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Résumeé :

Cette étude a pour but d’appréhender le comportement rhéologique sous cisaillement et sous
compression des dispersions d’argile concentrées par centrifugation. Cette technique induit un gradient
de concentration et de pression au sein des dépdts permettant de déterminer les seuils de contrainte en
compression en fonction de la fraction volumique des dispersions. Les propriétés rhéologiques en
cisaillement ont, quant a elles, été mesurées a I’aide d’un scissométre de petites dimensions partiellement
immergé dans le dépét de centrifugation afin de minimiser les effets de déstructuration des échantillons.
La réponse des dispersions soumises a un gradient de cisaillement faible est suivie dans le temps. Ainsi,
les contraintes de cisaillement, les modules de cisaillement et les déformations sous cisaillement ont été
déterminés en fonction de la fraction volumique. Certaines propriétés mécaniques, telles que le
coefficient de Poisson, le module de compression ou encore I'angle de frottement, ont aussi été déduites.

Abstract :

This study tends to characterize the rheological behavior under shear and compressive flows of clay
dispersions concentrated by centrifugation. Due to the centrifuge acceleration, the deposits show a
gradient of concentration and pressure so as to determine the compressive yield stresses versus the
volume fraction of the dispersions. Rheological properties under shear flow have been measured by a
vane test with low diameter specially developed for such materials. The vane is partially introduced into
the deposit in order to minimize the set-up destructuration of the samples. The transient response of the
dispersions has been recorded at fixed shear rate. Consequently, shear yield stresses, shear modulus and
shear strain have been determined versus the volume fraction. Some mechanical properties, such as
Poisson modulus, shear modulus and friction angle have been deduced.

Mots-clefs :

Rhéologie ; Nanoparticules ; Concentré

1 Introduction

Le comportement rhéologique sous cisaillement et sous compression de dispersions
d’argile concentrées par centrifugation a été identifié au cours de cette étude. Nous avons choisi
de travailler avec une argile modéle : la Laponite. Cette argile synthétique est composée de
particules discotiques nanométriques rigides relativement monodisperses et anisotropes, de part
leur forme mais aussi leur charge de surface. Dispersée en milieu aqueux, cette argile fait alors
I'objet de nombreuses investigations dans des domaines de concentration se limitant aux
régimes dilués et semi-dilués. Leur structure a été caractérisée au cours d'études précédentes
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[Kroon at al. (1998), Levitz et al. (2000), Martin at al. (2002, 2006), Mourchid et al. (1998),
Pignon et al. (1996,1997, 1998), Saunders et al. (1999)]. Elle est organisée selon une hiérarchie
liée aux échelles de longueur. Aux trés petites échelles, chaque particule est entourée par
d'autres particules sans orientation préférentielle les unes par rapport aux autres. Elles forment
des sous unités de quelques centaines de nanometres. A des échelles de longueur légerement
plus grandes, ces sous unités se regroupent en micro-domaines dont les tailles sont de I'ordre de
guelques micrometres. lls sont denses et sont séparés par des vides qui ne contiennent pas de
particules libres. A des échelles de longueur plus grandes, ces micro-domaines s'agrégent.
L'arrangement de la structure devient fractal. Pour une fraction volumique de 1%, la dimension
fractale de cette organisation est de I'ordre de 1, traduisant un arrangement linéaire des agrégats
microniques.

En revanche, dans le régime concentré, i.e. pour des fractions volumiques supérieures a 3%
environ, les travaux sont plus rares. Les dispersions ne peuvent plus &tre mises en ceuvre par les
techniques usuelles de mélange, mais par des techniques de consolidation mécaniques
(centrifugation, filtration) ou chimiques (compression osmotique). Une étude précédente
[Martin et al. (2006)] a permis de caractériser, d'une part I’organisation structurelle des
dispersions de Laponite concentrées et d’identifier, d'autre part les mécanismes de consolidation
dans ces systemes. Ainsi, les particules tendent a s’aligner perpendiculairement a I’axe de
compression avec une distance interparticulaire évoluant selon I’inverse de la fraction
volumique. La pression osmotique interne est alors engendrée par cette distance interparticulaire
et évolue avec la fraction volumique selon une loi de puissance caractéristique des systémes
lamellaires.

Cette étude sera présentée comme suit : aprés avoir décrit les matériaux et les techniques
expérimentales mises en jeu, nous présenterons les résultats obtenus sous écoulement de
compression et de cisaillement a savoir les seuils de contrainte, les modules et les déformations
ainsi que les propriétés mécaniques qui en découlent.

2  Techniques expérimentales

Le matériau étudié est une dispersion d'argile synthétique de type hectorite, la Laponite, de
formule chimique (SigMgs4sLiosH1024)Nag 7. Elle est fabriquée par Laporte Industries sous le
nom de Laponite XLG. Elle se compose de particules discotiques de taille nanométrique d'un
diameétre 2R = 30 nm et d'une épaisseur H = 1 nm [Avery et al. (1986)]. La masse volumique
des particules est 2.53 g.cm™ [Neumann et al. (1970)].

Les dispersions d'argile concentrées ont été obtenues en centrifugeant des dispersions
initiales de fraction volumique 1%, a I'aide d'une centrifugeuse Centrikon T — 1080 de Kontron
Instruments a godets pivotants. Dans la suite de cette étude, nous appellerons dépéts, les
dispersions consolidées par centrifugation correspondant a la phase solide des tubes de
centrifugation. Aprés consolidation, les dépbts ont été conservés dans les tubes de centrifugation
et ont été analysés immédiatement aprés l'arrét de la centrifugation, afin d'éviter un
regonflement éventuel privilégié aux fractions volumiques les plus basses du domaine étudié.

La centrifugation induit alors au sein des échantillons un gradient de fraction volumique q)(s) et
un gradient de pression H(s) reliés par [Martin et al. (2006)] :

H(S):,[;(pa ~p.)9(s)d(s)ds (éq. 1) ou s est la position dans le dépdt, p, est la masse

volumique des particules, p, celle de I'eau et g(s) I'accélération.
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Par ailleurs, les mesures des seuils de contrainte en cisaillement et des modules de
cisaillement de ces dispersions concentrées ont été effectuées par scissométrie. Cette
instrumentation a l'avantage de n'endommager que trés faiblement les échantillons lors de
I'enfoncement de la pale puisqu'ils ne sont pas écrasés. Cette technique est utilisée depuis
longtemps en mécanique des sols, dans les milieux granulaires, les boues ou encore les mousses
[Alderman et al. (1991), Sherwood et al. (1991)]. Elle est basée sur le principe de
fonctionnement suivant : une pale constituée de deux ou plusieurs plaques rectangulaires
croisées perpendiculairement est plongée dans une certaine hauteur d'échantillon. Aprés la mise
en place de la pale dans I'échantillon, une faible vitesse de rotation (Q =107 rad.s™ pour cette
étude) est imposée afin de mettre en évidence la réponse en couple de I'échantillon en fonction
du temps (FIG. 1). De cette évolution, deux grandeurs sont calculées.

(i) le seuil de contrainte (o) via le couple maximal (Cp,) :

2C Couple.
6, =——F—"—— (éq. 2) avec Ds =5 mm, le diametre | “™m

D’ s+
D 6 _|I

S I/

de la pale et H, la hauteur immergée de dimension variable.
(ii) le module de cisaillement (G) via la pente du domaine

dc

Ilnéalre : pente g
1 dC 1 1 -
= —(—j — (€g.3) ou R est le i il 4
4rQ2H; \ dt R R¢ FIG. 1 — Evolution schématique
rayon du tube de centrifugation. du couple en fonction du temps.
3  Résultats

Le comportement rhéologique en cisaillement des dispersions de Laponite concentrées par
centrifugation a été mis en évidence. Les seuils de contrainte, les modules ainsi que les
déformations a la rupture ont été déterminés sur une gamme de fractions volumiques comprises
entre 3,5% et 20%.

3.1 Seuils de contrainte

L'évolution des seuils de contrainte en compression et des seuils de contrainte en
cisaillement est représentée sur la figure ci-apres (FIG. 2) en fonction de la fraction volumique
des dispersions. Il apparait alors que les seuils de contrainte en cisaillement suivent une
évolution en loi de puissance en fonction de la fraction volumique des dispersions. L'exposant
de cette loi varie selon deux régimes : pour des fractions volumiques inférieures a 10% environ,
il est de I'ordre de 3 alors que pour des fractions volumiques supérieures a 10%, il est réduit a
1.5. Nos résultats dans le régime concentré sont dans le prolongement de ceux obtenus dans le
régime semi-dilué par Pignon et al. (1996). Pour ces mesures de seuil, la pale du scissométre
était totalement immergée dans les échantillons.

Par ailleurs, les seuils de contrainte en compression ont des évolutions proches des seuils
de contrainte en cisaillement sur la gamme de fractions volumiques étudiées. lIls sont plus élevés
ce qui signifie que les dispersions ont une résistance au cisaillement moindre, du fait de leur
structure. En effet, dans un écoulement de cisaillement, un nombre égal de liens de la structure
est soumis a de la compression et de la traction, alors qu'en compression, une majorité de liens
est comprimée. C'est pourquoi, les seuils sont plus élevés en compression qu'en cisaillement.
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FiG. 2 — Seuils de contrainte en fonction de la fraction
volumique des dispersions.

Une approche proposée par Chou et al. (1967) permet, sur la base théorique de I'élasticité
linéaire, de déterminer le coefficient de Poisson (v) du matériau considéré comme solide
isotrope jusqu'au seuil, via :

I 21-v) ,
—= M (éq. 4).
c, 1-2v

Compte tenu des incertitudes de mesures, ce rapport apparait relativement constant de
I'ordre de 10 ce qui induit un coefficient de Poisson de 0.44, indiquant que le réseau de
particules ne subit pas de variation de volume. Ce rapport peut aussi étre interprété en terme
d'angle de frottement interne (¢ ) entre deux particules via la loi de Mohr-Coulomb :

o, =C+IItan¢ (éq.5) ol c est la cohésion du matériau.

Dans notre étude, I'angle de frottement est évalué a 3.36°. Cette valeur est comparable a
celle obtenue avec des argiles de Montmorillonite [Mitchell (1976)].

3.2 Modules de cisaillement et de compression

Les modules de cisaillement (G) ont été calculés a partir de I'équation 3. Les modules de
compression (K) ont été évalués par la relation suivante proposée par Buscall (1982) :

darr
K=———— (9. 6).
ding,
Il apparait (FIG. 3) que les modules | & 100000000
en cisaillem(_ent eten compression _suivent 1;’ 10000000
une évolution en loi de puissance | 3
Z 1000000 }

similaire a celle des seuils de contrainte.
Pour des  fractions  volumiques 100000 L
inférieures a 10% environ, la loi est

A Cisaillement

, . 3 10000

proche d'une loi en ¢,”, alors que pour ® Compression

des fractions volumiques supérieures & 1000 o

10%, I'évolution est ralentie et tend vers L 0.1 " L
. 15 . v

une loi proche de ¢, . Par ailleurs, les

modules en cisaillement sont supérieurs FIG. 3 -Modules en fonction de la fraction

aux modules en compression. volumigue des dispersions.
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3.3 Déformations a la rupture en cisaillement

Les déformations a la rupture en cisaillement ont été évaluées par la relation suivante :
_ %o
G,
précédemment calculés, a partir de la pente a I'origine du domaine de déformation élastique des
dispersions, correspondent aux modules aux trés petites déformations. Buscall et al. (1987) ont
montré qu'il existe un rapport un tiers entre ces deux modules : G, = G/3.
Ainsi, les déformations peuvent étre représentées sur la figure ci-dessous (FIG. 4) en
fonction de la fraction volumique des dispersions de Laponite concentrées. Sur ces courbes ont
été ajoutées les déformations obtenues par Pignon et al. (1996) sur des dispersions semi-diluées

soumises a un écoulement de cisaillement en géométrie cone/plan. Trois domaines principaux
apparaissent :

(i) Pour ¢, <3%, les dispersions sont semi-diluées et présentent une structure fractale. Les
résultats mettent en évidence des déformations importantes du réseau fractal sous cisaillement.
(if) Pour 3% < ¢, <10%, les dispersions se concentrent. Les déformations diminuent. Ce sont
les agrégats microniques qui se réarrangent sous cisaillement.

(iii) Pour ¢, >10%, les déformations deviennent moins sensibles a la concentration. Les

agrégats se déforment sous cisaillement, entrainant un réarrangement et une orientation des
particules entre elles.

Y. (éq. 7), ou G, est le module de cisaillement au seuil. Notons que les modules

100 ADeformation du |
= t\ réseau fractal .- |
' Déformation 1
010 ¢ N des agrégats _ Arrangement
5 AN A Agd | interparticulaire
0,01 — —
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25
by

FiG. 4 — Déformation a la rupture en cisaillement en fonction de la
fraction volumique des dispersions.

4 Conclusions

En conclusion, le comportement rhéologique sous compression et sous cisaillement de
dispersions de Laponite concentrées par centrifugation a été identifie. Le domaine de
concentration étudié, compris entre 3.5% et 20%, s'étend au-dela de la plupart des travaux
bibliographiques effectués sur cette argile.

Les résultats obtenus montrent que les seuils de contrainte et les modules suivent une
évolution en loi de puissance en fonction de la fraction volumique. Pour des fractions
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volumiques supérieures a 10% environ, cette évolution est ralentie. En effet, les dispersions ont
une structure de plus en plus anisotrope : les particules sont forcées de s'aligner entre elles.
L'origine du seuil de contrainte provient alors essentiellement des forces de frottement entre les
particules.
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