1)〉 = ~0 donc, en utilisant l’équation
de continuité à l’ordre 1 (2.2), nous montrons que 〈ρ1∂t~v1〉 = 〈~v1

−→∇ · (ρ0~v1)〉.
La restriction du calcul au deuxième ordre nécessite que l’écoulement moyen se

produise à faible nombre de Reynolds. Supposons en outre qu’il soit incompressible,
c’est-à-dire −→∇ · ~vs = 0 : dans ce cas, l’écoulement de streaming vérifie l’équation

η∆~vs −
−→∇ps = ρ0〈(~v1 ·

−→∇)~v1〉+
〈
~v1
−→∇ · (ρ0~v1)

〉
≡ −−→F s. (2.52)

Il s’agit d’une équation de Stokes stationnaire, avec un forçage par une force volumique
constante −→F s.

L’équation de Stokes est linéaire : il est donc possible de la résoudre en utilisant
l’équivalent d’une fonction de Green pour une équation vectorielle (4) [Happel83]. Pour
l’équation de Stokes, on a

~vs(~r) = 1
8πη

y
T (~r − ~r′) · −→F s(~r′)d3r′ (2.53)

où T (~r) = 1/r + (~r ⊗ ~r)/r3 désigne le tenseur d’Oseen. Explicitement, nous avons

~vs(~r) = 1
8πη

y
 −→F s(~r′)
‖~r − ~r′‖

+
−→
F s · (~r − ~r′)
‖~r − ~r′‖3

(~r − ~r′)
 d3r′ (2.54)

Tout comme pour la pression de radiation acoustique, le calcul précis de ces écoule-
ments reste un enjeu important et actuel [Kamakura95,Moudjed15,Sepehrirahnama16].
En effet, la prise en compte des effets de streaming est importante dans la conception de
pièges acoustiques microfluidiques. C’est également une méthode efficace pour générer
des écoulements potentiellement intenses à de petites échelles.

Écoulement de streaming généré par un faisceau focalisé

Nous souhaitons maintenant estimer l’écoulement de streaming généré par nos trans-
ducteurs piézoélectriques, et plus précisément sa vitesse au foyer du transducteur. Pour
cela, nous assimilons le champ acoustique créé à une onde plane amortie confinée dans
un cylindre de rayon `x et de longueur `z, comme représenté sur la figure 2.10. En
notant z l’axe du transducteur, le champ de vitesse généré s’écrit à l’ordre 1

~v1 = v0
1e−αxei(kx−ωt)~ez (2.55)

où α est le coefficient d’amortissement de l’onde. Dans ce cas, l’écoulement de streaming
est généré par une force s’écrivant [Beyer74,Nyborg98]

−→
F s = −ρ0〈(~v1 ·

−→∇)~v1〉 −
〈
~v1
−→∇ · (ρ0~v1)

〉
= ρ0α(v0

1)2e−2αz~ez. (2.56)

(4). On parle de tenseur de Green ou fonction de Green dyadique.
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−→
F s`x

`z

O

Figure 2.10 – On recherche l’écoulement de streaming ~vs engendré par une force −→F s
localisée dans un cylindre de rayon `x et de longueur `z.

En utilisant la formule (2.54), nous obtenons au point focal ~r = ~0

~vs =
∫ `z/2

−`z/2

Fs(z)`2
x

4η
√
`2
x + z2

dz~ez '
ω2

2c3
f

(
1
3 + ζ

4η

)
(v0

1)2`2
x ln


√

4`2
x + `2

z + `z√
4`2
x + `2

z − `z

~ez (2.57)

où nous avons développé le terme exponentiel dans −→F s au premier ordre en α`z et
remplacé le coefficient d’absorption α par son expression (2.13). Rappelons que pour
une onde plane, on a p0

1 = ρfcfv
0
1.

Pour conclure ce paragraphe, donnons quelques ordres de grandeur de l’écoulement
de streaming que nous pouvons obtenir avec nos transducteurs. Pour le transducteur
de fréquence 2.25 MHz et une pression P = 10 MPa, nous trouvons vs ' 2 m · s−1. Pour
celui de fréquence 5 MHz et une pression P = 1 MPa, nous obtenons vs ' 2 cm · s−1.

2.3 Observation et applications des effets acoustiques
non linéaires

Nous avons décrit les effets acoustiques non linéaires observables pour des intensités
acoustiques modérées. Ces effets sont bien connus depuis le siècle dernier dans les fluides
newtoniens et ont donné lieu à de multiples applications, tout particulièrement dans le
domaine de la microfluidique : nous les passons maintenant en revue.

2.3.1 Premières observations et applications fondamentales
Historiquement, la pression de radiation acoustique a été principalement introduite

d’un point de vue théorique, en tentant de développer et de sonder les limites de l’ana-
logie avec le cas électromagnétique. L’une des premières études expérimentales a été
menée par Wood et Loomis [Wood27], qui observent la déformation d’interfaces entre
de l’eau et de l’huile lorsqu’elles sont soumises à une onde ultrasonore. Les auteurs
observent des augmentations périodiques de la résistance à l’enfoncement lorsqu’ils
plongent une plaque de verre orthogonalement à la direction de propagation des ultra-
sons. Cette observation s’explique par la formation d’une cavité acoustique résonnante
lorsque la distance séparant la plaque de la lame excitant les ultrasons est un multiple
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de la demi-longueur d’onde des ultrasons. Enfin, pour de plus fortes intensités acous-
tiques, ils observent la rupture et la nébulisation de l’interface, qui se produit quand la
pression de radiation dépasse les forces de rappel capillaire.

L’existence d’une force de radiation acoustique dans une onde stationnaire, indui-
sant la migration de particules vers les nœuds ou les ventres de pression, a été mise
en évidence par Goldman et Ringo [Goldman49]. Nous verrons dans la suite que cette
propriété a été exploitée en pratique.

Hertz et Mende [Hertz39] ont ensuite effectué des observations plus précises et se
sont assurés que la pression de radiation est indépendante de la direction de propa-
gation des ultrasons, comme nous le voyons sur la figure 2.11(a). Cette observation
n’est cependant valable que pour certains couples de fluides [Chu82,Issenmann07]. Des
mesures plus quantitatives ont par la suite été effectuées pour la force exercée sur
des obstacles, en les comparant aux prédictions théoriques [Faran Jr.51,Herrey55,Yo-
sioka55,Hasegawa69].

Une revue historique de ces différents travaux est proposée dans [Beyer78, Issen-
mann07]. Plus récemment, une étude approfondie a été menée sur la déformation d’in-
terfaces entre fluides sous l’effet de la pression de radiation acoustique, en bon accord
avec les prédictions théoriques [Issenmann06, Issenmann07, Issenmann08].

(a) Figure tirée de [Hertz39]. In-
terface entre de l’eau (au-dessus)
et de l’aniline déformée par la
pression de radiation acoustique.
Le trajet de l’onde acoustique est
indiqué par les flèches rouges.

(b) Figure tirée de [Liebermann49].
Écoulement de streaming dans l’eau
visualisé à l’aide de petites particules
d’aluminium. Le trajet de l’onde
acoustique est indiqué par la flèche
rouge.

Figure 2.11 – Observations historiques d’effets acoustiques non linéaires.

Le streaming acoustique a lui aussi été caractérisé principalement théoriquement,
mais il a été observé dans de multiples situations. Liebermann en a fait une observation
qualitative [Liebermann49]. L’écoulement de streaming induit dans différentes configu-
rations a été caractérisé [Mitome90, Matsuda96, Starritt00, Moudjed15]. Un exemple
d’écoulement induit peut être vu sur la figure 2.11(b).

Les ultrasons de puissance ont été utilisés pour certaines études fondamentales. Une
des techniques expérimentales qui ont été employées pour estimer la limite de nucléa-
tion homogène de l’eau est la formation de bulles de cavitation à l’aide d’ultrasons
focalisés [Galloway54,Greenspan67,Herbert06]. En effet, il est de la sorte possible d’ex-
citer de petits volumes d’eau, évitant le phénomène de nucléation hétérogène qui est
généralement limitant dans ces études.
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Comme nous l’avons vu, des ultrasons focalisés peuvent également perturber l’in-
terface entre deux fluides et générer ainsi des ondes de surface sans contact. Il a été
proposé d’utiliser cette propriété pour mesurer des tensions de surface, à partir de
l’analyse de la relation de dispersion des ondes gravito-capillaires ainsi induites [Cin-
bis92, Issenmann07].

Nous pouvons enfin mentionner le phénomène de sonoluminescence : les oscilla-
tions et l’effondrement d’une bulle dans un champ acoustique provoquent une forte
concentration d’énergie qui peut suffire à ioniser le milieu et à former un plasma [Sus-
lick90a,Thomas02,Brenner02]. Ce phénomène est encore mal compris actuellement mais
fournit une méthode pour atteindre des énergies intenses dans un volume très réduit.

2.3.2 Applications thérapeutiques
Du fait de leur bonne propagation dans les tissus biologiques et de leur caractère

relativement inoffensif, les ultrasons offrent de multiples opportunités thérapeutiques
ou biomédicales [terHaar07,Dalecki04].

À basse intensité, les techniques d’échographie et de vélocimétrie Doppler sont main-
tenant très développées et couramment répandues pour de multiples applications. Il est
possible de tirer profit de la forte diffusion des ondes ultrasonores par de petites bulles
d’air pour observer in vivo des vaisseaux sanguins en utilisant des ultrasons d’intensité
modérée [Gessner12, Shelton15], et ce avec une résolution spatiale qui peut dépasser
la limite de diffraction des techniques usuelles [Errico15]. On peut également utiliser
la diffusion incohérente d’ondes acoustiques dans un milieu diffusant afin d’en décrire
l’écoulement [Cowan02]. À plus haute intensité, il est possible de générer des ondes
de cisaillement dans les tissus, dont l’analyse permet d’en cartographier l’élasticité
locale [Bercoff04].

Les ultrasons sont également employés dans divers traitements : ils peuvent être uti-
lisés directement, pour chauffer localement les tissus ou exercer une action mécanique
directe [O’Brien Jr.07] ou en les couplant à des agents de contraste. Des ondes intenses
et focalisées peuvent servir au traitement de tumeurs ou de caillots sanguins [Solov-
chuk12, Kennedy05] en échauffant localement les tissus. Il est également possible, en
provoquant la cavitation de petites bulles injectées dans le sang, de détruire des cellules
autour du lieu de focalisation, offrant ainsi des possibilités dans le traitement de cer-
tains cancers [Marmottant03,Prentice05]. De façon plus empirique, il a été montré que
l’application d’ultrasons pulsés d’intensité modérée permet de stimuler la résorption de
fractures [Heckman94,Padilla14], selon un mécanisme encore incertain mais impliquant
vraisemblablement un effet direct athermique des ondes sonores. Enfin, les ultrasons
sont parfois utilisés pour le traitement de lésions de tissus mous, mais avec une utilité
incertaine [Speed01].

Selon leur intensité, leur fréquence et la manière dont ils sont appliqués, les ultra-
sons peuvent stimuler [Tyler08] ou inhiber [Fry50,Fry57] l’activité nerveuse. Une revue
détaillée des résultats observés est présentée dans [Tufail11]. Un tel effet peut être em-
ployé pour le traitement de troubles neurologiques de façon non invasive, puisqu’il est
possible d’appliquer les ultrasons à travers la boîte cranienne. Là encore, l’effet observé
n’est pas explicable seulement par l’augmentation de température induite par les ondes.

Il a été montré que l’application d’ultrasons modifie directement les cellules : en par-
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ticulier, elle modifie les flux de calcium intercellulaires [Dinno89,Sena11,Deymier15] ce
qui modifie la communication entre cellules. Elle permet aussi l’ouverture temporaire de
la barrière hémato-encéphalique, ce qui pourrait faciliter certains traitements, comme
dans le cas de la maladie d’Alzheimer [Leinenga15]. Enfin, elle facilite la transmission de
certaines molécules en augmentant la porosité des cellules [Tachibana97,Tachibana99],
ce qui peut être utile en thérapie génique ou pour le traitement de certains cancers. Les
ultrasons augmentent également la perméabilité de la peau à certaines protéines [Mi-
tragotri95].

(a) Masse libérée au cours du temps
par diffusion simple.

(b) Masse libérée au cours du temps
avec application d’ultrasons pendant
cinq minutes toutes les heures.

Figure 2.12 – Libération in vitro de mitoxantrone encapsulée dans un hydrogel avec
ou sans application d’ultrasons. On constate que la libération est plus efficace si des
ultrasons sont appliqués. Figures tirées de [Huebsch14].

Enfin, certains gels présentent une perméabilité accrue lorsqu’ils sont soumis à
des ultrasons, et de façon réversible. Il est donc possible d’y encapsuler des molé-
cules médicamenteuses et d’utiliser des ondes ultrasonores de puissance modérée pour
en favoriser la libération locale, comme présenté sur la figure 2.12. À nouveau, un
tel procédé est intéressant dans des perspectives thérapeutiques [Okahata83,Epstein-
Barash10,Huebsch14]. Une revue sur les applications d’ultrasons sur la libération lo-
calisée de médicaments est présentée dans [Mitragotri05].

2.3.3 Applications industrielles
Les ultrasons sont couramment utilisés dans l’industrie, de façon plus ou moins

empirique selon les applications.
Dans l’industrie agroalimentaire, la sonication des échantillons a de multiples usages :

elle permet de modifier, temporairement ou définitivement, la texture des produits [Pa-
tist08,Jambrak10]. Le phénomène de cavitation permet de stériliser le lait à plus basse
température que les processus de pasteurisation habituels, sans en modifier la tex-
ture [Villamiel00, Shanmugam12]. L’application d’ultrasons permet enfin de favoriser
divers processus, comme la congélation [Islam15], la salaison [Ozuna13] ou encore le
séchage [Garcia-Perez12].

L’application d’ultrasons de puissance est également étudiée dans le cadre de la
filtration de produits industriels ou alimentaires par des membranes. En effet, la for-
mation d’une couche de filtrat au-dessus de la membrane est un phénomène limitant de
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la filtration. Pour l’éliminer, il est généralement nécessaire d’interrompre le processus
pour procéder à une phase de nettoyage physique (application d’un contre-écoulement
d’eau) ou chimique. L’utilisation d’ultrasons intenses permet, par la formation de bulles
de cavitation, d’accélérer cette phase [Ng12,Li02,Li11,Kyllönen06,Lamminen04,Lam-
minen06,Maskooki08,Muthukumaran05,Muthukumaran07,Gonzalez-Avila12,Chen06,
Cai09] mais parfois au prix d’une déterioration de la membrane [Masselin01, Kyllö-
nen06,Li11,Kallioinen11]. Les ultrasons améliorent aussi le flux de perméation [Kobaya-
shi99,Simon00,Cai09,Mirzaie12], y compris à basse intensité, en limitant la déposition
de la couche de filtrat grâce au streaming [Hengl14,Jin14a,Jin14b,Jin15,Gondrexon15].
Dans ce dernier cas, aucun dommage n’est porté à la membrane. Des revues de ces ap-
plications se trouvent dans [Kyllönen05,Ahmad12,Legay13].

Les écoulements de streaming ou ceux dus à l’implosion de bulles de cavitation
permettent une amélioration des transferts thermiques dans des systèmes d’échange de
chaleur [Monnot07,Gondrexon10,Legay12b,Legay12a]. Ils limitent en outre les dépots
sur les parois des échangeurs [Gondrexon15]. On trouvera une revue des applications
des ultrasons à ces systèmes dans [Gondrexon10,Legay11].

Enfin, les ultrasons sont utilisés en chimie et donnent même lieu à un domaine de
recherche entier : la sonochimie. Le principal effet exploité est ici le phénomène de ca-
vitation : les bulles, en implosant, génèrent des écoulements à de petites échelles ainsi
qu’un échauffement localisé et intense favorisant certaines réactions, souvent radica-
laires [Pétrier97,Abu-Much08]. Les ultrasons peuvent aussi être utilisés pour favoriser
l’extraction de solvants [Toma01], la gélification de certains composés organiques [Bar-
delang09, Cravotto09] ou encore la formation de micelles [Yusof13]. Un récapitulatif
des résultats expérimentaux dans ce domaine se trouve dans les revues de Suslick [Sus-
lick99,Suslick90b,Suslick90a].

2.3.4 Applications en microfluidique

Comme évoqué plus haut, une des principales sources de l’intérêt actuel pour la
description quantitative des forces de radiation acoustique et des écoulements de strea-
ming provient de leur utilisation en microfluidique dont les principaux aspects sont
décrits dans l’ouvrage [Laurell14].

Ondes acoustiques en volume

Les premiers travaux portant sur la manipulation de petits objets, comme des bulles,
des gouttes ou des cellules, utilisaient des ondes acoustiques stationnaires dans des
chambres de volume relativement important [terHaar78, Whitworth91, Tolt93], puis
ont été adaptés pour des tailles d’échantillon de plus en plus faibles, millimétriques
[Gupta94, Hawkes98] puis micrométriques [Coakley00,Wiklund06] avec le développe-
ment de la microfluidique. Dans un champ de pression stationnaire, des objets présen-
tant un contraste acoustique avec le fluide environnant vont migrer vers les nœuds ou
les ventres de pression sous l’effet de la pression de radiation : il est ainsi possible de les
séparer du fluide en exploitant le phénomène d’acoustophorèse que nous avons expliqué
dans le paragraphe 2.2.1. On peut observer cette migration sur la figure 2.13(a).
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L’utilisation d’utrasons est une voie fructueuse pour la manipulation d’objets en mi-
crofluidique. Dans un champ de pression stationnaire, plusieurs techniques sont envisa-
geables. On peut par exemple provoquer la migration de particules en écoulement vers
le centre d’un canal [Townsend04]. Cette méthode permet d’effectuer des mesures cyto-
métriques efficaces, en concentrant des cellules dans une zone étroite [Petersson04,God-
dard07,Antfolk12]. Par exemple, nous pouvons observer la situation présentée sur la
figure 2.13(b) : un mélange de sang et de lait a été introduit dans un canal micro-
fluidique dans lequel est établi un champ de pression stationnaire. On constate que la
crème du lait migre vers les ventres de pression, situés sur les parois du canal, tandis
que les globules rouges se concentrent sur le nœud de pression, situé au centre du canal.
En arrivant sur une jonction à trois branches, les globules rouges empruntent le canal
central tandis que les lipides sont déviés dans les canaux latéraux

En l’absence d’écoulement, les ondes stationnaires piègent les particules et il est
ainsi possible de réaliser des pinces acoustiques [Evander07, Hammarström12, Ham-
marström14, Baresch16], analogues aux pinces optiques. Un intérêt important de ces
pièges est la possibilité de capturer n’importe quelle particule présentant un contraste
avec le solvant, tandis que les pinces optiques ne peuvent capturer que des objets dont
l’indice optique est inférieur à celui du fluide porteur. L’efficacité du piège est ici affectée
par l’écoulement de streaming induit par l’onde [Spengler03].

La plupart des particules étudiées en microfluidique ont un contraste positif avec
l’eau, c’est-à-dire qu’elles migrent vers les nœuds de pression. Cependant, le développe-
ment récent de particules au contraste négatif [Cushing13,Wyatt Shields IV14] ouvre
des perspectives intéressantes : en les fonctionnalisant de façon idoine, il est possible
de leur faire piéger des cellules spécifiques, afin de les isoler plus facilement.

Enfin, la forte interaction des ultrasons avec les gouttes ou les bulles en permet une
manipulation efficace dans les canaux microfluidiques [Rabaud11].

i. ii.

(a) Figure tirée de [Wik-
lund06]. Des billes de latex
migrent vers les nœuds d’un
champ de pression station-
naire. La fréquence est plus
élevée sur la figure de droite.

(b) Figure tirée de [Pe-
tersson04]. Sous l’effet d’un
champ de pression station-
naire, un mélange de lait
et de sang est séparé. La
flèche indique la direction de
l’écoulement.

(c) Figure tirée de [Gesell-
chen14]. Des cellules mar-
quées par fluorescence s’or-
ganisent dans les nœuds de
pression d’une cellule ultra-
sonore à 8 transducteurs re-
présentée en insert. La barre
d’échelle fait 100 µm.

Figure 2.13 – Exemple de réalisations exploitant l’acoustophorèse en microfluidique.
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Ondes acoustiques de surface

Récemment, le développement de transducteurs piézoélectriques dits « interdigités »
a ouvert de nouvelles opportunités pratiques dont on trouvera une revue dans [Lin12,
Ding13]. Ces transducteurs permettent d’exciter de façon bien contrôlée des ondes de
Rayleigh à la surface d’un solide. De telles ondes, se propageant le long des canaux
microfluidiques, rayonnent à leur tour des ondes acoustiques dans le fluide au voisinage
des parois, induisant une pression de radiation et des recirculations dues au streaming.

Il est possible, tout comme avec les ondes de volume, de focaliser des particules au
centre d’un écoulement [Shi09,Li15a,Gao15] pour effectuer des mesures cytométriques.
Récemment, une méthode efficace a été proposée par Schmid et al. : une détection
optique permet, au passage de cellules marquées par fluorescence, de déclencher la
propagation d’une onde de surface qui fait migrer la cellule repérée vers un canal
latéral [Schmid14].

En utilisant des ondes de surface stationnaires, on peut manipuler des objets dans
le plan de la paroi en les piégeant à son voisinage puis en déplaçant la position du piège
[Tran12,Guo15a,Guo15b]. Il est même possible de contrôler la position dans la direction
orthogonale à la paroi en jouant sur l’intensité acoustique, modifiant l’équilibre entre
les forces dues au streaming et à la pression de radiation [Guo16].

Enfin, les ondes de surface peuvent être exploitées dans des gouttes de fluides.
L’écoulement de streaming généré dans une goutte de sang ségrège les cellules selon
leur densité, permettant un diagnostic simple de certaines maladies parasitaires [Bour-
quin14]. Il a également été montré que les ondes de surface supprimaient la déposition
de particules sur les bords d’une goutte de suspension en train de sécher (effet « tache
de café »), effet parasite dans nombre d’applications industrielles impliquant des phé-
nomènes de séchage [Mampallil15].

2.3.5 Mise en forme de matériaux
L’usage d’ondes acoustiques stationnaires permet de structurer des matériaux en

exploitant l’acoustophorèse. La possibilité de manipuler et d’organiser des particules
ouvre en effet une voie prometteuse pour la formation de méta-matériaux acoustiques,
sujet de recherche actif ces dernières années [Brunet12,Brunet15].

Il est par exemple possible à l’aide d’ondes de surface d’organiser et d’orienter des
particules anisotropes comme des nanofils [Chen13] ou des nanotubes de carbone [Ma15]
afin de former des réseaux.

En piégeant un petit nombre de colloïdes dans les nœuds d’une onde acoustique,
on peut former des agrégats de taille contrôlée [Owens16]. À plus forte concentra-
tion, les colloïdes s’organisent sur de grandes échelles, et les motifs de cette structure
sont controlables par l’application d’un champ magnétique, pour des particules aiman-
tées [Yang15]. Comme on peut le voir sur la figure 2.13(c), il est également possible
d’organiser ainsi des cellules [Gesellchen14], ce qui ouvre des possibilités pour la pro-
duction de tissus in vitro. Cette technique ouvre également la voie à la formation
de métamatériaux acoustiques de morphologie ajustable dans le temps [Caleap14,Ca-
leap16].

Enfin, plutôt que de travailler dans de l’eau, certaines équipes ont organisé des objets
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dans des microgels [Xu11] ou dans des résines réticulables sous l’effet d’un rayonnement
ultra-violet [Raeymaekers11], de façon à avoir une structure qui se conserve lorsque les
ultrasons ne sont plus appliqués.

Comme on le voit, la formation de matériaux structurés à l’aide d’ultrasons de puis-
sance connaît un vif développement ces dernières années, selon une approche « bottom-
up », c’est-à-dire en organisant des objets macromoléculaires. A contrario, peu d’études
fondamentales se sont attachées à modifier les propriétés de matériaux déjà formés à
l’aide d’ultrasons de puissance. L’effet observé sur la texture de produits alimentaires
par exemple suggère pourtant une interaction possible entre les ondes acoustiques et
la rhéologie des matériaux. Récemment, Léopoldès et al. ont observé une évolution
des propriétés mécaniques d’une fine couche de polymères sous l’effet d’ultrasons [Léo-
poldès15]. L’idée d’utiliser des ultrasons de puissance pour interagir avec la structure
mésoscopique de matériaux mous et en modifier les propriétés mécaniques constitue
l’un des objectifs de cette thèse : nous aborderons cet aspect dans le chapitre 5.



Chapitre 3

Vers une mésorhéologie acoustique

Car tout cède, n’est-ce-pas, à la continuité d’un sentiment énergique.
Gustave Flaubert, Correspondances.
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Dans ce chapitre, nous présentons la première expérience originale de cette thèse.
Nous avons vu qu’il est possible d’exercer des forces stationnaires sur un objet par le
biais de la pression de radiation acoustique. Nous exploitons ce fait en focalisant des
ondes ultrasonores sur une bille de polystyrène unique piégée dans un fluide à seuil,
un microgel de carbopol. Après avoir décrit les enjeux de l’expérience et le dispositif
employé, nous analysons le mouvement de la bille sous l’effet de la pression de radiation,
et tentons d’en déduire des informations sur la rhéologie du carbopol, en les comparant
aux résultats d’une mesure rhéométrique.

Les résultats sur la rhéologie du carbopol présentées dans le paragraphe 3.3 font
l’objet d’une publication soumise à Rheologica Acta [Lidon16b].

3.1 Microrhéologie
Comme nous l’avons mentionné au pargraphe 1.3.2, la rhéologie standard ne donne

accès qu’à une information sur les propriétés mécaniques moyennes de l’échantillon,
et est aveugle à tout aspect microscopique. Pour pallier cet inconvénient majeur, la
microrhéologie constitue une alternative efficace. Nous allons dans ce paragraphe en
détailler le principe et passer en revue les méthodes et résultats actuels dans ce domaine.

La microrhéologie consiste à caractériser le mouvement d’une particule sonde à l’in-
térieur du matériau, cette particule pouvant être un constituant du matériau lui-même
ou au contraire avoir été ajoutée. Ce mouvement peut être de nature brownienne, induit
par les fluctuations thermiques au sein du système, on parle alors de microrhéologie
passive, ou être la conséquence d’une force extérieure contrôlée, appliquée à la particule
test, on est alors dans le cadre de la microrhéologie active.

Contrairement à la rhéométrie rotative, la microrhéologie permet une caractérisa-
tion locale des propriétés mécaniques du système étudié puisqu’elle repose sur l’analyse
du mouvement de la particule sonde. Nécessitant de faibles volumes de matériau, pou-
vant être réduits à quelques microlitres, elle a un intérêt tout particulier pour l’étude
de systèmes difficiles, voire impossibles, à produire en grande quantité, comme certains
matériaux biologiques par exemple. En outre, l’inertie de la sonde étant beaucoup plus
faible que celle du rotor d’un rhéomètre, elle permet l’accès à des fréquences beaucoup
plus élevées de façon directe.

3.1.1 Microrhéologie passive : principe et limitations
La microrhéologie passive [Mason95] exploite le théorème de fluctuation-dissipation,

qui lie les fluctuations browniennes d’équilibre d’une particule plongée dans un fluide
à la dissipation visqueuse qui s’y produit.

Pour une bille sphérique de rayon a se déplaçant dans un fluide newtonien de vis-
cosité η à la température T , le théorème de fluctuation-dissipation se traduit par la
relation de Stokes-Einstein

D = kBT

6πηa (3.1)

reliant le coefficient de diffusionD de la sphère dans le liquide à la dissipation visqueuse,
en adoptant une condition de non-glissement du fluide à la surface de la bille.



3.1. MICRORHÉOLOGIE 65

Cette relation peut être, sous certaines conditions [Levine00,Levine01], étendue au
cas d’un fluide viscoélastique par la relation de Stokes-Einstein généralisée :

G∗(s) = sη∗(s) = s

6πa

[
6kBT

s2〈∆r∗2(s)〉 −ms
]
. (3.2)

Dans cette relation,G∗(s) désigne le module viscoélastique complexe du fluide, 〈∆r∗2(s)〉,
la transformée de Laplace du déplacement quadratique moyen des particules et m, leur
masse. Ainsi, le suivi de la diffusion moyenne de sondes à l’intérieur du matériau permet
d’en extraire les propriétés rhéologiques linéaires.

De multiples méthodes sont envisageables pour faire de la microrhéologie pas-
sive [MacKintosh99]. Originellement, la mesure était faite par diffusion dynamique de
la lumière, en régime de diffusion quasi-élastique (QuasiElastic Light Scattering) [Das-
gupta02,Lu05] ou dans un régime de diffusion multiple (Diffusive Wave Spectroscopy)
[Mason95,Mason96b,Mason97b], donnant accès à la diffusion moyenne des particules
contenues dans un volume mésoscopique du fluide pour une vaste gamme de fréquences
(typiquement du millihertz au megahertz). L’usage de lumière temporellement peu
cohérente permet de réduire le volume sondé au picolitre [Popescu02]. Il a aussi été
proposé de suivre les fluctuations d’un levier de microscopie à force atomique plongé
dans le fluide à étudier [Ma00,DuprédeBeaubigny15].

Le suivi individuel du mouvement des traceurs permet également une caractérisa-
tion plus locale du matériau et d’éventuelles hétérogénéités. Il est possible de le réaliser
par des méthodes interférométriques [Gittes97,Schnurr97] ou par le suivi de la déflexion
d’un laser [Mason97a], mais avec la démocratisation des algorithmes associés, dits de
tracking [Crocker96], le suivi direct par vidéomicroscopie s’est imposé comme la tech-
nique la plus simple à mettre en œuvre, malgré une gamme de fréquences accessibles
plus restreinte [Xu98,Apgar00,vanZanten00,Valentine01,Tseng01,Gardel03,Wong04].

Il est possible de sonder des propriétés à des échelles différentes en modifiant la
taille des sondes, ou au contraire de s’abstraire des aspects locaux pour retrouver la
rhéologie usuelle par des méthodes corrélant les fluctuations de deux billes éloignées
l’une de l’autre [Levine00,Crocker00,Solomon01,Starrs03,Gardel03].

Les systèmes ainsi étudiés sont multiples [Waigh05] : solutions de polymères [Lu02],
d’actine [Palmer98], d’ADN, émulsions, suspensions, micelles géantes [vanZanten00,
Cardinaux02] ou encore microgels [Cloître03,Oppong06,Piau07].

Cependant, la microrhéologie passive souffre d’une limitation importante : elle ne
peut être employée hors du domaine d’application de la relation de Stokes-Einstein
généralisée [Squires10]. Dès lors que les systèmes considérés sont actifs [Tassieri15] ou
que les déformations dépassent le domaine linéaire, le système est placé hors-équilibre
et l’interprétation des résultats devient ardue.

3.1.2 Microrhéologie active
Afin d’accéder aux propriétés non linéaires du système, il est nécessaire d’agir ac-

tivement sur la particule sonde. La trajectoire observée résulte alors de la compétition
entre la force extérieure exercée et la réponse viscoélastique du milieu.

Il est possible d’ensemencer le système à étudier avec des particules magnétiques.
L’application d’un champ magnétique permet alors d’exercer une force sur ces tra-
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ceurs. Moyennant une cartographie du champ magnétique, on peut appliquer des forces
contrôlées F ∼ 0.1 − 2000 pN sur des particules de tailles a ∼ 0.1 − 5 µm. Il a de la
sorte été possible de caractériser des propriétés rhéologiques non linéaires de gels d’ac-
tine [Ziemann94,Schmidt96,Amblard96], du cytoplasme [Bausch99], de suspensions col-
loïdales denses [Habdas04], de micelles géantes [Wilhelm02a], de gels de laponite [Wil-
helm02a,Rich11] ou encore de polymères [Cribb13]. En utilisant des particules, ou des
agrégats filiformes de particules, on peut appliquer localement un couple magnétique
et sonder ainsi le module viscoélastique local directement, sans faire appel au théorème
de fluctuation dissipation [Wilhelm02a,Cappallo07,Wilhelm08,Choi11]. En fixant des
particules magnétiques à la paroi de cellules, il est également possible de déformer la
membrane en exerçant une force magnétique sur les billes [Hénon99, Sleep99]. Enfin,
l’utilisation d’un levier de microscopie à force atomique permet de sonder localement
la rigidité d’une cellule en effectuant des expériences d’indentation locale [Hecht15].

Par ailleurs, l’usage de pinces optiques [Neuman04] permet de piéger et de mani-
puler des billes colloïdales d’indice optique inférieur à celui du milieu environnant. On
peut alors laisser la bille libre de fluctuer à l’intérieur du puits de potentiel optique, se
ramenant ainsi à une microrhéologie passive, ou au contraire la tracter activement. Les
particules utilisées sont généralement micrométriques, et le piège optique exerce, pour
des déplacements raisonnables autour de la position centrale, un rappel élastique de
raideur κ ∼ 1− 50 pN · µm−1, ajustable par le truchement de l’intensité du faisceau la-
ser. Là encore, de nombreux systèmes, comme le cytoplasme [Balland06], des solutions
d’ADN [Gutsche08,Chapman14], des suspensions [Wilson09,Sriram09,Sriram10] ou en-
core des micelles géantes [Khan10,Gomez-Solano14,Gomez-Solano15], ont été étudiés.
Il est même possible de combiner les deux types de microrhéologie active et passive en
analysant les fluctuations de la position de la bille dans la direction orthogonale à celle
où elle est tractée [Khan10,Gomez-Solano14] : on mesure ainsi le module viscoélastique
du matériau sous cisaillement. L’utilisation de lumière polarisée permet d’exercer un
couple sur les particules, et l’on peut donc ici aussi obtenir le module viscoélastique de
manière directe [Wilking08].

Grâce aux méthodes de tracking et aux progrès de la microscopie, ces techniques de
microrhéologie active sont devenues aisées à mettre en oeuvre. Les pinces optiques per-
mettent l’application d’une force ajustable en intensité (via la puissance du laser) et en
direction (en déplaçant le point de focalisation du faisceau). La raideur du piège peut en
outre être calibrée in situ, en analysant les fluctuations de la position de la bille dans un
piège immobile. Cependant, les intensités lumineuses conséquentes employées peuvent
induire un échauffement local du milieu, pouvant impacter ses propriétés rhéologiques.
Les techniques à pinces magnétiques ne sont pas soumises à ce problème. Toutefois,
pour exercer des forces suffisantes, les champs magnétiques employés sont concentrés
dans une petite région, et par conséquent inhomogènes : il n’est donc pas aisé d’inter-
préter des déplacements de grande envergure. En outre, le calibrage de la force exercée
nécessite de cartographier le champ magnétique, ce qui ne peut se faire in situ, et les
propriétés magnétiques peuvent varier d’une particule à l’autre, changeant ainsi l’in-
tensité de la force appliquée. Ces divers problèmes limitent la résolution envisageable
sur la force exercée.

Outre ces désagréments techniques, une difficulté majeure de la microrhéologie ac-
tive réside en l’interprétation des données recueillies, et leur connection avec les obser-
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vations en rhéologie usuelle. Tout d’abord, l’écoulement engendré par le mouvement
de la particule n’est pas un cisaillement simple : il n’y a donc pas de lien direct entre
le déplacement de la particule et la déformation mesurée par un rhéomètre. En outre,
selon sa taille, la particule est plus ou moins sensible à la granularité du milieu et la
force qu’elle subit de la part du milieu fluctue [Squires08, DePuit12]. Enfin, le mou-
vement de la particule réarrange le matériau environnant et le rend localement hété-
rogène [Squires05,Khair06,Sriram10]. De multiples travaux analytiques et numériques
ont été effectués sur le cas, a priori le plus simple, des suspensions. Il a été montré
que les observations en microrhéologie active dans le cas de petites déformations équi-
valent aux mesures passives dans la limite de fréquences faibles [Sriram09,DePuit11].
D’autres analyses sont également possibles, comme celle de régimes transitoires [Zia13]
ou d’oscillations de grande amplitude [Swan14].

3.1.3 Principe de l’expérience
Dispositif expérimental

Nous nous proposons d’exploiter la pression de radiation acoustique, décrite dans le
paragraphe 2.2.1, pour faire de la microrhéologie active. En effet, comme nous l’avons
vu, les ultrasons permettent d’exercer une force stationnaire sur un traceur présentant
un contraste acoustique avec le fluide environnant.

~Frad Ampli

GBF

PC

Figure 3.1 – Schéma du dispositif. Une bille est piégée dans un fluide à seuil, lui-même
contenu dans une cellule transparente, fermée avec une membrane de film alimentaire.
On focalise un transducteur ultrasonore sur la bille afin de lui appliquer une force de
radiation. Le mouvement de la bille est enregistré à l’aide d’une caméra CCD. La cellule
et le transducteur sont immergés dans de l’eau afin de permettre la propagation des
ultrasons.

Comme représenté sur la figure 3.1, le fluide à étudier est placé dans une cellule
transparente en plexiglas, cylindrique de diamètre environ 2 cm et de longueur environ
6 cm, que l’on scelle avec une membrane de film alimentaire, transparente aux ultrasons.
On a préalablement incorporé au fluide une bille, sur laquelle on focalise les ultrasons
émis par un transducteur piézoélectrique. Sous l’effet de la pression de radiation acous-
tique, la bille est poussée dans le fluide, et son mouvement est enregistré par une caméra
CCD (Baumer HXC20) couplée à un macroscope (Nikon C-LEDS), observant la cellule
par au-dessus. Le dispositif est éclairé par en-dessous de façon homogène avec un pan-
neau de diodes électroluminescentes. La cellule et le transducteur sont placés dans un
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bain d’eau à la température T ' 25 ◦C, pour permettre la propagation des ultrasons.
Afin de démontrer la faisabilité de cette méthode, nous avons choisi de travailler avec

un fluide à seuil simple, un microgel de carbopol, dont les propriétés seront détaillées
dans le paragraphe 3.2. Le choix d’un fluide à seuil nous permet de nous abstraire de
tout problème de sédimentation ou de crémage pour une bille dont la densité serait
imparfaitement adaptée à celle du fluide. En l’occurrence, nous utilisons des billes de
polystyrène (masse volumique ρ = 1.05 kg ·m−3) et de diamètre a ∼ 300 µm. Pour des
ultrasons de fréquence de l’ordre du mégahertz, la pression de radiation sur de telles
billes dans du carbopol est de l’ordre de Frad ∼ 10 µN. Par conséquent, nous nous
plaçons à des échelles de taille et de force notablement supérieures à celles auxquelles
accèdent les techniques usuelles de microrhéologie, tout en restant à une échelle infé-
rieure à celle d’un rhéomètre : nous désignerons donc la méthode que nous proposons
sous le terme de « mésorhéologie acoustique ».

Les ultrasons sont produits à l’aide d’un transducteur piézoélectrique focalisé, décrit
dans le paragraphe 2.1.2, de fréquence f = 2.25 MHz, correspondant à une longueur
d’onde λ ' 700 µm dans l’eau à température ambiante. La tache focale résultante a
une longueur `z = 5 mm et un diamètre 2`x = 1 mm à −3 dB.

(a) Image originelle. (b) Image filtrée et détection
de la bille.

Figure 3.2 – Photographie d’une bille de diamètre a = 330± 5 µm piégée dans du
carbopol. La barre d’échelle représente 200 µm.

Un exemple d’image est présenté sur la figure 3.2(a). On constate que la bille n’est
pas éclairée de façon homogène. Il est possible, après un traitement soigneux de l’image,
de repérer son centre via la transformée de Hough. Cependant, ce traitement est long
à effectuer, et extrêmement sensible aux variations d’intensité lumineuse. N’ayant pas
besoin de détecter le centre exact de la bille, mais uniquement un point fixe à sa surface,
il est possible de faire un repérage plus simple. On commence soustraire à l’image son
intensité moyenne, ce qui permet de faire ressortir les contrastes, puis on lui applique
un léger flou en la convoluant avec une gaussienne de variance 2 pixels (figure 3.2(b)).
Cette étape rend la détection moins sensible aux fluctuations d’intensité lumineuse.
En appliquant un seuillage binaire, on ne conserve qu’une zone de la bille, en forme
de croissant, dont on peut repérer le barycentre, marqué d’un carré rouge sur la figure
3.2(b). Nous nous sommes assurés que l’on repère de la sorte un point qui reste fixe sur
la bille. En effet, la forme du croissant ne change pas au cours du temps, l’excursion
de la bille étant de faible amplitude par rapport à la source lumineuse.

L’incertitude sur la position de la bille provient à la fois du bruit numérique lors du
traitement de l’image et des vibrations mécaniques du dispositif expérimental. Nous
pouvons l’estimer à 0.5 µm en considérant le mouvement détecté par notre procédure
pour un film sur lequel la bille reste immobile.
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Premières observations

Deux exemples de trajectoires obtenues sont présentés sur la figure 3.3 : les ultrasons
sont envoyés pendant tUS = 3 s et le mouvement de la bille est acquis pendant 11 s en
tout, de façon à suivre la relaxation consécutive à l’arrêt de l’excitation ultrasonore.
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(a) Exemple de mouvement en-dessous
du seuil, pour une pression appliquée au
centre de la tache focale P = 0.18 MPa.
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(b) Exemple de mouvement au-dessus du
seuil, pour une pression appliquée au centre
de la tache focale P = 7 MPa.

Figure 3.3 – Déplacement de la bille au cours du temps pour des excitations de 3 s,
filmé à 300 im/s.

À l’allumage des ultrasons, la bille commence par avancer quasi-instantanément
sur une distance δr(f)

0 : on parlera de déformation élastique et nous verrons dans le
paragraphe 3.4.1 comment la définir quantitativement. Ensuite, la bille avance progres-
sivement. Si la pression de radiation n’excède pas le seuil (figure 3.3(a)), on observe
un mouvement continu mais avec une vitesse qui tend lentement vers zéro, on parle
alors de « fluage ». Dans le cas où la force exercée est supérieure au seuil d’écoulement
du microgel (figure 3.3(b)), on tend vers un mouvement à vitesse constante : on parle
d’écoulement.

À l’arrêt des ultrasons, la bille subit d’abord un recul élastique d’amplitude δr(r)
0 ,

extrêmement rapide, puis relaxe lentement : on parle de « recouvrance ». Dans le cas
d’un fluage préalable, la recouvrance est quasi-totale, alors qu’après un écoulement,
une déformation irréversible apparaît.

Avec notre dispositif, il semble donc possible de caractériser localement, à l’échelle de
la bille, les propriétés rhéologiques du carbopol sous l’action d’une force constante. On
peut s’attendre à ce que la pression de radiation exercée sur la bille soit proportionnelle
à la contrainte induite sur le matériau, et que le déplacement de la bille soit relié à
la déformation. L’analyse quantitative des résultats obtenus fera l’objet du paragraphe
3.4.1.

3.2 Microgels de carbopol
Les carbopols sont une famille de carbomères d’acide acrylique plus ou moins for-

tement réticulés. Selon l’agent réticulant employé et le degré de réticulation final, dif-
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férentes sortes de carbopols sont obtenues, et nous nous intéresserons dans la suite au
carbopol ETD 2050, réticulé à l’aide d’un polyéther de polyalcényle. Cette catégorie de
carbopol, outre une toxicité réduite, est plus aisée à disperser dans l’eau. Les carbopols
sont couramment utilisés comme agents épaississants dans les industries cosmétique,
pharmaceutique ou encore agroalimentaire.

Ils sont en outre un matériau modèle pour l’étude des fluides à seuil simples, de par
leur transparence, leur facilité de production, et leur bonne stabilité sur des échelles de
temps de l’ordre du mois.

3.2.1 Préparation et microstructure
Afin d’obtenir un microgel de carbopol, on disperse la poudre de carbopol dans

de l’eau distillée à 50 ◦C, sous agitation magnétique vigoureuse. Après une demi-heure
environ, on obtient une solution homogène, que l’on laisse revenir à température am-
biante. Au cours de la dispersion dans l’eau, les fonctions acides du polymère libèrent
des ions H+ et on obtient une suspension d’agrégats de polymères dont le pH se situe
autour de 2. Après retour à température ambiante, on neutralise la solution jusqu’à un
pH autour de 7 par l’ajout progressif d’une base concentrée, de la soude à 1 mol · L−1

dans notre cas. L’ionisation le long des chaînes polymériques induit leur déploiement :
les particules de polymère gonflent alors jusqu’à atteindre un état bloqué, formant ainsi
un microgel. On obtient une assemblée de particules élastiques en contact les unes avec
les autres. Le carbopol est ensuite mélangé vigoureusement pendant une journée avec
un mélangeur (Ika RW20, pale R1303) à une vitesse de 2000 rpm. Cette étape permet
d’obtenir un microgel homogène et aux propriétés stables dans le temps. Enfin, le car-
bopol est centrifugé pendant 10 min à 1000 rpm afin d’éliminer les bulles d’air qui y
sont piégées.

La microstructure du carbopol, initialement proposée par [Taylor74] pour expliquer
l’effet de dilutions, a été confirmée par diffusion de la lumière [Baudonnet04, Piau07,
Lee11], par microscopie confocale [Gutowski12,Géraud13a] (figure 3.4(a)) et par micro-
scopie électronique à balayage [Piau07] (figure 3.4(b)). Plus précisément, elle comporte
deux échelles de taille [Lee11,Géraud13a], comme représenté figure sur la 3.4(c). La plus
petite, indépendante des détails de préparation, se situe autour de 0.4− 0.6 µm et peut
être attribuée à la distance caractéristique entre points de réticulation au sein d’une
pelote de polymère. La seconde, plus grande, dépend du pH final du carbopol, de la
vigueur avec laquelle il est mélangé et, dans une moindre mesure, de sa concentration.
Variant entre 1 µm et 10 µm, elle correspond à la taille typique des particules élastiques
gonflées. Un mélange intense contribue à réduire cette taille [Baudonnet04,Géraud13a].
Notons enfin que ces particules possèdent à leur surface des chaînes polymériques libres,
susceptibles de s’associer et de se réorganiser lentement sous l’effet des fluctuations
thermiques [Putz09].

3.2.2 Propriétés rhéologiques
Nous commençons par caractériser les propriétés rhéologiques usuelles des microgels

étudiés. Nous utilisons un rhéomètre MCR301 en géométrie cône-plan, avec un cône
sablé (CP40-2/S) de diamètre 40 mm, d’angle d’ouverture 2° et de troncature 176 µm



3.2. MICROGELS DE CARBOPOL 71

(a) Carbopol ETD 2050 à
1.25% en masse observé
par microscopie confocale.
Barre d’échelle : 20 µm.
Tiré de [Géraud13a].

(b) Carbopol 940 à 0.04% en
masse observé par microsco-
pie électronique à balayage.
Barre d’échelle : 5 µm. Tiré de
[Piau07].

(c) Schéma de la micro-
structure du carbopol. Ins-
piré de [Roberts01].

Figure 3.4 – Description de la microsctructure du carbopol.

et un plan Peltier imposant une température T = 25.0± 0.1 ◦C. Afin de limiter l’éva-
poration, le cône est protégé par une cloche, ce qui nous permet de travailler sur un
même échantillon pendant une dizaine d’heures avant d’observer une évolution notable
de ses propriétés. Sauf mention contraire, toutes les mesures rhéologiques effectuées sur
les microgels de carbopol ont été réalisées dans ces conditions.

Courbe d’écoulement

Le carbopol est un fluide à seuil simple, bien décrit en régime stationnaire par la loi
de Herschel-Bulkley [Roberts01,Oppong06,Piau07,Divoux10,Gutowski12,Géraud13b] :{

σ = σc + kγ̇n si σ > σc
γ̇ = 0 sinon (3.3)

Pour nos carbopols, une courbe d’écoulement représentative est tracée sur la figure
3.5(a). Le taux de cisaillement est progressivement abaissé à partir de sa valeur maxi-
male, par paliers de durée 5 s répartis logarithmiquement. Afin d’ajuster les données,
nous commençons par effectuer un ajustement affine systématique de log (σ − σ0) en
fonction de log γ̇ pour différentes valeurs de σ0. La valeur de σ0 minimisant l’écart
quadratique moyen χ2 = ∑

i[σi − (σc + kγ̇ni )]2 entre l’ajustement et les données (γ̇i, σi)
(voir figure 3.5(b)) est prise comme valeur seuil σc, et l’on prend comme consistance k
et exposant n les paramètres de l’ajustement correspondant. L’ajustement ainsi obtenu
est tout à fait satisfaisant sur l’ensemble de la gamme de taux de cisaillement étudiée
(figure 3.5(c)). Notons qu’un changement de méthode d’ajustement peut donner des
résultats notablement différents : par exemple, sur le même jeu de données, un ajus-
tement direct à trois paramètres libres donne σc = 9.0 Pa, n = 0.55 et k = 4.5 S.I.
tandis que la méthode décrite ici fournit σc = 10.2 Pa, n = 0.60 et k = 3.3 S.I. On
trouvera dans l’article de Mullineux une discussion des méthodes d’ajustement de la
loi de Herschel-Bulkley [Mullineux08].

D’un échantillon à l’autre, et selon le chargement, le seuil σc obtenu est compris
entre 9.5 Pa et 10.5 Pa et l’exposant n entre 0.58 et 0.62, en accord raisonnable avec les
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Figure 3.5 – Courbe d’écoulement d’un carbopol ETD 2050 concentré à 1% en masse
mesurée en géométrie cône-plan. La ligne rouge dans les figures (a) et (c) correspond à
un ajustement de type Herschel-Bulkley σ = σc + kγ̇n avec σc = 10.16 Pa, n = 0.60 et
k = 3.3 S.I..

valeurs trouvées pour le même type de carbopol, préparé de la même façon [Géraud13a,
Géraud13b].

Modules viscoélastiques

Les microgels de carbopol sont en outre viscoélastiques [Taylor82,Ketz88,Carnali92,
Oppong06, Piau07]. Les résultats suivants ont été obtenus dans la même géométrie
que les courbes d’écoulement, après un précisaillement initial sur une durée tp = 60 s
pendant laquelle un taux de cisaillement γ̇p = 100 s−1 est imposé, suivi par un temps de
repos de tw = 300 s pendant lequel des oscillations de faible amplitude de déformation
γo = 1% à 1 Hz sont appliquées, afin de s’assurer que l’état initial est bien reproductible.

Le comportement en fréquence pour un carbopol représentatif est présenté figure
3.6(a). Pour de faibles déformations, le module élastique augmente légèrement avec
la fréquence, partant d’une valeur statique G0 = 35 − 40 Pa selon l’échantillon et
le chargement. Le module visqueux suit quant à lui une loi de puissance G′′ ∼ f δ

avec un exposant δ = 0.43 − 0.44 . L’observation d’un plateau à basse fréquence du
module élastique et d’une évolution du module visqueux en loi de puissance est typique
des matériaux vitreux mous [Liu96,Fielding00b,Frahsa15] et a déjà été observée pour
des microgels de carbopol de types et de concentrations variés [Ketz88, Benmouffok-
Benbelkacem10,Divoux11b].

Il est également possible de sonder les limites du régime linéaire en faisant varier
l’amplitude γo des oscillations à fréquence f = 1 Hz imposée (figure 3.6(b)). Pour des
déformations inférieures à 80%, les modules viscoélastiques sont sensiblement constants,
et la contrainte σo nécessaire pour imposer les oscillations est proportionnelle à l’ampli-
tude de déformation. Le coefficient de proportionnalité G̃0 ' 34−47 Pa obtenu coïncide
de façon acceptable avec le module élastique statique G0 mesuré précédemment. Au-
delà de cette déformation, la contrainte atteint un plateau σ∗o ' 36 − 43 Pa et les
modules élastiques varient alors fortement. Pour une déformation excédant γ∗o ' 200%,
le module élastique devient inférieur au module visqueux, traduisant la fluidification
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Figure 3.6 – Modules viscoélastiques d’un carbopol ETD 2050 concentré à 1% en
masse. Les mesures ont été effectuées après tp = 1 min de précisaillement à γ̇p = 100 s−1

puis 5 min d’oscillations de basse amplitude (1%) à 1 Hz.

du matériau induite par les oscillations de grande amplitude.
La brusque diminution du module élastique associée à un maximum du module

visqueux correspond à un cas de « faible dépassement de la déformation » (weak strain
overshoot) selon la classification proposée par Huyn et al. dans leur revue sur les me-
sures rhéologiques sous oscillations de grande amplitude [Hyun11]. Il s’agit d’une ca-
ractéristique générale des matériaux vitreux mous dont font partie les microgels [de-
Souza Mendes14] ou les émulsions. Dans de tels systèmes, le maximum du module
visqueux est associé à une dissipation amplifiée par l’apparition de réorganisations lo-
cales et irréversibles des éléments de la microstructure, envahissant progressivement
l’échantillon avant fluidification complète [Mason95,Knowlton14].

Influence de la préparation et vieillissement

Les propriétés rhéologiques du carbopol dépendent beaucoup de sa préparation.
Il faut tout d’abord rappeler l’existence de plusieurs variétés de carbopol, différant
par la nature et la densité de réticulation des chaînes polymériques [Carnali92, Bau-
donnet04, Gutowski12]. La concentration du microgel joue également de façon im-
portante sur ses caractéristiques [Ketz88,Carnali92,Roberts01,Curran02, Piau07,Gu-
towski12,Géraud13b].

Par ailleurs, la nature et la concentration de la base employée pour neutraliser le
gel modifient ses propriétés [Carnali92,Géraud13b]. Le pH final du microgel a quant à
lui une influence réduite dès lors qu’il se situe au-delà de 5, auquel cas les particules
polymériques entrent en contact et forment un système bloqué [Curran02, Lee11,Gu-
towski12].

Enfin, la façon dont le carbopol est mélangé durant la neutralisation peut influencer
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fortement ses caractéristiques [Baudonnet04,Géraud13b], en modifiant la microsctruc-
ture. Pour nos carbopols, le mélange intense mène à une microstructure a priori plus
petite, et à des seuils et modules élastiques réduits par rapport à des carbopols iden-
tiques mais mélangés manuellement [Divoux10, Divoux11b, Divoux11a, Divoux12]. Le
matériau obtenu possède un seuil et un module élastique statique stables sur des du-
rées de l’ordre de quelques semaines.

Le carbopol est un fluide à seuil simple : ses propriétés d’écoulement n’évoluent
pas au cours du temps sous cisaillement continu. Il ne faut cependant pas en déduire
qu’il atteint instantanément un état stationnaire. Par exemple, comme représenté sur
la figure 3.7, après un précisaillement, le module élastique augmente suivant une loi
logarithmique en temps, comme mentionné dans [Divoux11b]. Néanmoins, après envi-
ron 300 s de récupération, l’évolution devient très lente et est généralement considérée
comme négligeable dans la littérature.
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Figure 3.7 – Reprise du module élastique (f = 1 Hz, γo = 1%) au cours du temps
d’un carbopol EDT 2050 concentré à 1% en masse après un précisaillement de tp =
1 min à γ̇p = 100 s−1 imposé. La reprise peut être ajustée par une forme logarithmique
G′ = G1 ln (t/τ) où G1 = 1.7 Pa et τ = 5.1× 10−9 s.

3.3 Comportement rhéologique du carbopol en des-
sous du seuil

Les propriétés rhéologiques usuelles du carbopol sont donc bien connues. Cependant,
ce ne sont pas celles auxquelles la mésorhéologie donne accès le plus aisément. En
particulier, du fait de l’hétérogénéité du champ de pression acoustique, une migration
transverse ou longitudinale de la bille sur des distances comparables aux dimensions de
la tache focale conduit à un changement de force mal contrôlé. Dans un premier temps,
nous nous sommes donc restreints à l’étude de comportements en-dessous du seuil, afin
de ne pas modifier la force exercée. Ce régime n’a été que peu étudié en rhéologie, et
nous avons donc commencé par le caractériser au rhéomètre afin de pouvoir comparer
les résultats à ceux obtenus par la mésorhéologie acoustique.
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Figure 3.8 – Exemple de déformation observée pour une expérience de fluage et re-
couvrance. L’échantillon est précisaillé pendant tp = 60 s à un taux de cisaillement
γ̇p = 100 s−1. Il est ensuite soumis pendant tw = 300 s à des oscillations de faible am-
plitude γo = 1% et de fréquence f = 1 Hz. On impose enfin une contrainte σ = 5 Pa
pendant 300 s puis on le laisse relaxer à contrainte nulle pendant le même temps.

Une partie des résultats présentés dans ce paragraphe ont été obtenus à l’été 2015,
au cours du stage de Louis Villa, étudiant de L3 en physique à l’ENS de Lyon.

3.3.1 Fluage d’Andrade
Protocole rhéologique et observations

Nous étudions tout d’abord la déformation d’un microgel induite par l’application
d’une contrainte constante. Le carbopol étant un fluide à seuil, il est capable d’em-
magasiner des contraintes, comme nous le verrons plus en détails dans le paragraphe
3.3.2, et son état après chargement dans le rhéomètre n’est pas contrôlé. Afin d’effacer
toute mémoire du système, nous commençons par le précisailler intensément pendant
tp = 60 s à un taux de cisaillement γ̇p = 100 s−1, puis nous le laissons reposer pendant
tw = 300 s. Pendant ce temps de relaxation, l’échantillon est soumis à des oscillations
de faible amplitude γ0 = 1% à une fréquence f = 1 Hz, de façon à pouvoir caracté-
riser son état initial. Au cours de cette phase d’attente, le module élastique reprend
logarithmiquement, comme nous l’avons vu figure 3.7. À l’issue de cette étape, nous
appliquons une contrainte σ contrôlée pendant 300 secondes (phase de fluage), puis
ramenons brusquement la contrainte à zéro pendant 300 secondes à nouveau (phase
de recouvrance). Au cours de ces deux étapes, le rhéomètre enregistre la déformation
du carbopol au cours du temps. Nous recommençons successivement ce protocole de
précisaillement, repos, fluage et recouvrance pour différentes valeurs de contrainte σ :
un exemple de résultat est présenté sur la figure 3.8, à comparer aux observations en
mésorhéologie présentées sur la figure 3.3(a). Le suivi du module élastique au cours
de la phase de repos nous permet de contrôler l’évolution de l’échantillon du fait du
séchage ou d’une dégradation chimique : nous rechargeons le rhéomètre dès qu’une
variation du module élastique supérieure à 10% est détectée. Notre dispositif autorise
une manipulation pendant une dizaine d’heures.

Un exemple typique de déformation obtenue au cours de la phase de fluage est
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présenté sur la figure 3.10(a). L’évolution du taux de déformation au cours du temps
pour différentes contraintes est tracée sur la figure 3.9. Pour des contraintes inférieures
au seuil, le taux de cisaillement décroît en suivant une loi de puissance sur toute la
durée de l’expérience. Au-dessus du seuil, nous retrouvons les observations de Divoux et
al. [Divoux11a] : le taux de cisaillement diminue tout d’abord selon une loi de puissance
(régime de fluage transitoire), puis augmente brutalement avant d’atteindre une valeur
stationnaire, prédite par la loi de Herschel-Bulkley. On observe ainsi la bifurcation de
viscosité que nous mentionnions au sujet des fluides à seuil dans le paragraphe 1.2.2.
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Figure 3.9 – Évolution temporelle du taux de déformation γ̇ d’un microgel de carbopol
sous l’application d’une contrainte constante après précisaillement (tp = 60 s, γ̇p =
100 s−1 et tw = 300 s) : de bas en haut, σ = 1.0, 3.4, 5.0, 7.4, 12, 14 et 15 Pa. Les
droites jaunes représentent les ajustements en loi de puissance effectués sur l’intervalle
correspondant au régime d’Andrade. La ligne bleue sépare les fluages à une contrainte
supérieure ou inférieure au seuil σc.

Résultats

Comme nous le voyons sur la figure 3.10, pour une contrainte inférieure au seuil, la
déformation suit donc une loi de puissance, dite d’Andrade d’après le nom de celui qui
l’a initialement proposée

γ(t) = γ0 +
(
t

τ

)α
(3.4)

avec un exposant α ' 0.36. Le paramètre γ0 décrit une déformation instantanée dont
nous verrons qu’elle est de nature élastique. Le temps τ décrit le temps au bout duquel la
déformation a augmenté d’une unité. Ce paramètre intervient dans une loi de puissance,
invariante d’échelle, et ne décrit donc pas une propriété intrinsèque du matériau : nous
ne nous en préoccuperons pas par la suite.

Notons qu’au cours des premiers instants, on observe des oscillations de la dé-
formation, particulièrement visibles en échelle logarithmique comme présenté sur la
figure 3.10(c). Ces oscillations, dites « inertio-élastiques » et usuelles en rhéométrie à
contrainte imposée, proviennent du couplage entre l’inertie du rhéomètre et la viscoélas-
ticité du matériau. Comme nous l’avons évoqué dans le paragraphe 1.3.1, il est possible
d’en extraire de multiples informations sur les propriétés linéaires et non linéaires du
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matériau. Nous nous intéressons cependant au comportement rhéologique aux temps
longs, et nous n’analyserons donc pas ces oscillations par la suite.

Nous commençons par mesurer l’exposant α par un ajustement en échelle loga-
rithmique du taux de cisaillement γ̇ ∼ tα−1, comme tracé sur la figure 3.10(b). Nous
ajustons alors linéairement la déformation γ en fonction de tα pour estimer la défor-
mation initiale γ0 et le temps τ .
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(c) Qualité de l’ajustement.

Figure 3.10 – Exemple de fluage sous l’effet d’une contrainte σ = 5 Pa, après préci-
saillement et repos (γ̇p = 100 s−1, tp = 60 s, tw = 300 s). La courbe rouge dans les figures
(a) et (c) représente l’ajustement suivant l’équation 3.4 avec α = 0.36, γ0 = 11.2% et
τ = 1.3× 105 s. L’échantillonnage en temps est logarithmique.

Comme nous le voyons sur la figure 3.10(c), l’ajustement est excellent sur toute
la durée de l’expérience, soit presque quatre décades en temps. Notons que sur des
temps plus longs, on observe une déviation à cette loi de puissance, vraisemblablement
due à une évolution lente du système. Cette évolution est cependant effacée par un
précisaillement, car deux fluages successifs à même contrainte donnent des résultats
identiques.

Nous pouvons ajuster les données acquises pour chaque contrainte avec la loi d’An-
drade (3.4) les résultats obtenus pour les différents paramètres sont représentés sur la
figure 3.11. Nous avons ajusté les données de deux manières différentes : en appliquant
la procédure décrite plus haut (données en noir), estimant tout d’abord l’exposant à
partir du taux de cisaillement, ou en ajustant directement la déformation avec trois
paramètres libres (données en rouge). La première méthode exploite deux régressions
linéaires successives, admettant des solutions uniques, mais nécessite d’utiliser le lo-
garithme du taux de cisaillement et ne tient donc pas compte des valeurs négatives
de γ̇. La seconde méthode quant à elle tient compte de l’intégralité des données, mais
présente les problèmes usuels associés aux ajustements non linéaires (multiplicité des
solutions, dépendance avec les valeurs d’essai initiales).

Pour des contraintes σ inférieures au seuil σc et supérieures à une valeur typique
σ̃ = 2 Pa, la loi d’Andrade est vérifiée et les deux méthodes d’ajustement donnent
des résultats identiques. L’exposant obtenu α ' 0.4 est indépendant de la contrainte
appliquée et la déformation élastique évolue linéairement, avec un coefficient de pro-
portionnalité G′0 ' 32 Pa en bon accord avec les modules élastiques mesurés dans le
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(b) Déformation initiale γ0. La droite
rouge correspond à un ajustement linéaire
σ = G′0γ0 + σ0 avec G′0 = 32 Pa et σ0 =
0.9 Pa effectué sur les contraintes σ com-
prises entre 1.8 et 8.6 Pa.

Figure 3.11 – Paramètres obtenus en ajustant les données par une loi d’Andrade (3.4) :
en noir, ajustement utilisant le taux de cisaillement, en rouge, ajustement direct de la
déformation. Les valeurs obtenues ont été moyennées sur plusieurs chargements (entre
trois et six) : les barres d’erreur correspondent à l’écart-type. La zone grisée correspond
aux seuils d’écoulement obtenus pour les différents chargements, en ajustant par une
loi de Herschel-Bulkley les courbes d’écoulement mesurées avant chaque expérience. La
droite noire verticale marque la valeur σ̃ = 2 Pa en dessous de laquelle les contraintes
résiduelles deviennent prépondérantes.

paragraphe 3.2.2. Ainsi, la déformation initiale, si l’on omet les oscillations inertio-
élastiques, correspond à une réponse élastique du matériau.

Néanmoins, on observe qu’à basse contrainte, l’exposant obtenu évolue avec la
contrainte et dépend fortement de la procédure d’ajustement considérée. Nous obser-
vons aussi que la relation entre déformation initiale et contrainte n’est pas strictement
linéaire mais fait intervenir une ordonnée à l’origine σ0 = 0.9 Pa significative. En ob-
servant plus précisément les données à basse contrainte présentées sur la figure 3.12, on
constate que la déformation s’écarte de plus en plus de la loi d’Andrade, et finit, pour
des contraintes typiquement inférieures à 1 Pa, par devenir négative, c’est-à-dire que le
rotor du rhéomètre tourne dans la direction opposée à la contrainte appliquée. Nous
attribuons cet ensemble d’observations à l’existence de contraintes résiduelles piégées
dans le carbopol, que nous étudierons en détails dans le paragraphe 3.3.2.

Loi d’Andrade

Ainsi, pour des contraintes suffisamment élevées et inférieures au seuil d’écoulement,
le fluage de microgels de carbopol est bien décrit par la loi d’Andrade, avec un exposant
α ' 0.4.

Ce régime de fluage en loi de puissance a été initialement introduit par Andrade
pour décrire l’allongement de fils métalliques sous l’effet d’une contrainte constante
[Andrade10], puis confirmé par d’autres expériences [Andrade32,Wyatt51,Andrade52,
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Figure 3.12 – Déformation pour des contraintes appliquées faibles, après précisaille-
ment et repos (γ̇p = 100 s−1, tp = 60 s, tw = 300 s) : de haut en bas, σ = 1.6, 1.4, 1.2,
1.0, 0.8, et 0.6 Pa. Les courbes jaunes correspondent aux ajustements par la procédure
décrite dans le texte (α = 0.40, 0.38, 0.23 et 0.29) alors que les courbes grises cor-
respondent aux ajustements directs à trois paramètres (α = 0.44, 0.47, 0.54 et 0.84).

Wyatt53] : dans ce cas, l’exposant obtenu vaut approximativement α ' 2/3. Depuis, un
tel comportement a été observé dans de nombreux matériaux mous comme du papier
[Rosti10, Laurson52], des solutions de cellulose [Plazek60], des polymères [Plazek74,
Chérière97], des phases colonnaires [Bauer06], des solutions de collagène [Gobeaux10],
des microgels [Møller09a,Divoux11a,Dimitriou13], des émulsions [Paredes13], des verres
colloïdaux [Siebenbürger12, Chan14, Ballesta16], des gels colloïdaux [Grenard14], des
gommes [Jaishankar12], des gels de protéines [Brenner09, Brenner13, Leocmach14] ou
encore des cellules vivantes [Desprat05,Balland06,Kollmannsberger11,Hecht15]. Selon
les systèmes et les conditions expérimentales, l’exposant obtenu varie entre 0.2 et 0.7.

Dans les métaux, les déformations plastiques sont associées aux mouvements des dé-
fauts du réseau cristallin, les dislocations [Oswald05]. À basse température et sous des
contraintes faibles, la déformation est logarithmique en temps [Wyatt51,Wyatt53,San-
ders97]. Ce type de fluage est également observé dans des matériaux amorphes comme
le béton [Vandamme09], les matériaux granulaires [Nguyen11, Amon12, Pons15], ou
de façon transitoire dans certains polymères [Chérière97]. À plus haute température,
plusieurs régimes se succèdent : le fluage commence par le régime d’Andrade [An-
drade10, Andrade32, Andrade52, Wyatt51, Wyatt53], puis se fait à vitesse constante
avant une brusque accélération menant à la rupture du matériau. De multiples mé-
canismes peuvent expliquer les fluage logarithmique [Nabarro01,Cottrell52,Cottrell97]
et d’Andrade [Mott53, Cottrell52, Cottrell96, Cottrell97, Nabarro04] dans les métaux.
Des études numériques ont récemment associé ce dernier régime à une transition de
jamming des dislocations [Miguel02,Miguel05,Miguel08,Laurson10].

Dans les matériaux mous, l’origine du fluage et de la plasticité est moins claire que
dans les métaux. Nous pouvons distinguer deux grandes catégories de systèmes. La
première est constituée de matériaux biologiques ou possédant une structure fibreuse
comme les cellules, les gels de protéines, de collagène ou de cellulose, dont le fluage
s’achève par une rupture irréversible. Dans ces matériaux, les modules viscoélastiques
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suivent une loi de puissance G′ ∼ G′′ ∼ ωα avec le même exposant que celui caracté-
risant le fluage. Une telle rhéologie est généralement attribuée à une structure fractale
de la mésostructure [Muthukumar89,Patrício15,Hung15]. Puisque le module viscoélas-
tique complexe est relié à la complaisance de fluage par une transformée de Laplace,
la loi d’Andrade découle immédiatement de la rhéologie en loi de puissance, tout au
moins dans le régime linéaire [Desprat05]. À partir de la notion de « quasi-propriétés »
introduite par Scott-Blair, reposant sur l’utilisation de dérivées fractionnaires [Blair47],
il est possible d’extrapoler ce lien à d’autres rhéologies linéaires plus complexes voire
au domaine non linéaire [Jaishankar14]. Par ailleurs, une catégorie de modèles, dits
de « faisceaux de fibres » (fiber-bundle models) [Kun03b,Kun03a,Kun08,Jagla11,Ami-
trano16], permet de décrire le fluage d’Andrade ainsi que l’approche de la rupture pour
des matériaux composites fibreux [Nechad05a, Nechad05b], des asphaltes [Kun07] ou
encore des gels de protéines [Leocmach14]. Néanmoins, les hypothèses sur lesquelles
reposent ces modèles, à savoir une répartition locale de la contrainte [Kun03b] et un
endommagement progressif des fibres [Halász12], n’ont à ce jour pas été vérifiées expé-
rimentalement.

Une seconde classe de matériaux, plus pertinente dans notre cas, est celle des « ma-
tériaux vitreux mous », caractérisés par une mésostructure désordonnée, formée d’une
assemblée dense d’éléments, comme c’est le cas pour les verres colloïdaux, les phases
colonnaires hexagonales, les émulsions ou encore les microgels. Leur module élastique
varie généralement peu avec la fréquence, de sorte qu’il n’y a pas de lien direct entre le
fluage d’Andrade et la viscoélasticité dans ce cas. L’origine microscopique du fluage en
loi de puissance et son lien avec la microstructure est encore mal compris. Une version
simplifiée de la théorie de couplage de modes, considérant un mode unique, généralisée
à l’étude des régimes transitoires a prédit récemment que, sous certaines conditions et
dans la limite de basses fréquences, le module élastique est indépendant de la fréquence
et que le module visqueux suit une loi de puissance G′′ ∼ ωα avec le même exposant
que celui intervenant dans la loi d’Andrade [Frahsa15]. Pour les carbopols étudiés,
nous avons vu que G′′ ∼ ω0.44 (voir figure 3.6(a)) ce qui est compatible avec la valeur
〈α〉 ' 0.4 obtenue pour l’exposant d’Andrade. Notons également qu’un modèle de ma-
tériau élasto-plastique avec un durcissement cinématique prédit un lien entre l’exposant
d’Andrade α et celui de la loi d’Herschel-Bulkley n selon α = n/(n − 1) strictement
en dessous du seuil [Dimitriou13]. Cependant, on observe généralement 0 < n < 1, ce
qui correspond à un exposant d’Andrade négatif, incompatible avec les observations
expérimentales.

Enfin, par analogie avec le mouvement collectif des dislocations donnant naissance
au fluage d’Andrade dans les métaux, il a été proposé récemment que le fluage dans les
matériaux vitreux mous provienne d’un mouvement collectif des éléments composant
la microstructure. Dans une émulsion, un modèle phénoménologique [Paredes13,Dink-
greve15] considère deux catégories de particules, mobiles ou non, dont les populations
respectives évoluent au cours du temps. Des lois d’échelles permettent de relier l’expo-
sant d’Andrade à l’évolution de la courbe d’écoulement avec la fraction volumique du
système, et mènent à une valeur α ' 0.4 en accord avec les observations. Une telle dyna-
mique hétérogène a été mise en évidence expérimentalement et numériquement dans le
cas de verres colloïdaux de sphères dures [Chaudhuri13,Sentjabrskaja15]. En couplant
rhéométrie et microscopie confocale, Sentjabrskaja et al. ont relié quantitativement la
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déformation macroscopique γ(t) de l’échantillon à des hétérogénéités dynamiques, qui
restent localisées et sous-diffusives pendant le fluage, puis se répandent et deviennent
temporairement super-diffusives à l’approche de la fluidification. Le déplacement qua-
dratique moyen ∆2(t) des colloïdes suit en particulier une loi de puissance identique à
la déformation ∆2(t) ∼ γ(t) ∼ tα, avec un exposant compatible entre les simulations
(α ' 0.4 pour σ = 0.9σc) et les expériences (α ' 0.5 pour σ ' σc). Bien que les
expériences aient toutes été effectuées au-dessus du seuil, cette étude semble montrer
un lien net entre les hétérogénéités dynamiques et le fluage dans les verres colloïdaux.

Il serait donc très intéressant d’observer l’évolution de la structure du carbopol au
cours du fluage : la microscopie confocale apparaît comme un bon outil pour ce faire.
En particulier, au vu de la structure du carbopol, faite de particules compressées et
déformées, l’existence de particules fortement mobiles semblerait surprenante. Notre
étude, purement rhéologique, ne nous permet pas de caractériser ce comportement
microscopique. Nous ne pouvons qu’affirmer que le fluage du carbopol est bien décrit
par la loi d’Andrade, avec un exposant α ' 0.4 proche des valeurs obtenues dans
d’autres systèmes.

3.3.2 Contraintes résiduelles
Comme nous l’avons vu dans le paragraphe précédent, pour des contraintes faibles,

le fluage observé s’éloigne nettement de la loi d’Andrade. Afin d’expliquer nos ob-
servations, nous avons suivi la relaxation des contraintes dans le carbopol après un
précisaillement.

Relaxation des contraintes

Nous considérons ici un nouveau protocole : nous imposons un taux de cisaillement
γ̇p pendant un temps tp, de façon à obtenir un écoulement stationnaire, et imposons
brusquement à t = 0 un taux de cisaillement nul. Nous enregistrons alors l’évolution
de la contrainte au cours du temps, comme tracé sur la figure 3.13.
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Figure 3.13 – Relaxation de la contrainte σ(t) au cours du temps en imposant un taux
de déformation nul immédiatement après un précisaillement γ̇p = 10, 100 et 1000 s−1

(de haut en bas) pendant tp = 60 s.
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Très rapidement, en quelques dizaines de millisecondes typiquement, le gel reprend
son état de solide et la contrainte diminue. Ensuite, on observe une lente relaxation
de la contrainte, vers une valeur qui semble non-nulle bien que nous n’atteignions pas
encore un état stationnaire après tw = 600 s. Nous définissons la contrainte résiduelle
par σr = σ(tw), de l’ordre de quelques dixièmes de pascal. Nous avons également essayé
d’ajuster les données, mais aucune loi simple (exponentielle, logarithmique, exponen-
tielle étirée) ne donne de résultats probants. Une somme de trois exponentielles fournit
un ajustement correct : nous pourrions alors définir la contrainte résiduelle comme la
limite aux temps longs de l’ajustement, mais les comportements décrits dans la suite
restent similaires.
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(a) Effet du taux de précisaillement γ̇p sur la
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serve une loi de puissance σr = 1.6γ̇−0.2
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(b) Effet de la durée de précisaillement tp sur
la contrainte résiduelle σr pour γ̇p = 100 s−1.
Il n’y a pas d’évolution notable, la ligne rouge
représente la valeur moyenne 〈σr〉 = 0.63 Pa.

Figure 3.14 – Modification de la contrainte résiduelle par le précisaillement.

L’effet du précisaillement est présenté sur la figure 3.14. La durée du précisaillement
n’a pas d’influence sur la contrainte résiduelle σr, tandis que le taux de précisaillement
permet de la faire diminuer, suivant une loi de puissance σr ∼ γ̇−0.2

p .
Enfin, nous employons un dernier protocole au cours duquel, au lieu de brusquement

faire passer le taux de cisaillement à une valeur nulle, nous l’abaissons progressivement,
en N paliers de durée τ , régulièrement espacés. Quand le taux de cisaillement atteint
zéro, nous suivons la relaxation de la contrainte pendant un temps tw = 600 s et me-
surons la la contrainte résiduelle à la fin de cette période de relaxation. Le résultat est
présenté sur la figure 3.15. On constate que la contrainte résiduelle augmente avec la
durée de la rampe appliquée, et est toujours notablement supérieure à la valeur obtenue
suite à un arrêt brutal du rotor.

Ainsi, partant d’un état fluidifié, lorsque le carbopol retourne au repos, il piège des
contraintes, qui relaxent lentement par la suite. La contrainte résiduelle finale dépend
seulement du taux de cisaillement de l’état fluidisé précédant l’arrêt de l’écoulement,
et augmente quand ce taux décroît, ce qui est confirmé par l’application d’une rampe
de contrainte : dans ce cas, la contrainte résiduelle obtenue est principalement associée
aux taux de cisaillements appliqués pendant la fin de la rampe.
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Figure 3.15 – Contrainte résiduelle après un arrêt progressif du rotor depuis γ̇p =
100 s−1 en N = 50 paliers de durée τ , linéairement répartis, en fonction de la durée
totale de la rampe Trampe = Nτ . En pointillés rouges est représentée la valeur obtenue
σr = 0.4 Pa après un arrêt brutal du rotor pour le même chargement depuis une valeur
γ̇p = 100 s−1.

Contraintes résiduelles dans les matériaux vitreux mous

L’existence de contraintes résiduelles est établie dans divers matériaux mous, comme
les microgels de polyélectrolytes [Mohan13, Mohan15], les gels colloïdaux [Osuji08,
Negi09, Negi10] ou les verres colloïdaux [Ballauff13]. Elles suscitent un intérêt crois-
sant au cours de ces dernières années. Ces contraintes sont dues à des distorsions de
la microstructure qui se retrouvent piégées lorsque l’écoulement s’arrête, et décroissent
généralement quand le taux de précisaillement augmente. Par exemple, des simula-
tions numériques de sphères élastiques non-browniennes bloquées ont montré que des
contraintes résiduelles pouvaient être attribuées à des distorsions angulaires de la micro-
structure, relaxant progressivement sur des temps extrêmement longs [Mohan13,Mo-
han15].

En ce qui concerne les microgels de carbopol, les contraintes résiduelles ont été
évoquées par quelques études dans des contextes bien particuliers comme la remontée
de bulles [Piau07,Mougin12], la pénétrométrie [Boujlel12a], l’ascension capillaire [Gé-
raud14] et la tensiométrie [Jørgensen15]. Elles n’ont toutefois jamais été étudiées quan-
titativement.

Comme nous l’avons vu, la contrainte résiduelle décroît avec le taux de cisaillement
avec une loi de puissance d’exposant relativement faible σr ∼ γ̇−0.2

p . Bien qu’aucun ajus-
tement n’y ait été effectué, cette loi d’échelle semble compatible avec les observations
expérimentales et numériques de Ballauff et al. pour des verres colloïdaux [Ballauff13].
Nous ne pouvons par ailleurs pas exclure la loi logarithmique σr ∼ log (σp − σc), avec
σp la contrainte au cours du précisaillement, proposée par Mohan et al. [Mohan13,Mo-
han15].

Compétition avec le fluage d’Andrade

Comme cela avait été suggéré par Coussot et al. pour de la bentonite, de la moutarde
ou des gels à cheveux constitués majoritairement de carbopol, les contraintes résiduelles
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piégées dans le matériau peuvent concurrencer la contrainte appliquée par le rhéomètre
dans les expériences de fluage à basse contrainte [Coussot06]. C’est à cette compétition
que nous attribuons les déviations à la loi d’Andrade observées sur la figure 3.12.

Pour le vérifier, nous avons effectué successivement sur un même chargement une
expérience de fluage à basse contrainte σ = 0.5 Pa, puis de relaxation de la contrainte
sur des temps longs, comme présenté sur la figure 3.16. Dans l’expérience de fluage
(figure 3.16(a)), la déformation commence par décroître, c’est-à-dire se fait dans la
direction opposée à la contrainte appliquée, puis augmente après un temps t1 ' 1300 s.
Dans l’expérience de relaxation de la contrainte (figure 3.16(b)), on constate que la
contrainte interne dans le carbopol diminue progressivement et passe en dessous de
σ = 0.5 Pa au bout d’un temps t2 ' 3000 s.
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(a) Expérience de fluage à contrainte σ =
0.5 Pa après un temps de repos tw = 300 s
en oscillant à faible amplitude γo = 1% et
à fréquence f = 1 Hz. Les pointillés rouges
marquent le minimum de déformation.
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(b) Relaxation des contraintes après préci-
saillement. Les pointillés rouges marquent la
valeur σ = 0.5 Pa.

Figure 3.16 – Fluage à basse contrainte et relaxation des contraintes pendant une
heure après un précisaillement de durée tp = 60 s à un taux γ̇p = 100 s−1. Notons que
l’origine des temps pour le fluage est prise après le temps de relaxation tw = 300 s
tandis qu’elle est prise immédiatement après précisaillement pour la relaxation des
contraintes.

Nous interprétons donc les déformations anormales observées à basse contrainte
comme suit. Immédiatement après le précisaillement, le carbopol est rapidement blo-
qué dans un état solide, et piège ainsi des contraintes résiduelles qui relaxent pro-
gressivement pendant le temps de repos tw. Quand l’expérience de fluage commence,
la contrainte résiduelle σr(tw) est de l’ordre de 1 Pa dans la situation considérée et
l’échantillon ressent une contrainte effective σ − σr(tw). Si σ < σr(tw), après la défor-
mation élastique initiale, la déformation se fait à l’opposé de la contrainte appliquée.
Cela implique que les contraintes résiduelles tendent à déformer le matériau dans la
direction opposée à celle du précisaillement, probablement du fait que la distorsion de
la microstructure piégée lors du blocage de l’échantillon est orientée dans le sens de
l’écoulement. Si σ > σr(tw), la déformation ne fait qu’augmenter mais elle est ralentie
par les contraintes résiduelles. La compétition entre la relaxation de la microstructure
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et le fluage se fait sentir pour des contraintes σ < σ̃ ' 2 Pa.
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(a) En noir, l’évolution de la contrainte au
cours du temps, obtenue à partir du couple
mesuré par le rhéomètre en utilisant la for-
mule (1.15). En rouge, l’évolution de la
contrainte moyenne.

0 100 200 300
0.5

1

1.5

t (s)

σ
(P

a)

100 101 102

10−0.2

100

100.2

(b) Relaxation de la contrainte moyenne au
cours du temps. En insert, mêmes données en
échelle logarithmique.

Figure 3.17 – Relaxation de la contrainte sous de petites oscillations, d’amplitude
γo = 1% et à une fréquence f = 1 Hz, après un précisaillement avec γ̇p = 100 s−1 et
tp = 60 s.

Afin d’étayer ce scénario, nous avons procédé à quelques expériences complémen-
taires. Tout d’abord, nous nous sommes assurés que les oscillations de faible amplitude
γo = 1% appliquées pendant la phase de repos n’empêchaient pas la relaxation des
contraintes. Pour ce faire, après un précisaillement, nous avons mesuré la contrainte
oscillante appliquée par le rhéomètre, à l’aide de sa sortie analogique. Le résultat ob-
tenu est tracé sur la figure 3.17(a). Nous voyons sur la figure 3.18(a) que la contrainte
appliquée par le rhéomètre oscille autour d’une valeur moyenne qui décroît progressi-
vement au cours du temps, et les valeurs mesurées sont du même ordre de grandeur
que celles que nous obtenions sans oscillation.

Nous avons également modifié le protocole utilisé avant la phase de fluage pour
observer son effet sur le fluage à basse contrainte. En diminuant l’intensité du préci-
saillement, c’est-à-dire en augmentant les contraintes résiduelles, nous pouvons passer
d’un fluage ressemblant au régime d’Andrade à un comportement anormal où le ro-
tor commence par tourner dans la direction opposée à la contrainte appliquée, comme
nous pouvons le constater sur la figure 3.18(a). De même, en raccourcissant la phase
de repos, la contrainte résiduelle est plus élevée au début du fluage, et nous observons
un fluage de plus en plus anormal, comme représenté sur la figure 3.18(b).

A contrario, quand la contrainte appliquée est suffisamment élevée, les contraintes
résiduelles n’ont plus d’influence sur le fluage. C’est ce que nous constatons par exemple
sur la figure 3.19 où nous voyons que le temps de repos n’influence pas de façon systé-
matique l’exposant d’Andrade obtenu pour une contrainte σ = 5 Pa ' σc/2.
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(a) Fluage sous une contrainte σ = 1 Pa '
σc/10 après un précisaillement γ̇p = 5,
20 et 1000 s−1 de bas en haut, pendant
tp = 60 s et un repos sous faibles oscilla-
tions pendant tw = 60 s.
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(b) Fluage sous une contrainte σ =
0.5 Pa ' σc/20 après un précisaillement
γ̇p = 100 s−1 pendant tp = 60 s et un repos
sous faibles oscillations pendant tw = 6, 9,
42, 120, 300 et 600 s de bas en haut. L’ori-
gine des temps est ici prise à la fin du pré-
cisaillement : t − tw correspond au temps
depuis le début du fluage.

Figure 3.18 – Effet du précisaillement et du temps de repos sur le fluage à basse
contrainte.
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Figure 3.19 – Exposant d’Andrade en fonction du temps de repos tw pour des expé-
riences de fluage à contrainte σ = 5 Pa appliquée après un précisaillement à γ̇p = 100 s−1

appliqué pendant tp = 60 s. La ligne rouge correspond à la valeur moyenne 〈α〉 = 0.37.

Vieillissement

Ces fluages anormaux à basse contrainte avaient déjà été observés dans des micro-
gels [Cloitre00,Purnomo07] et soulèvent la question du rôle du vieillissement dans nos
expériences. Comme nous l’avons vu (figure 3.7), le module élastique augmente pro-
gressivement au cours de la phase de repos, selon une loi logarithmique, ce qui témoigne
d’un léger vieillissement du carbopol, généralement considéré comme négligeable dans
la littérature. Son origine microscopique n’est pas clairement établie, et dépend vrai-
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semblablement du type de carbopol considéré. Il a par exemple été proposé par Putz et
al. que ce léger vieillissement provienne de l’association des chaînes libres des polymères
à la périphérie des particules de carbopol [Putz09].

Le fluage d’Andrade et l’existence de contraintes résiduelles sont fréquemment pré-
dits par les divers modèles de dynamique vitreuse [Voigtmann14] évoqués dans le pa-
ragraphe 1.2.2 comme les modèles SGR [Fielding00b], STZ [Falk11,Bouchbinder11], de
couplage de modes [Ballauff13, Frahsa15], ou par des modèles plus heuristiques [Pa-
redes13,Dinkgreve15,Joshi15]. Le ralentissement progressif de la déformation est alors
associé au vieillissement, c’est-à-dire à l’exploration progressive de niveaux de plus en
plus profonds au sein du paysage énergétique complexe décrivant le matériau. Dans le
cas de la réponse à une déformation rapide, Fielding et al. définissent le vieillissement
comme le fait qu’une partie notable de la relaxation des contraintes se produit sur des
échelles de temps croissant avec l’âge tw du système [Fielding00b].

Il est alors légitime de se demander quel rôle peut jouer le vieillissement dans la
compétition entre le fluage d’Andrade et les contraintes résiduelles que nous observons
dans nos expériences. De fait, une réponse en déformation d’amplitude décroissante
avec l’âge du système sous de faibles contraintes appliquées a été constatée dans des
microgels de polyélectrolytes [Cloitre00]. Cette observation, associée à celle de relaxa-
tions logarithmiques de la déformation après un arrêt de l’écoulement, a été interprétée
comme un phénomène de vieillissement. Plus précisément, la déformation γ(t) mesurée
sous une contrainte appliquée σ ' 0.05σc augmente d’abord puis décroît logarithmique-
ment sur toute la durée de l’expérience, soit quelques heures, sans signe de saturation.
L’instant au bout duquel la déformation commence à diminuer est comparable à l’âge
du système, défini comme la durée tw séparant la fin du précisaillement et l’application
de la contrainte : toutes les courbes obtenues se regroupent en une courbe maîtresse
si l’on trace γ(t) − γ(tw) en fonction de (t − tw)/tw. Des résultats similaires ont été
obtenus pour des microgels thermosensibles de pNIPAM [Purnomo07] et modélisés de
façon satisfaisante par le modèle STZ [Bouchbinder11]. Un tel comportement est attri-
bué à la relaxation de la structure et à un fort vieillissement : après le temps d’attente
tw, les configurations dont le temps de relaxation est plus court que tw ont relaxé si
bien que, quand une faible contrainte est appliquée, la déformation augmente d’abord,
puis diminue quand t & tw car les configurations de temps de relaxation supérieurs à
tw commencent alors à relaxer. Au-dessus d’une contrainte typique σ̃ ' 0.2σc, la dé-
formation observée augmente continûment mais dépend toujours notablement de l’âge
tw, du fait de la compétition entre le vieillissement et le rajeunissement dû au cisaille-
ment [Cloitre00,Viasnoff02]. Cette contrainte σ̃ délimitant les régimes de fluage normal
et anormal est quantitativement comparable à celle que nous avons obtenue dans nos
expériences.

Cependant, nos expériences présentent des différences importantes avec ces obser-
vations. Considérons tout d’abord l’évolution de la déformation lorsque l’on annule
brusquement la contrainte suite à un précisaillement à contrainte σp = 20 Pa > σc
imposée, comme représenté sur la figure 3.20(a). La relaxation de la déformation n’est
pas logarithmique, comme observé dans les gels polyélectrolytiques, mais peut être
ajustée par une somme d’exponentielles, ce qui évoque à un mécanisme de relaxation
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viscoélastique (1).
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(a) Relaxation de la déformation en impo-
sant une contrainte nulle à t = 0, immédia-
tement après un précisaillement à contrainte
σ = 20 Pa > σc imposée (correspondant à
γ̇ ' 5 s−1). La courbe rouge correspond à
un ajustement par une somme de trois ex-
ponentielles, de temps caractéristiques 0.7,
5.3 et 56 s dont nous tirons la valeur de γ0.
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(b) Fluage à basse contrainte correspon-
dant aux données de la figure 3.18(b) en
utilisant le changement d’échelle suggéré
dans l’article [Cloitre00].

Figure 3.20 – Absence de vieillissement dans le carbopol ETD 2050 étudié.

Comme nous l’avons constaté en outre sur la figure 3.19, au-dessus de σ̃, la loi
d’Andrade est bien vérifiée et l’âge tw du système n’a plus d’influence sur le fluage :
un éventuel vieillissement n’a donc que peu d’effet sur le fluage d’Andrade. En dessous
de σ̃, nous avons vu sur la figure 3.18(b) que la déformation anormale observée est
plus faible quand l’âge du système augmente : cependant, comme nous le voyons sur la
figure 3.20(b), nous ne pouvons obtenir une courbe maîtresse par le même changement
d’échelle que Cloitre et al. [Cloitre00]. Qui plus est, la déformation que nous mesurons
n’a pas la même évolution : elle passe par un minimum et non par un maximum, et
elle ne présente pas un comportement logarithmique aux temps longs. Ainsi, l’effet du
temps de repos tw s’interprète plutôt dans notre système comme la signature d’une re-
laxation viscoélastique des contraintes en quelques minutes typiquement, après laquelle
le système conserve une contrainte résiduelle constante.

En conclusion, il semble que le vieillissement de nos gels de carbopol, relativement
modéré, n’a pas d’effet notable sur le fluage. Insistons néanmoins sur une différence
importante entre nos expériences et celles rapportées dans de ce paragraphe : durant la
phase de repos, nous imposons de faibles oscillations de la déformation, c’est-à-dire une
déformation nulle en moyenne. Au contraire, dans la littérature mentionnée, le repos se
fait à contrainte imposée nulle, ce qui pourrait expliquer la différence de comportements
observée.

(1). Notons que dans les microgels de pNIPAM, la relaxation n’est pas purement logarithmique et
semble plutôt saturer aux temps longs [Purnomo07].
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3.3.3 Effet de la concentration et des conditions aux limites
Nous considérons à présent l’effet de la concentration du carbopol utilisé ainsi que

de la nature des conditions aux limites du rhéomètre sur les résultats obtenus. Nous
avons étudié le fluage et les contraintes résiduelles dans trois carbopols ETD 2050,
de concentrations en masse C = 0.6%, 1% et 2% dans la géométrie mixte (cône ru-
gueux/plan lisse) utilisée jusque là. Pour le carbopol de concentration C = 1% étudié
précédemment, nous avons également changé les conditions aux limites en utilisant un
cône lisse de mêmes dimensions (CP40-2) et le même plan lisse, ou en utilisant le cône
rugueux avec un plan sur lequel nous avons collé du papier de verre P800, de rugosité
moyenne annoncée 21.8 µm (2).

Nous constatons tout d’abord sur la figure 3.21 que les courbes d’écoulement me-
surées avec les trois types de conditions aux limites sont tout à fait similaires, et four-
nissent des valeurs de seuils identiques à 1% près. Dans les trois cas, nous ne voyons
pas de signe apparent de glissement : cependant, nous n’avons pas sondé les faibles
valeurs de taux de cisaillement, où le glissement est plus susceptible de se produire, et
ne pouvons donc en exclure l’existence.
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(a) Courbes d’écoulement et ajustements.
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Figure 3.21 – Courbes d’écoulements d’un carbopol EDT 2050 concentré à 1% en
masse mesurées en géométrie cône-plan, en condition aux limites lisse/lisse (rouge),
rugueux/rugueux (bleu) et rugueux/lisse (noir). Les courbes continues correspondent
à un ajustement de type Herschel-Bulkley σ = σc +kγ̇n avec respectivement σc = 10.2,
10.3 et 10.2 Pa ; n = 0.59, 0.57 et 0.60 et k = 3.6, 3.6 et 3.3 S.I..

Comme nous pouvons le voir sur les figures 3.22 et 3.23, les observations que nous
avons faites sur le fluage restent identiques si l’on change la concentration du carbopol
ou les conditions aux limites : dans tous les cas, pour des contraintes inférieures au
seuil mais suffisamment élevées, nous observons un fluage décrit par la loi d’Andrade
avec un exposant α ' 0.4, et constatons un fluage anormal pour de faibles valeurs
de la contrainte. En effectuant des expériences pour diverses contraintes appliquées,
nous obtenons les résultats présentés dans le tableau 3.1. Nous constatons un accord

(2). Les conditions aux bords ne sont pas alors réellement symétriques : leur rugosité et leur compo-
sition chimique diffèrent.
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raisonnable entre les valeurs mesurées du module élastique en oscillation dans la limite
des basses fréquences G0 et sa valeur G′0 obtenue par ajustement de la déformation
élastique initiale. Notons une valeur légèrement plus faible de G′ pour la condition
mixte, explicable par un vieillissement de l’échantillon aux temps longs, les expériences
exploitées dans ce cas ayant été faites quelques semaines après les autres.
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(a) Fluage à contrainte σ ' 0.4σc en
conditions aux limites lisse/lisse (rouge),
rugueux/lisse (noir) et rugueux/rugueux
(bleu). Les ajustements correspondent à
une loi d’Andrade avec respectivement α =
0.40, 0.36, 0.38 et γ0 = 12.4%, 8.9% 10.5%.
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(b) Fluage dans le régime d’Andrade pour
différentes concentrations de carbopol 0.6%
(σ = 0.38σc, en bleu), 1% (σ = 0.36σc, en
noir) et 2% (σ = 0.35σc, en rouge). Les
ajustements correspondent à une loi d’An-
drade avec respectivement α = 0.40, 0.37,
0.40 et γ0 = 9.9%, 8.9% 16.2%.

Figure 3.22 – Effet des conditions aux limites et de la concentration sur le fluage
d’Andrade, après précisaillement à γ̇p = 100 s−1 pendant tp = 60 s et repos en oscillant
à faible amplitude pendant tw = 300 s.

C.L. C (%) G′ (Pa) σc (Pa) 〈α〉 G′0 (Pa) σ0 (Pa) σr (Pa)
RL 0.6 13± 1 3.2± 0.2 0.40± 0.07 9.8 0.15 0.20
RL 1 37± 4 10.0± 0.5 0.39± 0.04 32 0.9 0.65
RL 2 105± 10 34.5± 0.7 0.38± 0.03 120 4.7 4.9
RR 1 46± 5 10.3± 0.2 0.39± 0.04 37 1.1 0.88
LL 1 43± 5 10.2± 0.2 0.37± 0.03 36 0.7 0.61

Table 3.1 – Résultats obtenus pour différentes concentrations massiques C en carbopol
et pour différentes conditions aux limites (RL : cône rugueux/plan lisse, RR : cône
rugueux/plan rugueux, LL : cône lisse/plan lisse). La contrainte résiduelle σr est donnée
après tw = 600 s et un précisaillement au taux γ̇p = 100 s−1.

Nous avons également mesuré les contraintes résiduelles pour différentes concen-
trations et conditions aux limites, comme présenté sur la figure 3.24. Nous confirmons
la phénoménologie observée pour tous les cas considérés : suite à un brusque arrêt de
l’écoulement, le carbopol piège une contrainte qui relaxe doucement vers une valeur
non nulle, d’autant plus faible que le taux de précisaillement est élevé. La contrainte
résiduelle augmente avec la concentration du carbopol, et suit toujours une même loi de
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(a) Fluage à basse contrainte σ ' 0.04σc
en conditions aux limites lisse/lisse
(rouge), rugueux/lisse (noir) et ru-
gueux/rugueux (bleu).
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(b) Fluage à basse contrainte pour diffé-
rentes concentrations de carbopol 0.6% (σ =
0.04σc, en bleu), 1% (σ = 0.04σc, en noir) et
2% (σ = 0.1σc, en rouge).

Figure 3.23 – Effet des conditions aux limites et de la concentration sur le fluage à
basse contrainte, après précisaillement à γ̇p = 100 s−1 pendant tp = 60 s et repos en
oscillant à faible amplitude pendant tw = 300 s.

puissance σr ∼ γ̇−0.2
p avec le taux de précisaillement, mais nous n’avons pas réussi à ob-

tenir une courbe maîtresse satisfaisante en normalisant par la concentration, par le seuil
ou par le module élastique. Dans les conditions aux limites lisse/lisse et rugueux/lisse,
les contraintes résiduelles sont sensiblement identiques, et suivent avec le taux de préci-
saillement γ̇p une loi de puissance d’exposants respectifs −0.22 et −0.2. En conditions
rugueux/rugueux, les contraintes résiduelles sont notablement plus élevées, ce que nous
pouvions aussi voir avec les valeurs de σ0 obtenues dans les expériences de fluage, et
elles dépendent moins fortement du taux de précisaillement, avec un exposant −0.13.
Rappelons que nous avons utilisé des lois de puissance pour décrire l’évolution de la
contrainte résiduelle avec le taux de précisaillement, mais que nos données n’excluent
pas une loi logarithmique.

Mentionnons enfin une tentative de mesure des contraintes résiduelles entre deux
plans rugueux, couverts de papier de verre, de façon à avoir des conditions aux bords
symétriques. Les données sont plus difficiles à interpréter, la relaxation se faisant de
façon très irrégulière et peu reproductible. Les contraintes résiduelles obtenues sont
plus élevées, de l’ordre du pascal, et ne dépendent pas notablement de l’entrefer de la
géométrie.

Ainsi, nous avons vu que nos observations sont robustes en changeant la concentra-
tion ou les conditions aux limites. Le fait de conserver la même phénoménologie pour
une géométrie rugueuse nous permet raisonnablement d’exclure des artefacts liés au
glissement. Il serait intéressant de changer le pH du carbopol, plutôt que sa concen-
tration, ce qui permettrait de changer véritablement la fraction volumique du microgel
φ. Nous envisageons également de recommencer cette étude avec d’autres types de
carbopol, afin de vérifier la généralité de nos conclusions.
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Figure 3.24 – Effet des conditions aux limites et de la concentration sur les contraintes
résiduelles au bout de tw = 600 s à taux de cisaillement nul imposé, suite à un préci-
saillement de durée tp = 60 s.

3.3.4 Recouvrance

Pour finir cette étude rhéologique, intéressons-nous à la dernière étape du protocole
de fluage, à savoir la phase dite de « recouvrance ». Après précisaillement, repos et
fluage, la contrainte est brusquement abaissée à zéro, et nous enregistrons la relaxation
de la déformation au cours du temps. Un exemple d’une telle relaxation est présenté
sur la figure 3.25(a). Nous observons à nouveau des oscillations inertio-élastiques dont
nous ne nous préoccuperons pas, et qui nous empêchent d’exploiter les données aux
temps courts, typiquement inférieurs à la seconde. Nous constatons également que la
déformation semble tendre vers une valeur finie aux temps longs.

La recouvrance a été moins étudiée que le fluage dans la littérature, et souvent de
façon qualitative [Uhlherr05, Kaneda05]. Les études se focalisent généralement sur le
recul initial ∆γ0, observé instantanément quand la contrainte est ramenée à zéro après
la phase de fluage, et sur la déformation finale γf. Quand on augmente la contrainte
appliquée pendant le fluage, la déformation initiale croît tout d’abord linéairement, avec
une pente correspondant au module élastique, puis sature pour des contraintes proches
du seuil d’écoulement, comme cela a été observé dans des verres colloïdaux [Petekidis04,
Le Grand08,Pham08], dans des gels de polymères en étoile [Christopoulou09] ou plus
récemment dans des ferrofluides [deVicente13]. La déformation finale est généralement
non nulle même pour des contraintes en dessous du seuil, traduisant l’irréversibilité des
déformations plastiques se produisant au cours du fluage, et augmente brusquement à
l’approche du seuil d’écoulement [Coussot06,Erni12].

Nous avons tenté d’ajuster nos données par plusieurs lois. Une première proposi-
tion est d’utiliser une somme d’exponentielles, en considérant que la relaxation qui se
produit est d’origine viscoélastique comme ce qui a été proposé pour des dispersions
colloïdales agrégées [Wolthers97]. Dans notre cas, des exponentielles simple ou double



3.3. COMPORTEMENT RHÉOLOGIQUE DU CARBOPOL EN
DESSOUS DU SEUIL 93

0 100 200 3005

10

15

20

t (s)

γ
(%

)

(a) Évolution de la déformation
au cours du temps en échelle li-
néaire.

10−1 101

100

101

t (s)

γ
−
γ

f(
%

)
(b) Qualité de l’ajustement en
somme d’exponentielles.

10−1 100 101 102

10−1

100

t (s)

ln
[A
/(
γ

−
γ

f)]

(c) Qualité de l’ajustement en
exponentielle étirée.

Figure 3.25 – Exemple de recouvrance : suite à un fluage de durée tf = 300 s à
contrainte σ = 5 Pa imposée, nous imposons une contrainte nulle et enregistrons la
relaxation de la déformation. Les courbes rouges en trait plein correspondent à un
ajustement en triple exponentielle selon la loi (3.5) avec γf = 5%, (A1, A2, A3) =
(1.9, 2.3, 4.7)% et (τ1, τ2, τ3) = (3.3, 19.0, 144) s. Les courbes oranges en trait pointillé
correspondent à un ajustement en exponentielle étirée selon la loi (3.6) avec γf = 0.9%,
A = 16%, τ = 139 s et β = 0.29.

donnent des ajustements médiocres, et nous avons principalement utilisé une somme
de trois exponentielles selon la formule

γ(t) = γf + A1e−t/τ1 + A2e−t/τ2 + A3e−t/τ3 . (3.5)

γf, valeur de déformation extrapolée à des temps infinis, correspond à la composante
de déformation irréversible au cours du fluage. Nous définissons le recul initial selon
∆γ0 = γ(t = 0−) − γ(t = 0+) où γ(t = 0−) est la déformation à la fin de la phase de
fluage et γ(t = 0+) = γf + A1 + A2 + A3 est calculé en utilisant la formule précédente.
Comme nous le voyons sur la figure 3.25(b), l’ajustement est tout à fait satisfaisant.

Nous pouvons ajuster les données pour des recouvrances suivant des fluages à dif-
férentes contraintes σ : l’évolution des différents paramètres avec σ est présentée sur
la figure 3.26. Nous nous sommes principalement intéressés au comportement observé
suite à un fluage dans le régime d’Andrade, pour une contrainte σ comprise entre 2 Pa
et 10 Pa. Dans ce cas, nous constatons que les trois temps caractéristiques sont à peu
près indépendants de la contrainte appliquée durant le fluage, et sont respectivement
de l’ordre de 〈τ1〉 = 3.2± 0.6 s, 〈τ2〉 = 21± 7 s et 〈τ3〉 = 150± 60 s. Le recul initial est
quant à lui en relation affine avec la contrainte ∆γ0 = G′1σ + σ1, avec un coefficient de
proportionnalité G′1 = 28 Pa et une contrainte caractéristique σ1 = 0.5 Pa. Ces valeurs
sont tout à fait comparables à celles obtenues pour la déformation initiale en fluage,
confirmant la nature élastique du recul observé. Comme ce qui peut être observé dans
les verres de sphères dures [Petekidis04], cette linéarité se poursuit jusqu’au seuil, sans
signe notable d’inflexion. Nous n’observons pas une saturation claire de ce recul au-
dessus du seuil, mais ne disposons que de très peu de données dans ce régime. Enfin,
nous constatons que la déformation irréversible croît progressivement jusqu’au seuil,
restant de l’ordre de quelques dizaines de pourcents, puis augmente brusquement.
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Figure 3.26 – Évolution des paramètres de la loi exponentielle (3.5) avec la contrainte
appliquée pendant le fluage, de durée tf = 300 s. La zone grisée correspond aux
contraintes seuil mesurées pour différents chargements et les pointillés marquent la
contrainte σ̃ = 2 Pa en dessous de laquelle les fluages sont anormaux.

La somme de trois exponentielles (3.5), bien que rendant parfaitement compte des
données expérimentales et donnant des résultats physiquement raisonnables, est peu sa-
tisfaisante. Nous effectuons en effet un ajustement à sept paramètres, ce qui est toujours
douteux et peu convaincant. En outre, les valeurs des temps caractéristiques obtenues
par des ajustements à une et deux exponentielles se situent entre celles mesurées ici.
Ces éléments suggèrent que la forme fonctionnelle utilisée est inadéquate.

Dans des simulations de gels colloïdaux, il a été proposé d’ajuster la recouvrance
par une exponentielle étirée, ou loi de Kohlrausch-Williams-Watts (KWW), souvent
employée pour décrire la relaxation de systèmes vitreux [Whittle98]. Nous avons donc
tenté d’ajuster nos données de recouvrance par une loi de la forme

γ(t) = γf + Ae−(t/τ)β . (3.6)

Comme nous le voyons sur la figure 3.25(c), l’ajustement obtenu est excellent égale-
ment, et difficilement discernable de l’ajustement en triple exponentielle. Une telle loi
nécessite quatre paramètres libres au lieu de sept pour la triple exponentielle, mais leur
nombre reste suffisamment élevé pour que l’ajustement direct ne soit pas pleinement
satisfaisant. En particulier, le temps de relaxation τ3 obtenu par la relation (3.5) et le
temps τ obtenu par la relation (3.6) sont du même ordre que la durée de l’expérience :
pour trancher, il faudrait mesurer la recouvrance sur des temps beaucoup plus longs.

L’évolution des divers paramètres avec la contrainte de fluage σ, résultant des ajus-
tements avec l’équation (3.6), est tracée sur la figure 3.27. Pour des contraintes dans
le régime d’Andrade, l’exposant semble constant et vaut β ' 0.3. La déformation ir-
réversible évolue de façon plus irrégulière qu’avec l’ajustement précédent, mais croît
cependant avec la contrainte et se situe autour de quelques pourcents. Enfin, le recul
élastique suit à nouveau une loi affine avec la contrainte ∆γ0 = G′1σ+σ1, avec un coef-
ficient de proportionnalité G′1 = 35 Pa et une contrainte caractéristique σ1 = 0.2 Pa. Si
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Figure 3.27 – Évolution des paramètres de la loi exponentielle étirée (3.6) avec la
contrainte appliquée pendant le fluage, de durée tf = 300 s. La zone grisée correspond
aux contraintes seuil mesurées pour différents chargements et les pointillés marquent
la contrainte σ̃ = 2 Pa en dessous de laquelle les fluages sont anormaux.

le module élastique ainsi obtenu est plus proche des valeurs mesurées précédemment,
la contrainte résiduelle caractéristique σr semble un peu faible avec cet ajustement.

Une telle loi donne donc des résultats aussi satisfaisants qu’une exponentielle triple
dans le régime d’Andrade. Il est intriguant de constater que l’exposant β mesuré ici est
comparable à l’exposant d’Andrade α = 0.39 observé pour le fluage. Il a par exemple
été proposé un lien entre le fluage et la recouvrance dans des polymères [Plazek60] :
en notant que la loi d’Andrade est équivalente à une exponentielle étirée aux temps
courts [Chérière97], il est tentant de voir un tel lien dans nos expériences, mais il
serait bien entendu nécessaire d’effectuer une étude beaucoup plus systématique pour
en décider.

Notons enfin que, contrairement à la loi exponentielle qui fournissait un ajustement
très satisfaisant y compris au dessus du seuil, la loi (3.6) donne de mauvais résultats
dans ce régime, indiquant potentiellement une physique différente entre le comporte-
ment en dessous et au dessus du seuil. Là encore, une étude plus approfondie serait
nécessaire pour conclure.

Conclusion de l’étude rhéologique
Dans ce paragraphe, nous avons caractérisé quantitativement le comportement rhéo-

logique de microgels de carbopol en dessous du seuil d’écoulement. Soumis à une
contrainte constante, leur déformation est décrite par la loi de fluage d’Andrade :
après une déformation élastique instantanée, la déformation évolue avec le temps selon
une loi de puissance d’exposant α ' 0.4. Ce résultat reste robuste en modifiant les
conditions aux limites ou la concentration du carbopol utilisé.

À très basse contrainte, typiquement en dessous d’un cinquième du seuil, le fluage
d’Andrade entre en compétition avec la relaxation progressive de contraintes résiduelles,
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emprisonnées dans le microgel lors de son passage rapide d’un état fluidisé à un état
solide. Ces contraintes sont d’autant plus faibles que le cisaillement était intense dans
l’état fluidisé.

Enfin, suite à un fluage, lorsque la contrainte appliquée est ramenée à zéro, un
premier recul instantané, de nature élastique, se produit, puis la déformation relaxe
lentement vers une valeur non-nulle, d’autant plus élevée que la contrainte de fluage
était importante, et qui traduit l’existence de déformations plastiques au cours du
fluage.

Nous garderons ces résultats à l’esprit pour les comparer avec l’expérience de mé-
sorhéologie acoustique présentée dans le paragraphe 3.1.3.

3.4 Comparaison avec la mésorhéologie acoustique
Dans ce paragraphe, nous nous attachons à analyser les résultats obtenus en méso-

rhéologie acoustique, à la lumière de notre caractérisation de la rhéologie macroscopique
du carbopol. Nous utilisons ici le même carbopol, concentré à C = 1% en masse, que
celui qui a été principalement étudié dans le paragraphe précédent. Les résultats pré-
sentés ont été obtenus et partiellement analysés au cours du stage de Louis Villa.

3.4.1 Analyse des données de mésorhéologie
Dans un premier temps, nous reprenons les diverses données acquises avec le dis-

positif ultrasonore et les analysons en utilisant les lois établies en rhéométrie dans le
paragraphe 3.3. Rappelons tout d’abord le protocole utilisé : nous filmons à 300 images
par seconde le déplacement de la bille sous l’effet des ultrasons pendant tUS = 3 s puis
arrêtons l’excitation ultrasonore brusquement, et filmons la relaxation de la bille pen-
dant quelques secondes. Nous attendons ensuite quelques minutes, pour transférer les
images acquises dans la mémoire de l’ordinateur, puis recommençons une expérience
avec une nouvelle intensité acoustique.

Fluage

Considérons tout d’abord la phase de fluage, au cours de laquelle la bille est soumise
à la pression de radiation acoustique, stationnaire, exercée par les ultrasons. Un exemple
de trajectoire est présenté sur la figure 3.28(a).

Une première difficulté pour ajuster les données est de détecter l’instant initial du
fluage : en effet, comme nous le voyons sur la figure 3.3, le générateur alimentant le
transducteur et la caméra filmant le déplacement de la bille ne sont que très approxima-
tivement synchronisés. Or, la détermination de ce temps a une influence considérable
sur les ajustements qui seront effectués par la suite. Nous avons donc fixé un niveau de
bruit pour le déplacement, lié au traitement numérique, et choisissons comme instant
initial le premier temps t0 tel que le déplacement de la bille r(t) reste supérieur au
niveau de bruit pour t ∈ [t0, t0 + 2 s], sachant que les ultrasons sont appliqués pendant
une durée tUS = 3 s. Nous obtenons ainsi des résultats satisfaisants, mais la précision est
médiocre pour les intensités ultrasonores les plus faibles, les déplacements n’excédant
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le niveau de bruit que de peu : nous pouvons considérer que le temps t0 est obtenu avec
une incertitude de 15 ms. Nous prenons t0 comme origine des temps dans la suite.
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Figure 3.28 – Exemple de trajectoire enregistrée en dessous du seuil d’écoulement,
sous une pression P = 2.5 MPa. Le film est enregistré avec 300 images par seconde.
La courbe en trait plein rouge représente l’ajustement en loi d’Andrade (3.7) avec
δr

(f)
0 = 16.4 µm, α = 0.11 et τ = 3.8× 10−10 s. La courbe en trait pointillé orange

représente l’ajustement en loi logarithmique (3.8) avec δr(f)0 = 15.4 µm, A = 1.0 µm et
τ = 2.3× 10−5 s.

Nous essayons tout d’abord d’ajuster nos résultats par une loi d’Andrade

r(t) = δr
(f)
0 +

(
t

τ

)α
(3.7)

en accord avec les observations faites en rhéologie macroscopique. Comme nous l’avons
déjà mentionné, nous ne sondons quasiment pas le régime de contrainte supérieure au
seuil : en ce cas, en effet, la pression de radiation induit une migration importante de
la bille, et il faudrait ensuite la repositionner précisément dans le champ de pression
pour s’assurer de retrouver une force exercée similaire. De plus, le bruit sur les données
est suffisamment important pour rendre difficile la détermination d’une vitesse de la
bille : nous sommes donc contraints d’utiliser un ajustement direct à trois paramètres
de la loi d’Andrade.

Un exemple de résultat est proposé sur la figure 3.28(b). Nous voyons que la loi
d’Andrade donne des résultats corrects, mais moins satisfaisants que pour la rhéologie
macroscopique. En particulier, le comportement aux temps courts est mal décrit par
cette loi. Toutefois, ce régime est extrêmement sensible au choix de l’instant initial, et
il était masqué en rhéologie standard par les oscillations inertio-élastiques. En répé-
tant cet ajustement pour différentes intensités ultrasonores, nous obtenons les résultats
tracés sur la figure 3.29 pour les paramètres α et δr(f)

0 .
L’évolution des paramètres de la loi d’Andrade est tracée en fonction du carré de

la pression ultrasonore P 2 mesurée au centre de la tache focale pour le transducteur
seul, comme présenté dans le paragraphe 2.1.2. En effet, comme nous l’avons vu dans
le paragraphe 2.2.1, la pression de radiation acoustique exercée sur la bille, et donc
la contrainte appliquée, sont proportionnelles à P 2. Nous constatons que l’exposant



98 CHAPITRE 3. VERS UNE MÉSORHÉOLOGIE ACOUSTIQUE

0 10 20 30 40 500

0.1

0.2

0.3

0.4

P 2(MPa2)

α

(a) Exposant d’Andrade α.

0 10 20 30 40 500

20

40

60

80

P 2(MPa2)

δr
(f

)
0

(µ
m

)

(b) Déformation initiale δr(f)
0 . La droite rouge

représente un ajustement affine P 2 = gδr
(f)
0 +

Π avec g = 0.3 MPa2 · µm−1 et Π =
0.5 MPa2.

Figure 3.29 – Évolution des paramètres de la loi d’Andrade (3.7) avec le carré de la
pression P 2 ∼ σ.

d’Andrade obtenu α = 0.1−0.2 est notablement plus faible que celui obtenu en rhéologie
α ' 0.4 et semble augmenter avec la contrainte appliquée. La déformation initiale
évolue linéairement avec la contrainte, en accord avec les observations rhéométriques,
puis semble saturer. Dans ce régime linéaire, P 2 = gδr

(f)
0 + Π2 avec Π2 = 0.5 MPa2,

valeur inférieure à toutes les intensités acoustiques appliquées : il semble donc que les
contraintes résiduelles soient négligeables ici.

Contrairement à l’étude rhéologique, nous ne pouvons suivre le fluage que sur un
temps relativement court, afin de ne pas endommager le transducteur et pour ne pas
saturer la mémoire de la caméra. Nous avons donc à peine accès à deux décades en
temps. L’exposant mesuré étant très faible, il est difficile de conclure catégoriquement
en faveur de la loi d’Andrade : en particulier, un ajustement logarithmique selon la loi

r(t) = δr
(f)
0 + A ln

(
1 + t

τ

)
(3.8)

donne des résultats tout aussi satisfaisants comme nous le voyons sur la figure 3.28(c).
L’évolution des paramètres d’un tel ajustement avec la contrainte appliquée est présen-
tée sur la figure 3.30. Nous constatons que pour P 2 < 20 MPa2, la déformation élastique
initiale obtenue est comparable à celle que donnait un ajustement en loi d’Andrade,
et évolue proportionnellement à la contrainte. La contrainte résiduelle est à nouveau
négligeable devant les forces appliquées. Au-delà de ce régime linéaire, la déformation
sature comme nous l’observions avec la loi d’Andrade, puis augmente brusquement
alors qu’elle diminuait dans le cas d’un ajustement en loi de puissance. Il paraît dès
lors peu raisonnable d’interpréter les résultats obtenus à de telles pressions.

Ainsi, nos observations mésorhéologiques sont en accord qualitatif avec les mesures
au rhéomètre : en dessous du seuil, la loi d’Andrade fournit une description satisfai-
sante du fluage et le déplacement initial de la bille est de nature élastique. Cependant,
l’exposant d’Andrade mesuré par mésorhéologie acoustique est nettement plus faible
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Figure 3.30 – Évolution des paramètres de la loi logarithmique (3.8) avec le carré de
la pression P 2 ∼ σ.

que celui obtenu en rhéométrie classique, laissant ouverte la possibilité d’un fluage lo-
garithmique, et semble augmenter progressivement avec la contrainte appliquée. Enfin,
nous verrons dans le paragraphe 3.4.2 que pour des déplacements supérieurs à quelques
dizaines de microns, la force subie par la bille évolue de façon conséquente à cause d’un
effet subtil de cavité acoustique. Il convient donc d’interpréter avec circonspection les
résultats obtenus pour δr(f)

0 & 50 µm.

Recouvrance

Après l’étape de fluage, les ultrasons sont éteints, et nous suivons la relaxation
progressive de la bille, ce qui correspond à la phase de recouvrance étudiée au rhéomètre
dans le paragraphe 3.3.4. Un exemple d’acquisition est présenté sur la figure 3.31(a).

Nous ajustons les données selon une somme de trois exponentielles

r(t) = rf + A1e−t/τ1 + A2e−t/τ2 + A3e−t/τ3 (3.9)

comme nous l’avons fait pour la rhéologie. Le résultat obtenu rend bien compte des
observations expérimentales, mais à nouveau, le grand nombre de paramètres libres est
peu satisfaisant. Contrairement à ce que nous observions en rhéométrie classique, les
données ne sont pas bien modélisées par une loi exponentielle étirée, l’ajustement ne
parvenant pas à converger. Nous définissons le recul instantané δr(r)0 = r(t = 0+)−r(t =
0−) où r(t = 0−) est la distance parcourue par la bille à la fin de la phase de fluage et
r(t = 0+) = rf + A1 + A2 + A3.

L’évolution des paramètres avec le carré de la pression, c’est-à-dire avec la contrainte,
est tracée sur la figure 3.32. La phénoménologie reste identique à celle observée en rhéo-
logie : les temps caractéristiques ne dépendent pas notablement de la contrainte et sont
nettement distincts les uns des autres, et le recul initial δr(r)0 est proportionnel à la
contrainte appliquée pendant le fluage, avec une pente comparable à celle obtenue
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Figure 3.31 – Recouvrance suite à un fluage de durée tUS = 3 s sous l’effet de la pression
de radiation, avec une pression acoustique P = 2.5 MPa. L’acquisition est effectuée à
une cadence de 300 images par seconde. La courbe rouge correspond à un ajustement
en triple exponentielle selon la loi 3.9 avec rf = 0.9 µm, (A1, A2, A3) = (0.9, 4.9, 1.1)µm
et (τ1, τ2, τ3) = (0.04, 0.30, 2.2)s.
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Figure 3.32 – Évolution des paramètres de l’ajustement en triple exponentielle (3.9)
de la recouvrance avec le carré de la pression acoustique.

pour la déformation instantanée en fluage. La contrainte résiduelle semble négligeable
pour la phase de recouvrance également.

Toutefois, les temps caractéristiques observés 〈τ1〉 = 0.6± 0.1 s, 〈τ2〉 = 0.4± 0.1 s
et 〈τ3〉 = 3± 1 s (3) sont très différents de ceux observés au rhéomètre, le temps le plus
long observé en mésorhéologie étant de l’ordre de grandeur du temps le plus court
de la rhéologie classique. Néanmoins, les mesures sont notablement différentes dans

(3). Les moyennes et écarts types sont estimés pour les points où P 2 > 10 MPa2, pour lesquels les
ajustements sont meilleurs et les paramètres fluctuent moins.
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les deux cas. Le fluage et la recouvrance durent quelques secondes seulement avec la
mésorhéologie acoustique : il n’est donc pas possible d’observer les relaxations sur des
dizaines, voire des centaines, de secondes observées en rhéologie classique. A contrario,
les deux temps les plus courts de la mésorhéologie sont noyés dans le régime d’oscil-
lations inertio-élastiques de la mesure rhéométrique. Dès lors, l’obtention d’un temps
caractéristique en accord raisonnable pour les deux méthodes (〈τ1〉rheol ' 〈τ3〉US) est
déjà un signe encourageant. Notons toutefois que la relaxation à la fin de l’acquisition
semble terminée en mésorhéologie, ce dont nous nous sommes assurés en regardant la
position de la bille quelques minutes plus tard : les relaxations lentes de la rhéologie,
si elles sont visibles, se font sur des échelles inférieures à notre résolution spatiale, de
l’ordre de 0.5 µm. Pour nous en assurer, il serait intéressant de pouvoir allonger la phase
de fluage, de façon à observer la relaxation à partir de déformations plus importantes.

Ainsi, les observations effectuées en mésorhéologie acoustique sont en accord quali-
tatif avec les mesures rhéométriques : le fluage est bien décrit par une loi d’Andrade et
la recouvrance par une somme de trois exponentielles, et les deux étapes commencent
par une déformation instantanée de nature élastique. Cependant, les paramètres des
lois sont notablement distincts dans les deux situations.

3.4.2 Discussion des résultats
Afin de pousser plus loin l’analyse quantitative de nos résultats, il nous est nécessaire

de relier les grandeurs que nous mesurons et imposons dans l’expérience proposée, à
savoir le déplacement de la bille et la pression acoustique, aux grandeurs rhéométriques,
c’est-à-dire la déformation et la contrainte.

Lien entre mouvement de la bille et déformation

Comme nous l’avons mentionné en décrivant l’état actuel des techniques microrhéo-
logiques dans le paragraphe 3.1.2, lors du fluage, l’écoulement généré par le mouvement
du traceur n’est pas rhéométrique. La déformation est donc hétérogène dans l’espace
et ne correspond pas à un cisaillement simple mais contient des composantes de com-
pression et de dilatation. Dès lors, il ne sera pas possible de relier quantitativement nos
mesures rhéométriques et nos observations mésorhéologiques.

Le fluage de matériaux à seuil a été peu étudié en microrhéologie active. De multiples
études ont été menées sur le mouvement d’objets milli- ou centimétriques dans des
fluides complexes [Chhabra07], et le cas des fluides à seuil reste probablement l’un
des plus ardus. La plupart des études se focalisent sur la force exercée sur un objet
tracté à vitesse constante. Le carbopol, de par sa rhéologie relativement simple, a été
principalement étudié [Jossic01, Tokpavi09, Boujlel12b, Boujlel12a, Chevalier13], mais
l’on trouve aussi quelques études dans des suspensions de bentonite [Chafe05] ou dans
des mousses [deBruyn04]. Notons dans ce dernier cas que les auteurs ont également
considéré la relaxation de la force quand la traction de l’objet s’arrête et ont ajusté
leurs données à l’aide d’une somme d’exponentielles, comme nous l’avons fait. Les
travaux numériques sont également nombreux. La majorité d’entre eux se concentre
sur des fluides de Bingham (c’est-à-dire dans le cas où l’exposant de la loi de Herschel-
Bulkley vaut 1) en régularisant la singularité de la courbe d’écoulement à l’approche du
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seuil par une exponentielle abrupte [Papanastasiou87]. Les simulations effectuées sont
principalement consacrées au mouvement de sphères [Beris85, Blackery97, Beaulne97,
Liu02,Liu03] ou de cylindres [Tokpavi08,Putz10].

Cependant, le problème de la traction d’un objet à vitesse constante est distinct
de celui du mouvement obtenu sous l’action d’une force constante [Putz10]. Cette
situation, directement reliée à notre expérience, a été moins étudiée. On note l’étude
de chute de sphères sous l’effet de leur propre poids dans du carbopol [Atapattu95,
Hariharaputhiran98,Putz08,Tabuteau07] ou dans de la laponite [Gueslin09], ou encore
la remontée de bulles dans du carbopol [Sikorski09]. Dans chaque cas, les observations
sont menées principalement au dessus du seuil d’écoulement et non dans le régime de
fluage qui nous intéresse.

Quand ces études s’accompagnent d’une visualisation de l’écoulement, elles montrent,
sans grande surprise, que l’écoulement induit n’est pas un cisaillement simple. Le taux
de cisaillement est hétérogène, avec la coexistence d’une région au repos, loin de l’obs-
tacle, et d’une région fluidisée au voisinage de l’objet. Cette zone fluide a une taille
comparable à la taille de l’objet, et se situe principalement dans son sillage. Ainsi, à
défaut de modèle quantitatif et afin d’estimer un ordre de grandeur de la déformation
induite par le mouvement de la bille, de rayon a, nous considèrerons

γ(t) ' r(t)
a
. (3.10)

Force exercée sur la sphère

La pression de radiation acoustique exercée sur une sphère au centre de la tache fo-
cale d’un transducteur a été calculée dans le paragraphe 2.2.1. Pour obtenir la contrainte
appliquée au fluide, nous considérons comme ordre de grandeur

σ ' Frad

πa2 = P 2

4ρfc2
f
Yp. (3.11)

Pour des billes de polystyrène de rayon a = 150 µm et une longueur d’onde λ = 670 µm,
avec le transducteur utilisé, nous calculons Yp ' 0.56. Cette estimation donne en fait
une borne supérieure à la force, atteinte si la bille se situe exactement au centre de la
tache focale.

Nous prenons comme valeur de pression celle qui a été mesurée au point focal pour
le transducteur seul. Pour estimer la pertinence de cette proposition, nous nous sommes
tout d’abord assurés que la cellule dans laquelle est placé le carbopol ne modifie pas
le champ de pression. Pour ce faire, à l’aide d’un hydrophone à aiguille, nous avons
mesuré le champ de pression à l’intérieur d’une cellule de dimensions similaires à celle
utilisée pour l’expérience, c’est-à-dire un cylindre de diamètre 2 cm et de longueur 6 cm,
positionnée autour de la tache focale, mais dont le fond est évidé pour permettre le
passage de l’aiguille. Le champ de pression obtenu est tout à fait similaire à celui mesuré
en l’absence de cellule, ce qui était attendu au vu de la taille de la cellule, grande devant
celle de la tache focale.

En utilisant une cellule de profondeur variable, nous avons essayé de mesurer l’ab-
sorption des ultrasons par le carbopol, en mesurant en un point donné du champ acous-
tique la pression derrière différentes épaisseurs de carbopol. Nous n’avons pas réussi à
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mesurer une absorption notable sur les quelques centimètres de cabopol traversés. La
mesure effectuée est peu reproductible car elle dépend fortement de la façon dont la
cellule est orientée : en considérant les fluctuations de la pression mesurée pour plu-
sieurs expériences successives, nous pouvons fixer une limite inférieure `abs = 1.5 m à
la distance typique d’atténuation des ultrasons dans le carbopol. En outre, nous avons
mesuré la vitesse du son dans le carbopol et trouvons une valeur égale à celle dans
l’eau, compte tenu des incertitudes de mesure. Ainsi, nous pouvons considérer que le
carbopol a les mêmes propriétés acoustiques que l’eau et que les ultrasons y pénètrent
sans perturbation.

Nous nous sommes également assurés que la membrane utilisée pour sceller la cel-
lule ne perturbait pas notablement le champ de pression pour le transducteur à 5 MHz,
comme nous le verrons par la suite dans le paragraphe 4.2.2. Sans l’avoir vérifié direc-
tement, nous pouvons supposer qu’il en est de même pour le transducteur à 2.25 MHz
employé ici.

Enfin, nous avons vérifié en plaçant de l’encre dans un carbopol que les ultrasons
n’y induisaient pas d’écoulement de streaming. Dès lors, notre estimation de la force
exercée sur la bille paraît raisonnable.

Les quelques rares études tentant de mesurer directement des propriétés rhéomé-
triques, comme la viscosité, à partir du déplacement de billes supposent valide la rela-
tion de Stokes décrivant le frottement fluide exercé sur une bille dans des conditions de
non-glissement. C’est par exemple le cas dans l’étude de Rich et al. qui ont mesuré la vis-
cosité au-dessus du seuil de suspensions de laponite avec des pinces magnétiques, et ont
estimé la valeur du seuil, en accord quantitatif avec les mesures rhéologiques [Rich11].
Cependant, en dessous du seuil, cette relation paraît discutable. Qui plus est, le pré-
facteur dépend notablement des conditions aux limites, et donc de la physico-chimie
de l’obstacle : dans du carbopol, par exemple, des différences notables ont été obser-
vées pour le coefficient de traînée d’objets de rugosités différentes tractés à vitesse
constante [Jossic01]. Nous n’essaierons donc pas d’aller au-delà de simples ordres de
grandeur. Il serait intéressant de reproduire ces expériences avec des billes rugueuses,
pour voir si nous observons des différences quantitatives avec nos présents résultats.

Nous avons de plus vu dans le paragraphe 3.3.2 que lors de son chargement, le
carbopol emmagasine des contraintes résiduelles que nous ne contrôlons absolument
pas dans notre expérience. Dans des études macroscopiques, des effets de mémoire ont
été mis en évidence, se traduisant par une évolution de la force de traînée exercée sur des
billes chutant sous l’effet de leur poids [Hariharaputhiran98] ou l’apparition de chemins
préférentiels pour la remontée de bulles [Sikorski09]. Il est donc tout à fait vraisemblable
qu’au cours des expériences successives, le carbopol piège des contraintes résiduelles.
Néanmoins, comme nous l’avons vu sur les figures 3.29(b) et 3.32(b), l’ordonnée à
l’origine observée dans l’évolution de la déformation élastique initiale avec la pression de
radiation est négligeable : nous pensons donc que les contraintes résiduelles sont faibles
dans notre étude. Cette hypothèse semble également raisonnable car nous utilisons
des volumes de carbopol nettement plus importants qu’en rhéologie et nous laissons le
carbopol relaxer pendant plusieurs heures après le chargement de la cellule avant de
commencer les expériences.
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Évaluation du module élastique et du seuil d’écoulement

Forts de ces ordres de grandeurs, nous pouvons exploiter le coefficient de propor-
tionnalité g ' 0.4 MPa2 · µm−1 obtenu entre la déformation élastique et le carré de la
pression acoustique pour estimer le module élastique :

G = σ

γ0
' P 2

4ρfc2
f
Yp

a

δr0
= gaYp

4ρfc2
f
. (3.12)

Nous obtenons ainsi G ' 4× 103 Pa, ce qui est supérieur d’environ deux ordres de
grandeur à la valeur G = 30− 40 Pa mesurée en rhéologie.

Nous pouvons également essayer d’estimer le seuil d’écoulement : nous voyons qu’en
fluage, la déformation élastique s’éloigne de son comportement linéaire au delà de Pc '
4.5 MPa, ce qui correspond à une contrainte σc ' 1 kPa que l’on peut assimiler au seuil.
Là encore, la valeur obtenue est largement supérieure à celle attendue par la rhéologie.

Il semble donc que nous surestimions la valeur de contrainte ou que nous sous
estimions celle de la déformation. Si nos estimations ne sont certainement valables qu’en
ordre de grandeur, il paraît douteux qu’elles soient aussi éloignées de la réalité. Il est
possible que la déformation du carbopol soit nettement moins étendue spatialement que
ce que nous évaluons, par exemple si le glissement du carbopol sur la bille est important,
auquel cas la zone déformée serait beaucoup plus petite, d’où une déformation locale
plus importante. La prise en compte de la structure spatiale de l’écoulement pourrait
également mener à une différence significative entre la déformation moyenne réelle et
celle que nous calculons ici.

Cependant, comme nous allons le montrer en détails dans le paragraphe suivant,
l’estimation de la force pose un réel problème. Une observation qui nous a surpris au
cours des expériences est la difficulté pour positionner la bille dans le champ de pression
de façon à maximiser son déplacement pour une pression donnée. D’une expérience à
l’autre, en changeant de bille, nous avons pu observer, pour une position de la bille
similaire dans le champ de pression du transducteur, des variations du seuil d’écou-
lement apparent d’un facteur trois. Or, la bille a un diamètre de 300 µm alors que la
tache focale est supposée raisonnablement homogène sur une distance `z = 5 mm : il
devrait normalement être simple de placer la bille au point focal, de manière à obtenir
des mesures reproductibles.

Oscillations de la force acoustique

Afin de mieux comprendre cette grande variabilité des résultats, nous avons décidé
de cartographier directement le champ de force exercé par les ultrasons sur la bille. Pour
cela, nous déplaçons la cellule, et la bille par conséquent, dans le champ de pression. En
chaque position, et pour une même pression appliquée, nous enregistrons le déplacement
de la bille au cours d’une excitation ultrasonore, et mesurons la déformation élastique
initiale, dont nous avons vu qu’elle était proportionnelle à la force appliquée. Ainsi, nous
cartographions la force de pression de radiation. Les résultats obtenus sont présentés
sur la figure 3.33.

Dans le plan transverse (xy), nous retrouvons une carte très similaire à celle cor-
respondant au transducteur seul, que nous avions présentée sur la figure 2.8. Les di-
mensions de la tache focale semblent légèrement plus faibles, ce qui est normal puisque
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Figure 3.33 – Cartographie de la déformation élastique initiale. En chaque point, nous
envoyons une excitation acoustique de durée tUS = 3 s et de pression P = 0.9 MPa et
mesurons la déformation élastique initiale, par un ajustement en loi d’Andrade. Dans
la direction transverse à la propagation des ultrasons, nous sondons une zone carrée de
côté 1.4 mm par pas de 100 µm. Dans la direction de propagation z, nous sondons une
longueur de 8 mm par pas de 200 µm.

nous ne mesurons pas ici la pression, mais une quantité proportionnelle à son carré.
Cependant, dans la direction z de propagation des ultrasons, nous constatons que la
déformation n’est pas homogène mais semble osciller. Afin d’étudier ce phénomène plus
précisément, nous avons effectué une mesure avec une meilleure résolution spatiale le
long d’une ligne dans la direction de propagation des ultrasons et située au niveau du
maximum de pression dans le plan transverse,. La courbe obtenue est représentée sur
la figure 3.34(a).
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Figure 3.34 – Déformation élastique initiale en fonction de la distance au centre de
la tache focale, dans la direction de propagation des ultrasons. Le déplacement dans la
direction z se fait avec un pas 1 µm.

Nous constatons que la force appliquée présente des oscillations modulées par une
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forme rappelant la structure longitudinale de la tache focale. Ces oscillations sont assez
régulières avec une période moyenne λ̃ = 360± 100 µm ' λ/2, qui correspond à la
demi-longueur d’onde des ultrasons. Ce constat fait immédiatement penser à l’existence
d’ondes stationnaires, et à l’apparition d’un effet Farby-Pérot. En effet, la bille réfléchit
partiellement les ultrasons, et l’onde réfléchie peut à son tour être renvoyée par le
transducteur : après un nombre suffisant de réflexions, l’onde acoustique entre la bille et
le transducteur devient partiellement stationnaire, ce qui se traduit par des oscillations
de la pression au niveau de la bille quand celle-ci se déplace. Pendant le temps tUS =
3 s où les ultrasons sont allumés, l’onde a le temps de faire N ∼ `f/cf ∼ 104 allers-
retours entre le transducteur et la bille, ce qui rend plausible la formation d’une cavité
acoustique. Un tel phénomène avait été observé entre un transducteur et l’interface
séparant deux liquides, menant à des effets d’hystérèse sur la déformation de la surface
[Issenmann06].

Afin de vérifier cette hypothèse, nous proposons un modèle unidimensionnel simple
de cavité acoustique, dont le détail présenté dans l’annexe C. Nous considérons une
onde acoustique plane qui se propage dans la direction z entre deux réflecteurs plans
situés en z = 0 et z = L, de coefficients de réflexion en pression respectifs ρ et r,
représentant le transducteur et la bille. La force de radiation exercée sur la bille est
proportionnelle à 〈P 2〉|z=L. En supposant que le transducteur impose sa vitesse, nous
obtenons une force proportionnelle à une fonction Φ définie selon

Φ(L) ≡ A+B cos (2kL)
[C +D cos (2kL)]2

où


A = [1 + r2 + (ρr)2 + (ρr2)2] /2− r (1 + (ρr)2)
B = −ρr(1− r)2

C = 1 + (ρr)2

D = −2ρr
(3.13)

avec k = 2π/λ.
Nous pouvons en outre estimer les coefficients de réflexion. Pour le coefficient de ré-

flexion sur la bille r, nous nous contentons d’appliquer la formule (2.19), pour une onde
plane en incidence normale sur une surface plane, et obtenons r = (Zeau−ZPS)/(Zeau +
ZPS) ' 0.25 où Zeau = 1.5× 106 kg ·m−2 · s−1 et ZPS = 2.5× 106 kg ·m−2 · s−1 dési-
gnent les impédances acoustiques respectives de l’eau et du polystyrène. Le coefficient
de réflexion sur le transducteur peut quant à lui être mesuré selon la méthode proposée
dans [Issenmann07]. Une interface plane entre de l’eau et de l’air se comporte comme
un réflecteur parfait pour les ondes ultrasonores : nous orientons donc le transducteur
perpendiculairement à une telle interface, et envoyons des trains d’ondes ultrasonores
courts et suffisamment peu intenses pour que la pression de radiation ne déforme pas la
surface. L’onde réfléchie sur la surface revient vers le transducteur, sur laquelle elle se
réfléchit en partie, et est partiellement convertie en tension électrique que nous pouvons
mesurer. Le signal électrique observé est représenté sur la figure 3.35.

Notons V0 l’amplitude de l’onde initiale : après n réflexions sur le transducteur,
l’amplitude de l’onde devient Vn = V0ρ

n. Nous ne connaissons pas bien l’amplitude V0,
le signal étant alors perturbé par l’excitation électrique, et préférons prendre comme
référence le premier écho V1 : en échelle logarithmique, Vn/V1 = ρn−1 est une fonction
affine de n, comme nous le voyons sur la figure 3.36(a). Sa pente et son ordonnée
à l’origine nous permettent d’estimer ρ ' 0.8 ± 0.1, l’incertitude étant estimée en



3.4. COMPARAISON AVEC LA MÉSORHÉOLOGIE ACOUSTIQUE107

0 100 200 300 400−1

−0.5

0

0.5

1

t (µs)

V
/V

m
ax

Figure 3.35 – Signal électrique normalisé mesuré en sortie du transducteur ultrasonore,
orienté perpendiculairement à une interface eau/air, suite à une excitation électrique
de durée 10 µs, représentée en rouge. On observe les échos successifs liés à la réflexion
de l’onde à la surface.

répétant la mesure pour plusieurs positionnements du transducteur, l’orientation du
transducteur ayant un effet notable sur le résultat.

0 2 4 6

10−0.5

100

n − 1

V
n
/V

1

(a) Amplitude Vn de l’écho après n réflexions sur
le transducteur. La droite rouge correspond à un
ajustement lnVn/V1 = a(n− 1) avec a = 0.80.

0 1 2 3

0.2

0.3

0.4

0.5

L/λ

Φ

(b) Fonction Φ définie par la formule
(3.13), avec ρ = 0.8 et r = 0.25.

Figure 3.36 – Modèle de cavité acoustique unidimensionnelle.

En utilisant ces valeurs des coefficients de réflexion, la fonction Φ a l’allure tracée
sur la figure 3.36(b). Nous constatons d’abord qu’elle présente la périodicité souhaitée,
égale à la demi-longueur d’onde des ultrasons. Comme c’est le cas dans toutes les cavités
résonantes, les oscillations sont en outre asymétriques, plus piquées sur la partie haute
que sur la partie basse, ce que l’on retrouve dans les observations expérimentales. Enfin,
la valeur de Φ varie d’un facteur deux environ, ce qui coïncide raisonnablement avec
nos observations.

Ainsi, nous pouvons affirmer que les oscillations de la force appliquée à la bille sont
dues à la formation d’une cavité acoustique. Pour rendre compte plus quantitativement
de nos observations, il serait intéressant de développer un modèle plus précis, tenant
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compte de la structure du champ acoustique créé par le transducteur, comme cela est
fait dans [Lee93, Issenmann06], et de la forme sphérique de la bille.

L’existence de ces oscillations explique la difficulté de positionnement de la bille
que nous avons rencontrée : la force subie par la bille varie significativement sur des
distances de l’ordre de la demi-longueur d’onde λ/2 ' 350 µm à 2.25 MHz, et non de
l’ordre de la taille de la tache focale comme nous le pensions initialement. L’amplitude
des oscillations explique aussi la variabilité des seuils mesurés d’un positionnement
à l’autre. Cependant, elle n’est vraisemblablement pas suffisante pour compenser le
désaccord quantitatif entre les valeurs de seuil et de module élastique estimées par la
mésorhéologie et mesurées au rhéomètre.

Outre l’incertitude qu’elles induisent sur la valeur de la force, ces oscillations posent,
un problème d’interprétation des données obtenues : dès que la bille bouge sur une
distance supérieure à quelques dizaines de microns, la force qu’elle ressent évolue no-
tablement. Nous ne sommes donc plus dans une situation de fluage simple, avec une
contrainte appliquée constante, mais dans un cas où la force change au cours du dépla-
cement de la bille, et de façon mal contrôlée. Ce problème apparaît dans nos expériences
de fluage, même pour des valeurs de pression modérées. Il n’affecte cependant pas les
données de recouvrance, puisque le champ de pression est nul durant cette phase.

3.4.3 Conclusions et perspectives
Grandeur et décadence de la mésorhéologie ultrasonore

Comme nous l’avons vu, la mésorhéologie donne des résultats qualitativement sem-
blables à ceux que nous avions obtenus avec le rhéomètre. Cependant, la correspon-
dance quantitative est mauvaise. Une première raison de discordance est celle que nous
venons d’évoquer : l’existence d’oscillations de la force au fur et à mesure que la bille
s’éloigne du transducteur. Cela complique a priori singulièrement l’analyse des données
de fluage et aurait des conséquences plus dramatiques encore pour une étude au-dessus
du seuil. Cependant, ce problème peut être résolu en utilisant des billes plus petites,
comme présenté sur la figure 3.34(b). Pour des billes de diamètre 70 µm, les oscilla-
tions sont très nettement réduites et ne sont plus que de l’ordre de 10% lorsque l’on
parcourt la tache focale. Toutefois, comme nous l’avons expliqué dans le paragraphe
2.2.1, la pression de radiation diminue fortement lorsque l’on réduit la taille de la bille
et les déplacements observés sont nettement plus faibles avec de petites billes. Sur la
figure 3.34(b) correspondant à des billes de diamètre 70 µm soumises à une pression
P = 9 MPa, soit légèrement au-delà de la limite supérieure préconisée par le fabricant,
le déplacement maximal observé est δrmax ∼ 10 µm. Pour comparaison, sur la figure
3.34(a), avec les billes de 300 µm nous obtenions des déplacements δrmax ∼ 100 µm
pour une pression P = 0.9 MPa.

Dès lors, le dispositif conserve son intérêt : des billes de quelques dizaines de micro-
mètres restent relativement grandes devant les tailles typiques de la microstructure du
carbopol, et devant les tailles de particules utilisées en microrhéologie à pinces optiques
ou magnétiques. Au vu de cette difficulté, l’accord qualitatif entre rhéologie macrosco-
pique et mésorhéologie semble donc d’autant plus prometteur. Il n’est pas exclu que
les différences de comportement observées proviennent également d’une physique dif-
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férente à l’œuvre à l’échelle de la bille, comme des conditions de glissement différentes,
ou un effet direct de l’hétérogénéité microscopique du microgel.

Il serait en outre utile de visualiser la déformation du matériau lors du mouvement
de la bille. Nous avons essayé d’incorporer du kalliroscope, un traceur microscopique
utilisé pour imager des écoulements, dans le carbopol, mais il ne s’y mélange pas de
façon satisfaisante. Il serait envisageable d’effectuer de la PIV, en ensemençant le car-
bopol de particules fluorescentes. Il faudrait toutefois s’assurer que l’effet de la pression
de radiation sur les traceurs reste négligeable. Ce sera a priori le cas pour des particules
de quelques microns.

Il est possible de calibrer la force exercée sur la bille en couplant notre dispositif avec
des pinces optiques ou magnétiques, à condition toutefois de parvenir à piéger des billes
suffisamment grosses. Nous pourrions également effectuer des simulations numériques,
afin de calculer la force exercée sur la bille quelle que soit sa position dans le champ de
pression.

Enfin, afin de tester le dispositif, il serait intéressant de travailler avec d’autres sys-
tèmes. En effet, le fluage est difficile à modéliser et est important dans le carbopol :
l’utilisation de matériaux dont la déformation serait principalement élastique permet-
trait une interprétation plus simple des observations, et une comparaison plus directe
avec la rhéologie.

Améliorations du dispositif

Pour pouvoir aller au-delà de l’étude effectuée, diverses améliorations seraient né-
cessaires au dispositif. Comme nous l’avons constaté, diminuer la taille des billes réduit
considérablement l’intensité de la pression de radiation acoustique, et les déplacements
obtenus deviennent faibles, à la limite de résolution de notre macroscope. Il faudrait
donc utiliser un dispositif de visualisation plus efficace, avec un meilleur objectif. Il
serait aussi utile de disposer d’une caméra et d’un ordinateur permettant d’effectuer
des acquisitions plus longues, même à haute cadence.

L’emploi d’excitations plus longues permettrait une meilleure caractérisation du
fluage. Les transducteurs dont nous disposons permettent de monter jusqu’à une durée
tUS = 10 s mais des problèmes d’enregistrement des données se produisent alors avec
l’ordinateur et la caméra que nous utilisons. Un système permettant une synchronisa-
tion efficace de la caméra avec le transducteur permettrait de déterminer précisément
l’instant d’allumage des ultrasons, ce qui simplifierait les procédures d’ajustement des
données.

De plus, si l’on souhaite atteindre des mesures de précision, il faut être capable
de placer précisément la bille dans le champ de pression. Le système que nous utili-
sons pour fixer le transducteur est ici trop rudimentaire pour permettre d’effectuer ce
positionnement de façon satisfaisante.

Enfin, comme nous l’avons dit, il serait extrêmement bénéfique de parvenir à coupler
notre technique à une visualisation de la déformation locale du matériau, comme de la
PIV. En obtenant cette information, nous serions capables de décrire quantitativement
le mouvement du carbopol, et de le relier aux grandeurs rhéométriques.
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Modules viscoélastiques hors équilibre

Une autre perspective concerne la mesure de modules viscoélastiques autour d’une
position déformée. En effet, si l’on envoie une excitation acoustique modulée en ampli-
tude

P = P0[1 + ψ cos (ωt)], (3.14)
la force exercée sur la bille s’écrit

Frad = Frad,0

[
1 + ψ2

2 + 2ψ cos (ωt) + ψ2

2 cos (2ωt)
]
. (3.15)

et la contrainte exercée sur le carbopol est donc

σ = σ0

[
1 + ψ2

2 + 2ψ cos (ωt) + ψ2

2 cos (2ωt)
]
. (3.16)

Ainsi, nous sommes capables a priori de faire de la rhéologie de superposition en ajou-
tant une oscillation à une contrainte constante, ce qui est réalisable avec certains rhéo-
mètres spécifiques. En effectuant de petites oscillations, nous serions capables d’obtenir
les modules viscoélastiques dans une position déformée, et avec de fortes oscillations,
nous pourrions sonder la viscoélasticité non linéaire du matériau. Avec notre dispositif,
la fréquence maximale est limitée aux alentours de 10 Hz par la cadence d’acquisition
de la caméra, et la fréquence minimale l’est autour de 0.3 Hz par sa mémoire. Nous
avons réalisé quelques expériences préliminaires présentées sur la figure 3.37.
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Figure 3.37 – Rhéologie de superposition avec le dispositif ultrasonore.

Comme nous le voyons sur la figure 3.37(a), nous parvenons à faire osciller la bille
autour d’une position déformée. Constatons que le déplacement moyen ainsi que l’am-
plitude de l’oscillation sont suffisamment faibles pour que l’on puisse espérer un impact
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limité de l’effet Fabry-Pérot mentionné ci-dessus. Une transformée de Fourier nous per-
met de vérifier que l’oscillation de la bille se fait bien à la fréquence f imposée par la
modulation de l’onde acoustique, avec une composante harmonique à fréquence 2f
dont l’amplitude croît quand on augmente le taux de modulation ψ, en accord avec la
formule (3.15) (voir figure 3.37(b)). Ici encore, l’estimation du temps d’allumage des
ultrasons est problématique. Nous le déterminons comme correspondant au premier
passage au dessus d’un niveau de bruit donné.

Pour mesurer les modules viscoélastiques du carbopol, nous devons mesurer le dé-
phasage entre l’excitation ultrasonore et le mouvement de la bille. Estimer le dépha-
sage du mouvement de la bille à partir de sa transformée de Fourier est peu précis,
car l’échantillonnage en fréquence est fortement limité par le nombre réduit d’oscilla-
tions mesurées. Ayant constaté que pour les faibles valeurs de ψ, sur lesquelles nous
nous concentrons dorénavant, le mouvement de la bille est purement harmonique, nous
préférons trouver la phase maximisant la corrélation entre la trajectoire de la bille et
un signal sinusoïdal de fréquence f . Les résultats obtenus sont tout à fait satisfaisants
comme nous le voyons sur la figure 3.37(a). Le principal problème d’analyse restant est
l’estimation de l’amplitude et de la moyenne de l’oscillation, cette dernière n’étant pas
stationnaire du fait du fluage sous l’action de la composante continue de la pression de
radiation.

Si nous considérons comme référence des temps le début de l’excitation ultrasonore,
nous ajustons la position de la bille sous la forme r(t) = δr0[1 + χ cos (ωt+ φ)] : la
déformation du carbopol s’écrit donc a priori γ(t) = γ0[1 + χ cos (ωt+ φ)], si nous
négligeons le fluage. Dès lors, en utilisant la loi de Hooke généralisée (1.6) nous avons

G′ = 2ψσ0

χγ0
cosφ et G′′ = −2ψσ0

χγ0
sinφ. (3.17)

Bien entendu, le problème de relier respectivement Frad,0 et δr0 à σ0 et γ0 persiste si l’on
veut effectuer une mesure quantitative. Nous pouvons néanmoins extraire des quanti-
tés proportionnelles aux modules viscoélastiques en fonction de la fréquence, comme
représenté sur la figure 3.37(c), c’est-à-dire que nous pouvons directement mesurer le
rapport tanφ = G′′/G′.

L’estimation de la phase à basse fréquence est assez médiocre, à cause du nombre
réduit d’oscillations observées et de l’évolution de l’amplitude moyenne du fait du
fluage, ce qui mène à des oscillations du module visqueux. La méthode d’analyse reste
donc à améliorer. Nous obtenons des modules croissant légèrement avec la fréquence,
et vérifiant G′ ' 5G′′ ce qui est compatible avec les mesures effectuées au rhéomètre.

Nous avons par ailleurs essayé d’augmenter l’amplitude des oscillations, sans rien
observer de notable, à l’exception de la croissance de la composante harmonique, mais
nous sommes restés dans un régime où la force reste toujours en dessous du seuil. Le
régime où une partie de l’oscillation se produit au-dessus du seuil serait vraisemblable-
ment intéressant, mais le problème d’oscillation de la force à cause de l’effet de cavité
acoustique risquerait de poser alors un problème majeur.

Ces résultats, bien qu’encore très préliminaires, semblent prometteurs et la mesure
de coefficients viscoélastiques pourrait s’avérer d’un grand intérêt pour la description
de systèmes vitreux mous.
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Autres études possibles

Nous ne nous sommes pas intéressés ici à l’effet du mouvement de la bille sur le car-
bopol. Cependant, comme nous l’avons mentionné, le carbopol garde une mémoire de sa
déformation antérieure, et il serait intéressant de voir si l’on peut sonder sa relaxation,
par exemple en considérant des fluages successifs à intervalles rapprochés. Nous pour-
rions ainsi caractériser localement les contraintes résiduelles et leur relaxation. Nous
avons commencé une étude préliminaire de ce phénomène, sans conclusion notable à ce
stade car limitée par la migration de la bille, empêchant une reproductibilité suffisante
des observations.

Enfin, nous avons effectué quelques observations en plaçant plusieurs billes dans le
carbopol. Si elles sont suffisamment éloignées par rapport aux dimensions transverses
de la tache focale, seule une bille subit la pression de radiation, et le mouvement des
autres billes résulte d’un couplage à travers l’élasticité du microgel. Le couplage entre
le mouvement de deux sphères a déjà été étudié dans du carbopol [Merkak06], et nous
aurions ici l’opportunité de le sonder plus précisément et à une plus petite échelle.



Chapitre 4

Fluidification d’un empilement
granulaire

Brav gewühlt, alter Maulwurf !
Karl Marx, Der achtzehnte Brumaire des Louis Bonaparte.
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Dans le chapitre 3, nous avons vu qu’il était possible de mettre en mouvement
une bille unique grâce à la pression de radiation acoustique. Nous souhaitons mainte-
nant étudier l’effet de la pression de radiation sur une assemblée de billes immergées
dans de l’eau, c’est-à-dire sur un empilement granulaire saturé. Après une présentation
générale des milieux granulaires, nous décrivons l’expérience effectuée et les résultats
obtenus. Nous menons en outre des simulations numériques permettant de reproduire
nos observations et proposons un modèle simple pour les expliquer.

Les résultats de ce chapitre ont été publiés dans Soft Matter [Lidon16a].

4.1 Généralités sur les matériaux granulaires
Dans ce paragraphe, nous passons en revue certaines caractéristiques des milieux

granulaires, mais on trouvera une description nettement plus exhaustive dans les mul-
tiples ouvrages et revues qui leur sont consacrés [Jaeger92, Guyon94, Jaeger96, An-
dreotti11].

4.1.1 Spécificités des milieux granulaires
Définitions et difficultés

On appelle milieu granulaire un matériau formé d’un grand nombre de particules
solides et rigides, de taille typiquement supérieure à la centaine de micromètres. Pour
des particules de taille inférieure, mais restant supérieure au micromètre, on entre dans
le domaine des poudres dans lequel les interactions électrostatiques de Van der Waals
tiennent un rôle prépondérant. Enfin, pour des tailles encore inférieures, l’agitation
thermique devient importante et l’on parle de colloïdes.

Sable, piles de médicaments, tas de riz, ceintures d’astéroïdes, etc. : les matériaux
granulaires sont extrêmement divers, en taille et en forme, et omniprésents autour de
nous, que ce soit dans la nature ou dans l’industrie. Ils forment, comme nous allons
le voir, une catégorie très particulière de matériaux mous, dont l’étude est très active
depuis quelques décennies.

D’un point de vue fondamental, la taille caractéristique importante des grains in-
troduit deux sources de difficultés pour décrire la physique des matériaux granulaires.
Tout d’abord, il devient parfois difficile de véritablement distinguer les échelle méso-
scopiques et macroscopiques : les milieux granulaires portent bien leur nom, puisque
leur granularité a une influence cruciale sur leur comportement. Leur description en
termes de milieu continu peut donc s’avérer discutable.

D’autre part, comme nous l’avons dit, les matériaux granulaires ne sont pas sensibles
à l’agitation thermique, du fait de la taille conséquente de leur structure mésoscopique.
Pour donner un ordre de grandeur, évaluons la taille typique ` du mouvement induit par
l’agitation thermique pour un grain de sable, de masse volumique ρ = 2500 kg ·m−3, de
diamètre d = 100 µm dans le champ de pesanteur ~g : en égalant énergie de pesanteur et
énergie thermique, nous avons ρd3g` ∼ kBT et nous obtenons à température ambiante
` ∼ 4× 10−14 m, distance tout à fait négligeable devant toutes les tailles pertinentes.
La température peut certes induire un mouvement des grains via des effets de dila-
tation des grains [Divoux08,Percier13b,Blanc13] par exemple, mais toujours de façon
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indirecte : l’agitation thermique, elle, ne joue aucun rôle. La dynamique du système est
entièrement déterminée par les interactions entre les grains et par leur configuration
spatiale : dès lors, malgré le grand nombre d’éléments, il n’est pas possible d’appliquer
directement une approche de physique statistique standard.

Notons toutefois qu’Edwards a proposé une adaptation de la physique statistique
au cas des milieux granulaires, en remplaçant l’énergie interne par le volume occupé
par l’empilement permettant de reproduire de nombreuses observations expérimentales
[Edwards89].

Interactions

Les interactions entre grains sont de natures multiples [Andreotti11]. Pour des mi-
lieux granulaires secs, elles sont dominées par les forces de contact.

Les grains ne sont, en pratique, pas infiniment rigides et peuvent se déformer lors
de chocs, ce qui se traduit par l’apparition d’une force répulsive ~fn normale à la surface
de contact entre les grains. Pour deux grains sphériques de rayon R, l’élasticité linéaire
permet de relier l’intensité de cette force à l’interpénétration δ entre les grains via la
loi de Hertz

fn = E
√

2R
3(1− ν2)δ

3/2 (4.1)

où E désigne le module d’Young des grains et ν leur coefficient de Poisson. On constate
que cette force est non linéaire, ce qui s’avère une source de complexité pour la des-
cription analytique. En outre, lors d’un choc, une partie de l’énergie est dissipée sous
diverses formes : déformation plastique des grains, rayonnement d’ondes, échauffement
local, etc. Ces phénomènes dissipatifs rendent les chocs inélastiques, et peuvent se dé-
crire empiriquement par l’introduction d’un coefficient de restitution e = v(t+)/v(t−)
compris entre 0 et 1 : il s’agit du rapport entre la vitesse relative v(t+) entre deux grains
après le choc et avant le choc v(t−). Plus e est petit, plus la dissipation est importante.

Par ailleurs, une force de contact tangentielle ~ft existe à cause de la présence de
frottements. Elle peut être décrite par la loi de Coulomb : si l’on note ~vg = vg~t la vitesse
de glissement entre les deux grains, nous avons{

~ft = −µdfn~t si vg 6= 0
‖~ft‖ ≤ µs‖~fn‖ si vg = 0

(4.2)

où µs et µd sont respectivement les coefficients de frottement statique et dynamique
du matériau. A priori, ces deux coefficients sont différents ce qui est à l’origine de
phénomènes d’hystérèse et de l’instabilité de collé-glissé (stick-slip). Cette force est
également dissipative. Nous constatons que dans le cas statique, pour lequel la vitesse
de glissement est nulle, la force tangentielle n’est pas déterminée de façon univoque par
la loi de Coulomb : elle dépend de l’histoire du contact. Cet effet mémoire engendre
une difficulté supplémentaire pour décrire théoriquement les milieux granulaires, et il
implique de prendre des précautions sur la préparation du système pour parvenir à des
résultats reproductibles dans les expériences et dans les simulations numériques.

La spécificité des systèmes granulaires au sein des matériaux mous tient en grande
partie à leur forte dissipation d’énergie, du fait des collisions inélastiques et des frotte-
ments solides que nous venons d’évoquer. Les interactions de contact décrites ici sont
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délicates à prendre en compte dans les simulations : nous en décrirons une modélisation
simple dans le paragraphe 4.3.2.

Pour des grains de petite taille, à la limite du domaine des poudres, des effets
électrostatiques peuvent se faire sentir : en effet, les grains peuvent porter une charge
surfacique, susceptible d’évoluer au cours des collisions par triboélectricité [Waitukai-
tis14]. Ces forces donnent une cohésion aux matériaux granulaires et peuvent avoir
des conséquences significatives sur leur comportement, comme la formation d’agré-
gats [Royer11,Waitukaitis11,Lee15]. De tels effets d’adhésion électrostatique sont très
sensibles à la rugosité des grains.

Dans les matériaux granulaires humides, des ponts d’eau liquide peuvent se former
entre les grains. Cet effet se produit même pour des humidités relatives modérées,
à cause du phénomène de condensation capillaire : pour des surfaces mouillantes, de
l’eau liquide peut condenser entre des grains suffisamment proches, y compris pour des
pressions partielles en eau inférieures à la pression de vapeur saturante [Bocquet98].
Les ponts capillaires ainsi créés forment une nouvelle source de cohésion du milieu
granulaire.

Enfin, dans les milieux saturés, un couplage entre grains apparaît, induit par les
écoulements du fluide dus aux mouvements des grains. Il faut alors tenir compte de
ces interactions hydrodynamiques : les systèmes obtenus sont désignés sous le terme de
suspensions. On opposera les suspensions non-browniennes, pour lesquelles les grains
sont suffisamment gros pour pouvoir négliger l’agitation thermique, aux suspensions
colloïdales pour de plus petits grains.

Gaz, solide, ou liquide ?

Les matériaux granulaires sont un excellent exemple de la diversité de comportement
des matériaux mous : ils peuvent en effet présenter des caractéristiques solides, liquides
ou gazeuses selon les situations, comme nous le voyons sur la figure 4.1 [Andreotti11,
Jaeger96].

(a) Dune du Pyla un jour de grand vent : les grains
emportés par le vent se comportent comme un gaz,
ceux qui coulent en surface de la dune, comme un
liquide, et la dune elle-même, comme un solide. Pho-
tographie « Dune du Pilat Officiel ».

Gaz

Liquide

Solide

(b) Écoulement de billes d’acier sur un
plan incliné sous l’effet de la gravité.
Figure issue de [Forterre08].

Figure 4.1 – Les matériaux granulaires peuvent se comporter comme des gaz, des
solides ou des liquides selon les sollicitations auxquelles ils sont soumis.



118
CHAPITRE 4. FLUIDIFICATION D’UN EMPILEMENT

GRANULAIRE

Un empilement de grains soumis à son propre poids uniquement est statique, et il
est possible de lui appliquer de faibles cisaillements sans induire de déformation plas-
tique : on a donc là un comportement solide. Dans ce régime, le réseau de contacts
entre grains n’évolue pas, et sa géométrie domine les propriétés de l’empilement. Les
exemples ne manquent pas de telles situations et les interactions entre grains donnent
lieu à des effets originaux. Mentionnons par exemple l’un des plus emblématiques :
l’effet Janssen [Tighe07,Ovarlez03,Perge12]. Contrairement à ce que l’on observe avec
un fluide newtonien, la pression au fond d’un empilement granulaire épais n’évolue pas
proportionnellement à sa hauteur mais sature à une valeur constante, du fait de la
redistribution du poids de la colonne dans la direction horizontale par le biais des frot-
tements. En contrepartie, le matériau exerce une force normale aux parois du récipient
qui le contient supérieure à ce que l’on obtiendrait pour un liquide simple de même
densité, ce qui a des conséquences pratiques pour le dimensionnement de silos, par
exemple. Nous étudierons cet état solide de la matière granulaire dans le paragraphe
4.1.2.

Sous un effort de cisaillement plus élevé, des réorganisations de l’empilement se
produisent. Les contacts ont une durée de vie relativement longue et le frottement
tangentiel domine la dissipation : on est dans un régime liquide. Selon la sollicita-
tion extérieure, l’écoulement obtenu peut être plus ou moins intense. Les écoulements
granulaires sont très divers, dans leurs géométries, leurs tailles caractéristiques ou en-
core leurs causes : nous en discuterons plus en détails dans le paragraphe 4.1.3. Les
avalanches et glissements de terrains en sont des exemples géophysiques.

Enfin, sous une agitation plus forte et pour des systèmes plus dilués, les collisions
deviennent plus intenses et plus brèves : on obtient alors un système aux propriétés com-
parables à un gaz, mais dans un régime fortement dissipatif. De tels systèmes peuvent
être obtenus en faisant vibrer un milieu granulaire avec une accélération supérieure
à celle de la pesanteur [Falcon99] : ils sont par exemple intéressants pour des études
fondamentales de physique statistique hors équilibre [Naert12,Mounier12,Lecomte14].
On peut aussi observer des gaz granulaires en laissant tomber des grains sur un plan in-
cliné à faible densité [Azanza99] ou en surface d’écoulements granulaires denses : on se
rapproche alors de situations que l’on peut observer dans des conditions géophysiques,
où des grains sont entraînés par un écoulement d’air ou d’eau.

4.1.2 Empilements solides et plasticité

Lorsqu’un milieu granulaire est fortement confiné, il acquiert une grande rigidité :
il est aisé de s’en convaincre en considérant l’exemple d’un paquet de café sous vide.
La mise sous vide augmente la fraction volumique, jusqu’à ce que les grains entrent
en contact et forment un réseau rigide. Ce durcissement est réversible et près de la
transition, la rigidité augmente très rapidement avec la fraction volumique : cela peut
être exploité pour des problèmes de préhension en robotique, et ouvre la voie à la
création de « robots mous » (soft robots) [Brown10,Jaeger15].

Cette transition est dite de blocage (jamming) et a été étudiée fondamentalement
depuis une vingtaine d’années. Nous décrivons brièvement les connaissances sur le sujet
dans ce paragraphe [Berthier11].
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Transition de blocage idéale

La transition de blocage a initialement été étudiée pour un ensemble de particules
dures, interagissant via un potentiel répulsif à courte distance, et sans frottement.
Lorsque la densité d’un tel système augmente au-delà d’une certaine fraction volumique
critique φJ, les grains entrent en contact et le matériau acquiert un comportement
solide, c’est-à-dire une résistance au cisaillement. Il est possible de débloquer le système
en lui appliquant une contrainte σ suffisante, d’autant plus grande que la compacité
est élevée. La transition de blocage est donc contrôlée par deux paramètres : la fraction
volumique φ et la contrainte de cisaillement appliquée σ.

La fraction critique φJ a été estimée numériquement et apparaît comme univoque-
ment définie à la limite thermodynamique, où elle correspond à la compacité maximale
pour un empilement aléatoire, soit environ 64% pour un système de sphères monodis-
perses en trois dimensions [O’Hern03,Goodrich14]. L’approche de la transition de blo-
cage est associée à la divergence en loi de puissance de diverses quantités, comme le seuil
d’écoulement σc, le module élastique ou la pression aux parois [O’Hern03,Zhang05].

La transition de blocage est en outre associée à une brusque transition entre un
empilement hypostatique, pour lequel le nombre moyen de contacts par grain vérifie
〈z〉 < zc = 2d où d est la dimension du système, vers un système hyperstatique pour
lequel 〈z〉 > zc. Au point de jamming, le système est isostatique. Ce point de vue
permet une description géométrique de la transition [vanHecke10,Liu10].

Expérimentalement, le comportement de nombreux systèmes a été étudié à proxi-
mité du point de blocage. C’est le cas pour des colloïdes répulsifs [Nordstrom10], des gels
colloïdaux [Trappe00], des émulsions [Mason96a,Scheffold14], des systèmes de disques
photoélastiques [Majmudar07] ou encore des mousses [Katgert10].

Le diagramme de phase de cette transition a initialement été proposé par Liu et
Nagel [Liu98] pour des systèmes de sphères dures et est présenté sur la figure 4.2(a). Il
s’applique à de nombreux systèmes issus de la matière molle, comme les gels colloïdaux
[Trappe01], les émulsions [Mason96a,Paredes13,Scheffold14] ou les milieux granulaires
[Cates98], mais aussi dans des systèmes provenant de la matière condensée, comme
les dislocations dans les métaux [Miguel02] ou les vortex dans les supraconducteurs
[Reichhardt14].

Le diagramme de la figure 4.2(a) a subi depuis diverses améliorations [Song08,
Pica Ciamarra10, Haxton11]. En particulier, la distinction entre les transitions vi-
treuse et de blocage a longtemps été confuse et est présentée sur la figure 4.2(b) [Jac-
quin11, Ikeda12]. Les deux transitions peuvent en effet se produire dans les mêmes
systèmes et possèdent de multiples caractéristiques communes, comme l’apparition
d’hétérogénéités dynamiques [Berthier11, Dauchot05, Keys07, Farhadi15] ou d’un pic
bosonique, c’est-à-dire d’un excès de modes de basse énergie par rapport à la pré-
diction de l’élasticité d’un milieu cristallin [Silbert05,Wyart05]. Cependant, elles sont
fondamentalement distinctes. La transition vitreuse est associée à l’augmentation du
temps de relaxation du matériau, qui devient supérieur au temps d’observation : sa
localisation exacte dépend donc de la patience de l’expérimentateur ou du numéricien.
Au contraire, le blocage ne fait appel à aucun temps caractéristique et peut donc être
situé précisément.
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(a) Diagramme initialement
proposé dans [Liu98].

c

(b) Distinction entre transi-
tion vitreuse et de blocage,
proposée dans [Ikeda12].

(c) Diagramme en présence
de frottements proposé par
[Pica Ciamarra11]. µ repré-
sente le coefficient de frotte-
ment entre grains.

Figure 4.2 – Le diagramme de phase du jamming à travers les âges.

Déblocage sous l’application d’une contrainte

Jusque là, nous avons principalement décrit la transition de blocage qui se produit
en augmentant la densité du système. Il est aussi possible de considérer l’effet de la
contrainte appliquée.

Olsson et al. ont mené des études numériques de systèmes de disques répulsifs et
ont considéré leur courbe d’écoulement. La transition de blocage se caractérise par le
brusque passage d’un système rhéofluidifiant à un fluide à seuil [Olsson07, Olsson10,
Olsson11]. En outre, les courbes d’écoulement obtenues peuvent toutes être ramenées à
deux courbes maîtresses, de part et d’autre de la transition : cela indique que le point
de jamming domine le comportement du système y compris dans l’état fluide. Cette
observation rappelle fortement la bifurcation de viscosité que nous avons mentionnée
pour les fluides à seuil dans le paragraphe 1.2.2. À faible cisaillement, le système se
compose d’un ensemble d’agrégats solides en écoulement [Heussinger09].

L’obtention de deux courbes maîtresses a été confirmée expérimentalement pour
des systèmes de colloïdes répulsifs [Nordstrom10] et pour des émulsions [Paredes13,
Dinkgreve15], pour lesquels la fraction volumique peut être convenablement contrôlée.

Conséquences des frottements

Les milieux granulaires, par leur caractère athermique, apparaissent comme un ex-
cellent candidat pour l’étude du jamming. Toutefois, l’existence de frottement solide
dans ces systèmes en complique la dynamique et modifie les propriétés de la transition.
La fraction volumique φJ à laquelle l’empilement se bloque diminue en présence de
frottement [Silbert10], la transition devient hystérétique et sensible à la méthode de
préparation du système [Dagois-Bohy12, Bandi13], et les exposants critiques mesurés
changent [Kovalcinova16].

La conséquence des frottements est l’apparition de chaînes de forces sous l’effet
du cisaillement : à proximité du blocage, le réseau de forces s’organise en chaînes
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le long desquelles les grains sont fortement compressés. Ces chaînes ont été décrites
théoriquement [Cates98] et observées directement dans des simulations [Radjai98] et
des expériences utilisant des disques photoélastiques [Howell99, Zhang10]. Elles sont
extrêmement sensibles aux détails microscopiques du système et à l’histoire du matériau
[Iikawa16].

De nombreuses études se sont intéressées à cette distinction entre jamming friction-
nel ou non conduisant récemment à un concept paradoxal : le blocage par le cisaillement
(shear jamming) [Bi11]. Lorsque le matériau est cisaillé, les frottements sont sollicités
en son sein. Les chaînes de forces sont alors susceptibles de s’organiser et de bloquer
l’écoulement pour des densités plus faibles qu’un matériau non frictionnel. Il est ainsi
possible d’observer des régimes où, sous l’effet d’une contrainte de cisaillement, un
écoulement commence à s’effectuer, puis s’interrompt subitement, en association avec
le blocage du système par les chaînes de forces [Pica Ciamarra11] : le diagramme de
phase résultant est présenté sur la figure 4.2(c). La structure du réseau de forces est
alors fortement anisotrope, orienté perpendiculairement au cisaillement imposé.

Expérimentalement, il est possible de quantifier le réseau de forces pour des sys-
tèmes bidimensionnels en utilisant des grains photoélastiques. De tels grains deviennent
biréfringents sous l’application d’une contrainte, et l’analyse des interférences de biré-
fringence obtenue en lumière polarisée permet de mesurer la contrainte localement
appliquée à chaque grain, comme on le voit sur la photographie 4.3. Cette technique
permet de mener une étude locale de l’évolution du réseau de contraintes sous l’action
d’un cisaillement imposé aux parois [Howell99,Majmudar07,Zhang10], d’une compres-
sion globale [Farhadi15] ou d’une perturbation locale du système, comme l’inflation
d’un grain [Coulais13,Coulais14]. Il a récemment été proposé une nouvelle description
des milieux granulaires bloqués reposant sur le réseau de contraintes, et permettant
d’exploiter des outils de théorie des réseaux [Sarkar13,Tordesillas15,Sarkar16] : sa me-
sure directe apparaît donc comme d’une importance cruciale.

Figure 4.3 – Chaînes de forces dans un empilement cisaillé de disques photoélastiques.
Photographie tirée de [Zhang10].

L’organisation du réseau de contraintes par les frottements est essentielle pour un
phénomène relié au jamming [Hong15] : l’engorgement (clogging). Lorsqu’un matériau
granulaire s’écoule par une ouverture, les chaînes de forces tendent à former des arches
autour de l’orifice, pouvant ainsi interrompre l’écoulement. Ce phénomène a initiale-
ment été étudié pour la décharge de matériaux granulaires [Zuriguel05,Janda09,Rubio-
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Largo15, Hu15], au vu de ses applications pratiques à la vidange de silos, mais peut
également s’observer avec des systèmes actifs comme des moutons [Garcimartín15] ou
encore des humains [Pastor15]. Il est possible de le décrire par un diagramme de phase
analogue à celui du jamming [Zuriguel14].

Plasticité des matériaux granulaires

La description de la transition de blocage nécessite de décrire la dynamique du
système sous l’effet de sollicitations mécaniques. Numériquement, il est possible de
générer une déformation plastique localisée dans un matériau bloqué et d’observer le
champ de déformation qu’elle induit [Shaebani07, Shaebani08, Puosi15] : on constate
qu’il décroît en loi de puissance avec la distance à la perturbation. Des expériences du
même type ne peuvent être menées qu’à deux dimensions, où l’on peut agir directement
sur les grains : la réponse à une oscillation d’un grain a par exemple été mesurée,
donnant des résultats en accord avec les simulations mentionnées [Kolb04,Kolb06].

Il est possible également de réaliser des expériences pour des milieux tridimension-
nels, en suivant la déformation par diffusion multiple de la lumière comme cela a été
fait dans le groupe de Rennes : on parvient ainsi à étudier l’évolution lente d’un empile-
ment granulaire lors de l’enfoncement d’un objet [Erpelding10], du cisaillement par une
pale [Amon12], d’avalanches obtenues en augmentant progressivement l’inclinaison du
milieu [Amon13] ou de tests de compression uniaxiale [Le Bouil14b,Le Bouil14a]. Ces
études montrent que la déformation quasi-statique des matériaux granulaires se fait de
façon intermittente, en des zones spatialement localisées, les « points chauds ». À l’ap-
proche de la fluidification, la fréquence d’apparition de ces points chauds augmente,
et ils s’organisent spatialement pour former une bande de cisaillement. L’apparition
de lignes de cisaillement a aussi été constatée dans des simulations et expériences de
compression d’un matériau granulaire à parois latérales libres [Li15b].

4.1.3 Écoulements de milieux granulaires
À l’opposé du régime bloqué, les milieux granulaires peuvent présenter un com-

portement fluide, à condition que de l’énergie leur soit continuellement apportée en
quantité suffisante. Nous détaillons dans la suite de ce paragraphe les observations
correspondant à ce régime.

Écoulements rapides et dilués : le gaz granulaire

Lorsqu’un milieu granulaire est fortement agité, son comportement ressemble à celui
d’un gaz fortement dissipatif. De multiples théories tentent donc de décrire ce régime
à partir de la théorie cinétique. Pour cela, on décompose la vitesse de chaque grain en
une composante moyenne et une fluctuation

~vi = 〈~v〉+ δ~vi. (4.3)

On peut alors définir une température granulaire selon T = 〈(δ~v)2〉. Il s’agit dès lors de
se ramener à une description de type hydrodynamique par différentes approximations.
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Quand l’agitation devient plus faible, du fait de la forte dissipation, les grains
tendent à former des agrégats [Olafsen98,Baldassarri15,Castillo15] : des contacts per-
sistants se forment alors, violant l’hypothèse de chaos moléculaire sous-tendant la
théorie cinétique, et il est nécessaire de tenir compte d’interactions à plus de deux
corps [Lois06]. On entre dans un régime liquide : cette transition fait encore l’objet de
recherches actives, mais qui sortent de l’objet de ce manuscrit.

Écoulements denses : le liquide granulaire

Les écoulements granulaires denses sont omniprésents dans la nature et leur étude
est nécessaire à la compréhension de multiples phénomènes géologiques [Andreotti11].
Les études fondamentales, expérimentales et numériques, se sont concentrées sur quelques
géométries modèles, présentées sur la figure 4.4. De nombreux résultats expérimentaux
ont été compilés dans des revues [Pouliquen02a,GDRMiDi04].

Figure 4.4 – Géométries usuelles d’étude des écoulements granulaires, schémas tirés
de [GDRMiDi04] : (a) cisaillement simple (b) écoulement de Couette (c) silo (d) écou-
lement sur plan incliné (e) écoulement sur tas (f) écoulement en tambour tournant

La situation la plus simple que l’on puisse imaginer est la cellule de cisaillement
simple : le milieu granulaire est contenu dans une boîte sur les parois de laquelle on
applique une contrainte de cisaillement. Expérimentalement, il n’est pas possible d’at-
teindre ainsi de grandes déformations et cette géométrie n’est donc pas utilisable pour
l’étude d’écoulements. Numériquement en revanche, l’application de conditions aux
bords périodiques permet d’éviter cet inconvénient [Radjai02,daCruz05].

Un autre écoulement rhéométrique, plus adapté aux expériences [Howell99,Mueth00,
Mueth01] mais également étudié numériquement [Koval09,Singh14], est la géométrie de
Couette où le matériau est contenu entre deux cylindres. Dans ce cas, on observe l’ap-
parition d’une bande de cisaillement à proximité du rotor, sur une distance de l’ordre
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de quelques diamètres de grains, le reste du matériau restant immobile. Nous revien-
drons dans la suite sur cette affirmation et verrons qu’un lent mouvement de fluage se
produit en dehors de la bande de cisaillement.

La géométrie du silo a été beaucoup étudiée, en rapport avec l’effet Janssen et les
problèmes d’engorgement. Une première configuration consiste à laisser le matériau gra-
nulaire s’écouler hors d’un récipient par une ouverture, sous l’effet de la gravité. Loin de
l’ouverture, l’écoulement est équivalent à celui que l’on obtient dans une seconde confi-
guration, où l’on abaisse progressivement le fond du récipient comme représenté sur
la figure 4.4(c). Ces situations ont été étudiées expérimentalement [Pouliquen96,Me-
non97,Janda12,Rubio-Largo15] et numériquement [Percier13a,Rubio-Largo15]. Loin de
l’ouverture, le cisaillement est localisé près des parois, sur quelques épaisseurs de grains,
et on observe un écoulement bouchon dans le centre de la conduite. Quand on approche
de l’ouverture, les arches responsables du phénomène d’engorgement mentionné dans
le paragraphe 4.1.2 modifient l’écoulement.

Plus récemment, une géométrie originale a été étudiée, la cellule à fond tournant :
les grains sont placés dans un cylindre, dont le fond est séparé entre un disque cen-
tral et un anneau périphérique, l’un des deux pouvant tourner. L’écoulement généré
a été caractérisé expérimentalement [Fenistein03,Fenistein04,Cheng06,Dijksman10] et
numériquement [Cheng06, Jop08]. Contrairement aux géométrie précédentes, nous ob-
tenons ici une bande de cisaillement vaste, ne restant pas localisée à proximité des
parois. Dans certains des cas mentionnés précédemment, la cellule contient en fait un
cylindre plein en son centre.

Les études d’écoulements sur des plans inclinés sous l’effet de la gravité, tant nu-
mériques qu’expérimentales, sont nombreuses [Pouliquen99, Taberlet03, GDRMiDi04,
Bi05, Saingier15]. Les écoulements obtenus se caractérisent par l’existence d’un angle
minimal pour la mise en écoulement θstart et d’un angle d’arrêt θstop < θstart : la diffé-
rence entre ces deux angles est à l’origine de phénomènes d’hystérèse. Ces angles sont
associés à une épaisseur stationnaire de l’écoulement h(θ).

Enfin, de nombreuses études ont été menées pour des écoulements granulaires à
surface libre, qui ont une application directe en géophysique et dans certains procédés
industriels. Deux géométries ont été particulièrement étudiées : celle de l’écoulement sur
un tas de grains déjà formé [Jop05,Bi05,Jop06,Lefebvre16], représentative de multiples
situations géophysiques, et celle de l’écoulement dans un tambour tounant [Jop05,Bo-
namy02,Taberlet06], intéressante dans le contexte du mélange industriel de matériaux
granulaires. Dans ces deux cas, le taux de cisaillement est constant près de la surface,
puis diminue exponentiellement en s’enfonçant dans le milieu granulaire : nous parlons
alors de fond érodible car il n’y a pas de délimitation claire de la zone en écoule-
ment. Quand le débit de grains augmente, on observe une transition entre un régime
d’avalanches intermittentes et un écoulement continu. Il a été montré pour l’écoule-
ment sur un tas que le frottement sur les parois de la cellule domine la dynamique du
problème [Jop05].

L’étude des écoulements granulaires a été considérablement améliorée par le déve-
loppement des simulations numériques. En effet, il est difficile d’obtenir des informa-
tions sur l’écoulement à l’intérieur du matériau et les méthodes permettant d’effectuer
de telles mesures, comme la diffusion multiple de la lumière [Menon97], ne peuvent pas
résoudre un écoulement rapide. Par conséquent, la plupart des études n’observent que
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l’écoulement de surface. Une alternative possible est l’utilisation de géométries quasi-
bidimensionnelles, en utilisant des grains cylindriques [Pouliquen96], ou en confinant
les écoulements dans des cellules de Hele-Shaw étroites.

Descriptions locales

La recherche d’un formalisme de milieu continu pour décrire les écoulements gra-
nulaires denses reste un sujet ouvert. Une première approche a été développée dans le
cadre des écoulements le long d’un plan incliné, dans le cas où l’épaisseur de l’écoule-
ment est petite devant les distances typiques de variation de la vitesse [Savage89]. Il
est alors possible, en moyennant les équations de Navier-Stokes, d’obtenir des équa-
tions d’évolution, dites de Saint-Venant, qui relient l’épaisseur locale de l’écoulement
et sa vitesse moyenne, à condition de connaître la contrainte exercée par le support sur
le milieu granulaire, pour lesquelles diverses lois empiriques ont été proposées. Cette
approche permet de décrire convenablement diverses propriétés des écoulements [Pou-
liquen02b, Saingier15,Parez16]. Cependant, elle est limitée à des écoulements minces,
ce qui en limite le domaine d’application. En outre, elle doit être complétée pour dé-
crire les écoulements sur fond érodible, où l’interface entre les phases statique et fluide
devient une nouvelle inconnue du problème. Enfin, le choix du frottement basal est
empirique.

Plus récemment, une rhéologie locale, reposant sur l’analyse dimensionnelle, a été
proposée et appliquée à diverses situations [GDRMiDi04,Forterre08, Jop15]. Considé-
rons un milieu granulaire monodisperse, composé de grains sphériques de diamètre d et
de densité ρ, soumis à une contrainte normale P et dont l’écoulement est décrit par un
taux de cisaillement γ̇. Un unique nombre sans dimension caractérise alors le problème,
le nombre inertiel

I = γ̇d

√
ρ

P
. (4.4)

Ce nombre peut se mettre sous la forme d’un rapport I = tP/tc entre le temps ca-
ractéristique de réarrangement d’un grain sous l’effet de la pression de confinement
tP = d

√
ρ/P et du temps caractéristique associé à l’écoulement tc = 1/γ̇.

Alors, la rhéologie du milieu granulaire est décrite par la relation

σ = µ(I)P (4.5)

où σ est la contrainte de cisaillement donnant lieu à l’écoulement. La fraction volumique
des grains φ ne dépend également que de I. Les fonctions µ(I) et φ(I) sont alors
obtenues empiriquement, à partir de simulations et d’expériences. De manière générale,
le coefficient de frottement effectif µ croît avec le nombre inertiel et la compacité décroît.
Les lois

µ(I) = µ1 + µ2 − µ1

I0/I + 1 et φ(I) = φc − (φc − φm)I (4.6)

ont été respectivement proposées dans [Jop05] et [Pouliquen06] afin de décrire les don-
nées expérimentales et numériques. Les paramètres µ1 et µ2 représentent respective-
ment le coefficient de frottement statique et le coefficient de frottement effectif dans
la limite de grands nombres inertiels. I0 correspond à un nombre inertiel caractéris-
tique du matériau, délimitant les régimes d’écoulement lent et rapide. φc correspond
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à la compacité maximale que peut atteindre un empilement aléatoire (φc ' 64% pour
un empilement tridimensionnel de sphères monodisperses) alors que φm représente la
compacité minimale obtenue dans le cas d’un écoulement rapide et stationnaire. Nous
voyons déjà à cette formule ne pourra convenir aux écoulements à grand nombre iner-
tiel, puisque la compacité doit rester positive.

Dans le cas général, le taux de cisaillement n’est pas homogène : on fait alors une
hypothèse de localité, en supposant que la contrainte en un point donné de l’écoulement
est univoquement déterminée par le taux de cisaillement en ce même point. En consi-
dérant un nombre inertiel dépendant de la position, nous pouvons appliquer en tout
point la loi rhéologique obtenue. Une telle approche permet une description satisfaisante
des résultats obtenus pour des écoulements unidimensionnels, comme en cisaillement
simple [GDRMiDi04, daCruz05], pour l’écoulement sur un plan incliné [GDRMiDi04]
ou sur un tas érodible [Jop05].

Cette théorie peut être étendue à trois dimensions en supposant que les axes prin-
cipaux des tenseurs des contraintes σ et des taux de déformation γ̇ sont confondus.
Alors on peut proposer la loi

σ = −P1 + µ(I)P γ̇

γ̇
(4.7)

où nous définissons maintenant γ̇ =
√

tr(γ̇2)/2, le second invariant du tenseur des taux
de déformations [Jop06]. Cette formulation permet de rendre compte d’écoulements
tridimensionnels, comme les ondes de Kapitza observées à la surface d’un écoulement
granulaire sur plan incliné [Forterre06] ou l’effondrement d’une colonne de grains [La-
caze09].

Cependant, cette approche a ses limites. Tout d’abord, si l’on considère des grains
polydisperses ou qui ne sont pas sphériques, d’autres nombres sans dimension, décrivant
la distribution de taille et la forme des grains, vont intervenir dans la description du
système : en particulier, la fraction volumique dépend notablement de ces paramètres.
Des expériences avec des grains de formes variées [Börszönyi08,Wortel15a,Mallogi15]
montrent des différences quantitatives par rapport aux observations pour des billes
sphériques.

Si l’on utilise des grains cohésifs, humides [Singh14] ou en interaction électrostatique
par exemple, l’analyse dimensionnelle fait à nouveau apparaître d’autres paramètres
sans dimension et la description proposée est incomplète. Il est intéressant de remarquer
qu’une analogie peut être faite entre la rhéologie locale présentée ci-dessus pour les
milieux granulaires secs et celle de suspensions dans le régime visqueux, où l’inertie
est négligeable. Dans ce cas, il est possible de mener la même analyse en remplaçant
le nombre inertiel I par le nombre visqueux Iv = ηγ̇/P où η désigne la viscosité du
fluide [Boyer11]. La description de la transition entre les régimes visqueux et inertiel
reste un sujet ouvert.

La limite des grands nombres inertiels n’est pas décrite correctement par l’approche
précédente. Pour des écoulements sur un plan fortement incliné, l’écoulement devient
dilué et le frottement de l’air acquiert une importance notable [Börszönyi06]. Si l’on
considère des grains lancés à grande vitesse sur un plan rugueux, on peut observer un
régime plus surprenant où une couche diluée existe à la base de l’écoulement, corres-
pondant à un effet Leidenfrost granulaire [Taberlet07]. Dans ces régimes, l’écoulement
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dépend notablement du coefficient de restitution, paramètre sans dimension qui n’est
pas pris en compte dans la description rhéologique proposée.

Toutes ces limitations sont explicables par une défaillance de l’analyse dimension-
nelle simple : de nouveaux paramètres sans dimension entrent en jeu dans la physique
du système. Nous allons voir maintenant que la limite de faibles nombres inertiels n’est
pas non plus modélisée correctement par la rhéologie locale décrite par les équations
(4.4) à (4.7).

Écoulements granulaires lents

Dans le régime quasi-statique, de multiples caractéristiques des écoulements granu-
laires ne sont pas prévues par la rhéologie locale [GDRMiDi04,Pouliquen06,Forterre08].
Par exemple, sur un plan incliné, la théorie locale prédit un taux de cisaillement uni-
forme près de la surface libre et du fond, ce qui n’est pas le cas expérimentalement,
et la prédiction devient mauvaise pour des écoulements peu épais. Elle prédit en outre
un angle d’arrêt θstop constant, alors qu’il dépend en pratique de l’épaisseur de l’écou-
lement [Pouliquen99, GDRMiDi04, Börszönyi08]. Pour les écoulements sur un tas, la
rhéologie locale ne parvient pas à rendre compte du profil de cisaillement exponentiel
observé avec la profondeur, du seuil d’écoulement, ni de l’existence d’un régime inter-
mittent à bas débit. Le frottement effectif µ = σ/P mesuré dans des simulations de
cellule de Couette [Koval09] ou lors de la traction d’un intrus dans un empilement bi-
dimensionnel [Seguin16] ne conduit pas à une courbe maîtresse en fonction du nombre
inertiel I. Enfin, dans les géométries de Couette ou à fond tournant, la rhéologie locale
prédit que la taille de la bande de cisaillement tend vers zéro à bas nombre inertiel,
ce qui n’est pas le cas [Jop08]. De façon générale, la théorie présentée plus haut ne
parvient donc pas à rendre compte des écoulements lents ou au voisinage des bandes
de cisaillement.

Il a été constaté qu’à basse vitesse, dans diverses géométries comme le cisaille-
ment simple [Radjai02], le tambour tournant [Bonamy02,Wang15b,Wang15a] ou le
plan incliné [Pouliquen04,Baran06,Staron08], des groupes de grains apparaissent dont
la vitesse est fortement corrélée. Pour un écoulement extrêmement lent, ces groupes
se comportent comme des agrégats solides et dominent l’écoulement [Heussinger09], et
dans le régime bloqué, un événement plastique induit une déformation à longue dis-
tance [Kolb04,Kolb06,Shaebani07,Shaebani08]. Ces observations sont en désaccord avec
l’hypothèse de localité, fondamentale pour la théorie proposée à travers les équations
(4.4) à (4.7).

L’échec de la rhéologie locale à décrire le comportement à bas nombre inertiel repose
donc sur l’apparition d’effets non locaux. Ces effets ont été mis en évidence de façon
spectaculaire dans les géométries de Couette [Reddy11] et en cellule à fond tournant
[Nichol10,Nichol12]. Dans les deux cas, un intrus est placé dans un milieu granulaire
et soumis à une force faible, insuffisante pour le déplacer. Dès qu’un écoulement est
établi dans le milieu granulaire, l’intrus se met à bouger bien qu’il se trouve hors de la
bande de cisaillement, c’est-à-dire dans une zone où les grains semblent immobiles. On
observe donc un effet à grande distance du cisaillement dans le matériau.

Pour aller au-delà de ces observations qualitatives, il est nécessaire d’obtenir une
information spatialement résolue sur la déformation des milieux granulaires lors d’écou-
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lements quasi-statiques. Nous rejoignons ici les problématiques associées à la transition
de blocage, présentées dans le paragraphe 4.1.2. Une manière d’obtenir de telles données
est d’effectuer de la microrhéologie active, en déplaçant un intrus dans un empilement
granulaire.

Une première expérience a été réalisée par Candelier et al., où un grain est tracté
par une force constante dans un empilement granulaire bidimensionnel [Candelier09].
Dans le régime bloqué, on constate que le mouvement du grain est intermittent, et
provoque une déformation à grande distance. Une expérience similaire a récemment
été menée en tractant le grain à vitesse constante au milieu de disques photoélastiques
[Seguin16] : le frottement effectif associé semble indépendant du nombre inertiel, pour
de faibles vitesses de traction. Le mouvement de l’intrus est à nouveau associé à de
vastes recirculations du milieu granulaire, à la formation de chaînes de forces en amont,
que l’on peut voir sur la figure 4.5(b), et d’un sillage à l’arrière, que l’on peut voir sur
la figure 4.5(a). À grande vitesse, la force exercée pour maintenir une vitesse constante
semble diverger quand la compacité de l’empilement se rapproche de la compacité
critique φJ [Takehara14,Takada16].

(a) Observation en lumière nor-
male.

(b) Observation entre polariseur
et analyseur croisés.

Figure 4.5 – Photographies de l’expérience de [Seguin16] : un grain est tracté dans
un empilement de disques photoélastiques.

Une autre expérience consiste à faire tourner un cylindre perpendiculairement à
son axe à l’intérieur d’un milieu granulaire : l’intrus subit alors une force de frottement
indépendante de la profondeur à laquelle il se trouve [Guillard13] ainsi qu’une force
de portance [Guillard14]. Une simulation numérique [Guillard15] montre que le mou-
vement du cylindre est associé à la formation d’une zone de dépression autour de lui,
rappelant la formation d’arches dans les écoulements de silos mais ne s’appuyant pas
ici sur les parois du récipient.

Toutes ces observations appuient l’idée que dans le régime de bas nombres inertiels,
le réseau de forces dans l’empilement entier est modifié par l’existence d’un écoulement,
même localisé.
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Vers une rhéologie non locale

Plusieurs propositions empiriques ont été faites pour rendre compte de ces effets
non-locaux. De nombreux modèles reposent sur l’idée que l’écoulement génère un bruit
mécanique se propageant dans l’empilement, susceptible d’engendrer des déformations
plastiques à grande distance [Pouliquen01,Pouliquen09]. Cette idée est aussi à l’origine
des modèles décrits dans le paragraphe 1.2.2 pour expliquer l’écoulement des fluides à
seuil, et les modèles développés dans ce contexte ont été étendus au cas des milieux
granulaires, en les adaptant à la théorie statistique d’Edwards [Edwards89], comme
les modèles KEP [Kamrin12, Henann13, Henann14] et SGR [Behringer08, Bi09]. Une
théorie de couplage de modes a également été récemment proposée [Suzuki15].

Ces dernières années, il a par ailleurs été suggéré d’utiliser les modèles de fluidité
pour décrire les effets non-locaux, en prenant le nombre inertiel lui-même comme para-
mètre de fluidité. Cette idée est justifiée par les observations d’Amon et al. lors de tests
de compression biaxiale ou d’inclinaison d’une couche granulaire [Amon12,Amon13] :
en effet, la fréquence d’apparition des points chauds, c’est-à-dire des événements plas-
tiques localisés visualisés par diffusion multiple de la lumière, naturellement associée à
la fluidité, est proportionnelle au taux de cisaillement. Une telle approche permet de
rendre compte du fluage logarithmique observé à basse contrainte dans les milieux gra-
nulaires [Nguyen11]. Les effets non locaux peuvent être obtenus par un développement
de type Landau-Ginzburg du frottement effectif avec la fluidité

τ

P
= µ(I)

[
1− `2 ∆I

I

]
(4.8)

où ` est une taille caractéristique empirique. Une telle approche permet de rendre
compte de façon satisfaisante de simulations d’un cisaillement dans un profil de pression
de confinement hétérogène [Bouzid13,Bouzid15].

Enfin, toutes les théories présentées jusqu’à présent considèrent l’état liquide comme
point de départ, et tentent d’y incorporer des effets non locaux pour décrire le com-
portement quasi-statique. Une approche alternative a été développée ces dernières
années, considérant l’état solide comme référence et tentant de décrire l’écoulement
lent comme une perturbation par rapport au système bloqué [Lerner12a, Lerner12b].
Cette approche, applicable aux milieux granulaires ainsi qu’aux suspensions, permet
de connecter les rhéologies locales proposées pour ces deux systèmes tout en les reliant
à des caractéristiques microscopiques du matériau au voisinage du jamming.

4.1.4 Vibrations, acoustique et milieux granulaires
Nous avons vu que les écoulements induisent des fluctuations des contraintes en pro-

fondeur au sein des matériaux granulaires, y compris dans les régions où l’empilement
semble statique. Il est donc naturel de s’intéresser à l’effet de vibrations imposées par
l’extérieur sur la dynamique d’un empilement. En outre, comme nous allons le consta-
ter, une telle étude présente de nombreux intérêts pratiques dans l’industrie (problèmes
d’engorgement, caractérisation acoustique de matériaux, etc.) et en géophysique (sis-
mologie, pédologie, etc.).
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Effet de vibrations sur un empilement granulaire

Nous avons vu qu’un milieu granulaire soumis à des vibrations intenses, de fréquence
de l’ordre de quelques dizaines de hertz, peut se comporter comme un gaz. Pour des
vibrations de fréquences comparables mais d’amplitudes plus modestes, quoique supé-
rieures à l’accélération de la pesanteur, appliquées dans les directions verticale [Um-
banhowar96, Eshuis07] ou horizontale [Heckel15], on peut observer un comportement
liquide, associé à diverses instabilités d’écoulement. Nous n’en discuterons cependant
pas plus en détail dans ce manuscrit et nous nous concentrerons sur des vibrations de
faible amplitude.

Une expérience simple et surprenante consiste à placer un morceau de bois dans
un récipient contenant du sable, puis à taper doucement sur les parois du récipient :
le bâton se retrouve alors piégé et il est même possible de s’en servir comme poignée
pour soulever le récipient. Pour le débloquer, il faut lui appliquer un effort de torsion.
À l’échelle mésoscopique, lors des légers coups sur les parois, le milieu granulaire se
compacte légèrement, et les frottements sont sollicités, formant des chaînes de forces
s’appuyant sur le bâton et sur les parois du récipient. L’évolution des chaînes de forces
sous l’effet de coups extérieurs a récemment été mesurée dans un système bidimension-
nel de disques photoélastiques [Iikawa15].

La compaction d’un milieu granulaire sous l’effet de vibrations mécaniques imposées
à l’ensemble du récipient a été étudiée en détails par diverses équipes depuis une ving-
taine d’années [Knight95,Ben-Naim98, Josserand00,Richard05,Umbanhowar05] : sous
l’effet de vibrations du récipient contenant l’empilement, celui-ci se compacte progres-
sivement, et des phénomènes d’hystérèse apparaissent lorsque l’on effectue des cycles
d’amplitude de vibration. La vitesse de compaction augmente avec l’amplitude de vi-
bration, mais la compacité atteinte aux temps longs diminue. Les résultats obtenus
peuvent être décrits en utilisant la théorie statistique d’Edwards mentionnée précé-
demment.

L’application de vibrations légères permet une réorganisation des contraintes pou-
vant avoir des conséquences importantes sur les problèmes d’engorgement de silos. Il a
été montré que des vibrations modérées diminuent la taille critique de l’ouverture pour
laquelle le blocage se produit. En dessous de cette taille, les vibrations permettent
l’obtention d’un écoulement intermittent, pour lequel la durée moyenne des phases de
blocage diminue quand l’amplitude des vibrations augmente [Janda09, Lozano12, Lo-
zano15].

Des vibrations globales verticales ont un effet important sur la rhéologie d’un empi-
lement granulaire à bas nombre inertiel : le frottement exercé sur une sphère trac-
tée [Caballero-Robledo09] ou sur un disque en rotation [Dijksman11, Wortel14] est
abaissé en présence de vibrations modérées. Il a été montré récemment [Wortel15b] que
les vibrations induisent une lente relaxation de l’anisotropie du réseau de contraintes
d’un empilement qui a été cisaillé. Ces études semblent en outre indiquer une sup-
pression du seuil d’écoulement, confirmée dans le cas de suspensions [Hanotin12,Ha-
notin13,Marchal13]. Lastakowski et al. ont montré que l’utilisation de vibrations ho-
rizontales supprimait l’instabilité de collé-glissé observée pour un patin tracté à force
constante sur un empilement granulaire, au profit d’un régime de glissement continu
pour une force appliquée suffisante [Lastakowski15]. Ces résultats semblent confirmer
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l’idée que les vibrations permettent d’activer l’écoulement dans un milieu granulaire.
Néanmoins, un autre protocole utilisé semble indiquer une conclusion différente.

Pons et al. ont appliqué à une pale plongée dans un matériau granulaire une contrainte
oscillant autour d’une valeur non nulle [Pons15,Pons16]. Les oscillations sont imposées
de façon à ne pas induire de bruit mécanique dans l’empilement granulaire. Dans ce cas,
on observe que le régime de fluage logarithmique constaté en dessous du seuil d’écoule-
ment [Nguyen11], disparaît même pour de très faibles oscillations. En l’absence de bruit
mécanique, l’hypothèse d’un écoulement activé ne peut être employée : en revanche, le
modèle de fluidité décrit dans le paragraphe 4.1.3 permet de rendre compte des obser-
vations. À nouveau, l’observation des points chauds associés à la déformation montre
que leur fréquence est proportionnelle au taux de déformation, justifiant l’hypothèse
de base du modèle. L’écoulement observé apparaît alors comme dû à l’accumulation
progressive de déformations plastiques microscopiques.

Ondes acoustiques dans les milieux granulaires

Nous avons considéré dans le paragraphe précédent des vibrations d’ensemble du
matériau granulaire, pour des fréquences relativement basses de l’ordre de quelques
dizaines de hertz. Ces vibrations sont imposées aux parois du récipient et induisent
un mouvement global de l’empilement. Nous considérons maintenant des oscillations
de longueur d’onde nettement plus courtes et nous nous intéressons à la propagation
d’ondes acoustiques ultrasonores dans un empilement granulaire.

La non-linéarité de la loi de Hertz, caractérisant la compressibilité d’un grain dans
un milieu granulaire, induit une forte dispersion des ondes acoustiques [Wang15a,Lan-
glois15]. Dans des chaînes unidimensionnelles, il est par exemple possible d’observer la
propagation de solitons [Huillard11,Wang15a]. La propagation du son se fait au niveau
des contacts entre grains, et est par conséquence sensible à la pression de confinement
appliquée à l’empilement. Dans un milieu sec, les ondes acoustiques sont peu atténuées,
la dissipation étant faible pour des empilements statiques. En revanche, en présence
d’humidité, la dissipation augmente significativement, d’une part du fait d’un frotte-
ment accru par la présence d’une couche d’eau adsorbée à la surface des grains, et
d’autre part par la dissipation viscoélastique dans les ponts capillaires [Brunet08b].

Nous parlerons dans la suite exclusivement d’ondes de volume, bien que les ma-
tériaux granulaires permettent également la propagation d’ondes de surface [Bon-
neau07,Bonneau08]. Nous nous restreindrons également à l’étude d’ondes d’amplitude
modérées. Pour des excitations plus fortes, il est possible d’observer des ondes de chocs,
dont les propriétés ont été étudiées expérimentalement [vandenWildenberg13b, Santi-
banez16] et numériquement [Gomez12]. Récemment, la propagation de telles ondes a
été observée dans des disques photoélastiques, permettant de suivre la dynamique des
chaînes de forces au sein de l’empilement suite à l’impact d’un intrus [Clark15].

L’expérience la plus simple pour étudier la propagation d’ondes acoustiques dans
un milieu granulaire consiste à y immerger un émetteur et un récepteur. Dans un milieu
tridimensionnel, suite à une excitation harmonique en un point donné, on observe deux
signaux au niveau du récepteur [Liu92,Jia99], comme nous le voyons sur la figure 4.6. Un
premier signal, peu déformé, correspond à la propagation ballistique directe de l’onde.
Ensuite, un signal incohérent arrive, appelé « coda », et qui correspond à la diffusion
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Figure 4.6 – Figure tirée de [Jia99]. Une oscillation unique, de fréquence 500 kHz et
de durée 2 µs, est émise par un émetteur dans un milieu granulaire polydisperse formé
de billes de verre de diamètres d ∼ 0.4 − 0.8 mm, sous une pression de confinement
P = 0.75 MPa. La figure représente le signal acoustique mesuré au niveau du récepteur,
situé à une distance L ' 1 cm de l’émetteur. Il se décompose en deux signaux, l’un,
bref et peu déformé, correspondant à la propagation ballistique directe (E) et l’autre,
long et distordu, au signal diffusé par le milieu granulaire (S).

multiple du signal initial dans le matériau granulaire. Cette coda peut s’analyser, ce
qui permet de sonder l’état d’un matériau granulaire par un analogue acoustique de
la diffusion multiple de la lumière [Jia04]. Le signal ballistique, quant à lui, permet de
mesurer le nombre moyen de contacts par grain le long du chemin suivi par l’onde ainsi
que leur anisotropie [Lherminier14].

Pour des ondes acoustiques plus intenses, il est possible d’exploiter des effets acous-
tiques non linéaires, comme l’auto-démodulation ou la transmission de modulation
entre deux ondes [Tournat04,Zaitsev05]. Contrairement à la méthode précédente, prin-
cipalement sensible au réseau de chaînes de forces, cette technique permet de sonder
les propriétés des contacts faibles et a été exploitée pour observer la relaxation suite
aux précurseurs d’avalanche [Zaitsev08,KiesgendeRichter10] ou à de légères vibrations
globales [Zaitsev14].

Jusque là, nous avons considéré les ultrasons comme une simple sonde de l’état
du matériau granulaire. Ils peuvent cependant induire activement une évolution de la
microstructure. Quand l’intensité des ondes appliquées augmente, le signal s’enrichit
spectralement au cours de sa propagation [Brunet08a, vandenWildenberg13a] et sa vi-
tesse diminue [Jia11,vandenWildenberg13a]. La fréquence de résonance permettant une
transmission optimale du son se déplace quant à elle vers de plus faibles valeurs [Ol-
son Reichhardt15]. Ces observations traduisent un amollissement de l’empilement sous
l’effet des ultrasons. Suite à leur application, l’état du milieu granulaire évolue lente-
ment. Pour des amplitudes modérées, la perturbation est réversible, attribuable alors
à des glissements au niveau des aspérités microscopiques des grains [Brunet08a,Jia11].
Pour des excitations plus intenses, les ultrasons induisent des changements du réseau
de contacts, et le système ne revient pas à son état initial [vandenWildenberg13a]. Les
ultrasons permettent en outre une compaction lente du milieu granulaire [Brunet08a],
se traduisant par un fluage logarithmique qui peut être reproduit par un modèle de
fluidité [Espindola12]. Ces effets des ondes acoustiques sont susceptibles d’induire des
mouvements au niveau de fractures du matériau granulaire [Giacco15] et pourraient
contribuer au déclenchement de répliques sismiques [Johnson05,Gomberg05]
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Toutes ces études considèrent des ultrasons de longueur d’onde grande devant la
taille du grain, et d’intensité relativement modérée : l’effet observé est limité au dé-
clenchement de glissements microscopiques. Ceux-ci peuvent avoir des conséquences
notables sur le comportement du milieu granulaire, mais l’effet des ultrasons est alors in-
direct. Or, nous avons vu que des ondes acoustiques intenses peuvent exercer des forces
stationnaires sur une interface ou sur des particules comme des grains par exemple : il
semble donc possible d’agir directement sur un empilement granulaire pour y induire
de véritables réarrangements macroscopiques. Pourtant, de tels effets des ultrasons sur
des matériaux granulaires n’ont à notre connaissance jamais été démontrés expérimen-
talement : leur mise en évidence et leur étude font l’objet de la suite de ce chapitre.

4.2 Dispositif expérimental

4.2.1 Description de l’expérience
Le matériau granulaire que nous étudions dans cette expérience est composé de

billes de verre de densité 2.5 g · cm−3. Les billes ont été préalablement tamisées, entre
des tamis de maille 500 µm et 630 µm, et la distribution de taille résultante est présentée
figure sur la 4.7(b). Cette distribution a été obtenue en prenant des images des grains à
l’aide d’un macroscope, comme celle présentée sur la figure 4.7(a), et en détectant des
cercles sur l’image seuillée à l’aide de la transformée de Hough. La distribution obtenue
présente deux pics, l’un pour des rayons autour de 200± 30 µm et l’autre pour des
rayons autour de 420± 30 µm. Cependant, cette distribution est surtout indicative :
d’une part, comme on peut le constater, de nombreux grains ne sont pas sphériques et
ne sont pas détectés ou donnent lieu à de faux positifs, et d’autre part, la transformée
de Hough est assez sensible au bruit et détecte de multiples artefacts de petite taille.
Il est donc probable que le pic pour les plus petits rayons soit notablement surestimé.

(a) Photographie des grains. La
barre d’échelle mesure 4.5 mm.
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(b) Distribution de tailles de grains sur un échan-
tillon d’environ 13000 grains.

Figure 4.7 – Distribution de tailles de grains.

Les billes de verre sont placées dans une cellule transparente, qui est ensuite remplie
d’eau, fermée avec une membrane de film alimentaire épaisse de quelques dizaines de
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microns, puis retournée. Les grains sédimentent alors rapidement sur la membrane,
suffisament rigide pour ne pas être déformée sous l’effet de leur poids, et on obtient une
colonne d’environ 1 cm de hauteur. On focalise alors l’onde acoustique émise par un
transducteur ultrasonore en bas de la colonne, comme représenté sur la figure 4.8(a).

AP

GBF

O

y

z

x

(a) Schéma du montage. O signi-
fie ordinateur, GBF, générateur
basse fréquence et AP, amplifica-
teur de puissance.

(b) Photographie de l’empi-
lement. La cellule est large
de 1 cm

Figure 4.8 – Dispositif expérimental.

Plus précisément, la cellule a une hauteur de 3 cm, suffisamment grande pour ne
pas confiner verticalement les grains, une largeur de 1 cm et une profondeur de 0.5 cm.
Ces deux dimensions sont nettement plus faibles, correspondant à quelques diamètres
de grains. Le champ acoustique est focalisé légèrement au-dessus de la membrane,
jusqu’à 2 mm à l’intérieur du matériau, et à proximité de la face avant de la cellule afin
d’améliorer le visualisation.

La cellule est tenue par un dispositif relié à une platine de translation dans trois
dimensions, motorisée par des moteurs pas à pas contrôlés par un ordinateur. Par le
biais de platines de translation micrométriques, nous pouvons également déplacer le
transducteur dans trois dimensions.

Le système entier est placé dans un grand récipient rempli d’eau, de température
non contrôlée mais restant aux alentours de 20.0± 0.5 ◦C durant la période où les
expériences ont été menées. Il est éclairé par un panneau de diodes électroluminescentes
assurant un fond lumineux homogène, et on filme le mouvement du sédiment à l’aide
d’une caméra CCD montée sur un macroscope, permettant d’atteindre une cadence de
300 images par seconde. Un exemple d’image de l’empilement est présenté figure 4.8(b).

4.2.2 Excitation acoustique
Protocole d’excitation

Nous utilisons dans ces expériences le transducteur focalisé de fréquence 5 MHz,
correspondant à une longueur d’onde autour de 300 µm dans l’eau, présenté dans le
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paragraphe 2.1.2. Rappelons qu’il crée une tache de rayon `x = 0.3 mm et de longueur
`z = 2 mm dans la direction verticale.

L’immersion de l’ensemble du dispositif dans de l’eau assure la propagation des
ultrasons avec une atténuation faible, et permet également de refroidir le transducteur.
Pour éviter tout échauffement du transducteur, nous envoyons des trains d’onde de
durée τ = 0.5 s séparés par des temps de repos de 1.5 s, ce qui correspond à un rapport
cyclique de 25%, comme représenté sur la figure 4.9. Pendant l’intervalle entre deux
trains d’onde successifs, le sédiment a toujours le temps de revenir au repos.
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Figure 4.9 – Schéma de l’excitation acoustique : des trains d’onde à f = 5 MHz de
durée τ = 0.5 s sont envoyés sur l’empilement toutes les T = 2 s.

Champ de pression dans le milieu granulaire

Tout d’abord, au vu des dimensions relatives de la cellule et de la tache focale, nous
supposons que les bords de la cellule n’induisent pas une distorsion conséquente du
faisceau acoustique. Nous n’avons toutefois pas moyen de nous en assurer directement,
la cellule ne permettant pas d’y faire passer l’aiguille d’un hydrophone.

Quoiqu’il en soit, il est vraisemblable que l’effet des grains sera beaucoup plus
notable. En effet, ces derniers présentant un fort contraste acoustique avec l’eau, ils
diffusent fortement l’onde ultrasonore, si bien que la structure de la tache focale risque
d’être détruite rapidement au cours de la traversée du milieu granulaire.

Afin de quantifier plus précisément la diffusion par les grains, nous plaçons une
monocouche de grains sur une membrane à une distance ζ au-dessus du transducteur,
dont nous pouvons changer la position, et mesurons le champ de pression derrière la
couche de grain à l’aide d’un hydrophone à aiguille de diamètre 40 µm. La situation
est représentée sur la figure 4.10. Nous envoyons alors des trains d’onde de courte
durée, afin qu’ils n’induisent pas de mouvement dans la couche de grains. Les données
présentées dans ce paragraphe ont été obtenues en juin et juillet 2014, au cours du
stage de L3 de Thibaut Minne, étudiant en physique à l’ENS de Lyon.

Pour des grains situés à une distance ζ ' 2 mm en dessous de la tache focale, le
champ de pression résultant est représenté sur la figure 4.11. Pour comparaison, on
se réfèrera au champ libre présenté sur la figure 2.5. On constate que la structure de
la tache focale est fortement déformée et fortement atténuée (d’environ 16 dB) par
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Figure 4.10 – On focalise le transducteur à une distance ζ derrière une monocouche
de grains reposant sur une membrane et l’on mesure le champ de pression au niveau
de la tache focale.
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Figure 4.11 – On focalise le transducteur à une distance ζ ' 2 mm derrière une
monocouche de grains reposant sur une membrane et l’on mesure le champ de pression
au niveau de la tache focale. L’échelle de couleur correspond au gainG = 20 log (P/Pref),
où Pref correspond à la pression mesurée en l’absence de grains. On constate que l’onde
acoustique est notablement diffractée et atténuée par rapport à la situation en l’absence
de grains (voir figure 2.5).

rapport au champ mesuré en l’absence de grains. Dans le plan transverse (xy), nous
pouvons tracer des profils de pression unidimensionnels P (x, 0, 0) au niveau du point
focal : la figure 4.12 présente les profils mesurés pour différentes valeurs de ζ. On
observe que la membrane ne modifie quasiment pas la structure de la tache focale et
atténue simplement les lobes latéraux du champ de pression. La présence des grains,
sans détruire l’existence d’un maximum de pression central, induit en revanche une
forte atténuation, d’autant plus marquée que la couche se trouve à proximité de la
tache focale.

Ainsi, seuls les grains appartenant aux couches inférieures de l’empilement sont
soumis à une pression de radiation acoustique conséquente. On comprend dès lors
l’importance du réglage de la position verticale du transducteur pour observer des
effets importants : le transducteur doit être focalisé à proximité du bas de la colonne
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Figure 4.12 – Profils de pression unidimensionnels P (x, 0, 0), normalisés par la pres-
sion maximale Pref mesurée dans le même plan en l’absence de grains : (◦) profil libre au
niveau de la tache focale, (�) profil au niveau de la tache focale derrière une membrane
de film alimentaire en l’absence de grains, (�) profil au niveau de la tache focale derrière
une monocouche de grains située au niveau du transducteur (ζ ' 20 mm), (O) profil
au niveau de la tache à une distance ζ = 2 mm au-dessus d’une monocouche de grains,
(4 et insert) profil 1 mm au-dessus d’une monocouche de grains située au niveau de la
tache focale (c’est-à-dire ζ = 0).

granulaire. En outre, notre dispositif de visualisation ne nous permet d’observer que
les grains à proximité du bord de la cellule le plus proche de la caméra : nous focalisons
le transducteur environ un millimètre derrière la paroi afin d’observer un écoulement
plus intense au niveau de la paroi.

Il nous est donc impossible de quantifier précisément la force exercée sur le milieu
granulaire. L’intensité de cette force est vraisemblablement proportionnelle à la pression
P mesurée au centre de la tache focale pour une onde libre : nous utiliserons donc cette
grandeur pour décrire l’intensité de l’excitation acoustique par la suite.

4.2.3 Premières observations expérimentales
Lorsque la pression acoustique est suffisante, on observe une importante recircula-

tion des grains à l’intérieur du sédiment. Nous caractérisons dans un premier temps
l’écoulement des grains au cours d’une excitation unique.

Mise en écoulement de l’empilement

À l’aide de la caméra, nous filmons l’empilement granulaire à une cadence de 300
images par seconde durant une excitation ultrasonore d’une durée de 0.5 s à intensité
constante. Nous pouvons alors analyser par PIV sur les films obtenus, en utilisant
les codes Matlab PIVlab. Il est important de garder à l’esprit que nous observons
uniquement l’écoulement à proximité du bord de la cellule. Il faut donc rester prudents
dans l’interprétation quantitative des profils de vitesse obtenus.

Nous décidons ainsi de n’exploiter que l’ « aire fluidifiée » Af. Pour la mesurer, nous
choisissons tout d’abord un niveau de bruit, dû à l’acquisition et à l’analyse des images,
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défini comme égal à la vitesse maximale mesurée par PIV sur un sédiment au repos.
Nous comptons alors pour chaque image le nombre de cellules de PIV dont la vitesse
est supérieure au niveau de bruit : en multipliant le nombre obtenu par la surface de
la cellule de PIV, nous obtenons Af.
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Figure 4.13 – Aire fluidifiée en fonction du temps pour P = 0.27, 0.81 et 1.2 MPa.

Nous obtenons ainsi l’aire fluidifiée Af(t) à chaque instant. Le résultat est présenté
sur la figure 4.13. À basse intensité acoustique, le sédiment reste au repos. Pour des
intensités modérées, quelques réarrangements se produisent et la colonne granulaire
est légèrement poussée vers le haut, puis trouve un nouvel état bloqué. Quand les
ultrasons sont arrêtés, les grains retombent sur la membrane. Enfin, à haute intensité,
un écoulement continu apparaît. Par ailleurs, comme nous le voyons sur la figure 4.14,
l’extension de la zone fluidifiée croît avec l’intensité des ultrasons.

(a) P = 0.27 MPa (b) P = 0.81 MPa (c) P = 1.2 MPa

Figure 4.14 – À l’image du sédiment, on superpose en rouge la zone fluidifiée au cours
de l’excitation ultrasonore pour différentes intensités. La cellule a une largeur de 1 cm.

Interprétation

Il est donc possible de fluidifier un empilement granulaire à l’aide d’ondes acous-
tiques. Le mouvement induit peut a priori résulter de la compétition entre diverses
forces : le poids et le frottement entre grains qui s’oppposent à la mise en mouvement
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d’une part, et la pression de radiation et le streaming acoustique, moteurs de l’écou-
lement d’autre part. Essayons de quantifier plus précisément l’effet de ces différentes
forces.

Comme nous l’avons vu dans le paragraphe 2.2.1, le calcul de la pression de radiation
acoustique exercée sur un objet n’est pas aisé, même pour des champs de pression
simples. Nous ne prétendrons donc pas obtenir une valeur précise de la force de radiation
subie par un grain de l’empilement. Calculons la force exercée sur un grain au bas de
la colonne granulaire. Un premier ordre de grandeur peut être obtenu en utilisant la
formule (2.43) qui donne la pression de radiation Πrad s’exerçant sur une interface plane
entre un fluide de densité ρf, d’impédance acoustique Zf et où le son se propage à la
vitesse cf = Zf/cf, et un milieu d’impédance acoustique Zo et où le son se propage à la
vitesse co :

Πrad =
[
1 +

(
Zf − Zo

Zf + Zo

)2
− cf
co

4ZfZo

(Zf + Zo)2

]
P 2

2ρfc2
f
. (4.9)

Nous pouvons alors estimer la force exercée sur une sphère de rayon r = d/2 comme
Frad ∼ Πradπr

2. Pour une bille de verre (ρo = 2.5× 103 kg ·m−3, co = 5600 m · s−1)
de rayon r = 400 µm dans de l’eau (ρf = 1.0× 103 kg ·m−3, cf = 1500 m · s−1),
nous obtenons pour P = 1 MPa une force Frad ' 2× 10−4 N ' 26mg, avec m le poids
d’un grain et g l’intensité de la pesanteur.

Cette estimation est bien entendue simpliste du point de vue acoustique. Nous pou-
vons la raffiner en utilisant la formule (2.44) : nous obtenons alors Frad ' 1.9× 10−5 N '
2.9mg avec les paramètres utilisés dans l’estimation précédente. Cependant, comme
nous l’avons vu, le calcul est fait pour une bille seule, située exactement au point focal
du transducteur et en négligeant la viscosité. Nous retiendrons que l’ordre de grandeur
de la force exercée sur un grain au bas de l’empilement est de l’ordre du poids d’un
grain.

Nous avons montré dans le paragraphe 2.2.2 que l’onde acoustique, du fait de son
absorption par l’eau, induit en outre un écoulement de streaming de vitesse ~vs [Ligh-
thill78]. En modélisant la tache focale par un cylindre de rayon `x et de longueur `z, loin
de tout obstacle, nous avons obtenu la formule (2.57), donnant la vitesse de streaming
au point focal

vs = ω2`2
x

2ρ2
f c

5
f

(
1
3 + ζ

4η

)
ln

√

4`2
x + `2

z + `z√
4`2
x + `2

z − `z

P 2 (4.10)

où ω = 2πf est la pulsation de l’onde, et η et ζ sont respectivement les viscosités
de cisaillement et de compression du fluide. Dans notre expérience, f = 5 MHz, `x =
0.3 mm et `z = 2 mm ce qui donne une vitesse typique dans de l’eau vs ' 2 cm · s−1.

En conséquence de cet écoulement, deux forces vont s’exercer sur les grains :
— d’une part, une force de traînée visqueuse que nous estimons, le nombre de Rey-

nolds à l’échelle du grain Re = ρf vsr/η étant de l’ordre de l’unité, via la relation
de Stokes Fvisc = 6πrηvs ' 1× 10−7 N ' 0.03mg,

— d’autre part une force inertielle due à un terme de masse ajoutée [Maxey83]
Finert = 3mf‖(~vs ·

−→∇)~vs‖ ∼ 3mfv
2
s /2`z, où mf correspond à la masse de fluide

déplacée par la sphère : dans les conditions de l’expérience, nous obtenons Finert '
1× 10−7 N ' 0.02mg.
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Ainsi, les forces dues au streaming acoustique sont négligeables devant la pression de
radiation. Cette hiérarchie est en outre probablement nettement plus marquée puisque
la formule (4.10) est obtenue en l’absence de tout obstacle. Or, la présence de la mem-
brane au bas de la cellule et des grains limite fortement la mise en place de l’écoulement
et nous surestimons par conséquent Fvisc et Finert. Notons enfin que l’on a Frad ∼ P 2,
Fvisc ∼ P 2 et Finert ∼ P 4 : pour les pressions considérées dans nos expériences, la
pression de radiation acoustique reste la force dominante, les forces ayant été calculées
pour une pression proche de la valeur maximale accessible à notre transducteur.

Nous pouvons donc expliquer la mise en écoulement du sédiment granulaire : sous
l’effet de la pression de radiation, les grains situés au fond de l’empilement sont poussés
vers le haut et induisent le déblocage puis une recirculation du reste de l’empilement.
Notons que le milieu granulaire reste toujours dense à proximité de la tache focale avec
les billes de verres, contrairement à ce que nous évoquerons dans le paragraphe 4.6.4
pour des billes de polystyrène.

4.3 Principe des simulations numériques

4.3.1 Dynamique moléculaire
Les progrès de la miniaturisation des composants électroniques a permis au cours

des dernières décennies une impressionnante amélioration des capacités de calcul nu-
mérique. L’outil informatique permet, grâce à des méthodes adéquates, une résolution
approchée suffisamment précise d’équations ou de systèmes d’équations différentielles
pour effectuer de véritables expériences numériques pour des systèmes dont les équa-
tions constitutives sont connues.

Pour la simulation de dynamique des fluides, on peut distinguer deux types de mé-
thodes : d’une part, des approches de type milieu continu, pour lesquelles on tâche de
résoudre les équations décrivant l’échelle méscoscopique (équations d’Euler, de Navier-
Stokes, etc.), et d’autre part, les approches de dynamique moléculaire [Allen87], inté-
grant directement les équations de la dynamique à l’échelle microscopique.

Afin de rendre compte de nos observations, nous avons décidé d’utiliser un code de
dynamique moléculaire de sphères déformables adapté au cas des milieux granulaires
[Wolf96], permettant la description de situations variées pour de grandes assemblées de
grains en un temps de simulation raisonnable. À chaque pas de temps de la simulation,
nous intégrons les équations du mouvement de chaque grain afin d’obtenir sa trajectoire,
et nous avons ainsi accès à chaque instant à la position et à la vitesse de chaque grain,
ainsi qu’aux diverses forces auxquelles il est soumis.

Plus précisément, nous considérons une assemblée tridimensionnelle de N grains,
indexés par un entier i ∈ J1, NK, de rayons ai aléatoires tirés selon une loi uniforme
sur un intervalle centré sur 1. La polydispersité résultante, contrôlée par la largeur de
l’intervalle, permet d’éviter la cristallisation de l’empilement. Les grains sont contenus
dans une boîte rigide de dimension L×W ×H.

À chaque pas de temps, nous commençons par calculer la force exercée sur chaque
grain. Outre une éventuelle force extérieure (comme la pesanteur par exemple), un
grain subit des forces de la part des grains ou des murs avec lesquels il est en contact.
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Il nous faut donc déterminer quelles collisions se produisent. Naïvement, il faudrait
calculer toutes les distances ‖~ri − ~rj‖ entre couples de grains (i, j) et trouver la force
associée chaque fois que la séparation est inférieure à ai+aj. Cela représente N(N−1)/2
distances à calculer, ce qui ralentit inutilement la simulation, le nombre de contacts
réels étant nettement inférieur (1).

Afin d’augmenter l’efficacité du code, nous utilisons la méthode des cellules liées.
Nous quadrillons l’espace de simulation avec une grille de pas 2.5〈a〉, légèrement su-
périeur au diamètre d’un grain, et attribuons à chaque grain une des cellules de cette
grille : deux grains ne peuvent entrer en collision que s’ils sont dans la même cellule ou
dans des cellules voisines. Nous créons donc deux objets : un tableau tridimensionnel T
de taille Nx×Ny×Nz correspondant au nombre de cellules dans chaque dimension, et
une liste L de taille N , dont toutes les valeurs sont initialisées à 0. Pour chaque grain,
nous commençons par calculer dans quelle cellule (nx, ny, nz) il se trouve :
— si T (nx, ny, nz) = 0, la cellule est vide, et nous lui attribuons alors la valeur i :
T (nx, ny, nz) = i.

— si un grain k < i est déjà placé dans cette cellule, T (nx, ny, nz) = k : nous
attribuons alors L[i] = k et remplaçons la valeur de la cellule par T (nx, ny, nz) = i.

Dès lors, à la fin de la boucle, il est simple de connaître quels grains se trouvent dans
la cellule (nx, ny, nz) : il suffit de regarder la valeur de T (nx, ny, nz), puis de remonter
la liste L. Pour trouver les collisions que le grain i peut subir, on regarde dans quelle
cellule il se trouve, puis on calcule la distance le séparant des grains de la même cellule
ou des cellules adjacentes. De la sorte, il n’y a besoin que de calculer quelques distances
(une dizaine typiquement) pour chaque grain, réduisant considérablement la complexité
algorithmique du code, en particulier pour un grand nombre de particules.

Une fois les collisions détectées, il nous faut calculer les forces associées. Avant
de rentrer dans le détail du modèle de force utilisé pour les simulations de milieux
granulaires, achevons la description de l’algorithme. Le mouvement de chaque grain est
régi par l’équation de Newton

mi
d2~ri
dt2 =

∑
j 6=i

−→
F j/i +−→F ext

i ≡
−→
F i (4.11)

où −→F j/i représente la force exercée par le grain j sur le grain i, non-nulle seulement si
les deux grains sont en collision, et −→F ext

i représente les forces extérieures appliquées au
grain i, incluant également la force exercée par une paroi avec laquelle le grain serait
en contact. Nous pouvons effectuer les développements limités suivants{

~ri(t+ dt) = ~ri(t) + ∂t~ri(t)dt+ ∂2
t ~ri(t)dt2

2 + ∂3
t ~ri(t)dt3

6 +O(dt4)
~ri(t− dt) = ~ri(t)− ∂t~ri(t)dt+ ∂2

t ~ri(t)dt2
2 − ∂3

t ~ri(t)dt3
6 +O(dt4) . (4.12)

d’où, en sommant ces deux équations et en utilisant (4.11),

~ri(t+ dt) = 2~ri(t)− ~ri(t− dt) +
−→
F i

mi

dt2 +O(dt4). (4.13)

(1). Pour un empilement monodisperse tridimensionnel, la coordinence maximale est de 12, soit
beaucoup moins que N(N − 1)/2.
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Cette méthode d’intégration, dite de Verlet, nous permet, connaissant les positions
des grains aux temps t et t−dt, d’approximer leurs positions au pas de temps ultérieur
t + dt avec une erreur d’ordre quartique en le pas de temps. Il nous reste à initialiser
le système : pour ce faire, nous répartissons les grains sur un réseau cubique de pas
supérieur de 25% au diamètre moyen d’un grain, avec un léger bruit aléatoire, et leur
donnons une vitesse initiale nulle. Nous laissons alors les grains sédimenter sous l’effet
de la gravité, modélisée par une force constante appliquée à chaque grain, et obtenons
ainsi un empilement initial aléatoire et dense.

Jusqu’ici, la description de l’algorithme de dynamique moléculaire n’est pas spéci-
fique aux systèmes granulaires : il peut s’appliquer tel quel à tout système particulaire
à interactions de contact. Si les interactions entre particules sont à courte portée, la
méthode des cellules liées devient approximative mais reste viable tant que la taille des
cellules est supérieure à la portée des interactions.

4.3.2 Interactions entre grains
Rentrons maintenant dans la spécificité des matériaux granulaires [Schafer96,Wolf96].

Nous avons décrit dans le paragraphe 4.3.2 les interactions de contact existant entre les
grains. Pour un contact entre deux grains i et j donnés, la force considérée comporte
une composante normale au plan de contact, liée à l’élasticité et à la dissipation dans
le grain, et une composante tangentielle, due au frottement solide : −→F j/i = ~fn + ~ft.

Force normale

La force normale élastique exercée entre deux sphères déformables est donnée par la
loi de contact de Hertz fn ∼ δ3/2 où δ = (ai+aj)−‖~ri−~rj‖ est l’interpénétration entre
les deux sphères, à laquelle il faut ajouter une composante dissipative, liée par exemple
à des déformations plastiques à l’intérieur des grains. Un tel modèle est complexe à
mettre en oeuvre, et nous préférons représenter la force normale par un oscillateur
harmonique amorti

fn = −κδ − γδ̇ (4.14)

où κ représente un coefficient de raideur élastique et γ un coefficient de dissipation
visqueuse. Rappelons que lors d’une collision, δ = (ai + aj)− ‖~ri − ~rj‖ est positif.

Le choix de cette force impose la durée des collisions : en effet, l’équation régissant
l’interpénétration de deux sphères au cours d’une collision s’écrit

m

2 δ̈ + γδ̇ + κδ = 0 (4.15)

le facteur m/2 provenant du fait que l’on se place dans le référentiel barycentrique
des deux grains. Donc dans le cas considéré d’une dissipation suffisamment faible, où
γ <

√
κm/2, nous avons

δ(t) = a0 exp
(
−γt
m

)
sin

√2κ
m
−
(
γ

m

)2
t

 (4.16)
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en imposant que le choc commence à t = 0. Ainsi, le temps de collision, durée séparant
deux annulations successives de δ, et le coefficient de restitution, rapport des vitesses
avant et après le choc, valent respectivement

∆tcoll = π

√
m

2κ

(
1− γ2

2mκ

)−1/2

(4.17)

e = exp
(
−γ∆tcoll

m

)
= exp

− π√
1− γ2

2mκ

. (4.18)

La durée de collision contraint le choix du pas de temps : afin de résoudre correc-
tement les interactions entre grains, il est nécessaire de choisir dt � ∆tcoll. Afin de
satisfaire à cette condition tout en conservant un temps de calcul raisonnable, nous
simulons généralement des grains notablement plus mous que ceux considérés dans
l’expérience. Néanmoins, l’interpénétration maximale observée pour nos simulations
δmax ' 0.8〈a〉 reste inférieure au rayon des grains.

Force tangentielle

Il nous reste à rendre compte de la composante tangentielle de frottement solide
entre grains. Notons ~vg = vg~t la vitesse de glissement. La force de frottement tangentielle
est déterminée par la loi de Coulomb, présentée sur la figure 4.15(a) :{

~ft = −µdfn~t si vg 6= 0
‖~ft‖ ≤ µs‖~fn‖ si vg = 0

(4.19)

où µs et µd sont respectivement les coefficients de frottement statique et dynamique
du matériau. A priori différents, ils sont à l’origine de phénomènes d’hystérèse et de
l’instabilité de collé-glissé. Nous négligerons cependant ce problème dans la suite, consi-
dèrerons qu’ils sont égaux et les noterons µ. Un autre problème persiste cependant : la
force tangentielle au repos est indéterminée, dépendant de l’histoire du contact consi-
déré. Afin de pallier cette difficulté, il est par exemple possible de régulariser la loi
de Coulomb, comme présenté sur la figure 4.15(b), en raccordant les zones à vitesse
de glissement positive et négative par un segment de pente finie à faible vitesse de
glissement. Cependant, une telle approximation ne permet pas de rendre compte de
l’existence de frottements dans un empilement statique.

Une solution plus satisfaisante est proposée par le modèle de Cundall [Cundall79].
En notant ut =

∫
vgdt le déplacement tangentiel d’un grain par rapport à l’autre, on

modélise la force par un ressort tangentiel de raideur kt avec une saturation de la force
donnée par la loi de Coulomb, soit

~ft = −min (ktut, µfn)~t. (4.20)

4.3.3 Modélisation de l’expérience
Forces subies par les grains

Nous avons présenté dans le paragraphe 4.3.2 la façon dont nous modélisons l’inter-
action entre les grains. Nous traitons de la même façon les collisions entre les grains et
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ft/fn

vg

µ

−µ

(a) Loi de Coulomb.

ft/fn

vg

µ

−µ

(b) Loi de Coulomb régularisée.

Figure 4.15 – Modèles de frottement solide.

la paroi du domaine de simulation, en considérant la paroi comme un grain immobile,
avec les mêmes coefficients de frottement. Une force aisée à ajouter est la pesanteur,
prise comme une force constante agissant sur chaque grain, proportionnelle à sa masse.

Nous faisons le choix de simuler des grains secs, ce qui est discutable, puisque le
fluide exerce une force de traînée visqueuse sur les grains. A minima, nous pourrions
supposer le fluide immobile et introduire une force de Stokes sur chaque grain, mais
cela ajoute un nouveau paramètre à la simulation, la viscosité du fluide. De plus, pour
obtenir un modèle réaliste, il nous faudrait également simuler la mise en mouvement du
fluide, ce qui nécessiterait un code beaucoup plus sophistiqué. Par souci de simplicité,
nous allons donc considérer que le seul rôle du fluide dans nos expériences est de
permettre la transmission des ultrasons.

Enfin, il nous faut modéliser la pression de radiation acoustique. Une modélisa-
tion réaliste devrait prendre en compte la modification du champ de pression par la
présence des grains, dont nous avons vu qu’elle était importante dans le paragraphe
4.2.2. Cependant, modéliser un tel couplage est difficile : nous nous trouvons dans le
régime où la taille des grains est comparable à la longueur d’onde des ondes, pour
lequel la description de l’interaction avec l’onde est incertaine. Nous préférons donc à
nouveau conserver un modèle le plus simple possible, et considérons la pression de ra-
diation acoustique comme une force appliquée à chaque grain, d’intensité spatialement
inhomogène. Nous adoptons une force de répartition gaussienne

−→
F rad = F exp

(
− x2

2σ2
x

)
exp

(
− y2

2σ2
y

)
exp

(
− z2

2σ2
z

)
~ez (4.21)

représentée sur la figure 4.16. Dans la direction transverse, nous choisissons une ex-
tension spatiale σx = σy = d comparable aux dimensions de la tache focale. Dans la
direction de propagation, nous avons vu que seuls les grains des couches inférieures de
la colonne subissent une pression de radiation conséquente : nous choisissons σz = 2.5d
afin de rendre compte de cet effet.
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Figure 4.16 – Champ de force à répartition gaussienne modélisant l’effet de la pression
de radiation acoustique dans la simulation.

Afin de comparer les résultats numériques et expérimentaux, nous définissons PDEM =√
F comme une pression, attendu que la force de radiation acoustique est proportion-

nelle au carré de la pression comme nous l’avons vu dans le paragraphe 2.2.1.

Protocole de simulation

Tout d’abord, les grains sont disposés sur un réseau cubique de pas supérieur à la
taille du grain, avec un bruit aléatoire, et nous les laissons sédimenter sous l’effet de
la gravité. L’empilement obtenu est désordonné, avec une compacité φ typiquement
comprise entre 0.55 et 0.65, comme représenté sur la figure 4.17.

Figure 4.17 – Image de l’empilement granulaire initial.

Nous ajoutons ensuite la force de radiation Frad pendant un temps tUS avant de
laisser le sédiment reposer pendant le même temps. Divers protocoles seront envisa-
gés dans la suite : l’évolution du système pendant une unique excitation d’intensité
F donnée (paragraphe 4.3.4), pour une succession d’excitations à la même intensité
(paragraphe 4.4.1), ou pour des excitations successives dont l’amplitude est cyclée (pa-
ragraphe 4.4.2).

Choix des paramètres numériques

Avant de lancer une simulation, il est nécessaire de déterminer de multiples para-
mètres. Tout d’abord, nous choisissons les dimensions de l’espace de simulation comme
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(L,W,H) = (10, 20, 50)d, comparables aux dimensions de la cellule dans l’expérience,
et nous simulons N = 7500 grains, de façon à ce que le sédiment au repos forme une
colonne de hauteur approximative 20d, là encore comparable à l’expérience.

Nous considérons des grains de diamètres choisis uniformément entre 0.8 et 1.2,
assurant un diamètre moyen d = 1 et un écart-type de 0.11d. Nous ne tenons pas
compte de la population de petits grains observés sur la figure 4.7 dont nous avons
dit qu’elle était surestimée, et prenons une polydispersité comparable à celle de la
population de gros grains.

Comme nous l’avons mentionné plus haut, le pas de temps dt de la simulation
doit être choisi inférieur au temps de collision ∆tcoll qui dépend de κ : pour diminuer
la durée de la simulation, il est profitable de choisir une raideur faible. Cependant,
lorsque la raideur est trop faible, on peut observer la propagation d’ondes acoustiques
dans l’empilement granulaire, se traduisant par des oscillations de diverses grandeurs,
et on obtient de fortes valeurs de l’interpénétration δ des grains. Afin d’illustrer ce
phénomène, considérons la relaxation de la colonne granulaire après avoir appliqué la
force Frad pendant tUS. Nous pouvons par exemple considérer l’évolution au cours du
temps de l’énergie cinétique moyenne de l’empilement, définie par

〈Ec〉 = 1
N

N∑
i=1

mi~v
2
i

2 (4.22)

où ~vi désigne la vitesse du grain i. Comme on le voit sur la figure 4.18(a), quand κ
diminue, des oscillations de plus en plus lentes apparaissent. Le choix du coefficient
d’amortissement γ intervenant dans la force tangentielle est quant à lui contraint par
la nécessité de se placer dans un régime suramorti γ <

√
mκ/2, pour m et κ fixés.

En prenant γ = 10, m = 1 et κ = 104 quelques oscillations sont observables mais
s’atténuent rapidement. Le temps de collision associé vaut alors dtcoll = 0.02 et le
coefficient de restitution, e = 0.80.
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(a) Relaxation de l’énergie ciné-
tique de l’empilement après ap-
plication de la force Frad : κ =
5× 104 (◦), 104 (�), 103 (O), 102

(�) pour m = 1, γ = 10 et
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(b) Relaxation de l’énergie ciné-
tique de l’empilement après ap-
plication de la force Frad : de
bas en haut, dt = dtcoll/α avec
α = 400, 80, 40, 20, 4 pour m =
1, γ = 10 et κ = 104.
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Figure 4.18 – Choix des paramètres de simulation.
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Il nous faut également choisir le pas de temps dt : il est nécessaire qu’il soit inférieur
au temps de collision, mais il est avantageux de le choisir le plus grand possible pour
limiter le temps de simulation. Comme on le constate sur les figures 4.18(b) et 4.18(c),
l’énergie cinétique dans l’empilement au repos 〈Ec〉repos, qui reflète le niveau de bruit
numérique de la simulation, augmente avec dt. Nous choisissons pour la suite dt =
5× 10−4 = dtcoll/40.

Nous devons ensuite déterminer le coefficient de frottement µ, dont nous rappelons
qu’il a été choisi identique pour les interactions entre grains ou avec les murs. La
plupart des résultats présentés par la suite correspondent à µ = 0.1. Il s’agit d’un choix
arbitraire, qui peut sembler un peu faible puisqu’il correspondrait à un angle de repos
arctanµ ' 5°. Cependant, il ne s’identifie pas en réalité avec le coefficient de frottement
macroscopique du matériau granulaire µmacro [daCruz05,Taberlet07] : µmacro augmente
doucement avec µ, et seul le cas µ = 0 est singulier. L’expérience est en outre réalisée
dans l’eau. Notre choix n’est donc pas déraisonnable.

Enfin, nous choisissons pour le frottement solide une constante de raideur kt = 3300,
en accord avec les préconisations de [Schafer96]. Ce jeu de paramètres a été utilisé dans
un code reposant sur le même principe pour simuler l’effet de cycles de températures
sur une colonne granulaire [Percier13b].

L’ensemble du code est écrit en langage C. Il a été adapté d’un code initialement
écrit par Nicolas Taberlet, avec l’aide de ce dernier.

4.3.4 Résultats des simulations
Nous étudions tout d’abord le mouvement des grains résolu en temps au cours

d’une excitation unique. Nous connaissons la vitesse de chaque grain à chaque pas de
temps et nous avons estimé le bruit numérique précédemment : nous pouvons donc
compter à chaque instant la fraction de grains dont la vitesse excède le niveau de bruit√
〈Ec〉repos/m. Cela nous permet de définir un volume fluidifié Vf au cours du temps.

Les résultats obtenus pour différentes valeurs de PDEM sont représentés sur la figure
4.19.
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Figure 4.19 – Volume fluidifié Vf normalisé par le volume total des grains Vtot en
fonction du temps pour PDEM = 4.4, 9.5 et 11, de bas en haut.

Nous retrouvons, en changeant l’intensité de la force acoustique, les trois régimes
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observés dans l’expérience et décrits dans le paragraphe 4.2.3, avec l’existence d’un
seuil pour la fluidification de l’empilement. Notons cependant que, contrairement à
l’expérience où aucun mouvement n’est détectable à très basse amplitude d’excitation,
nous observons toujours un mouvement, même léger, des grains dans la simulation.
Cela peut tout d’abord être dû au fait que nous ne voyons dans l’expérience que les
grains au voisinage immédiat de la paroi, et nous ne pouvons donc exclure l’existence de
légers réarrangements plus en profondeur dans l’empilement. Par ailleurs, la présence
du fluide dans l’expérience contribue vraisemblablement à limiter la mise en mouvement
du matériau.

La simulation nous permet d’avoir un aperçu quantitatif du profil de vitesse à
l’intérieur du milieu granulaire. Nous représentons sur la figure 4.20 le profil de vitesse
lagrangien dans une tranche au centre de la cellule, moyenné sur la durée de l’excitation,
ainsi que le contour de la zone fluidifiée.
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Figure 4.20 – Profil de vitesse dans une tranche au centre de la cellule, moyenné sur
la durée de l’excitation. La zone fluidifiée est entourée en rouge.

Nous constatons que les écoulements obtenus par la simulation numérique sont en
accord qualitatif avec les observations expérimentales.

Une analyse résolue en temps de l’état de contrainte de l’empilement au cours d’une
excitation serait intéressante : nous pourrions ainsi tester dans cette configuration les
prédictions de la rhéologie locale présentée dans le paragraphe 4.1.3.

4.4 Caractéristiques de la fluidification

À travers les premières expériences et simulations précédentes, nous avons vu qu’au-
dessus d’une pression seuil, la pression de radiation acoustique permet de débloquer et
de fluidifier un empilement granulaire, puis nous avons caractérisé l’écoulement induit.
Dans ce paragraphe, nous nous intéressons aux caractéristiques physiques sous-jacentes
à cette transition en nous efforçant de décrire l’état du milieu granulaire. Pour cela,
nous utilisons deux protocoles distincts qui nous permettent de mettre en évidence des
phénomènes d’hystérèse et d’intermittence associés à la fluidification de l’empilement.
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4.4.1 Intermittence
Protocole

Dans un premier temps, nous envoyons des séries d’excitations à amplitude constante
sur le sédiment, préalablement compacté par deux cycles d’amplitude consécutifs (voir
paragraphe 4.4.2). Rappelons que l’excitation ultrasonore dure 0.5 s et qu’elle est suivie
d’un temps de repos de 1.5 s au cours duquel l’empilement retombe sur la membrane
et retourne dans un état statique. Nous numéroterons les excitations par un indice np,
plus pertinent ici que le temps écoulé.

Filmer le sédiment au cours de l’excitation ultrasonore génère des fichiers volu-
mineux, et les données obtenues sont longues à traiter par PIV. Afin d’obtenir une
statistique suffisante sur nos expériences, nous utilisons ici une autre méthode, plus
rapide, pour déterminer l’aire fluidifiée, dont nous testerons la pertinence quantitative
dans le paragraphe 4.4.2.

Nous prenons des photographies de l’empilement entre chaque excitation ultraso-
nore : en effectuant la différence (figure 4.21(c)) de l’image après (figure 4.21(b)) et
avant l’excitation (figure 4.21(a)), nous pouvons repérer les zones où un mouvement a
eu lieu. En comptant sur la différence le nombre de pixels d’intensité supérieure au ni-
veau de bruit, déterminé à partir des fluctuations d’intensité lumineuse pour des images
du sédiment au repos, nous obtenons l’aire totale fluidifiée A au cours de l’excitation.

(a) Image de l’empilement avant
excitation.

(b) Image de l’empilement après
excitation (P = 1.2 MPa).

(c) Différence entre les deux
images.

Figure 4.21 – Illustration de la méthode de différence d’images.

Nous pouvons reproduire numériquement ce type de protocole. Nous avons constaté
que, contrairement à l’expérience, des cycles d’amplitude n’induisent pas de compaction
notable de l’empilement simulé : nous ne commençons donc pas les simulations par deux
cycles préalables. L’expérience numérique nous donne accès à la position de chaque
grain à chaque instant. Afin d’obtenir une observable comparable, nous définissons le
volume fluidifié V par une excitation donnée comme le volume occupé par les grains
ayant bougé sur une distance supérieure à leur diamètre entre les états au repos avant
et après excitation.

Résultats

Que ce soit dans l’expérience (figure 4.22(a)) ou dans la simulation (figure 4.22(b)),
pour des amplitudes de pression « intermédiaires » (P ' 0.7 − 1 MPa dans l’expé-
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rience, PDEM ' 9.5 − 10.5 dans la simulation), on constate que la fluidification est
intermittente.
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(a) Exemple d’intermittence pour l’expérience,
pour P = 0.83 MPa.
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(b) Exemple d’intermittence pour la simula-
tion, pour PDEM = 10 MPa.

Figure 4.22 – Exemples de signaux intermittents dans l’expérience et la simulation,
respectivement l’aire fluidifiée A et le volume fluidifié V . On normalise les signaux par
leur valeur maximale (respectivement Amax et Vmax). L’indice np désigne le nombre
d’excitations qui ont été appliquées à l’empilement.

À partir de signaux comme ceux présentés sur la figure 4.22, il est possible, en choi-
sissant un seuil, de mesurer la fraction φ d’excitations ayant induit une fluidification. Le
seuil choisi pour les données expérimentales est tracé en pointillés sur la figure 4.22(a),
il correspond au triple du niveau de bruit observé pour un sédiment au repos. Pour la
simulation, nous considérons qu’une excitation a fluidifié le sédiment si au moins deux
grains se sont déplacés sur une distance supérieure à leur diamètre. L’évolution de φ
avec l’amplitude des ultrasons est tracée sur la figure 4.23. Nous nous sommes assurés
qu’une modification raisonnable des seuils choisis ne modifie pas notablement la courbe
obtenue.

La courbe expérimentale correspond à une moyenne effectuée sur les données résul-
tant de différents remplissages de la cellule (toujours sur une hauteur approximative
de 1 cm) et différents réglages de la position du transducteur, ainsi que sur différents
protocoles incluant un temps de repos plus ou moins long après les cycles de compac-
tion initiaux. L’intermittence observée est indépendante du bruit mécanique extérieur,
certaines données ayant été obtenues en journée avec la présence de personnes dans la
pièce, et d’autres ayant été obtenues de nuit.

On constate qu’à haute intensité ultrasonore (P > 1 MPa ou PDEM > 10.5), toutes
les excitations ultrasonores fluidifient le matériau (φ ' 1), alors qu’il reste au repos (φ '
0) à basse intensité (P < 0.5 MPa ou PDEM < 9). Pour des intensités intermédiaires,
la fluidification est intermittente. Il y a donc un accord qualitatif entre la simulation
et les expériences. Nous ne pouvons pas comparer les données quantitativement en
l’absence de lien exact entre PDEM et P : les échelles de la figure 4.23 ont été décalées
de façon ad hoc afin de faire grossièrement coïncider les deux courbes. En particulier,
leurs zéros ne coïncident pas, ce qui n’est pas physique. Cependant, des simulations
préliminaires ont montré que l’intermittence persiste pour d’autres valeurs du coefficient
de frottement µ, mais se décale vers les forces plus importantes : des simulations menées
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Figure 4.23 – Fraction d’excitations induisant une fluidification en fonction de l’am-
plitude de l’onde. En bleu sont tracées les données expérimentales, moyennées sur
divers protocoles donnant des résultats similaires. En rouge sont tracées les données
numériques. La courbe continue noire correspond au résultat du modèle décrit dans le
paragraphe 4.5, pour 1000 excitations successives.

à un coefficient de frottement bien choisi permettraient probablement d’obtenir des
courbes concordantes en fixant une origine similaire pour les deux pressions.

La simulation nous permet en outre de caractériser plus précisément l’écoulement
observé en calculant par exemple le champ d’énergie cinétique moyenne, moyenné sur
l’intégralité de l’excitation, comme représenté sur la figure 4.24.
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Figure 4.24 – Cartes d’énergie cinétique moyennées dans la profondeur de la cellule
et sur l’ensemble des excitations, en distinguant le cas échéant les sédiments fluidifiés
des sédiments restant statiques.

On constate que l’énergie cinétique moyennée sur la durée de l’excitation et la taille
de la zone fluidifiée augmentent avec l’intensité de la pression de radiation. On peut
en outre, dans le cas où la fluidification est intermittente, effectuer la moyenne sélec-
tivement sur les excitations induisant une fluidification ou non. On observe à nouveau
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que l’énergie cinétique et la zone en mouvement sont plus grandes dans le cas où une
fluidification a été détectée. Pour observer plus précisément cette distinction, on peut
calculer la température granulaire moyenne de l’ensemble de l’empilement au cours de
l’excitation, comme tracé sur la figure 4.25.
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Figure 4.25 – Énergie cinétique moyenne du sédiment au cours de l’excitation en
fonction de l’intensité de la force : en rouge, sédiments fluidifiés au cours de l’excitation,
en noir, sédiments non-fluidifiés statiques.

On constate que les états fluidifiés et les états statiques ont des énergies cinétiques
moyennes nettement distinctes. Cette observation n’est en rien surprenante, mais elle
permet de valider le critère choisi pour distinguer les deux types d’empilement.

Analyse structurelle

Afin de préciser l’origine microscopique de l’intermittence, nous avons exploité la
myriade de données fournies par la simulation, en nous concentrant sur la description
de l’état de contrainte du matériau. Nous cherchons à identifier une éventuelle caracté-
ristique l’état de l’empilement qui permettrait de prédire son comportement au cours
de la prochaine excitation. Pour ce faire, nous caractérisons l’état moyen de l’empi-
lement, d’une part pour les empilements qui vont être débloqués lors de la prochaine
excitation, et d’autre part pour ceux qui vont rester statiques.

La simulation nous donne en effet les forces exercées sur chaque grain à chaque
pas de temps : nous pouvons ainsi, en moyennant à une échelle mésoscopique, calculer
le tenseur des contraintes. Pour un empilement granulaire au repos, le tenseur des
contraintes σ pour un élément mésoscopique δV s’écrit

σ = 1
δV

∑
α∈δV

~f (α) ⊗ ~r(α) (4.23)

où la somme porte sur l’ensemble des contacts α contenus dans δV , ~f (α) représente la
force associée au contact et ~r(α) le vecteur liant les centres des deux grains en contact.
La connaissance du tenseur des contraintes nous permet d’accéder au champ de pres-
sion, défini comme sa trace Π(~r) = tr[σ(~r)], et à l’orientation des chaînes de forces,
correspondant au vecteur propre associé à la plus forte valeur propre de σ.
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(a) Exemple d’empile-
ment au repos avec
chaînes de forces tracées
en rouge, vu de devant.
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(b) Carte de pression et projection
plane des chaînes de forces, moyennées
sur un ensemble de sédiments au repos
et sur l’épaisseur de la cellule, pour des
excitations successives par une force
PDEM = 11.

Figure 4.26 – État de contrainte moyen de l’empilement granulaire.

Un exemple d’empilement et les chaînes de forces associées sont présentés sur la
figure 4.26(a). On distingue des arches s’appuyant sur les coins et sur les parois de
la cellule. Sur la figure 4.26(b), nous traçons en échelle de couleurs le champ de pres-
sion dans le sédiment au repos, moyenné pour une centaine d’excitations successives
et dans la profondeur de la cellule (dans la direction x). Nous y superposons la pro-
jection des chaînes de forces moyennées de la même façon. On constate à nouveau la
formation d’arches s’appuyant au bas de la cellule, accompagnées d’une forte pression.
Au contraire, une dépression est observable au niveau de la tache focale, réminiscente
de l’écoulement. Cette structure se retrouve quasiment à l’identique que l’on moyenne
sur l’ensemble des excitations, uniquement sur celles ayant induit une fluidification ou
uniquement sur celles ayant laissé l’empilement statique. Le même type de structure
s’observe pour les cartes de fraction volumique ou de densité de contacts : les grains sont
plus compactés sur les bords de la cellule et une légère déplétion se crée au centre, mais
il n’est pas possible de distinguer les empilements qui seront fluidifiés à la prochaine
excitation de ceux qui ne le seront pas.

Nous avons représenté sur la figure 4.27 la densité de probabilité de la pression dans
le sédiment, moyennée sur les empilements qui seront fluidifiés (en pointillés bleus) et
sur ceux qui ne le seront pas (en ligne continue rouge) : à nouveau, on constate que les
deux situations sont indiscernables. La même observation reste valable si l’on regarde
les probabilités de fraction volumique ou de nombre de contacts.

Ainsi, nous n’avons trouvé aucune observable statique permettant de discriminer
les empilements qui seront fluidifiés à la prochaine excitation de ceux qui resteront
statiques. Afin d’étayer cette idée, intéressons-nous à la corrélation entre les champs
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Figure 4.27 – Densité de probabilité de la pression sur l’ensemble de l’empilement
dans un cas où l’on observe de l’intermittence (PDEM = 10). On a tracé en pointillés
bleus la densité moyennée sur les empilements qui seront fluidifiés lors de la prochaine
excitation.

de pression d’empilements au repos successifs :

C(np) = 〈Π̃(~r, np)Π̃(~r, np + 1)〉
〈Π̃(~r, np)〉〈Π̃(~r, np + 1)〉

(4.24)

où Π̃(~r, np) = Π(~r, np) − 〈Π(~r, np)〉 et où les moyennes sont prises sur l’ensemble des
points ~r de l’empilement. Si l’excitation np n’induit pas de fluidification, on attend une
valeur de C(np) proche de 1, traduisant une forte corrélation entre la répartition spatiale
des états avant et après excitation. Au contraire, une valeur nettement inférieure à 1
traduit la décorrélation du champ de pression au cours de l’excitation. On observe ces
deux situations limites sur la figure 4.28(a), dans les cas où il n’y a pas d’intermittence :
pour PDEM = 9, où il n’y a jamais fluidification de l’empilement, C reste proche de
1, traduisant seulement de faibles fluctuations du champ de pression, alors que pour
PDEM = 11 où la fluidification est systématique, C fluctue autour de 0.7, traduisant une
décorrélation de l’état du sédiment au cours de l’excitation ultrasonore.

Dans le cas intermittent, s’il existait une structure caractéristique d’un état rigide,
nous attendrions un niveau de corrélation proche de 1 pour les excitations laissant le
sédiment statique, et une valeur notablement plus basse pour les excitations induisant
une fluidification. Or, comme on le constate sur la courbe intermédiaire de la figure
4.28(a), le niveau de corrélation reste sensiblement constant, indépendamment de l’effet
de l’excitation ultrasonore. On peut toutefois distinguer une différence entre les impul-
sions fluidifiantes (points rouges), pour lesquelles 〈C〉 = 0.873±0.017, et les impulsions
laissant le sédiment statique 〈C〉 = 0.921 ± 0.035, mais elle est légère : les excitations
fluidifiantes induisent une décorrélation légèrement plus forte, mais si les empilements
restant statiques étaient caractérisés par une structure spécifique, nous attendrions
une distinction beaucoup plus nette entre les deux situations. Ces observations restent
valides si l’on regarde la corrélation d’autres champs, comme la fraction volumique,
les angles donnant les directions principales du tenseur des contraintes ou encore son
anisotropie.

Considérons enfin la statistique des incréments de pression, représentée sur la figure
4.28(b) : nous calculons en chaque point ~r de l’empilement la différence δΠ(~r, np) entre
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(b) Densité de probabilité des incré-
ments de pression locaux δΠ entre deux
empilement successifs, cumulée sur tout
l’empilement et sur l’ensemble des exci-
tations.

Figure 4.28 – Fluctuations de l’état de l’empilement pour différentes intensités : en
noir, cas statique (PDEM = 9), en bleu, empilements restant statiques dans le cas
intermittent (PDEM = 10), en rouge, empilements fluidifiés dans le cas intermittent
(PDEM = 10), et en gris, cas fluidifié (PDEM = 11).

la valeur de la pression en ce point après l’excitation np et avant l’excitation np + 1.
Nous traçons alors la densité de probabilité de ces incréments de pression, cumulée en
chaque point et sur toutes les excitations, en distinguant les impulsions fluidifiantes des
autres dans le cas où la fluidification est intermittente. Dans le cas d’une fluidification
systématique (courbe grise), la distribution obtenue a une valeur moyenne 〈δΠ〉 =
−0.218 et un écart-type σδΠ = 36.0, tandis que dans le cas statique (courbe noire),
elle a une moyenne 〈δΠ〉 = +0.196 et un écart-type σδΠ = 28.8 : ainsi, lorsque le
système reste bloqué, la pression moyenne augmente, traduisant une consolidation de
l’empilement, tandis que la fluidification induit une diminution de la pression moyenne,
accompagnée de variations spatiales plus importantes. Dans le cas d’une fluidification
systématique, les ailes de la distribution sont proches d’une gaussienne alors qu’elles
ressemblent plus à une loi de puissance dans le cas où le sédiment n’est jamais fluidifié.
Dans le cas intermittent, les distributions observées sont intermédiaires entre ces deux
comportements.

Pour conclure cette analyse des simulations, nous n’avons pas trouvé de caracté-
ristique structurelle statique permettant de prédire si un empilement sera fluidifié ou
non lors de l’excitation suivante : la structure moyenne de l’empilement est identique
dans tous les cas. La seule différence entre ces deux états s’observe dans des grandeurs
purement dynamiques : quand le système reste dans un état bloqué, l’excitation in-
duit une consolidation et un niveau de fluctuations inférieur au cas où le sédiment est
fluidifié, mais sans qu’une structure spatiale particulière émerge. Il serait bien entendu
intéressant d’approfondir l’analyse de ces simulations, afin de trouver une observable
permettant de distinguer les deux états. Une première possibilité serait de considé-
rer des paramètres caractérisant la réponse mécanique locale du matériau, comme un
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module élastique par exemple. Cependant, il est possible que la fluidification ne soit dé-
clenchée que par des événements très localisés, comme l’ouverture de certains contacts,
auquel cas les approches de type milieu continu n’aboutiront pas.

4.4.2 Hystérèse

L’observation d’une intermittence évoque une bistabilité de l’empilement granu-
laire et montre l’existence d’un effet mémoire. Cette caractéristique est souvent asso-
ciée, dans le contexte des transitions de phase, à une hystérèse de la transition. Pour
approfondir cette idée, nous considérons à présent un protocole d’excitation cyclique.

Protocole et premières observations

Nous diminuons par paliers l’amplitude des trains d’ondes jusqu’à zéro, puis l’aug-
mentons à nouveau jusqu’à sa valeur maximale, et envoyons pour chaque palier Npalier
trains d’onde ultrasonores. Rappelons à nouveau que ce protocole diffère d’autres mé-
thodes de fluidification de matériaux granulaires par son aspect discontinu : entre
chaque excitation, le sédiment a le temps de retourner à un nouvel état de repos.
Dans la suite, nous considérons des cycles avec Npalier = 25 et des pas en amplitude
δP = 0.03 MPa, correspondant à une durée raisonnable des expériences (environ une
heure par cycle).

Un exemple de réalisation est présenté sur la figure 4.29, où l’aire fluidifiée au
cours de la première excitation de chaque palier est tracée en fonction de la pression
acoustique. Partant d’une intensité ultrasonore élevée et en la diminuant, on constate
que l’aire fluidifiée décroît progressivement jusqu’à atteindre zéro pour une pression
P↓ ' 0.8 MPa. Le sédiment reste ensuite statique. Quand on augmente l’intensité, la
fluidification reprend au-dessus d’un seuil P↑ ' 1.1 MPa > P↓. Comme nous le pensions,
la transition présente donc une hystérèse non négligeable.

À nouveau, plutôt que de filmer le sédiment au cours de chacune des excitations,
nous préférons mesurer l’intensité moyenne de la différence entre les photographies du
sédiment au repos, avant et après excitation. Afin de valider cette méthode, lors d’un
cycle, nous filmons la première excitation de chaque palier d’amplitude et, par PIV,
obtenons le profil de vitesse lagrangien résolu en temps comme expliqué dans le para-
graphe 4.2.3. Nous calculons alors l’aire totale A fluidifiée en comptant le nombre de
points dont la vitesse passe au-dessus du niveau de bruit au cours de l’excitation. Paral-
lèlement, nous appliquons la technique de différence d’image décrite dans le paragraphe
4.4.1.

Les valeurs absolues des aires mesurées par les deux procédures ne sont pas en
accord quantitatif (Amax est différent), ce qui n’est pas surprenant, étant attendu que
la différence d’images sous-estime l’aire fluidifiée. On constate néanmoins que les aires
normalisées sont en excellent accord. En particulier, les seuils de blocage P↓ et de
fluidification P↑ sont exactement identiques pour les deux méthodes. Cela valide donc la
méthode de différence d’images, par ailleurs plus rapide et beaucoup moins gourmande
en mémoire informatique que la PIV.
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Figure 4.29 – Aire totale fluidifiée au cours de la première excitation de chaque pa-
lier, normalisée par sa valeur maximale Amax pour un cycle réalisé avec Npalier = 25
excitations par palier. En rouge, l’aire cumulée mesurée à partir de la PIV et en bleu,
celle mesurée par différence d’image pour la première excitation.

Résultats

La figure 4.30 présente en bleu la moyenne de l’aire fluidifiée sur les Nexc excita-
tions à une même amplitude en fonction de l’intensité acoustique. On observe un cycle
d’hystérèse marqué.
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Figure 4.30 – Cycle d’hystérèse : (4) intensités croissantes ; (O) intensités décrois-
santes. En bleu, courbe expérimentale pour Npalier = 25 : on représente la moyenne
sur les Npalier impulsions de chaque palier en fonction de l’amplitude, les barres d’er-
reur représentant la dispersion observée. En rouge, courbe de simulation obtenue pour
Npalier = 5.

En réalisant plusieurs cycles consécutifs, on constate que l’aire maximale fluidifiée
décroît parfois légèrement au cours des premiers cycles, traduisant une légère compac-
tion du sédiment, après quoi elle reste constante et aucun mouvement n’est obervé en
haut de l’empilement. La branche du cycle correspondant aux intensités décroissantes
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est relativement robuste d’un cycle à l’autre, avec un seuil de blocage P↓ fluctuant d’en-
viron 10% et une décroissance progressive de l’aire fluidifiée. La branche croissante, en
revanche, varie fortement : certains cycles sont très marqués, tandis que d’autres sont
quasiment fermés. Elle est toujours très abrupte, avec un retour rapide sur la branche
haute du cyle. Par ailleurs, on n’observe pas d’intermittence au cours du cycle : une
fois la fluidification arrêtée (respectivement reprise), le sédiment reste bloqué (respecti-
vement fluidifié) jusqu’à la fin du cycle. Cette absence d’intermittence peut s’expliquer
par le faible nombre d’excitations par paliers, comparé aux temps de persistance obser-
vés dans le protocole à amplitude constante (voir figure 4.22(a)). Enfin, les seuils P↓ et
P↑ sont toujours contenus dans l’intervalle de pressions pour lesquelles la fluidification
est intermittente sur un grand nombre d’excitations.

Ces observations restent qualitativement valables quand on vide puis que l’on re-
charge la cellule avec de nouveaux grains. Les valeurs de l’aire fluidifiée maximale Amax
et du seuil de blocage P↓ sont cependant modifiés, probablement du fait d’un position-
nement légèrement différent de la cellule par rapport au transducteur.

Nous pouvons reproduire le protocole expérimental numériquement en cyclant l’am-
plitude du champ de force. Nous décidons de n’envoyer que Npalier = 5 impulsions par
palier d’amplitude afin de converver une durée de simulation raisonnable, de l’ordre de
quelques jours pour trois cycles. Comme nous le voyons sur la courbe rouge de la figure
4.30, la fluidification est aussi hystérétique dans la simulation. Quelques différences
qualitatives sont toutefois à noter. On n’observe tout d’abord pas de compaction lors
des premiers cycles, et le haut du sédiment bouge toujours légèrement. Il est vraisem-
blable que la compacité de l’empilement expérimental soit inférieure à celle du sédiment
numérique du fait de l’absence de fluide interstitiel dans la simulation. Par ailleurs, le
cycle est nettement moins marqué dans la simulation que dans l’expérience.

Néanmoins, l’hystérèse se produit, comme dans l’expérience, pour des intensités
de la force acoustique coïncidant avec le régime de fluidification intermittente. Quali-
tativement tout au moins, les simulations rendent donc bien compte de l’expérience,
validant a posteriori les hypothèses effectuées lors de la modélisation. Il ne semble donc
pas nécessaire d’introduire une rétroaction des grains sur le champ de force ni de tenir
compte du fluide interstitiel pour reproduire la phénoménologie observée.

4.4.3 Intermittence et hystérèse dans les lits fluidifiés
La fluidification présente donc, dans une gamme intermédiaire d’intensités acous-

tiques, de l’intermittence et de l’hystérèse. Ces caractéristiques sont usuellement ob-
servées en physique des milieux granulaires. Par exemple, la transition entre le régime
d’écoulement continu et d’avalanches successives en tambour tournant est également,
pour une gamme de vitesses de rotation intermédiaire, hystérétique [Rajchenbach90] et
intermittente [Fischer09].

Les mouvements de grains observés dans nos expériences rappellent l’étude des lits
fluidifiés. Un premier type d’expérience consiste à fluidifier une colonne de matériau
granulaire immergée en y injectant de l’eau : pour des débits suffisants, l’écoulement
ouvre un canal où la densité du milieu diminue [Nicolas94, Nicolas96, Duru02]. Dans
une colonne conique, des phénomènes d’hystérèse ont été observés [Peng95,Peng96] et
attribués à une compaction locale de l’empilement, liée à la géométrie considérée. Ils
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ne sont toutefois pas associés à de l’intermittence.
Un autre type de fluidification consiste à injecter de l’air à la base d’une couche

de grains [Zoueshtiagh07,Varas09,Varas11b,Varas11a,Philippe13,Ramos15,Poryles16].
Les études menées se sont principalement concentrées sur la morphologie [Zouesh-
tiagh07, Varas11b, Varas11a] et la dynamique [Ramos15] de la zone fluidifiée, sur la
dynamique des grains [Poryles16] et sur le processus de redéposition des grains [Va-
ras09]. La recirculation de grains constatée dans [Poryles16] quand la couche est flui-
difiée peut rappeler celle que nous observons dans notre expérience. On peut en outre
mentionner, pour des flux d’air injectés modérés, une intermittence entre un régime de
bullage et d’écoulement continu [Varas09] mais la tension de surface, absente de nos
expériences, est vraisemblablement un paramètre essentiel pour ce phénomène.

La différence majeure entre nos expériences et les études menées précédemment
tient au mode d’injection discontinu de l’énergie dans notre système. Alors que dans
les lits fluidifiés, le fluide est injecté en permanence, dans notre cas, nous envoyons
des excitations successives entre lesquelles le sédiment granulaire retourne au repos.
En outre, notre sollicitation du matériau se fait à distance, sans aucun contact avec
l’empilement.

4.5 Modèle heuristique

4.5.1 Description et justification du modèle
Nous proposons finalement un modèle simple rendant compte de façon satisfaisante

des observations et reposant sur des idées provenant du modèle des pièges pour la
transition vitreuse [Bouchaud92] et du modèle SGR [Sollich97].

Le comportement du système au cours d’une excitation est décrit par une variable
m pouvant prendre deux valeurs : m = 0 si le système reste bloqué et m = 1 s’il
est fluidifié. L’état du système est décrit par une contrainte interne Σ, traduisant sa
capacité à résister à la pression de radiation. Chaque fois que le système est fluidifié,
une nouvelle valeur de Σ est choisie aléatoirement selon une loi normale

P(Σ) = 1√
πω

exp
−(Σ− Σ0

ω

)2
. (4.25)

Les excitations acoustiques sont caractérisées par une contrainte σp qui peut éven-
tuellement être modifiée au cours du temps. À chaque excitation i, nous appliquons la
procédure suivante :
— si Σi−1 < σp,i, l’excitation acoustique à elle seule permet la fluidification et l’em-

pilement change de structure : mi = 1 et nous choisissons une nouvelle valeur
pour la contrainte interne Σi selon la loi (4.25).

— sinon, l’excitation ne suffit pas à fluidifier le système. Elle induit néanmoins des
fluctuations mécaniques à l’intérieur de l’empilement, comme le montrent les
simulations. Nous modélisons alors, en accord avec la proposition du modèle
SGR, l’effet de l’excitation comme un bruit mécanique. Les fluctuations asso-
ciées peuvent permettre la fluidification, vue comme un processus de franchis-
sement activé de Kramers d’une barrière de hauteur Σi−1 − σp,i [Kramers40].
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Nous choisissons la valeur de mi dans {0, 1} avec une probabilité {p, 1 − p} où
p = exp[−β(Σi−1−σp,i)], où 1/β correspond à une température effective du bruit
mécanique. Afin de tenir compte de la différence du niveau de fluctuation entre
les deux états observée dans les simulations, nous supposons que le système est
plus « solide », c’est-à-dire plus « froid », s’il était au repos à l’étape précédente
que s’il était fluidifié. Nous considérons donc deux valeurs pour la température
1/β :
? si le système était au repos (mi−1 = 0), nous choisissons une température
effective basse 1/βj,

? si le système était fluidifié (mi−1 = 1), nous choisissons une température
effective haute 1/βf > 1/βj.

Les principes de ce modèle sont en accord avec les observations effectuées sur les
simulations : en effet, la mémoire y est introduite sans faire appel à un effet structurel.
On considère simplement des niveaux de fluctuations différents selon l’état antérieur
de l’empilement. Il est implémenté à l’aide d’un code Matlab.

4.5.2 Observations
Selon que nous conservions σp constant ou que nous le fassions varier cycliquement,

nous pouvons reproduire les deux protocoles considérés précédemment. Il nous reste
à choisir les multiples paramètres intervenant dans notre modèle. Nous choisissons
Σ0 et ω à partir du constat que toutes les excitations à une pression supérieure à
Pmax = 1.05 MPa ≡ Σmax fluidisent le sédiment. Comme, par ailleurs, Σ doit être une
grandeur positive, les valeurs de Σ doivent être comprises entre 0 et Σmax. Nous prenons
Σ0 = 0.525 MPa = Σmax/2 et ω = 0.15 MPa : de la sorte, la probabilité de choisir une
valeur de Σ hors de l’intervalle souhaité est donné par 1− erf[(Σmax − Σ0)/ω] ' 10−6.
Notons que nous avons également essayé d’utiliser des lois uniformes et log-normales,
mais, tant que la moyenne et la variance sont préservées, les résultats obtenus sont
similaires pour les trois distributions.

Pour un choix de températures inverses βj = 0.2 et βf = 0.02, nous obtenons des
résultats qui reproduisent qualitativement les observations expérimentales. En conser-
vant σp constant, nous traçons, sur 1000 excitations successives, la fraction φ = 〈m〉
d’excitations induisant une fluidification en fonction de σp, en ligne noire continue sur
la figure 4.23. Cette courbe a été obtenue en moyennant les résultats de 100 réalisations
du modèle. On observe la même allure sigmoïdale que dans l’expérience et la simula-
tion. Un exemple de signal obtenu est présenté sur la figure 4.31(a). Si l’intermittence
est manifeste, il est à noter que les temps de persistance observés, c’est-à-dire le nombre
d’excitations que le système passe en restant dans le même état, sont très nettement
supérieurs à ceux de l’expérience ou de la simulation (voir figure 4.22).

Notons que la moyenne sur plusieurs réalisations n’a que peu d’effet sur la courbe
φ(σp) obtenue : une moyenne sur quelques réalisations suffit pour qu’elle converge vers
la forme présentée.

Avec le même jeu de paramètres, et en effectuant des cycles de σp avec Npalier ex-
citations par palier de pas δσp = 0.03 MPa, nous obtenons des cycles d’hystérèse com-
parables à ceux observés dans l’expérience, dont un exemple est présenté sur la figure
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Figure 4.31 – Exemples de réalisation du modèle pour Σ0 = 0.525 MPa, ω = 0.15 MPa,
βf = 0.02 et βj = 0.2.

4.31(b). En particulier, on n’observe quasiment pas d’intermittence sur les branches
du cycle. Le seuil de fluidification est toujours supérieur au seuil de blocage, mais les
valeurs des deux seuils fluctuent d’un cycle à l’autre de façon beaucoup plus importante
que dans l’expérience. On a représenté sur la figure 4.32 le cycle d’hystérèse moyen sur
1000 réalisations du modèle : on constate que l’hystérèse existe en moyenne. Qui plus
est, elle se produit pour des amplitudes auxquelles la fluidification est intermittente,
tout comme dans l’expérience et la simulation. Néanmoins, les deux branches paraissent
beaucoup plus symétriques que pour les cycles expérimentaux, mais nous atteignons
sans doute là la limite d’une modélisation globale par un système à deux états. Il serait
certainement intéressant d’en proposer une version locale.
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Figure 4.32 – Cycle d’hystérésis moyenné sur 1000 réalisations du modèle pour Σ0 =
0.525 MPa, ω = 0.15 MPa, βf = 0.02, βj = 0.2, Npalier = 25 et δσp = 0.03 MPa.
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4.5.3 Effet des différents paramètres
Enfin, nous tentons d’évaluer l’influence des différents paramètres du modèle sur les

résultats obtenus. Considérons tout d’abord le cas de l’intermittence. Nous traçons la
fraction φ d’excitations fluidifiant le système, pourNexc excitations simulées, en fonction
de l’amplitude σp des excitations pour différentes valeurs des paramètres. Nous nous
intéressons plus particulièrement à trois seuils σ−, σ0 et σ+ respectivement définis par
φ(σ−) = 0.1, φ(σ0) = 0.5 et φ(σ+) = 0.9.

Influence de βf

Sur la figure 4.33, nous considérons l’effet de la température 1/βf dans l’état fluidi-
fié. On constate que la zone d’intermittence se décale vers les amplitudes plus élevées
en rétrécissant légèrement quand βf augmente, puis devient constante pour βf > 0.03.
Il est raisonnable que l’intermittence s’observe à plus basse amplitude quand la tem-
pérature de l’état fluidifié 1/βf augmente. La valeur choisie βf = 0.02 reproduisant
bien les observations expérimentales se situe à la limite de la zone où les propriétés
d’intermittence ne dépendent plus de cette température.
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Figure 4.33 – Effet de βf sur l’intermittence, en conservant Σ0 = 0.525 MPa, ω =
0.15 MPa, βj = 0.2 et Nexc = 1000.

Influence de βj

Sur la figure 4.34, nous considérons l’effet de la température 1/βj dans l’état bloqué.
À nouveau, la zone d’intermittence se déplace vers les amplitudes plus élevées quand
βj augmente, puis sature au delà de βj ' 0.15. Ce décalage est également attendu : si
l’on augmente la température de l’état bloqué, il aura plus de chances d’être fluidifié.
La valeur de température βj = 0.2 choisie reproduisant les observations se situe dans
le régime où l’intermittence ne dépend plus de βj.

Nous touchons là à un problème intéressant dans ce modèle, qu’il conviendrait
d’examiner plus précisément : il s’agit de la question des temps de persistance dans
un état donné. En effet, il est possible d’obtenir des réorganisations initiales menant à
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Figure 4.34 – Effet de βj sur l’intermittence, en conservant Σ0 = 0.525 MPa, ω =
0.15 MPa, βf = 0.02 et Nexc = 1000.

un état stable, qui ne sera ensuite jamais fluidifié car le nombre d’excitations simulées
Nexc étant fini, augmenter la durée de cette phase initiale augmente la valeur de φ(σp)
sans pour autant correspondre à de l’intermittence. Dans ce cas, φ tendrait vers zéro
pour un nombre d’excitations simulées tendant vers l’infini. Il semble qu’augmenter la
température de l’état fluide 1/βf produise cet effet, tandis qu’une augmentation de la
température de l’état bloqué 1/βj induit une véritable intermittence.

Effet de Nexc

Une façon de tester cette idée consiste, à températures 1/βf et 1/βj données, à
augmenter le nombre d’excitations considérées Nexc pour calculer φ(σp). On représente
sur la figure 4.35 l’évolution des courbes φ(σp) et des seuils, pour βf = 0.02 et βj = 0.2.
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Figure 4.35 – Effet de Nexc sur l’intermittence, en conservant Σ0 = 0.525 MPa, ω =
0.15 MPa, βf = 0.02 et βj = 0.2.
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On constate que la courbe d’intermittence dépend fortement du nombre d’exci-
tations considéré, la zone d’intermittence se décalant vers les fortes amplitudes. Cela
montre donc que la courbe φ(σp) n’est pas uniquement due à l’intermittence, mais aussi
à un effet de temps fini. Cependant, nous nous sommes assurés que même aux grandes
valeurs de Nexc, la fluidification reste intermittente aux temps longs. Il existe donc
vraisemblablement un régime transitoire durant lequel les statistiques d’intermittence
ne sont pas stationnaires, effet qu’il serait intéressant de quantifier.

Caractéristiques de l’hystérèse

Nous considérons enfin l’effet des différents paramètres sur l’hystérèse, les résultats
sont présentés sur la figure 4.36. Pour ce faire, nous mesurons le cycle d’hystérèse
moyen obtenu pour 1000 réalisations du modèle, et relevons les valeurs σ↑ (seuil de
fluidification) et σ↓ (seuil de blocage) de σp pour lesquelles 〈m〉(σp) = 0.5 sur les
branches d’amplitude croissante et décroissante respectivement.
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Figure 4.36 – Évolution des seuils de blocage et de fluidification en fonction des
paramètres du modèle, avec Σ0 = 0.525 MPa et ω = 0.15 MPa.

Lorsque l’on diminue la température de l’état fluidifié, c’est-à-dire que l’on aug-
mente βf, la largeur du cycle moyen décroît, et le cycle se décale vers les zones de plus
forte intensité, tout comme la zone d’intermittence. Quand on diminue la température
1/βj de l’état bloqué, le cycle se décale également vers les plus hautes intensités mais il
s’élargit. Le décalage vers les hautes intensités n’est pas surprenant : quand la tempéra-
ture diminue, le système se bloque plus facilement, et se fluidifie plus difficilement. La
réduction de la largeur du cycle quand les températures se rapprochent l’une de l’autre
montre que c’est la différence entre l’amplitude des fluctuations dans les deux états qui
est à l’origine de l’hystérèse. Pour des températures suffisamment basses (βf > 0.03 et
βj > 0.15), tout comme pour l’intermittence, le cycle d’hystérèse n’évolue plus.

Quand le nombre d’excitations par palier augmente, à températures fixées, le cycle
moyen ne change pas de forme mais se déplace vers les excitations de forte amplitude.
Nous pouvons expliquer cet effet par le fait qu’en augmentant le nombre d’excitations,
nous augmentons également la probabilité que le système trouve un état robuste, avec
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une forte valeur de Σ. Le cycle devient indépendant de Npalier au-delà de Npalier = 500 :
la valeur Npalier = 25 choisie précédemment est donc largement en dehors de ce régime.

Pour finir, mentionnons qu’il est possible, en modifiant les températures, d’observer
des signaux plus intermittents que celui présenté sur la figure 4.31(a), c’est-à-dire avec
des temps de persistance plus faibles, en meilleur accord avec les observations expéri-
mentales. Cependant, le protocole de cyclage d’amplitude ne donne alors plus de cycle
d’hystérèse clair, les deux branches présentant une forte intermittence.

4.6 Perspectives et bilan
Dans les paragraphes qui suivent, nous présentons quelques expériences complé-

mentaires que nous avons menées et proposons diverses perspectives qui permettraient
d’enrichir l’étude présentée.

4.6.1 Effet des paramètres expérimentaux sur l’hystérèse
Expérimentalement, nous avons mené quelques expériences préliminaires en modi-

fiant certains paramètres expérimentaux sur les cycles d’hystérèse, sans parvenir à en
extraire des résultats probants.

L’effet du nombre d’excitations par palier Npalier n’est pas très clair. Nous avons
essayé d’effectuer des cycles pour Npalier = 5, 25 et 100 mais aucune tendance ne se
dégage. Il semble que l’hystérèse soit plus marquée pour Npalier = 25 que pour les deux
autres cas, mais nous manquons de statistique pour pouvoir conclure.

Nous avons également changé la hauteur de la colonne granulaire en prenant h =
2 cm : en ce cas, la phénoménologie reste inchangée, on observe de l’hystérèse et de
l’intermittence. La différence majeure est que l’aire maximale fluidifiée est plus faible,
augmentant ainsi le bruit de mesure. En utilisant des hauteurs plus faibles, typiquement
pour h < 0.5 cm, la zone fluidifiée atteint le sommet de la colonne, il est même possible
de propulser des grains en hauteur pour de fortes intensités ultrasonores. Nous n’avons
pas tenté d’exploiter plus ces observations.

Enfin, nous avons essayé d’utiliser des grains de plus petite taille : dans ce cas, la
lumière ne parvient plus à traverser l’empilement et les images sont trop sombres pour
être exploitables. Nous avons alors tenté de travailler dans un fluide mieux adapté en in-
dice optique. Dans le cas du glycérol, nous ne sommes parvenus à obtenir que de faibles
mouvements : en effet, sa viscosité élevée freine d’une part le mouvement des grains,
et par ailleurs, son impédance acoustique diffère de celle de l’eau du bain environnant,
conduisant à une réflexion notable des ultrasons au niveau de la membrane. Nous avons
également utilisé une solution saturée d’iodure de sodium NaI : nous reviendrons sur
ce cas dans le paragraphe 4.3.2.

4.6.2 Autres types d’excitations acoustiques
Comme nous l’avons dit, nos transducteurs ne peuvent être utilisés en continu sous

peine de subir des dommages : ils sont limités à un rapport cyclique maximal de 25%
et ne doivent pas être utilisés pendant plus de τmax = 10 s en continu. Afin de limiter le
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temps de manipulation, nous avons choisi de travailler avec des excitations de 0.5 s et
n’avons pas fait varier ce paramètre. Cependant, étant donné que le sédiment revient
dans un état de repos entre chaque train d’onde, il est vraisemblable que ce paramètre
n’ait que peu d’effet.

Il est possible d’effectuer des cycles d’amplitude en continu pourvu que leur durée
n’excède pas τmax, ce qui correspond au protocole classique de l’étude des lits fluidifiés.
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Figure 4.37 – Cycle réalisé en continu : on mesure l’aire fluidifiée au cours du temps
par PIV. Les branches d’intensité décroissante et croissante sont réalisées séparément :
l’intensité est laissée nulle pendant 30 s au niveau de la ligne bleue.

Pour ce faire, sans éteindre le transducteur, nous diminuons tout d’abord en 10 s
la pression de Pmax = 1.2 MPa à Pmin = 0.6 MPa par paliers de δP = 0.075 MPa, de
même durée. Pendant ce temps, nous filmons le sédiment à la caméra rapide. Ensuite,
après avoir laissé le transducteur reposer 30 s, nous réalisons l’autre branche du cycle
en augmentant la pression, par le même protocole. Les deux films obtenus sont traités
par PIV afin d’obtenir l’aire fluidifiée Af au cours du temps, selon la procédure décrite
dans le paragraphe 4.2.3. Le résultat obtenu est présenté sur la figure 4.37(a).

On constate que l’aire fluidifiée fluctue fortement mais décroît jusqu’à s’arrêter
brutalement lorsque la pression est basse. À ce stade cependant, l’empilement est encore
légèrement poussé en bloc vers le haut : à l’arrêt des ultrasons, on observe une retombée
du sédiment sur la membrane. Lorsque l’on augmente ensuite à nouveau l’intensité, on
observe à basse amplitude quelques réarrangements, puis une brusque reprise de la
fluidification, à nouveau avec de fortes fluctuations.

On peut alors calculer l’aire fluidifiée moyenne au cours de chaque palier et la
tracer en fonction de la pression acoustique : on observe un net cycle d’hystérèse.
L’aire fluidifiée à la fin du cycle est inférieure à celle observée initialement, à la même
amplitude, ce qui peut être, au moins en partie, attribué à un effet de compaction de
l’empilement.

Nous avons esquissé une étude systématique de la compaction de l’empilement du
fait des excitations ultrasonores, mais les résultats sont très peu reproductibles et ne
peuvent par conséquent pas être interprétés avec confiance. On constate qu’un empile-
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ment lâche, formé en laissant retomber les grains sur la membrane après avoir retourné
la cellule, ne se compacte que quand la pression de radiation induit une recirculation
au bas de la colonne. Les effets observés sont légers et nécessitent un grand nombre
d’excitations. Il serait intéressant de les étudier à l’aide du transducteur à 2.25 MHz,
plus puissant.

4.6.3 Effet des interactions entre grains
Comme mentionné plus haut, nous avons tenté de manipuler dans une solution sa-

turée d’iodure de sodium, de concentration massique C ' 1.8 kg · L−1, afin d’avoir un
fluide mieux adapté en indice de façon à pouvoir travailler avec des grains plus petits
(de diamètre entre 200 et 300 µm). Nous ajoutons à cette solution quelques grains de
thiosulfate de sodium afin d’éviter le jaunissement de la solution, dû à l’oxydation des
ions iodures. Cependant, même avec les grains initiaux de gros diamètre, la phénomé-
nologie observée dans l’iodure de sodium est différente.

La figure 4.38 montre un cycle d’hystérèse représentatif obtenu avec Npalier = 25,
mesuré par différence d’images. On constate que le cycle est quasiment inexistant, avec
des branches évoluant de façon très régulière. Le fluide semble donc avoir un effet
notable sur l’hystérèse observée.
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Figure 4.38 – Cycle d’hystérésis dans une solution saturée d’iodure de sodium : on
trace l’aire fluidifiée moyennée sur les Npalier = 25 excitations à même amplitude,
mesurée par différence d’images.

Ce constat n’est cependant pas en désaccord avec la conclusion de notre étude
numérique, stipulant que le fluide ne jouait pas un rôle majeur dans le phénomène
d’hystérèse. En effet, nous savons que les billes de verre portent une charge de surface :
leurs interactions sont donc vraisemblablement modifiées en présence d’un électrolyte
concentré comme l’iodure de sodium. Or, nous avons vu dans les simulations que le
coefficient de frottement entre grains influençait les résultats obtenus. Nous pouvons
donc supposer que l’iodure de sodium modifie le frottement entre les grains et change
ainsi significativement l’effet d’hystérèse.

Une étude plus poussée de l’effet des interactions entre grains, tant du point de vue
expérimental que numérique, serait bien évidemment très intéressante.



168
CHAPITRE 4. FLUIDIFICATION D’UN EMPILEMENT

GRANULAIRE

4.6.4 Réponse mécanique locale d’un empilement bloqué

Comme nous l’avons vu dans le paragraphe 4.2.2, les billes de verre diffusent très
fortement les ultrasons : il n’est dès lors pas possible de focaliser l’onde profondément
dans le matériau. Toutefois, si nous parvenions à exercer une force localisée en tout
point d’un empilement bloqué, nous pourrions en sonder la réponse mécanique locale
et obtenir ainsi des informations intéressantes pour l’étude de la transition de jamming.

Pour y parvenir, il faudrait utiliser un matériau dont le contraste acoustique avec
le fluide soit relativement faible, pour limiter la diffusion de l’onde, tout en préservant
une pression de radiation acoustique suffisante. Nous avons essayé pour cela d’utiliser
des billes de polystyrène de diamètre autour de 300 µm, de densité proche de celle de
l’eau, au cours du stage de L3 de Thibaut Minne, étudiant en physique à l’ENS de
Lyon.

Malheureusement, l’expérience ne fut pas concluante : si les ultrasons se propagent
effectivement mieux à travers le sédiment, le champ de pression n’est pas suffisamment
focalisé pour exercer une force sur un volume localisé. Dès que la pression de radiation
est suffisante, elle induit de fortes recirculations dans tout le sédiment. La fluidification
obtenue est beaucoup plus complexe que celle observée avec les billes de verre : en effet,
toute une région vide de grains apparaît autour de la tache focale comme on le voit sur
la figure 4.39, où le streaming acoustique devient vraisemblablement important. L’étude
de l’écoulement granulaire induit serait certainement intéressante, mais nous n’avons
pas eu le temps de la réaliser. Il rappelle a priori fortement les observations menées
dans les lits fluidifiés [Nicolas94,Nicolas96,Duru02], et l’existence d’un fort streaming
nous met vraisemblablement dans des conditions expérimentales comparables.

Figure 4.39 – Fluidification d’un sédiment de billes de polystyrène de diamètre 200−
300 µm pour une pression P = 1 MPa au niveau de la tache focale. On observe la
formation d’un canal où le sédiment est nettement dilué.

La perspective de pouvoir sonder la réponse mécanique locale d’un empilement
paraît donc compromise, mais resterait envisageable, par exemple en étudiant des em-
pilements de particules d’hydrogel dans un fluide adapté. Il pourrait également être
nécessaire d’utiliser des transducteurs plus fortement focalisés.
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4.6.5 Résumé du chapitre
Ainsi, nous avons vu au cours de ce chapitre qu’il était possible de fluidifier sans

contact un sédiment granulaire bloqué à l’aide d’ultrasons de puissance. Contrairement
aux études effectuées auparavant sur les ultrasons dans les milieux granulaires, l’utili-
sation de fréquences élevées et d’ondes focalisées nous permet d’atteindre des intensités
acoustiques suffisantes pour que la pression de radiation acoustique provoque des recir-
culations du sédiment. Cette méthode pourrait trouver de multiples applications pra-
tiques pour débloquer des canalisations, par exemple. D’un point de vue fondamental,
bien que le système étudié ici ne soit pas adapté, l’utilisation d’utrasons de puissance
pourrait s’avérer un outil efficace pour sonder la réponse locale d’empilements bloqués,
et par conséquent pour étudier expérimentalement la transition de jamming dans un
système tridimensionnel.

Nous avons étudié en détails la transition de fluidification induite par les ultrasons,
selon un mode original avec une injection discontinue d’énergie dans le système. La
fluidification apparaît comme intermittente et hystérétique, caractéristiques laissant
penser à l’existence d’une bistabilité du système.

Les observations sont, tout au moins qualitativement, bien reproduites par des simu-
lations numériques de dynamique moléculaire en trois dimensions. Un tel accord avec
l’expérience suggère que les hypothèses de modélisation (absence de fluide intersitiel,
champ de force indépendant de la concentration granulaire locale) sont pertinentes :
les éléments négligés ne sont pas nécessaires pour expliquer nos observations.

Les simulations numériques nous donnent accès à des informations structurelles
permettant de mieux comprendre la physique à l’œuvre. Nous avons ainsi pu conclure à
l’absence d’une caractéristique structurelle statique permettant de prédire la robustesse
d’un empilement donné. La fluidification apparaît alors comme un processus aléatoire.
En accord avec les observations numériques, nous avons proposé un modèle simple,
considérant la fluidification comme un processus activé par les fluctuations induites
par la pression de radiation, qui rend compte de façon satisfaisante des expériences
menées.
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Chapitre 5

Effets d’ultrasons de puissance sur
la rhéologie d’un gel colloïdal

De par ma chandelle verte, ça va-t-il finir, à la fin de la fin ? Encore un ! Ah ! Si
j’avais ici mon cheval à phynances !

Alfred Jarry, Ubu Roi (V,2).
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Comme nous l’avons vu dans le paragraphe 2.3, peu d’études fondamentales se sont
intéressées à l’effet d’ultrasons de puissance sur des matériaux mous. Pourtant, nous
avons constaté dans le chapitre 4 que des ondes acoustiques intenses sont susceptibles
de fluidifier un empilement granulaire bloqué. Il semble donc vraisemblable que l’ap-
plication d’ultrasons de puissance puisse influencer la rhéologie de certains matériaux
mous : c’est ce que nous allons montrer dans ce chapitre, en nous intéressant à l’effet
de vibrations ultrasonores sur la rhéologie de gels colloïdaux de noir de carbone.

5.1 Présentation de l’expérience

5.1.1 Dispositif
Présentation de l’expérience

Dans cette expérience, nous remplaçons le plan d’un rhéomètre usuel par un trans-
ducteur piézoélectrique plan, comme représenté sur la figure 5.1. Nous pouvons ainsi
mesurer les propriétés rhéologiques de nos échantillons lorsqu’ils sont soumis à des ultra-
sons. Nous travaillons en géométrie cône-plan, avec un cône lisse de diamètre 25.0 mm
et d’angle 1.0° (modèle Anton Paar CP25-1), tronqué à une hauteur de 47 µm.

PZT

Figure 5.1 – Schéma du dispositif expérimental. Nous remplaçons le plan d’un rhéo-
mètre par un transducteur piézoélectrique plan (PZT) de fréquence 45 kHz.

Le transducteur ultrasonore utilisé a un diamètre de 30 mm et une fréquence de ré-
sonance de 45 kHz. Il est fourni par la société Sofranel (modèle BP-45/30). Ces trans-
ducteurs sont normalement conçus pour envoyer des impulsions dans des matériaux
durs, comme du béton, afin d’en caractériser la structure. Leur fréquence de résonance
f = 45 kHz correspond à une longueur d’onde λ ' 3 cm dans de l’eau ou dans l’huile
minérale que nous emploierons par la suite. Constatons donc dès maintenant que cette
longueur d’onde est de plusieurs ordres de grandeur supérieure à l’entrefer de notre
rhéomètre : on peut considérer que la perturbation acoustique est appliquée de façon
homogène à l’échelle de l’échantillon.

Le transducteur est alimenté par un amplificateur de puissance (Amplifier Research,
modèle 75A250A) de large bande passante (10 kHz − 250 MHz). Son gain est réglable
et nous le laisserons dans la suite à sa valeur maximale Gmax = 115 dB à la fréquence
45 kHz. En mesurant ce gain, nous nous sommes assurés de la linéarité de l’amplifi-
cateur : pour toutes les tensions d’entrée employées, le signal de sortie est purement
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harmonique, à l’exception de la valeur la plus élevée pour laquelle des distorsions ap-
paraissent, quand l’amplitude de la tension de sortie approche 100 V.

Le transducteur est normalement conçu pour être alimenté par de brèves impulsions
intenses, d’amplitude atteignant quelques centaines de volts. Aucune recommandation
ne nous a été fournie pour une excitation continue comme celle que nous souhaitons
utiliser. La limitation de l’excitation acoustique sera fixée par les capacités de l’am-
plificateur. Nous observons pour les excitations électriques utilisées un échauffement
progressif et modéré du transducteur que nous caractériserons dans la suite.

Nous avons ensuite calibré la vitesse d’oscillation du transducteur en fonction de la
tension appliquée en entrée de l’amplificateur par un générateur de fonctions (Agilent
33522A), contrôlable informatiquement. Pour cela, nous nous sommes servis d’un vi-
bromètre laser Doppler (Polytec, OFV-505) : par l’analyse du décalage Doppler d’un
laser se réfléchissant sur la surface vibrante du transducteur, il est possible d’en mesurer
la vitesse d’oscillation v. En pratique, le vibromètre délivre une tension proportionnelle
à la vitesse d’oscillation du transducteur, le coefficient de propartionnalité étant fourni.
Pour réduire le bruit de mesure, nous utilisons le filtre intégré au dispositif et effec-
tuons une moyenne à l’oscilloscope sur une centaine d’acquisitions. Le signal résultant
fluctue toutefois au cours du temps et une dérive régulière se produit lors des premières
secondes de fonctionnement du transducteur : nous évaluons l’incertitude relative de
mesure à environ 5% pour les excitations de plus haute amplitude. Cette incertitude
est légèrement surestimée pour les excitations de basse amplitude, où les fluctuations
sont moindres.
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Figure 5.2 – Amplitude de pression imposée par le transducteur en fonction de la
tension appliquée en entrée de l’amplificateur.

Sur la figure 5.2, nous présentons le résultat obtenu. Nous avons converti la vitesse
d’oscillation en pression acoustique P = Zv en utilisant l’impédance acoustique Z de
l’huile minérale que nous emploierons dans la suite. À température ambiante, la vitesse
du son dans cette huile cf = 1.42× 103 m · s−1 a été mesurée précédemment [Grenard12]
et sa masse volumique vaut ρf = 838 kg ·m−3 : nous en déduisons l’impédance acous-
tique de l’huile Z = ρfcf = 1.2× 106 kg ·m−2 · s−1.

Nous constatons que la réponse du transducteur n’est pas linéaire. La pression
maximale obtenue est de l’ordre de Pmax = 1.1 bar. Par ailleurs, le vibromètre permet
d’effectuer une mesure locale de la vitesse de vibration, moyennée sur la taille du
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faisceau laser de rayon millimétrique : nous avons ainsi pu constater que l’amplitude
de vibration varie de moins de 10% sur la surface du transducteur.

Échauffement du transducteur

Ayant remplacé le plan du rhéomètre par un transducteur, nous ne disposons plus de
système permettant de thermostater l’échantillon. Or, le transducteur est susceptible
de chauffer au cours de son utilisation : cela va donc imposer des restrictions sur la
durée des protocoles utilisés.

Afin de quantifier cet échauffement, nous avons placé un thermocouple de type K
entre le cône et le plan, en immersion dans le gel de noir de carbone que nous étudie-
rons ensuite. L’entrefer de la géométrie étant trop étroit pour pouvoir y positionner
la tête du thermocouple, nous avons dû remonter le cône d’environ un millimètre par
rapport à sa position nominale pour effectuer la mesure. Nous espérons toutefois que les
températures mesurées sont représentatives de celles atteintes au cours des expériences.
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Figure 5.3 – Évolution de la température du gel de noir de carbone au repos dans
le rhéomètre au cours du temps pour une excitation acoustique continue d’amplitude
P = 1.1 bar.

Sur la figure 5.3, nous avons représenté l’évolution de la température dans le gel
au repos au cours du temps lorsque le transducteur oscille à son amplitude maximale,
correspondant à une pression acoustique P = 1.1 bar. Sur une durée d’un quart d’heure,
la température s’élève régulièrement d’une dizaine de degrés, sans signe de saturation.
Après arrêt du transducteur, le retour à température ambiante se fait plus lentement.

Afin d’éviter des artefacts dus à des effets thermiques, nous devons limiter la durée
des protocoles rhéologiques utilisés. Dans les expériences présentées dans la suite, les
ultrasons ne sont pas allumés plus de cinq minutes en continu et nous laissons le
transducteur éteint pendant un temps au moins égal au triple de sa durée d’utilisation
afin de le laisser refroidir. Nous enregistrons en parallèle la température sur le bord
du transducteur, en y accolant un thermocouple : l’élévation totale de température au
cours des expériences présentées ensuite n’excède pas 5 ◦C.
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Effets mécaniques sur le rhéomètre

Comme nous l’avons vu dans le paragraphe 2.2.1, une onde acoustique intense
exerce une pression de radiation sur toute interface entre deux milieux d’impédances
acoustiques distinctes. Ainsi, l’onde générée par le transducteur exerce une force sur le
cône du rhéomètre.

Une conséquence possible de cette force serait d’induire une remontée du cône sous
l’effet des ultrasons, ce qui pourrait fausser la mesure rhéologique. Notre rhéomètre
MCR-301 ne dispose pas d’une observation directe de la taille de l’entrefer mais déduit
la position du cône de la force normale mesurée en appliquant un coefficient de raideur
effectif. Nous évoquerons plus en détails les forces normales dans le paragraphe 5.3.2.
Dans de l’huile minérale et pour une excitation acoustique maximale, le rhéomètre
indique un déplacement du cône de h0 = 2 µm, à comparer à sa troncature h = 47 µm.
Nous ne pouvons toutefois pas savoir dans quel mesure le cône se déplace effectivement.
Il est toutefois certain que les ultrasons ont un effet mécanique sur le rhéomètre : après
les avoir appliqués à forte intensité, le cône se retrouve fermement coincé sur l’axe.
Cependant, l’ajustage des pièces d’un rhéomètre est extrêmement précis et il est donc
vraisemblable qu’un déplacement minime du cône parvienne à le bloquer.

Nous avons tenté de mesurer une éventuelle remontée du cône en observant l’ombre
du cône placé dans une nappe laser. Nous n’avons rien observé de la sorte mais le
dispositif employé ne permet pas de mesure des déplacements inférieurs à une dizaine
de microns : nous pouvons ainsi poser une borne supérieure au déplacement du cône
sous l’effet de la pression de radiation. Nous avons également vérifié que la position de
contact entre le cône et le plan mesurée par le rhéomètre ne change pas après l’applica-
tion d’ultrasons. Le cône du rhéomètre ne remonte donc pas de façon permanente, mais
nous ne pouvons cependant pas exclure qu’il le fasse pendant la durée de l’excitation
acoustique.

En utilisant la formule (A.6) démontrée dans l’annexe A, nous pouvons estimer la
variation du couple mesuré sous l’effet d’un déplacement du cône. Deux effets d’ordres
de grandeur comparables se produisent alors : d’une part, la correction géométrique
associée à la troncature est modifiée, et d’autre part, le rayon de contact entre l’échan-
tillon et le cône change. Pour la géométrie que nous utilisons, une remontée du cône
d’une hauteur h0 = 2 µm provoquerait une variation relative du couple de 1%.

Pour observer si un tel effet existe, nous avons mesuré la viscosité sous cisaille-
ment continu d’un fluide newtonien, une huile minérale (Sigma Aldrich, light mineral
oil, densité 0.838, CAS:8042-47-5), en appliquant ou non des vibrations ultrasonores.
Le résultat obtenu est présenté sur la figure 5.4(a). L’application d’ultrasons n’induit
pas de modification notable de la viscosité mesurée, mais une variation de 1% serait
toutefois vraisemblablement noyée dans le bruit de mesure.

Nos résultats ne permettent donc pas d’exclure un déplacement du cône sous l’effet
des ultrasons, mais l’effet d’un tel mouvement serait inférieur au bruit de mesure du
rhéomètre.

Sur la figure 5.4(b), nous montrons l’évolution du module élastique G′ d’un des gels
de carbopol étudiés dans le chapitre 3 en présence de vibrations. L’effet observé n’est
pas très clair : la première application des ultrasons fait chuter G′ d’environ 3% tandis
que la seconde application n’a pas d’effet notable. Nous avons reproduit l’expérience



176
CHAPITRE 5. EFFETS D’ULTRASONS DE PUISSANCE SUR LA

RHÉOLOGIE D’UN GEL COLLOÏDAL

0 20 40 6024

24.5

25

25.5

26

t (s)

η
(m

Pa
·s

)

(a) Viscosité η = σ/γ̇ d’une huile mi-
nérale : on applique un taux de cisaille-
ment continu γ̇ = 1 s−1 et l’on mesure la
contrainte nécessaire σ.
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(b) Module élastique d’un gel de car-
bopol de concentration massique C =
2%, mesuré sous des oscillations d’am-
plitude γ = 1% et de fréquence f =
1 Hz, après un précisaillement d’inten-
sité γ̇p = 100 s−1 et de durée tp =
300 s.

Figure 5.4 – Effet d’ultrasons sur la viscosité d’une huile minérale et sur le module
élastique d’un microgel de carbopol. Les ultrasons sont allumés à leur intensité maxi-
male P = 1.1 bar dans les zones grisées sur les courbes.

à plusieurs reprises et ne parvenons pas à observer un effet systématique. À nouveau,
nous ne pouvons donc pas exclure un effet des ultrasons sur le carbopol, mais il induit
alors de faibles variations. En outre, nous utilisons un cône de petite taille, avec un
entrefer étroit : il est alors possible que nous voyions des effets de confinement et que la
première diminution du module élastique soit dû au déblocage de particules de carbopol
piégées en dessous de la troncature.

5.1.2 Gels de noir de carbone

Comme nous l’avons constaté, les effets des ultrasons sur le carbopol, s’ils existent,
sont extrêmement ténus. Cela n’est toutefois pas surprenant au vu de la microstructure
des microgels : il est peu vraisemblable que des ondes planes à 45 kHz induisent de fortes
réorganisations des particules de carbopol.

Afin d’observer des effets plus marqués, il nous faut un système dont la micro-
structure soit fragile et susceptible d’évoluer drastiquement lorsqu’on lui applique des
ultrasons intenses. En outre, nous souhaitons pouvoir effectuer des expériences sur des
temps longs, ce qui nécessite de trouver un système stable dans le temps et peu sensible
à l’évaporation, car notre dispositif ne permet pas d’utiliser une cloche à solvant. Les
gels de noir de carbone que nous décrivons dans ce paragraphe satisfont à ces deux
conditions.
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Présentation du gel colloïdal utilisé

Le noir de carbone désigne des particules colloïdales provenant de la combustion
partielle ou de la décomposition thermique d’hydrocarbures. Il se présente sous forme
de particules noires, de taille de l’ordre de quelques centaines de nanomètres [vander-
Waarden50,Samson87, Int16]. Il possède diverses applications industrielles [Donnet93].
Il peut être utilisé pour renforcer des élastomères, comme le caoutchouc employé dans
les pneus de voiture [Medalia70a]. Les particules de noir de carbone conduisent le cou-
rant électrique [Pantea03, Helal16] et peuvent donc être incorporées à des polymères
pour les rendre conducteurs [Jäger01]. Enfin, leur forte absorption de la lumière [Chý-
lek95,Bond06] permet de s’en servir comme encre, une fois dispersées dans un solvant.

Les particules de noir de carbone sont en réalité des agrégats de particules de
carbone comme nous pouvons le voir sur l’image de microscopie électronique de la
figure 5.5(a) [Medalia70b,Medalia70a, Ehrburger-Dolle90]. Ces agrégats sont qualifiés
de primaires et se forment de façon irréversible lors de la combustion des hydrocarbures.
Leur structure est fractale, de dimension df ' 2.2 [Trappe00].

Une fois dispersés dans de l’huile, ces agrégats primaires présentent entre eux une
interaction attractive, d’intensité U ∼ 30kBT notablement supérieure à l’agitation
thermique [Trappe07]. Sous l’effet de ces interactions, ils diffusent les uns vers les
autres. Une fois en contact, l’agitation thermique est insuffisante pour les redisper-
ser et ils s’agrègent pour former un réseau d’agglomérats qui percole à travers tout
le système (voir figure 5.5(b)), selon un processus d’agrégation limitée par la diffu-
sion [Weitz84a,Weitz84b,Weitz85]. Le système ainsi créé forme un gel colloïdal bloqué,
susceptible de résister à des sollicitations mécaniques [Trappe00,Trappe01,Trappe07].
La microstructure est toutefois très lâche et les particules occupent une faible fraction
de l’espace comme nous pouvons le voir sur la photographie 5.5(c). Les gels obtenus
sont par conséquent extrêmement fragiles : ils s’effondrent par exemple progressivement
sous leur propre poids [Perge14a].

(a) Image par
microscopie
électronique
d’un agrégat
primaire, tirée
de [Ehrburger-
Dolle90].

(b) Représentation schématique de la micro-
structure d’un gel de noir de carbone, tirée
de [Int16] : les particules constituant le noir de
carbone sont en fait des agrégats qui, une fois
dispersés dans de l’huile, s’agglomèrent pour
former un gel.

(c) Image au microscope
optique d’un gel de noir
de carbone de concentra-
tion massique C = 6%,
placé entre lame et lamelle.
Barre d’échelle : 100 µm.

Figure 5.5 – Microstructure d’un gel de noir de carbone.

Pour former les gels de noir de carbone que nous étudierons dans la suite, nous
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dispersons la poudre de noir de carbone (Carbot Vulcan XC72R, densité 1.8) dans une
huile minérale (Sigma Aldrich, light mineral oil, densité 0.838, CAS:8042-47-5). Nous
commençons par agiter manuellement et vigoureusement le mélange afin de l’homogé-
néiser puis le passons pendant une heure dans un sonicateur, afin de briser les agrégats
de plus grande taille selon le protocole décrit dans [Trappe07].

Caractérisation rhéologique

Dans la suite de ce paragraphe, nous présentons les caractéristiques rhéologiques
d’un gel de noir de carbone de concentration massique C = 6%, que nous utiliserons
exclusivement par la suite.

Sur la figure 5.6, nous traçons la courbe d’écoulement du gel, obtenue en dimi-
nuant puis en augmentant le taux de cisaillement, par paliers de durée 1 s, espacés
logarithmiquement. Nous constatons que cette courbe présente une forte hystérèse, ty-
pique des systèmes dont la structure évolue sous l’effet du cisaillement, comme nous le
mentionnions dans le paragraphe 1.2.2. Ici, nous voyons que la courbe correspondant
aux contraintes croissantes se situe en dessous de celle correspondant aux contraintes
décroissantes : cette caractéristique pourrait être attribuée à la rhéopectie du gel de
noir de carbone [Ovarlez13a]. Pour des taux de cisaillement γ̇ supérieurs à 10 s−1, la
branche décroissante, partant d’un état fluide, est bien décrite par la loi de Herschel-
Bulkley (1.11) avec une contrainte seuil σc = 13 Pa. Autour de γ̇ = 1 s−1, on observe
un épaulement, caractéristique du glissement du matériau [Meeker04b]. Pour des taux
de cisaillement inférieurs, le matériau glisse totalement : il se comporte alors comme
un volume de solide et la courbe d’écoulement traduit la rhéologie des couches de
lubrification aux parois [Grenard14].
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Figure 5.6 – Courbe d’écoulement d’un gel de noir de carbone de concentration mas-
sique C = 6%, pour des taux de cisaillement appliqués décroissants (O) puis croissants
(4), échantillonnés logarithmiquement, et avec un temps d’attente de 1 s par palier.
La courbe rouge correspond à un ajustement par la loi de Herschel-Bulkley (1.11) des
données pour γ̇ > 10 s−1, avec σc = 13 Pa, k = 5.2 S.I. et n = 0.4. Nous avons utilisé la
procédure d’ajustement décrite dans le paragraphe 3.2.2.

La rhéopectie du matériau impose de prendre des précautions particulières sur la
préparation de l’échantillon pour obtenir des résultats reproductibles. Dans toute la
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suite de ce chapitre, et sauf mention contraire, nous appliquons le protocole présenté
dans [Gibaud10]. Le matériau est tout d’abord précisaillé à un taux γ̇p = 1000 s−1

dans une direction, puis dans l’autre, chaque étape durant un temps tp. Ensuite, nous
laissons le matériau reposer pendant un temps tw, en enregistrant l’évolution de ses
modules élastiques sous de petites oscillations d’amplitude γo = 0.1% et de fréquence
f = 1 Hz. En quelques millisecondes suite au précisaillement, le gel reprend un état
solide et sa structure évolue lentement.

La figure 5.7 présente les propriétés viscoélastiques du gel étudié après précisaille-
ment (tp = 20 s, tw = 300 s). Sur la figure 5.7(a), nous constatons que les modules
viscoélastiques ne dépendent quasiment pas de la fréquence et que le module élas-
tique G′ ' 1100 Pa est supérieur d’un ordre de grandeur environ au module visqueux
G′′ ' 90 Pa. Si l’on augmente l’amplitude des oscillations à fréquence donnée (voir
figure 5.7(a)), nous constatons que le module élastique devient inférieur au module
visqueux, pour une déformation excédant γ∗o = 2%, ce qui correspond à une contrainte
σ∗o ' 10 Pa. Pour des déformations γo < 0.9%, les modules viscoélastiques sont sen-
siblement indépendants de l’amplitude de l’oscillation et la contrainte lui est propor-
tionnelle, avec un coefficient de proportionnalité G̃0 = 1200 Pa. Nous marquons ainsi
les limites du domaine linéaire. Constatons a posteriori que les oscillations d’amplitude
γo = 0.1% appliquées pendant la phase de repos se situent bien dans ce régime et ne
fluidifient donc pas l’échantillon.
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(a) Évolution des modules viscoélas-
tiques avec la fréquence, pour une am-
plitude d’oscillation γo = 0.1% fixée.
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(b) Évolution des modules viscoélastiques et
de la contrainte avec l’amplitude d’oscillation
γo. La droite rouge correspond à un ajuste-
ment linéaire de la contrainte σo = G̃0γo avec
G̃0 = 1200 Pa. L’ajustement est effectué sur les
points tels que γo < 0.9%

Figure 5.7 – Viscoélasticité d’un gel de noir de carbone de concentration massique
C = 6% après précisaillement (tp = 20 s, tw = 300 s).

Les gels de noir de carbone présentent des propriétés de vieillissement, présentées sur
la figure 5.7(a) : après précisaillement, nous avons enregistré pendant cinq heures l’évo-
lution des modules viscoélastiques du système. Nous observons une augmentation lente
du module élastique au cours du temps, convenablement décrite par une loi logarith-
mique comme nous le voyons sur l’insert de la figure 5.8(b). Pour des temps supérieurs
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à quelques heures, la reprise se fait de façon plus irrégulière mais en moyenne, le module
élastique continue toutefois de croître. La mesure étant effectuée sans contrôle de la
température, les variations que l’on observe peuvent être dues à des effets thermiques.
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(a) Évolution des modules viscoélas-
tiques (f = 1 Hz, γo = 0.1%) im-
médiatement après un précisaillement
(tp = 200 s).
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(b) Reprise logarithmique du module
élastique. La courbe rouge correspond
à un ajustement de la forme G′ =
G1 ln (t/τ) où G1 = 38.3 Pa et τ =
1.1× 10−8 s.

Figure 5.8 – Vieillissement d’un gel de noir de carbone au repos pour des oscillations
de faible amplitude γo = 0.1% à une fréquence f = 1 Hz, suite à un précisaillement
(tp = 200 s).

Enfin, nous avons vu que le transducteur ultrasonore chauffe quand il est mis en
fonctionnement. Nous avons donc mesuré l’évolution du module élastique du gel de noir
de carbone avec la température, en revenant au dispositif de rhéologie conventionnel,
incluant un plan à élément Peltier. Sur la figure 5.9, nous traçons le module élastique
G′ mesuré après un temps tw = 300 s après précisaillement. Nous constatons que G′
augmente avec la température, d’environ 20% pour une vingtaine de degrés. Cette
augmentation du module élastique est en accord qualitatif avec les observations de
Won et al. [Won05].

Pour conclure cette caractérisation rhéologique, constatons la variation importante
des valeurs obtenues d’un chargement à l’autre : pour un même système, suivant un
protocole de précisaillement identique, le module élastique après tw = 300 s de reprise
peut varier entre 800 Pa et 1300 Pa. Cette forte variabilité peut s’expliquer par le fait
que nous travaillons avec un cône de petite taille : les effets de bords y sont vraisem-
blablement importants et nous ne pouvons contrôler suffisamment précisément la façon
dont nous chargeons l’échantillon pour obtenir des mesures de G′ et G′′ reproductibles.
Toutefois, si nous considérons par exemple la reprise du module élastique, toutes les
courbes de rejoignent sur une unique courbe maîtresse si nous normalisons le module
par sa valeur prise en un temps τ quelconque après le précisaillement. Dans la suite,
de façon à nous abstraire de ce problème de chargement, nous nous intéresserons au
module élastique normalisé

g′(t) ≡ G′(t)
G′(τ) (5.1)
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Figure 5.9 – Module élastique pour de petites oscillations d’amplitude γo = 1% et
de fréquence 1 Hz après un temps de repos tw = 300 s en fonction de la température.
L’échantillon a préalablement été soumis à deux précisaillements successifs dans des
directions opposées, de durée tp = 20 s et d’intensité γ̇p = 1000 s−1.

avec τ = 20 s. Nous nous sommes assurés que la courbe maîtresse obtenue reste la même
si l’on change la valeur de τ , tant que celle-ci est choisie supérieure à quelques secondes.
En effet, le rhéomètre met quelques secondes pour parvenir à imposer l’amplitude
d’oscillation demandée et les premiers points sont par conséquent peu reproductibles.

Notons enfin que le système est extrêmement fragile et que des vibrations ténues
suffisent à le déstabiliser notablement. Pour éviter tout problème lié au passage de
personnes dans la pièce, il est nécessaire d’effectuer les manipulations de nuit ou durant
les week ends.

5.2 Résultats expérimentaux
Ayant caractérisé le dispositif expérimental que nous utilisons ainsi que la rhéologie

et la structure du système étudié, nous présentons maintenant les résultats que nous
avons obtenus en présence d’ultrasons. Nous cherchons à observer et à décrire l’ef-
fet des vibrations ultrasonores appliquées par le transducteur sur plusieurs protocoles
rhéologiques.

5.2.1 Courbe d’écoulement
Considérons tout d’abord l’effet d’ultrasons sur la courbe d’écoulement. Nous réali-

sons des courbes d’écoulement en imposant le taux de cisaillement, que nous abaissons
par paliers logarithmiquement espacés durant chacun 1 s : l’acquisition d’une courbe
d’écoulement s’effectue en une minute environ. Nous mesurons plusieurs courbes consé-
cutives en augmentant progressivement l’intensité des ultrasons. Avant chaque courbe
d’écoulement, nous précisaillons le système en prenant un temps tp = 100 s et nous
déclenchons l’excitation acoustique à la fin du précisaillement. Cette procédure laisse
un temps suffisant au transducteur pour revenir quasiment à température ambiante :
au cours de l’intégralité de la procédure, la température s’est élevée de 1 ◦C.



182
CHAPITRE 5. EFFETS D’ULTRASONS DE PUISSANCE SUR LA

RHÉOLOGIE D’UN GEL COLLOÏDAL

10−2 10−1 100 101 102 103

100

101

102

P ↗

γ̇ (s−1)

σ
(P

a)

Figure 5.10 – Courbes d’écoulement d’un gel de noir de carbone soumis à des ultrasons
de pression croissante allant de P = 0 jusqu’à P = 1.1 bar (du plus sombre au plus
clair), après un précisaillement (tp = 100 s, tw = 60 s). On abaisse progressivement le
taux de cisaillement par paliers logarithmiquement espacés de durée 1 s.

Les courbes d’écoulement obtenues pour des intensités acoustiques croissantes sont
présentées sur la figure 5.10. Pour des taux de cisaillement au-dessus de l’épaulement lié
au glissement (à γ̇ ' 1 s−1), nous constatons que la contrainte nécessaire pour imposer
un taux de cisaillement donné diminue légèrement avec la pression acoustique. En
dessous du décrochement, nous voyons que la contrainte appliquée diminue également,
rapidement d’abord puis plus lentement, à mesure que l’intensité acoustique augmente.

Il est difficile d’interpréter plus avant ces courbes car plusieurs effets entrent en
jeu simultanément : le glissement aux parois, la rhéopectie et les vibrations. Retenons
toutefois que les ultrasons semblent favoriser le glissement puisque le décrochement
observé vers γ̇ = 1 s−1 est d’autant plus marqué que l’intensité ultrasonore est élevée.
Nous allons dorénavant nous concentrer sur des situations plus simples, pour lesquelles
nous partons d’un état mieux contrôlé.

5.2.2 Modules viscoélastiques
Dans ce paragraphe, nous nous intéressons à l’évolution du module élastique du

gel de noir de carbone lorsqu’il est soumis à des vibrations. Nous commençons par
précisailler le système, avec un temps tp = 20 s, puis le laissons reposer pendant tw =
180 s en enregistrant la reprise du module élastique sous de petites oscillations. Ensuite,
nous allumons les ultrasons pendant un temps tUS = 20 s, suffisamment court pour que
nous ne mesurions pas d’élévation notable de la température. Nous enregistrons enfin
l’évolution du module élastique après application des ultrasons. Ce protocole est répété
en augmentant progressivement l’intensité acoustique.

Le résultat obtenu est présenté sur la figure 5.11, où nous avons tracé le module
normalisé g′ au cours du temps pour des pressions acoustiques variant de P = 0 à P =
1.1 bar. Tout d’abord, comme annoncé plus haut, nous voyons qu’une fois normalisée, la
reprise du module élastique donne une courbe maîtresse avant application des ultrasons.
L’insert de la figure 5.11 montre qu’aucune évolution systématique de la valeur G′(τ)
n’est observable au cours de l’expérience, légitimant la normalisation utilisée.
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Figure 5.11 – Évolution du module élastique d’un gel de noir de carbone normalisé
par sa valeur au temps τ = 20 s après un précisaillement (tp = 20 s). Après tw = 180 s
de reprise, le gel est soumis à des ultrasons intenses pendant une durée tUS = 20 s.
Les courbes les plus claires correspondent aux pressions acoustiques P les plus fortes,
la pression acoustique variant de P = 0 à P = 1.1 bar. En insert, on a représenté le
module élastique après un temps de reprise τ = 20 s suite à un précisaillement, qui sert
de normalisation.

Nous observons une évolution régulière lorsque l’on augmente l’amplitude P des
vibrations. Afin de définir les différentes observables auxquelles nous allons nous inté-
resser, nous avons tracé sur la figure 5.12 la courbe obtenue sans ultrasons appliqués
et celle obtenue pour des ultrasons d’intensité P = 1 bar.
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Figure 5.12 – Évolution du module élastique d’un gel de noir de carbone normalisé
par sa valeur à τ = 20 s après un précisaillement (tp = 20 s). Pour la courbe rouge,
après tw = 180 s de reprise, des ultrasons d’intensité P = 1 bar sont appliqués à l’échan-
tillon pendant tUS = 20 s : à leur allumage, le module élastique chute instantanément
d’une quantité ∆g′US. Après extinction du transducteur, le module élastique reprend à
nouveau, mais à des valeurs plus faibles : après un temps ttot = 380 s, le module atteint
une valeur réduite d’une quantité ∆g′f par rapport au gel n’ayant pas été soumis aux
ultrasons.

Nous pouvons constater deux phénomènes. Tout d’abord, lorsque les ultrasons sont
appliqués, le module élastique chute d’une valeur ∆g′US = g′(t = t−US) − g′(t = t+US).
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Cet effet ne peut pas être attribué à la température : en effet, la diminution observée
est quasiment instantanée et nous ne notons pas d’échauffement significatif du trans-
ducteur. En outre, une élévation de la température tendrait à augmenter le module
élastique, comme nous l’avons vu sur la figure 5.9, tandis qu’il diminue ici. De même,
nous éliminons un artefact lié à un effet mécanique : comme nous l’avons vu, si la pres-
sion de radiation déplaçait le cône du rhéomètre, la variation relative du couple mesuré
serait inférieure à quelques pourcents pour les plus hautes intensités acoustiques, alors
que la diminution du module élastique peut dépasser 90% dans le cas présent. Sur la
figure 5.13(a), nous présentons l’évolution de ∆g′US avec la pression acoustique appli-
quée P . Nous constatons que la chute du module élastique sous l’effet des ultrasons
augmente régulièrement avec P .

D’autre part, après arrêt des ultrasons, le module élastique augmente à nouveau.
Pour des intensités ultrasonores modérées, la reprise rejoint la courbe obtenue sans
application des ultrasons, mais au-delà d’une pression seuil Pc ' 0.6 bar, le module
élastique reste inférieur à la valeur obtenue en l’absence d’ultrasons : nous notons ∆g′f
la diminution du module élastique à la fin de l’expérience. Elle est tracée en fonction
de l’intensité ultrasonore sur la figure 5.13(b). Ainsi, pour des vibrations excédant la
pression seuil, le système garde la mémoire de l’application des ultrasons.
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(a) Diminution du module élastique
lors de l’application des ultrasons.
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(b) Diminution du module élastique
suite à une reprise pendant un temps
tw = 180 s après l’application des ul-
trasons. Les pointillés marquent la
pression seuil Pc = 0.6 bar au-delà de
laquelle un effet mémoire commence
à se faire sentir.

Figure 5.13 – Effet des ultrasons sur le module élastique.

Nous ne disposons pas de cône rugueux de taille suffisamment petite pour pouvoir
être utilisé normalement avec notre transducteur de diamètre 30 mm. Cependant, nous
avons effectué quelques tests préliminaires avec le cône rugueux de diamètre 40 mm
utilisé dans le chapitre 3 pour l’étude du carbopol, plus large que le transducteur, en
ne le remplissant pas complètement. Les quelques résultats obtenus sont alors qualita-
tivement similaires.
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5.2.3 Fluidification à contrainte imposée
Sous l’effet d’une contrainte imposée suffisamment forte, les gels de noir de carbone

présentent une fluidification retardée, c’est-à-dire qu’ils se mettent en écoulement après
une phase de fluage transitoire, du fait de l’endommagement progressif de la microstruc-
ture du système [Sprakel11,Lindström12]. Cet effet a été quantifié en partant d’un état
solide sous l’effet d’une contrainte constante [Gibaud10,Grenard12,Grenard14] ou os-
cillante [Grenard12, Perge14c, Perge14a, Gibaud15]. Toutefois, l’état obtenu après un
brusque arrêt du précisaillement est mal contrôlé [Ovarlez13a] : nous préférons donc
utiliser le protocole proposé dans cette dernière publication.

Après le précisaillement, et sans laisser au système de temps de repos, nous appli-
quons directement une contrainte constante σ au matériau, dans la même direction que
le dernier précisaillement et nous mesurons l’évolution du taux de cisaillement au cours
du temps pendant une durée de 300 s. Le résultat obtenu est présenté sur la figure 5.14.
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Figure 5.14 – Fluage d’un gel de noir de carbone partant d’un état fluidifié après un
précisaillement (tp = 200 s,tw = 0 s) sous l’application d’une contrainte σ = 7, 8, 9, 10,
11, 12, 13, 14, 15, 16 Pa, du plus foncé au plus clair. Aucune vibration n’est appliquée.

Les observations sont très similaires à celles décrites dans [Ovarlez13a]. À basse
contrainte (σ < 10 Pa), le gel se reforme après le précisaillement et résiste à la contrainte
appliquée, si bien que le rotor s’arrête et le taux de cisaillement reste extrêmement faible
sur toute la durée de l’expérience. Lorsque la contrainte augmente, nous voyons appa-
raître une fluidification du système. Nous constatons qu’elle se fait en deux temps : le
taux de cisaillement commence par atteindre un plateau à γ̇ ∼ 1 s−1, puis augmente
à nouveau brusquement vers une valeur plus importante γ̇ ∼ 50 − 100 s−1. Des ob-
servations locales par vélocimétrie ultrasonore ont montré, en géométrie de Couette
rugueuse, que ces deux étapes sont respectivement associées à une situation de glisse-
ment total aux parois, puis à une fluidification complète [Gibaud10,Grenard14].

Nous nous proposons d’étudier l’effet des ultrasons sur cette fluidification. Pour ce
faire, après la phase de précisaillement, nous appliquons une contrainte σ et imposons
des vibrations d’amplitude P : nous recommençons ce protocole en augmentant pro-
gressivement l’intensité des ultrasons. Nous nous sommes assurés que l’élévation de
température ne dépasse pas 5 ◦C au cours de l’expérience.

Sur la figure 5.15(a), nous présentons le résultat obtenu pour une contrainte σ =
9 Pa, pour laquelle nous n’observions pas de fluidification en l’absence d’ultrasons. Nous
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(a) Contrainte faible σ = 9 Pa.
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(b) Contrainte élevée σ = 14 Pa.

Figure 5.15 – Fluage d’un gel de noir de carbone partant d’un état fluidifiéé après un
précisaillement (tp = 200 s, tw = 0 s) sous l’application d’une contrainte constante σ et
d’ultrasons de pression P = 0, 0.3, 0.5, 0.7, 0.8, 0.9 bar (du plus foncé au plus clair).

voyons qu’en augmentant la pression des ultrasons appliqués, nous passons d’un régime
de fluage au régime de glissement total caractérisé par un taux de cisaillement γ̇ ' 1 s−1.
Nous n’observons cependant pas la seconde augmentation du taux de cisaillement qui
traduirait une véritable fluidification en volume du matériau.

Pour une contrainte plus élevée σ = 14 Pa, comme nous le voyons sur la figure
5.15(b), les ultrasons ne modifient pas notablement la durée du régime de glissement
total observé initialement, mais semblent réduire la valeur du taux de cisaillement dans
l’état fluidifié.

Ainsi, il semble qu’à contrainte imposée, les ultrasons contribuent principalement à
favoriser le glissement aux parois. Il serait toutefois intéressant d’observer plus quanti-
tativement si un effet existe sur les temps de fluidification et de sonder plus précisément
la transition en effectuant des paliers de contrainte plus rapprochés. Il serait aussi utile
de travailler avec une géométrie rugueuse, pour laquelle les résultats en l’absence d’ul-
trasons étaient plus reproductibles [Grenard14].

5.3 Discussion

5.3.1 Glissement
Ainsi, nous voyons que les ultrasons influencent les propriétés mécaniques du gel de

noir de carbone. Les effets observés peuvent être dus à un effet de volume, c’est-à-dire
à la destructuration du gel sous l’effet des vibrations, mais semblent aussi attribuables
à des effets surfaciques, c’est-à-dire à une favorisation du glissement. À ce stade, le
caractère global des mesures rhéologiques ne permet pas de trancher. Il est également
possible que les effets observés résultent d’une combinaison d’effets volumiques et sur-
faciques.

Pour tenter de clarifier cet effet de glissement, nous nous sommes intéressés à un pro-
tocole plus simple que les courbes d’écoulement. Après un précisaillement et un temps
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de repos tw en petites oscillations, nous imposons un taux de cisaillement constant γ̇
tout en appliquant des vibrations de pression acoustique P . L’évolution de la contrainte
au cours du temps est représentée sur la figure 5.16.
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Figure 5.16 – Évolution de la contrainte au cours du temps à γ̇ = 0.1, 5 et 100 s−1

de bas en haut, pour des pressions appliquées P = 0, 0.3, 0.5, 0.7, 0.8 et 0.9 bar, du
plus foncé au plus clair. Le système est initialement précisaillé (tp = 200 s) puis laissé
au repos pendant tw = 200 s.

Pour les faibles taux de cisaillement, en dessous de l’épaulement observé sur les
courbes d’écoulement de la figure 5.10, le système est a priori en glissement total. Nous
constatons que les ultrasons contribuent à diminuer légèrement la contrainte appliquée.
Pour les taux de cisaillement intermédiaires, situés au voisinage du décrochement, la
situation semble plus complexe : on observe une lente relaxation de la contrainte qui
n’atteint pas d’état stationnaire sur la durée de l’expérience, y compris en l’absence
d’ultrasons. L’effet des vibrations semble irrégulier dans ce régime. Enfin, aux forts
taux de cisaillement, nous voyons que les ultrasons diminuent également la contrainte
en régime stationnaire. Dans ce dernier cas, l’effet du glissement est probablement
moins important et nous pouvons supposer qu’un effet volumique des vibrations existe,
mais nous ne pouvons le vérifier directement.

En l’absence d’une caractérisation locale complémentaire, ces expériences à taux
de cisaillement imposé partant d’un état solide sont difficiles à interpréter même en
l’absence d’ultrasons appliqués [Grenard12] et nous ne tenterons pas de les exploiter
plus ici. Notons qu’au cours de ce type d’expérience, les gels de noir de carbone peuvent
se structurer en rouleaux à bas taux de cisaillement [Grenard11]. Avec le cône utilisé,
l’entrefer varie entre 50 µm et 200 µm : pour de tels confinements, les rouleaux appa-
raissent pour des taux de cisaillement de l’ordre de 1 s−1. Nous ne pouvons pas vérifier
si ces rouleaux ce forment : d’une part, la géométrie utilisée ne nous permet pas de voir
l’échantillon directement, et remonter le cône détruirait les rouleaux et d’autre part,
même avec un dispositif de visualisation, les rouleaux seraient extrêmement difficiles à
observer à l’œil pour des gels aussi concentrés que les nôtres.
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5.3.2 Forces normales
Comme nous l’avons mentionné dans le paragraphe 5.1.1, l’onde acoustique générée

par le transducteur exerce une force normale sur le cône. Sur la figure 5.17, nous
traçons l’évolution de la force normale ressentie par le cône lorsque l’on applique de
petites oscillations à de l’huile minérale.
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Figure 5.17 – Contrainte normale dans l’huile minérale pendant que l’on applique
de petites oscillations, d’amplitude γ0 = 1% et de fréquence f = 1 Hz. Des ultrasons
d’intensité P = 1.1 bar sont appliqués pendant les zones grisées.

Notre rhéomètre présente une dérive lente de la force normale mesurée, usuelle avec
le capteur dont est équipé le rhéomètre, mais nous pouvons toutefois constater un effet
très net des ultrasons : quand ils sont allumés, pour l’amplitude de pression maximale,
la force normale chute d’environ 10 Pa, ce qui correspond à une « aspiration » du cône
vers le transducteur. Afin d’estimer l’ordre de grandeur de la pression de radiation
exercée sur le cône en contact avec de l’huile, nous utilisons la formule (2.43) donnant
l’expression de la pression de radiation exercée sur une interface plane. En prenant
pour la masse volumique de l’acier ρacier ' 8000 kg ·m−3 et pour la vitesse du son
cacier ' 6000 m · s−1, nous obtenons une impédance acoustique Zacier = ρaciercacier '
4.8× 107 kg ·m−2 · s−1. Dès lors, pour une pression P = 1.1 bar nous obtenons une
pression de radiation Πrad = 6.6 Pa. Cette force est du même ordre de grandeur que la
force normale mesurée. Elle est toutefois orientée dans la direction opposée, c’est-à-dire
qu’elle pousse sur le cône.

Nous pouvons également supposer que l’onde exerce une force de radiation sur
les ménisques : en considérant une interface entre de l’air (ρair ' 1 kg ·m−3, cair '
340 m · s−1) et de l’huile, nous obtenons une pression poussant les ménisques vers l’ex-
térieur d’intensité Πrad = 7 Pa. Cette force exercée sur les ménisques pourrait résulter
en une force normale sur le cône, l’attirant vers le transducteur.

Bien entendu, l’utilisation de la formule (2.43) est sujette à caution car la structure
du champ acoustique peut être complexe du fait du confinement dans une cavité de
taille très inférieure à la longueur d’onde. Les ordres de grandeur des pressions de
radiation exercées sur le cône et sur les ménisques sont comparables à celui de la force
normale mesurée : un calcul précis serait nécessaire pour expliquer la succion du cône
lorsque les ultrasons sont allumés. Elle pourrait s’expliquer par la traction exercée par
les ménisques, si la pression de radiation exercée sur ces derniers dépasse celle appliquée
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au cône. Jouer sur le matériau constituant le cône, et donc sur la rupture d’impédance
acoustique entre l’outil et l’échantillon, permettrait peut-être de trancher la question.

Dans les expériences menées avec le gel de noir de carbone, l’application d’ultrasons
s’accompagne également d’une force normale, poussant cette fois-ci le cône vers le haut,
et d’une intensité pouvant atteindre σN = 80 Pa pour les pressions les plus importantes.
Nous n’essaierons cependant pas d’interpréter cette valeur car l’effet direct des ultra-
sons se mêle à la dynamique propre du gel, dont les forces normales ont une évolution
complexe [Gibaud15]. Toutefois, l’existence d’une telle force normale, corrélée à l’appli-
cation des ultrasons, soulève également des questions sur l’effet des vibrations : il n’est
pas anodin d’appliquer une telle contrainte sur le cône, et cela pourrait par exemple
favoriser un décollement du matériau aux parois et les effets de glissement pressentis
plus haut.

5.3.3 Effet irréversible
Nous avons vu dans le paragraphe 5.2.2 que le gel de noir de carbone pouvait

conserver une mémoire de l’application des ultrasons, pour des intensités acoustiques
suffisamment élevées. En effectuant des expériences plus longues, comme nous le voyons
sur la figure 5.18(a), nous constatons qu’après l’application d’ultrasons à très forte
intensité, le module élastique augmente, puis passe par un maximum et décroît ensuite.
Cette décroissance se fait régulièrement pendant plusieurs dizaines de minutes jusqu’à
ce que le module élastique sature à une valeur basse, de l’ordre de quelques dizaines de
pascals.

Un effet similaire peut être obtenu en imposant un faible taux de cisaillement
γ̇ ∼ 1 s−1 à l’échantillon, c’est-à-dire en le forçant à glisser, comme nous le voyons
sur la figure 5.18(b). On pourrait donc attribuer le comportement anormal du module
élastique à une modification de l’adhésion du gel aux parois du rhéomètre. Toutefois,
avec un tel protocole, un précisaillement suffit pour que le gel reprenne un compor-
tement habituel. Au contraire, après application des ultrasons, un précisaillement ne
remet pas le système dans son état initial : pour effacer la mémoire du gel, il est
nécessaire de le laisser au repos pendant plusieurs heures, puis de le précisailler.

Les ultrasons ont donc un effet irréversible sur le noir de carbone, difficile à effacer.
Dans toutes les données présentées précédemment, nous avons pris garde à ce que cet
effet n’ait pas eu lieu. Nous ne sommes pas parvenus à en identifier la nature mais
n’avons fait que des tests préliminaires ne permettant pas de conclure. Au microscope
optique, nous n’avons observé aucune différence entre un gel qui a été soumis à des
vibrations et un gel normal. Cependant, il est peu vraisemblable que les ultrasons ap-
pliqués parviennent à changer notablement la taille des agrégats primaires. En outre,
nous sommes forcés de sortir le gel du rhéomètre et de le placer entre lame et lamelle
pour l’observer au microscope : nous détruisons ainsi le réseau d’agrégats. Si les ul-
trasons ont un effet sur la structure de ce réseau, nous ne pouvons pas l’observer de
cette manière. Nous avons également essayé de mesurer le module élastique d’un gel
venant d’être passé au bain à ultrasons et n’ayant pas été précisaillé : le module élas-
tique a alors l’ordre de grandeur attendu et ne présente pas de maximum suivi d’une
décroissance aux temps longs.

Ainsi, l’application de vibrations ultrasonores suffisamment intenses permet de mo-
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(a) Évolution du module élastique d’un gel de noir de carbone
après un précisaillement (tp = 200 s, tp = 200 s). On applique
des ultrasons intenses (P = 1.1 bar) dans la zone grisée mar-
quée US. La zone P correspond à un nouveau précisaillement
(tp = 1000 s). Après le précisaillement, on observe une reprise
anormale du module élastique.
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(b) Évolution du module élastique d’un gel de noir de carbone
après un précisaillement (tp = 200 s, tp = 200 s). Pendant la
zone grisée C, on impose un taux de cisaillement γ̇ = 1 s−1 à
l’échantillon. La zone P correspond à un nouveau précisaille-
ment (tp = 200 s). Le module élastique reprend ensuite norma-
lement.

Figure 5.18 – Effet irréversible des ultrasons sur le gel de noir de carbone.

difier durablement les propriétés d’un gel de noir de carbone, mais nous ne sommes pas
encore parvenus à identifier l’origine de cette altération. Une possibilité serait que les
ultrasons favorisent la sédimentation du gel, dont nous savons qu’il est susceptible de
s’effondrer sous l’effet de son propre poids, et induisent ainsi la formation de couches
de lubrification aux parois du rhéomètre. Cette hypothèse expliquerait les effets de glis-
sement observés mais pas la nécessité de laisser le système reposer afin de pouvoir le
remettre dans son état initial par un précisaillement. Là encore, une étude plus détaillée
de cet effet est en cours.
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5.3.4 Conclusion et perspectives
Au cours de ce chapitre, nous avons vu que l’application d’ultrasons intenses à un gel

de noir de carbone permet d’en modifier les propriétés rhéologiques. Le module élastique
du gel est fortement diminué pendant l’application des ultrasons, de façon potentielle-
ment irréversible pour des pressions acoustiques suffisantes, et les ultrasons favorisent
le glissement du gel. Cette étude n’est encore que préliminaire et nous n’excluons pas
à ce stade la possibilité d’agir sur la microstructure du gel en volume. L’observation
d’un effet irréversible, se conservant après un précisaillement, apparaît comme plutôt
prometteuse, mais des expériences complémentaires sont nécessaires pour caractériser
cet effet et l’expliquer microscopiquement.

Une étude plus approfondie de la fluidification sous contrainte imposée s’avère néces-
saire, afin de déterminer s’il est possible de fluidifier entièrement le système à l’aide des
ultrasons. Il serait également intéressant de reproduire cette étude avec des conditions
aux limites rugueuses, afin de limiter les effets de glissement.

La principale lacune de ce travail est l’absence de visualisation de la dynamique
microscopique du gel. La petite taille de la géométrie utilisée et l’opacité du noir de
carbone rendent impossible toute observation directe avec le dispositif actuel. Il serait
toutefois possible de caractériser directement le glissement en travaillant en géométrie
plan-plan et en comparant les résultats obtenus pour différentes tailles d’entrefer [Yo-
shimura88].

Enfin, nous souhaiterions observer les effets d’ultrasons à d’autres fréquences et
sur d’autres systèmes. Nous avons fait quelques tests préliminaires sur un gel colloï-
dal de Ludox (particules de silice), qui semblent concluants, mais le gel s’évapore en
quelques minutes, ce qui pose un problème majeur pour nos expériences. Il faudra donc
adapter le dispositif de façon à pouvoir contrôler l’humidité ou à utiliser une cloche
anti-évaporation. Nous allons donc commencer par voir si l’on retrouve les mêmes ef-
fets sur des gels de noir de carbone de concentrations différentes et dans des géométries
différentes.
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Conclusion

Jusqu’à présent, dans le contexte de la physique des fluides complexes, les ultrasons
ont principalement été utilisés à basse intensité pour observer passivement la structure
et la déformation des matériaux. Au cours de cette thèse, nous avons exploré différentes
façons d’agir activement sur les matériaux mous à l’aide d’ultrasons de puissance, à
travers un effet acoustique non linéaire : la pression de radiation acoustique. Nous avons
pour cela mis en place trois expériences différentes, en utilisant des systèmes variés.

Tout d’abord, dans le chapitre 3, nous avons proposé une technique de microrhéo-
logie passive, la « mésorhéologie acoustique », reposant sur l’analyse du mouvement
d’une sonde sous l’effet de la pression de radiation acoustique. Les échelles de taille
et de force mises en jeu sont intermédiaires entre celles accessibles à la rhéométrie ro-
tative et aux méthodes traditionnelles de microrhéologie. Nous avons mis en place le
dispositif et en avons testé les possibilités pour la caractérisation du fluage d’un fluide à
seuil simple : un microgel de carbopol. Les résultats obtenus coïncident qualitativement
avec les observations effectuées en rhéologie classique. L’analyse de ces données devrait
permettre de mesurer localement le seuil d’écoulement et le module élastique du gel.
Toutefois, l’analyse quantitative des résultats reste problématique car la déformation
engendrée ne correspond pas à un cisaillement simple et une estimation naïve de la
contrainte et du cisaillement engendrés par l’intrus fournit des résultats en désaccord
avec la mesure rhéologique. Nous avons en outre constaté et caractérisé la formation
d’une cavité acoustique entre le transducteur et le traceur, qui complique l’analyse
dès lors que les déplacements excèdent la demi-longueur d’onde des ultrasons. Nous
avons néanmoins proposé d’utiliser des billes de plus petite taille, ce qui permettrait
de s’affranchir de ce problème mais nécessiterait un système d’imagerie mieux résolu.
La méthode semble prometteuse et pourrait permettre, une fois le dispositif amélioré,
de mesurer des quantités intéressantes, comme des modules élastiques dans un système
déformé, à une échelle mésoscopique.

Dans le chapitre 4, nous avons montré que des ultrasons de puissance focalisés à
haute fréquence permettent de débloquer sans contact direct un empilement granulaire
et de le mettre en écoulement. Nous avons étudié cette transition de déblocage à la
fois expérimentalement et numériquement, par des simulations de dynamique molé-
culaire de sphères molles. Cette fluidification présente des propriétés rappelant celles
des transitions de phase du premier ordre : l’hystérèse et l’intermittence. Le protocole
d’excitation, avec une injection discontinue d’énergie, se distingue des études menées
auparavant sur la fluidification des milieux granulaires. La possibilité de solliciter loca-
lement et sans contact un matériau granulaire ouvre des perspectives tant appliquées
que fondamentales. En particulier, les ultrasons de puissance pourraient s’avérer un
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outil efficace pour sonder localement les propriétés mécaniques de systèmes bloqués.
Enfin, dans le chapitre 5, nous avons remplacé le plan d’un rhéomètre classique

par un transducteur piézoélectrique fonctionnant à « basse fréquence », afin de sonder
l’effet de vibrations globales sur la rhéologie de matériaux mous. Après avoir déterminé
les limitations du dispositif mis en place, nous avons étudié l’effet d’ultrasons sur les
propriétés mécaniques d’un gel colloïdal attractif de noir de carbone. Nous observons
des effets très nets des ultrasons, mais où il est à ce stade difficile de faire la part entre
les phénomènes de glissement et la modification en volume de la structure du gel. S’il
est frustrant de ne pas avoir identifié clairement un effet sur la structure du matériau, la
possibilité d’en contrôler le glissement reste toutefois une perspective intéressante. En
outre, cette étude n’est encore que préliminaire et l’observation d’un effet irréversible
des ultrasons sur le gel laisse à penser que les vibrations ont également une action
en volume. Nous sommes en train de compléter ce travail et souhaitons généraliser
les résultats obtenus à des gels de concentrations différentes et à d’autres fréquences
acoustiques. Il serait également intéressant d’utiliser d’autres matériaux mais il faudrait
pour cela parvenir à contrôler l’évaporation des échantillons.

Les ultrasons de puissance apparaissent donc comme un outil innovant et efficace
pour caractériser et agir sur les matériaux mous, ouvrant de nombreuses perspectives
pour des recherches fondamentales et appliquées. Leur bonne pénétration en font une
alternative intéressante aux méthodes optiques pour induire des forces stationnaires à
l’intérieur de matériaux mous, offrant une nouvelle voie pour les études rhéologiques
locales. En outre, leur capacité à interagir directement avec la microstructure des maté-
riaux permettent d’imaginer de les employer pour la structuration de matériaux. De tels
matériaux seraient susceptibles de changer drastiquement de comportement mécanique
sous la simple application d’ondes acoustiques intenses, formant ainsi des matériaux
« acousto-rhéologiques ».



Annexe A

Couple en géométrie cône-plan

Dans cette annexe, nous détaillons le calcul du couple exercé sur un cône tronqué
situé à une distance arbitraire au dessus d’un plan, comme schématisé sur la figure A.1.

z

R

ρ

h
h0

α

Figure A.1 – On considère un cône d’angle θ et de rayon R, tronqué à une hauteur
h0, et situé à une distance h d’un plan.

Nous notons −→Γ le couple appliqué au cône et ~ω = ω~ez sa vitesse angulaire de
rotation.

A.1 Écoulement de base
Calculons tout d’abord le profil de vitesse de l’écoulement : nous cherchons une so-

lution de l’équation de Stokes sous la forme ~v(r, θ, z) = ~v(r, z)~eθ vérifiant une condition
de non-glissement aux parois du rotor et du plan.

En dessous de la partie plane, c’est-à-dire pour r ≤ ρ, nous avons ~v(r, z = 0) = ~0
et ~v(r, z = h0 + h) = rω~eθ. Dès lors, le profil de vitesse s’écrit

~v(r, z) = rωz

h+ h0
~eθ soit γ̇ = rω

h+ h0
. (A.1)

Sous la partie conique, pour r ≥ ρ, la condition de non-glissement au plan s’écrit
toujours ~v(r, z = 0) = ~0 mais celle au niveau du rotor devient ~v(r, z = h0 + r tanα) =



196 ANNEXE A. COUPLE EN GÉOMÉTRIE CÔNE-PLAN

rω~eθ. Le profil de vitesse s’écrit

~v(r, z) = rωz

h0 + r tanα~eθ soit γ̇ = rω

h0 + r tanα. (A.2)

A.2 Calcul du couple
Calculons tout d’abord le couple exercé sur la partie conique −→Γ c :

−→Γ c =
∫ R

ρ
(r~er)×

(
ηγ̇ · 2πrdr

cosα ~eθ
)

= 2πηω
sinα

(
h0

tanα

)3 ∫ ξ2

ξ1

ξ3

1 + ξ
dξ~ez (A.3)

où ξ1 = ρ tanα/h0 et ξ2 = R tanα/h0. En effectuant trois intégrations par parties (ou
en demandant son avis à Mathematica), nous trouvons

−→Γ c = 2πηω
sinα

(
h0

tanα

)3 [
ξ3

3 −
ξ2

2 + ξ − ln (1 + ξ)
]ξ2

ξ1

. (A.4)

Sur la partie plane, le calcul est plus aisé

−→Γ p =
∫ ρ

0
(r~er)× (ηγ̇ · 2πrdr~eθ) = πηω

2(h0 + h)ρ
4~ez. (A.5)

Finalement, le couple exercé par le fluide sur le rotor est dirigé selon ~ez et s’écrit

Γ = πηω

2(h0 + h)ρ
4 + 2πηω

sinα

(
h0

tanα

)3 [(tanα
h0

)3 R3 − ρ3

3 −
(tanα

h0

)2 R2 − ρ2

2

+tanα
h0

(R− ρ)− ln
(
h0 +R tanα
h0 + ρ tanα

)]
. (A.6)

Nous retrouvons bien la limite idéale présentée dans le paragraphe 1.3.1 en prenant
h0, h, ρ→ 0, mais en conservant h = ρ tanα.



Annexe B

Acoustique linéaire

Dans cette annexe, nous démontrons certains résultats rappelés dans le texte concer-
nant l’acoustique linéaire. La présentation est inspirée de [Landau59] et [Kinsler00].

B.1 Description des ondes acoustiques linéaires

B.1.1 Équation de propagation
On note (p(~r, t), ~v(~r, t)) les champs eulériens de pression dynamique et de vitesse.

On notera par un indice 0 les champs décrivant le fluide au repos, et par un indice 1
la perturbation associée à l’onde. Notons par ailleurs ρ(~r, t) = ρ0 + ρ1(~r, t) la masse
volumique du fluide.

La dynamique du fluide est décrite par l’équation de Navier-Stokes

ρ

[
∂~v

∂t
+ (~v · −→∇)~v

]
= η∆~v −−→∇p+

(
ζ + η

3

)−→∇ (−→∇ · ~v) (B.1)

qui traduit la conservation de la quantité de mouvement du fluide et par l’équation de
continuité

dρ
dt + ρ

−→∇ · ~v = 0 (B.2)

traduisant la conservation de la masse.
Il nous faut enfin, pour fermer ce système d’équations, relier la pression et la masse

volumique du fluide. Pour ce faire, nous introduisons l’équation d’état

p(ρ) = p(ρ0) + ∂p

∂ρ

∣∣∣∣∣
S

ρ1 ≡ p0 + ρ1

ρχS
(B.3)

où nous avons fait apparaître le coefficient de compressibilité isentropique du fluide χS,
qui à ce stade dépend de la masse volumique ρ.

Afin d’étudier la dynamique de l’onde acoustique, effectuons quelques hypothèses :
— L’écoulement induit est supposé parfait : cela revient à négliger les phénomènes

diffusifs. Plus précisément, la dissipation visqueuse est négligée et on considère la
propagation de l’onde comme adiabatique. Cette dernière hypothèse suppose que
la diffusion thermique est lente par rapport à la propagation de l’onde. Si l’on
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note cf la vitesse de l’onde et D le coefficient de diffusion thermique du fluide,
cela implique que la fréquence soit faible devant νdiff = c2

f /D ' 2× 1013 Hz pour
de l’eau. Dès lors, la propagation est isentropique (1).

— On se place dans l’approximation acoustique en traitant les perturbations liées
au passage de l’onde comme des infiniment petits du premier ordre : ρ1(~r, t)� ρ0
et ‖~v1(~r, t)‖ � cf. On linéarise ainsi les équations de la dynamique du fluide.

— On suppose que le coefficient de compressibilité isentropique du fluide

χS = 1
ρ

∂ρ

∂P

∣∣∣∣∣
S

(B.4)

est constant. On linéarise ainsi l’équation d’état décrivant la thermodynamique
du fluide. Notons que la condition ρ1(~r, t)� ρ0 implique alors p1 � χ−1

S .
Dans ces conditions, les équations précédentes se réécrivent à l’ordre un

ρ0
∂~v1

∂t
= −−→∇p1 (B.5)

∂ρ1

∂t
+ ρ0
−→∇ · ~v1 = 0 (B.6)

χS = ρ1

ρ0p1
. (B.7)

Nous pouvons dès lors établir l’équation de d’Alembert pour la pression acoustique (2)

(
∆− 1

c2
f

∂2

∂t2

)
p1 = 0 (B.8)

où la vitesse de phase de l’onde est donnée par

cf =
√

1
ρ0χS

. (B.9)

Pour les ondes que nous utiliserons, nous aurons typiquement p1 ' 1 MPa, v1 '
1 m · s−1 et ρ1 ' 0.5 kg ·m−3 : l’approximation acoustique est donc parfaitement légi-
time. Insistons à l’occasion sur le fait que la condition sur la pression n’est pas p1 � p0,
qui est fausse dans le cas présent.

B.1.2 Propagation de l’énergie
Cherchons maintenant l’expression de l’énergie volumique e d’une onde acoustique.

Il s’agit de la somme de l’énergie cinétique et de l’énergie potentielle du fluide

e = 1
2ρv

2 + ε (B.10)

(1). Historiquement, Newton proposa un modèle de propagation isotherme, prédisant une vitesse du
son erronée. C’est Laplace qui rectifia cette erreur en supposant la propagation adiabatique.
(2). Notons qu’une équation analogue est obtenue pour la vitesse ~v1.
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où ε désigne l’énergie interne volumique du fluide. La première identité thermodyna-
mique appliquée au fluide fournit dε = Tds− pdV/V = pdρ/ρ puisque la propagation
est adiabatique. Dès lors, en introduisant le coefficient de compressibilité, on obtient
ε = χSp

2/2 d’où
e = 1

2ρv
2 + 1

2χSp
2. (B.11)

Considérons alors les sources de dissipation d’énergie : elles proviennent des phéno-
mènes de diffusion que nous avons négligés en supposant l’écoulement parfait. Évaluons
ici l’influence de la viscosité : si l’on conserve les termes visqueux, l’équation de propa-
gation devient (

∆− 1
c2
f

∂2

∂t2

)
p1 = −χS

(4
3η + ζ

)
∆∂p1

∂t
≡ −τ∆∂p1

∂t
(B.12)

où nous avons fait apparaître le temps τ caractéristique associé à la dissipation. Pour
de l’eau à température ambiante, χS ' 4.6× 10−10 Pa−1, η = 1× 10−3 Pa · s et ζ =
2.4× 10−3 Pa · s donc τ ' 2× 10−12 s : la dissipation visqueuse est négligeable pour
ν � νvisc = 1/τ ' 5× 1011 Hz. Pour les ultrasons utilisés au cours de cette thèse,
ν ≤ 5 MHz donc l’approximation d’écoulement parfait est valable.

Si l’on recherche des solutions en ondes planes progressives p1 = p0
1ei(~k·~r−ωt), la

relation de dispersion devient
k = 1√

1 + iωτ

ω

cf
. (B.13)

Rappelons enfin que l’énergie d’une onde plane s’exprime selon la formule (2.16)
vue dans le corps du texte

〈e〉 = 1
2ρ0|v0

1|2 + 1
2χS|p

0
1|

2 = ρ0|v0
1|2 = χS|p0

1|
2. (B.14)

B.1.3 Comportement aux interfaces
Considérons la situation représentée sur la figure 2.1. Une interface, supposée plane,

immobile et indéformable, située en x = 0, délimite un milieu A (x < 0) caractérisé
par une impédance ZA et une vitesse du son cA, et un milieu B (x > 0) d’impédance
ZB et de vitesse du son cB. On s’intéresse au comportement d’une onde propagative de
pulsation ωi provenant du milieu A avec un vecteur d’onde ~ki et arrivant sur l’interface.
Dans le milieu A, le champ acoustique obtenu résulte de la superposition de l’onde
incidente (que nous noterons avec un indice i) et de l’onde réfléchie (indice r) à la
paroi, alors que dans le milieu B, il correspond à l’onde transmise (indice t). Nous
cherchons des solutions propagatives pour la perturbation du champ de pression sous
la forme 

p1,i = p0
1,ie

i(~ki·~x−ωit)

p1,r = p0
1,re

i(~kr·~x−ωrt)

p1,t = p0
1,te

i(~kt·~x−ωtt)
(B.15)

et une forme similaire pour le champ de vitesse. Nous cherchons à connaître les coef-
ficients de réflexion et de transmission r = p0

1,r/p
0
1,i et t = p0

1,t/p
0
1,i de la pression au

passage d’un milieu à l’autre.
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L’interface étant supposée rigide et immobile, la pression et la vitesse normale sont
continues à la traversée de l’interface, nous avons donc en tout point ~r de l’interface et
à tout instant t

p1,i + p1,r = p1,t (B.16)
(~v1,i + ~v1,r) · ~er = ~v1,t · ~er (B.17)

Exploitons tout d’abord l’équation (B.16) : elle se réécrit

1 + rei[(~kr−~ki)·~r−(ωr−ωi)t] = tei[(~kt−~ki)·~r−(ωt−ωi)t]. (B.18)

Pour que cette relation soit valable en tout point de l’interface et à tout instant, il
faut donc avoir ωr = ωt = ωi : la fréquence d’oscillation est conservée à la traversée
de l’interface, et nous la noterons désormais ω. En outre, ~kr · ~r = ~kt · ~r = ~ki · ~r en
tout point de l’interface. Cette relation nous apprend donc que les vecteurs d’onde des
ondes incidente, réfléchie et transmise appartiennent tous trois à un même plan. En
introduisant les angles θ formés par les différents vecteurs d’onde avec la normale à
l’interface ~ex, et en écrivant que ω = ck dans les milieux A et B, nous trouvons

sin θr = sin θi et sin θt
cB

= sin θi
cA

. (B.19)

Ces deux dernières relations décrivent les directions des différentes ondes intervenant
dans le problème. Elles sont générales en physique des ondes et sont appelées lois de
Snell-Descartes en électromagnétisme. On définit de la sorte une acoustique géomé-
trique, de la même façon qu’en optique.

Nous pouvons maintenant reprendre le calcul des coefficients de réflexion. La condi-
tion aux limites (B.16) impose maintenant 1+r = t. L’équation d’Euler linéarisée (2.4)
nous donne ρ0ω~v1 = ~kp1. La condition aux limites sur les vitesses (B.17) nous donne
alors

cos θi + r cos θr = t
ZA
ZB

cos θt. (B.20)

En utilisant les lois de Descartes précédemment obtenues, nous montrons que

r = ZB cos θi − ZA cos θt
ZA cos θt + ZB cos θi

et t = 2ZB cos θi
ZA cos θt + ZB cos θi

(B.21)

où θt peut être exprimé en fonction de θi en utilisant la troisième loi de Descartes.
On constate donc que les coefficients de réflexion et de transmission en amplitude dé-
pendent simultanément de l’orientation de l’onde incidente et des propriétés acoustiques
du milieu.

Nous pouvons alors aisément obtenir les coefficients de réflexion et de transmission
en intensité acoustique I = c〈e〉, définis selon

R ≡ 〈Ir〉〈Ii〉
=
∣∣∣∣∣∣
p0

1,r

p0
1,i

∣∣∣∣∣∣
2

= |r|2 et T ≡ 〈It〉〈Ii〉
= ZA
ZB

∣∣∣∣∣∣
p0

1,t

p0
1,i

∣∣∣∣∣∣
2

= ZA
ZB
|t|2. (B.22)

On constate que R + T cos θt/ cos θi = 1 : il y a conservation de l’intensité acoustique
à la traversée de l’interface, le préfacteur faisant intervenir les angles permettant de
ramener les différents faisceaux à une même surface.
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B.2 Diffraction des ondes sonores
Ayant obtenu l’équation de d’Alembert (2.7), nous nous proposons de la résoudre

pour des conditions aux limites données. Puisque cette équation est linéaire, il est
possible d’employer le formalisme des fonctions de Green pour parvenir à ce but. Toute
cette présentation est tout à fait similaire au traitement de la diffraction en optique que
l’on peut trouver dans [Born59,Appel02]. Le cas de l’acoustique est traité dans [Kino00].

B.2.1 Fonction de Green causale
Nous avons supposé l’écoulement parfait et initialement au repos : dès lors, il est

irrotationnel. Le champ de vitesse ~v découle donc d’un potentiel φ tel que ~v = −→∇φ
satisfaisant également à l’équation de d’Alembert

∆φ− 1
c2
f

∂2φ

∂t2
= 0. (B.23)

Afin de résoudre cette équation pour des conditions aux limites arbitraires, cher-
chons en les fonctions de Green, qui satisfont par définition à

∆G− 1
c2
f

∂2G

∂t2
= δ(~r)δ(t). (B.24)

G représente l’onde créée par un impulsion localisée à l’origine se produisant à t = 0.
L’équation étant linéaire, il est pertinent d’utiliser la transformée de Fourier

Ĝ(~k, ω) =
∫
R3

d3r
∫ +∞

−∞
dtG(~r, t)e−i(~k.~r−ωt). (B.25)

Dans le domaine de Fourier, l’équation (B.24) s’écrit(
k2 − ω2

c2
f

)
Ĝ(~k, ω) = −1. (B.26)

Nous constatons, sans surprise, que les pôles de la fonction de Green redonnent la
relation de dispersion des ondes acoustiques. En revenant dans le domaine spatio-
temporel, on trouve

G(~r, t) = 1
(2π)4

∫
R3

d3k
∫ +∞

−∞
dω Ĝ(~k, ω)ei(~k.~r−ωt)

= − c2
f

(2π)4

∫
R3

d3k
∫ +∞

−∞
dω 1

(cfk)2 − ω2 ei(~k.~r−ωt). (B.27)

La fonction Ĝ(~k, ω) ne dépendant que de la norme de ~k, on peut effectuer l’intégration
sur les angles en coordonnées sphériques en prenant ~r comme axe de référence

G(~r, t) = − c2
f

(2π)4

∫ +∞

−∞
dωe−iωt

∫ +∞

−∞
dk k2

(cfk)2 − ω2

∫ π

0
dθ sin θeikr cos θ

∫ 2π

0
dφ

= − c2
f

4π3r

∫ +∞

−∞
dωe−iωt

∫ +∞

−∞
dk k

(cfk)2 − ω2 sin (kr). (B.28)
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Calculons alors
Iε(R) ≡

∫
Γ

e−iωt

(cfk)2 − (ω − iε)2 dω (B.29)

où Γ est un contour semi-circulaire de rayon R dans le plan complexe, suivant l’axe
ω ∈ R puis bouclant à l’infini par le haut si t > 0 et par le bas si t < 0. Notons que
nous choisissons pour déplacer les pôles la prescription menant à la fonction de Green
causale, pertinente dans notre cas. On a

G(~r, t) = − c2
f

4π3r

∫ +∞

−∞
dkk sin (kr) lim

ε→0
lim

R→+∞
Iε(R), (B.30)

la contribution à Iε(R) de l’intégration sur la partie circulaire de Γ s’annulant dans la
limite R→ +∞. Calculons alors Iε ≡ lim

R→+∞
Iε(R).

Pour t < 0, les pôles ω± = ±cfk + iε sont à l’extérieur du contour Γ et le théorème
des résidus nous permet d’affirmer la nullité de Iε et par conséquent, celle de G(~r, t).
Au contraire, pour t > 0, Γ entoure les pôles, et le théorème des résidus nous donne
alors

Iε = −2iπ
(

e−iω+t

ω+ − ω−
+ e−iω−t

ω− − ω+

)
Θ(t) = 2π sin (cfkt)

cfk
eεtΘ(t) (B.31)

où Θ(t) désigne la distribution de Heaviside. Dès lors, en prenant la limite ε→ 0, nous
pouvons écrire

G(~r, t) = − cf
8π2r

∫ +∞

−∞
dk sin (cfkt) sin (kr)Θ(t) = − cf

4πrδ
(
t− r

cf

)
. (B.32)

Cette fonction de Green décrit la réponse d’un milieu linéaire à une excitation ponc-
tuelle : l’onde se propage avec une enveloppe sphérique de rayon cft et une amplitude
inversement proportionnelle à la distance parcourue depuis le point d’émission. Si l’on
considère une source acoustique en volume d’amplitude connue au cours du temps, il
est possible par convolution avec la fonction de Green de déterminer l’expression du
champ de pression en tout point de l’espace et à tout instant.

B.2.2 Équation de Helmholtz
Nous allons maintenant considérer plus spécifiquement que l’onde acoustique créée

est progressive et sinusoïdale en temps, de pulsation ω : nous cherchons le potentiel des
vitesses sous la forme φ(~r, t) = Φ(~r)eiωt. Le problème étant linéaire, il n’y a pas de perte
de généralité : le formalisme de Fourier nous permettra de repasser au cas général. En
posant k = ω/cf, l’équation de d’Alembert se réduit à l’équation de Helmholtz

∆Φ + k2Φ = 0. (B.33)

La fonction de Green g(~r) de cette équation satisfait à

∆g + k2g = δ(~r). (B.34)

Elle est alors la transformée de Fourier par rapport au temps de la fonction de Green
de l’équation de d’Alembert (B.32) évaluée en ω = cfk

g(~r) = − cf
4πreikr. (B.35)
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B.2.3 Formule de Kirchhoff
Nous souhaiterions maintenant pouvoir obtenir le champ acoustique en tout point,

pour un système excité harmoniquement à partir de ses bords. Pour ce faire, nous allons
établir la formule de Kirchhoff : nous cherchons à résoudre l’équation de Helmholtz
dans un volume V en imposant la valeur φ(~r, t) = Φ(~r)eiωt (ou éventuellement de ses
dérivées) sur la surface Σ = ∂V entourant ledit volume. Nous disposons à ce stade de
la fonction de Green g calculée précédemment.

Pour tout champ vectoriel ~f suffisamment aimable, le théorème de Green-Ostrogradsky
nous garantit l’égalité {

Σ

~f.
−→dS =

y

V

−→∇ · ~fdV. (B.36)

Appliquons alors cette propriété à ~f = Φ−→∇g − g−→∇Φ et calculons séparément les inté-
grales volumiques et surfaciques.

La contribution volumique s’écrit
y

V

−→∇ · ~fdV =
y

V
[Φ∆g − g∆Φ] dV. (B.37)

Nous pouvons utiliser les équations (B.33) et (B.34) pour évaluer les laplaciens : afin
d’éviter la singularité à l’origine de la fonction de Green, nous calculons dans un premier
temps cette intégrale sur un volume Vε dont on a exclu une sphère de rayon ε centrée
sur l’origine. Nous prendrons ensuite la limite où ε tend vers zéro. Dans ce cas, on a

y

Vε

−→∇ · ~fdV = 0. (B.38)

Maintenant, considérons la contribution surfacique. ∂Vε comporte maintenant deux
surfaces, Σ = ∂V et Σε, surface de la sphère que nous avons exclue : dès lors, l’intégrale
volumique étant nulle, le théorème de Green-Ostrogradsky donne

x

Σ

(
Φ−→∇g − g−→∇Φ

)
· −→dS +

x

Σε

(
Φ−→∇g − g−→∇Φ

)
· −→dS ≡ J + Jε = 0. (B.39)

Nous pouvons calculer
−→∇g = cf

4π

[
ik − 1

r

] eikr
r2 ~r. (B.40)

On obtient alors la contribution Jε : puisque le vecteur −→dS est orienté vers l’extérieur
de Vε, on a en coordonnées sphériques −→dS = −ε2 sin θdθdϕ~er sur Σε. Nous en déduisons
donc que

Jε = − cf
4π eikε

x

Σε

sin θdθdϕ
[
(1− ikε)Φ + ε

−→∇Φ · ~er
]
−→
ε→0
−cfΦ(~0). (B.41)

Dès lors, nous pouvons relier la valeur de Φ au centre de la sphère exclue à l’intégrale
J sur une surface quelconque entourant cette sphère. Dans un souci de légèreté des
notations, nous avons considéré cette sphère comme centrée en l’origine. Cependant, le
même calcul peut être fait pour tout point ~r à l’intérieur du volume V : il suffit pour
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cela d’utiliser la fonction de Green translatée g(~r − ~r′) et d’intégrer sur les valeurs de
~r′. On obtient alors la formule de Helmholtz-Kirchhoff

Φ(~r) = − 1
4π

x

Σ

d~r′ ·
Φ(~r′)

−→
∇′
 eik‖~r−~r′‖

‖~r − ~r′‖

− eik‖~r−~r′‖

‖~r − ~r′‖
−→
∇′Φ

 (B.42)

où
−→∇′ désigne le gradient par rapport à la coordonnée ~r′.

B.2.4 Formule de Rayleigh-Sommerfeld
Nous cherchons maintenant à utiliser la formule de Kirchhoff (B.42) pour calculer

le champ acoustique rayonné par une surface plane Σ1 vibrante dont le centre définit
l’origine des coordonnées. Nous supposons que les dimensions de Σ1 sont grandes devant
la longueur d’onde acoustique. On désigne par ΣR une portion de sphère, centrée sur
le point ~r1 auquel nous souhaitons calculer le champ et de rayon R. Nous notons Σ2
une surface plane faisant la jonction entre Σ et Σ1, comme représenté sur la figure B.1.
Nous prendrons la limite R→∞.

Σ2

ΣR

Σ2

z
Σ1 M

R

~r1~r2

Figure B.1 – On cherche la valeur du champ au pointM créé par une surface vibrante
Σ1. Pour le calculer, on utilise l’intégrale de Kirchhoff sur une surface formée d’une
sphère ΣR connectée au plan vibrant par une surface Σ2.

Nous pouvons tout d’abord évaluer la contribution de ΣR à l’intégrale (B.42) : en
effet, pour tout point ~r′ appartenant à ΣR, ‖~r1 − ~r′‖ = R. On montre dès lors que
l’intégrale sur ΣR est nulle à la condition que

lim
R→∞

R
[(
ik − 1

R

)
Φ−−→∇Φ · ~er

]
= 0. (B.43)

Il s’agit de la condition de Sommerfeld, que nous supposerons valide : les champs sont
supposés décroître suffisamment rapidement à l’infini pour que la contribution de ΣR

s’annule. Elle implique que toutes les ondes traversant ΣR soient sortantes.
Connaissant la valeur du champ imposée par la surface vibrante, il nous reste à

évaluer la contribution de la surface de raccord Σ2, dont nous souhaitons qu’elle soit
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nulle, afin de relier directement le champ au point ~r à la condition imposée sur Σ1.
Une première possibilité, proposée par Kirchhoff, consiste à supposer Φ et −→∇Φ · −→dS
simultanément nuls sur la surface Σ2. Cependant, cette hypothèse n’est pas raison-
nable : mathématiquement, il n’est pas possible dans la situation considérée d’imposer
simultanément des conditions aux limites sur le champ (conditions de Dirichlet) et sur
sa dérivée (conditions de Neumann). Plus physiquement, il n’est pas possible, sachant
que le champ est non-nul sur la surface Σ1, d’imposer un champ nul sur Σ2 sans avoir
de fortes variations du champ à proximité de la surface vibrante : il n’est alors pas
acceptable d’imposer aussi le gradient du champ.

Une autre méthode consiste à choisir une fonction de Green qui s’annule ou dont
la dérivée s’annule sur Σ2. Alors, nous pouvons choisir d’imposer respectivement la
dérivée du champ ou sa valeur sur Σ2 : il n’est plus nécessaire de connaître l’autre
quantité pour calculer l’intégrale. Soit ~r2 le symétrique de ~r1 par rapport au plan défini
par Σ1, nous utilisons la fonction de Green modifiée

g̃(~r − ~r1) = − cf
4π

(
eik‖~r−~r1‖

‖~r − ~r1‖
± eik‖~r−~r2‖

‖~r − ~r2‖

)
(B.44)

qui s’annule sur Σ2 si l’on choisit le signe négatif ou dont le gradient s’annule si on
choisit le signe positif.

g̃ n’est plus une fonction de Green de l’équation de Helmholtz : elle représente le
champ rayonné par deux sources situées respectivement en ~r1 et ~r2. Cependant, comme
on le voit dans la formule de Kirchhoff (B.42), la valeur du champ en un point du
volume V est entièrement déterminée par le comportement du champ sur le bord ∂V .
Dès lors, rajouter des sources à l’extérieur de V ne perturbe pas le champ à l’intérieur
tant que les conditions aux bords ne sont pas modifiées : il s’agit d’une application du
théorème des images électriques.

Considérons maintenant que l’on impose la vitesse de l’écoulement, c’est-à-dire le
gradient du potentiel Φ sur la surface Σ1, et que la vitesse soit nulle à travers Σ2. Il
nous faut donc choisir une fonction de Green modifiée dont le gradient s’annule sur
Σ2 : nous choisissons donc le signe positif. Alors, l’intégrale sur Σ2 est nulle et nous
obtenons la formule de Rayleigh-Sommerfeld

Φ(~r) = − 1
2π

x

Σ1

e−ik‖~r−~r′‖

‖~r − ~r′‖
~v · −→dS (B.45)

puisque pour tout point ~r′ de Σ1, on a ‖~r1 − ~r′‖ = ‖~r2 − ~r′‖.
Il est également possible de faire le même calcul dans le cas où la surface vibrante

impose la pression (ou, de façon équivalente, le potentiel des vitesses) : on choisit
alors le signe négatif dans la fonction de Green modifiée et l’intégrale présente alors
un préfacteur différent et fait intervenir un facteur d’inclinaison cos θ. Il s’agit du cas
généralement considéré en électromagnétisme.
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Annexe C

Modèle de cavité acoustique
unidimensionnelle

Nous donnons ici les détails du modèle utilisé dans le paragraphe 3.4.2, afin de
rendre compte des oscillations de la force appliquée sur la bille. Nous considérons deux
réflecteurs plans, de normale commune ~ez et situés en z = 0 et z = L. On note ρ et
r leurs coefficients de réflexion en amplitude respectifs. Nous supposons que le plan
en z = 0 impose une vitesse, et émet une onde plane incidente décrite par vi0(z, t) =
V0ei(ωt−kz) se propageant dans le sens des z croissants, c’est-à-dire vers l’autre surface.
La situation est schématisée sur la figure C.1.

Notons vij l’onde se propageant dans la direction des z croissants après j réflexions
sur le transducteur (z = 0), et vrj l’onde se propageant dans la direction des z décrois-
sants après j réflexions sur la bille (z = L).

z
O L

Transducteur Bille

vi
jvr

j

vi
j+1

vr
j

Figure C.1 – On considère une onde plane se dirigeant dans la direction z et se
réfléchissant successivement sur deux plans, situés en z = 0 et z = L de coefficients de
réflexion en amplitude respectifs ρ et r.

Considérons tout d’abord la réflexion j sur le plan z = L, qui représente la bille :
nous avons vrj(L, t) = rvij(L, t) donc,

vrj(z, t) = vrj(L, t)eik(z−L) = rvij(L, t)eik(z−L). (C.1)

De la même façon, pour la réflexion j sur le transducteur, nous pouvons écrire
vij+1(0, t) = ρvrj(0, t) d’où

vij+1(z, t) = ρvrj(0, t)e−ikz. (C.2)

En combinant les deux relations obtenues, et en utilisant le fait que vij(z, t) =
vij(L, t)e−ik(z−L), nous trouvons une relation de récurrence simple portant sur les ondes
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se propageant vers la bille
vij+1(z, t) = ρre−2ikLvij(z, t) (C.3)

qui s’intègre aisément en

vij(z, t) =
(
ρre−2ikL

)j
V0ei(ωt−kz). (C.4)

Nous pouvons également en déduire l’expression de l’onde se propageant en retour vers
le transducteur

vij(z, t) = ρj
(
re−2ikL

)j+1
V0ei(ωt+kz). (C.5)

La structure de l’onde à l’intérieur de la cavité est alors donnée par vtot(z, t) =
+∞∑
j=0

[
vij(z, t) + vrj(z, t)

]
.

Néanmoins, afin de calculer la pression de radiation exercée sur la bille, nous pré-
férons connaître le pression : pour l’obtenir à partir de la vitesse, nous introduisons
l’impédance acoustique Z du milieu séparant les deux réflecteurs. Il faut prendre garde
au changement de signe intervenant pour des ondes se propageant dans des directions
opposées : ptot(z, t) =

+∞∑
j=0

Z
[
vij(z, t)− vrj(z, t)

]
. Dès lors, nous avons à sommer une suite

géométrique et nous obtenons

ptot(z, t) =
P0
[
ei(ωt−kz) − ρrei[ωt−k(z−2L)] − rei[ωt+k(z−2L)] + ρr2ei(ωt+kz)

]
1− 2ρr cos (2kL) + (ρr)2 . (C.6)

En repassant aux grandeurs réelles, nous trouvons

Ptot(z, t) = P0

1− 2ρr cos (2kL) + (ρr)2 [ cos (ωt− kz)− ρr cos [ωt− k(z − 2L)]

−r cos [ωt+ k(z − 2L)] + ρr2 cos (ωt+ kz)
]
. (C.7)

On a donc une superposition d’ondes se propageant selon deux directions opposées,
donnant une structure partiellement stationnaire à l’intérieur de la cavité.

Après quelques calculs, nous obtenons la moyenne sur une période acoustique du
carré de la pression :

〈P 2
tot〉(z) =

[
P0

1− 2ρr cos (2kL) + (ρr)2

]2

·
[

1 + r2 + (ρr)2 + (ρr2)2

2
−ρr(1 + r2) cos (2kL)− r

[
1− 2ρr cos (2kL) + (ρr)2

]
cos (2k(z − L))

]
. (C.8)

Finalement, la pression de radiation acoustique Frad exercée sur la bille est propor-
tionnelle à 〈P 2

tot〉(z = L) soit

Frad ∝
A+B cos (2kL)

(C +D cos (2kL))2 ≡ Φ(L) (C.9)

où nous avons posé
A = [1 + r2 + (ρr)2 + (ρr2)2] /2− r (1 + (ρr)2)
B = −ρr(1− r)2

C = 1 + (ρr)2

D = −2ρr

. (C.10)
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