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Mesure de pression osmotique dans les suspensions
macroscopiques

ANGI'ELIQUE DEBOEUF%, GEORGES GAUTHIER ¢, JEROME MARTIN % & JEFFREY M ORRIS®

a. Laboratoire Fluides, Automatique et Sdstes Thermiques (FAST), Campus Universitaire, 91405 Orsay
Cedex (FRANCE)
b. Levitch Institute and Chemical Engineering, City College eiNvork, New York, NY 10031 (USA)

Résune :

L'étude vised caractriser la pression de la phase particulaire dans des suspega<sisailees, pour lesquelles les in-
teractions sont purement hydrodynamiqu&s (<< 1 et Pe— oo). Les particules, solides, sphiques, monodisperses
(de tailles de 'ordre de la centaine de microns) et deme densé que le fluide porteur Newtonien, sont soumeses
cisaillement dans un dispositif de Couette cylindriquentédhode est ba&e sur I'exj@rience d’'osmose obsé&w dans les
syseémes thermiques. Elle consistenesurer la pression dans la phase fluide, dagiune grille interdisant le passage
des particules. Elle met e&vidence une pression des particules, proportionnelleisailtement impos, analoguea la
pression osmotique, proportionnefida temg@rature dans les suspensions Browniennes. Esaltats obtenus pour des
concentrations en particules allant de 0.80.50, indiquent que les contraintes normales induitgsethdent fortement de

la concentration. La comparaison avec un ralej des corelations de mesures et des simulations montre un bon accord.

Abstract :

This study characterizes the particle phase stresses irearstl suspension for which interactions are purely hydrody
namics Re << 1 and Pe— o). Solid spherical particles (size on the order of hundredsroms) are suspended in an
equal density and highly viscous Newtonian liquid and sttbto shearing in a concentric cylinder Couette geometry.
The approach, based on the osmotic concept in thermal sgstaegasure the continuous liquid pressure across a screen
which forbids particles flux. This brings to light a partigieessure linear in shear rate, similar to osmotic pressimedr

in temperature, in Brownian suspensions. Moreover thengtidependence of the induced normal stresses with concen-
tration in particles is obtained in the range 0.30 to 0.50.ngmarisons of the measured particle pressure with modeling,
experimental correlations and simulation show good age®m

Mots clefs : Suspensions macroscopiques, Rblogie, Contraintes normales, Pression osmotique

1 Introduction

Suivant le egime découlement, les interactionsgsentes dans une suspension solide/liquide sogteliffes.
Cependant, elles a&nent toutesa une agitation des particules au sein de la suspension,egquiepre ca-
racerisee par un flux diffusif de type Fickieh= —DVn ou D est le coefficient de diffusion etest la densé
du nombre de solét A bas nombre de Reynolds, dans le cas de faible nombre det Reshsport convectif
négligeable devant le transport diffusif), les particuleatsaninées de mouvements chaotiquésultant de
I'agitation thermique qui les entirgenta parcourir, de facon @htoire, une grande distance (par rappdeur
taille), c’'est le cas dans les suspensions Browniennesdpias de taille inérieure au micron). Au contraire,
a haut Peclet, les interactionsepgiominantes sont les interactions hydrodynamiques, sadtégalement une
dispersion des particules, qui cette fois peut s'effectlsars une direction privéigiee. Létude montre que,
méme si les interactions sont difentes, laéponse d’'une suspension macroscopique dont les partghes
agittes en &gime visqueux, est similair la ponse d’'une suspension Brownienneles particules sont
agitees naturellement par I'agitation thermique.

Le mouvement chaotique de particules Brownienissiite d’'une diffusion proportionnelkeI'énergie ther-
miquekT'. En I'absence de forces @&xteures, I'agitation thermique des réolles tena dissiper les gradients
de concentration pour atteindre atat &1 Vn = 0. Ce plenonene aéte expligwe par Einstein en 1905, par
une approche thermodynamique [1]. Il a m@&totamment que le flux de particulesrige d’'un potentiel : la
pression osmotiquH,, obéissant la relation de Van't Hoff pour les sysnes dilés [2] : 1T, = nkT. Le flux
Fickien peut alors &€crirej = —M VI, ou M est la mobilie. Le flux diffusif et la contrainte osmotique sont
deux descriptions com@mentaires pour expliquer l'influence du mouvement Browsignle solué. Celui-

ci provoque un ralange diffusif mais tenégalement minimiser Ienergie libre d’Helmholtz A, menart
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une cefinition thermodynamique de la pression osmotidiig = —(%)N,T, avecN le nombre de solétet

T la temgerature [3]. Cette description en terme de contrainteigxelclairement le pdnormene d’osmose,
schemati€ sur la figure 14 gauche). Il appatlorsqu’une solution de concentratigf est €page du solvant
pur (p = 0), ou d’'une solution de plus faible concentratian ¢ ¢"), par une membrane semi-pe¥able
laissant circuler le solvant et interdisant le passage tluésd_e solug étant contraing rester dans la branche
gauche du tube mandtrique en U, le solvant est antea traverser la membrane, diluant la solution afin de
rééquilibrer I'énergie libre dans les deux branches. La pression osmdiigest la pressiod exercer sur la
solution pourégaliser la pression dans chaque branche egehwy le flux de solvant. Cette contrainte sur-
facique appligée contrebalance la contrainte exa@ar le sold au sein de la solution, afin que la solution

rested sa concentration initiakg.

Agitation thermique Taux de cisaillement
w

[— — o
@ [ li4an L 2 | bh
B o fluide
i = solvant o o suspendat
solution e e suspensio
i ::; ::: W
membrane| | K grille

FIGURE 1 — Gauche : Sdma de 'osmose dans un tube en U. Droite :&wh du dispositif exgrimental.

Pour des particules plus grosses, la diffusion Brownienhaé&egigeable, mais il existe d’autres types de dif-
fusion, en édimentation [4] ou en cisaillement [5], induitegalement par les trajectoires chaotiques des parti-
cules et causes par les interactions hydrodynamiques. Celles-ci gathtiiune diffusion qui tend dissiper les
gradients de concentration. Cependant, lorsque l'intienks celles-ci varie spatialement (du@ne variation
de cisaillement, de concentration ou de vis@&sitine diffusion collective de particules appanaouvant ceer

un gradient de concentration : c’est legplonene de 'shear-induced diffusion’. Dans le cas daooulement
simple unidirectionneli,(y), un flux de particulesj ~ —V+4 avecy = |du,/dy|, est obser& vers les zones
faiblement cisaiBes. Comme alternative I'approche panonenologique de Leighton & Acrivos [5], bas
sur la compgtition entre diferents flux diffusifs, Nott & Brady [6], puis Morris & Boulay [7ont developg@
une treorie baée sur les contraintes normales particulaires. lls moh¢res la pression des particulHsest le
moteur de cette migration de particules+~ —VII. Dans le cas de suspensions macroscopiques essilla
pression des particules et le 'shear-induced diffusiont sfors respectivement analoguéek pression osmo-
tique eta la diffusion Brownienne, dans les systes thermiques.

Le but est donc de montrer edpmentalement le lien entre la pression osmotifjyeet la pression des parti-
culesII, évoqiee en tkorie [8] et dans des simulations [9], etendant le cas des interactions cilbdes aux
interactions hydrodynamiques. Pour cela, on se base sypéliexce d’'osmoseétrite peccdemment, afin
d’illustrer cette pression des particules. La figure 1 montmealogie entre les deux e&fences. L'agitation
des particules macroscopiques est induite par le cisalhmie la suspension en imposant une vitesse au cy-
lindre interieur. Cette partie de notre dispositif est assimilahke solution mddculaire, sitée dans la branche
gauche du tube, dans I'egpgence d’osmose (figured gauche), dans laquelle les raoliles sont maintenues
en mouvement par I'agitation thermique. Quant au tube matdgoue du dispositif, il est le pendant de la
branche droite du tube en U. Enfin, les particules sont coméisdnrester dans I'entrefer des deux cylindres
gracea une grille d'ouverture de taille iafieurea celle des particules et pkea la surface interne du cylindre
exterieur. Elle est 'analogue de la membrane semi-@adote dans I'exgrience d’'osmose.

2 Dispositif experimental

Les suspensions sont compes de billes de polystyne de masse volumigqpe= 1.05 g.cm 3 et de diangtres
2a = 40, 80, 140 et225 um (£5%). Le fluide Newtonien utilié est du poly§thylene glycol-ran-polypropgine
glycol)monobutyléther de viscositn; = 3 + 0.09 Pa.s aT = 20 °C et de masse volumique identigaeelle

des billes. Le nombre de Peclet, dérparPe = 671 ya/kT, est de 'ordre dé’e = 107 pour les plus petites
particules, en supposant un faible taux de cisaillemestl s—!. L'agitation thermique est doncgligeable.
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FIGURE 2 — Photo avant (en haut) et &sr(en bas) un cisaillemefit= 70s~! imposea une suspension de
particules de diagtre2a = 80 um a¢ = 0.40. Le tube de gauche est reh la suspension par I'intef@diaire

d’une grille, alors gue le tube de droite estéedans grille.

La cellule de Couette, dal cm de hauteur, est constéa d’un cylindre inérieur mobile en acier inoxydable de
rayonR; = 17.5 mm et d'un cylindre ex¢rieur fixe en altuglass transparent de rayn= 20 mm. Dans ces
conditions, I'entrefee = 2.5 mm étant tés petit devant le rayon i@tieur ¢/ R; < 0.2), le taux de cisaillement
impose par la rotation du cylindre iatieura la vitesse, est suppas uniforme dans toute@paisseue, et est
calcuk pary = QR;/e. Dans toutes les egpiences, le nombre de Reynoldsfidit par Re = piye?/n; est
inférieura 1 : 'écoulement est visqueux.
Le cylindre exérieur est pere de huit trous, d8 mm de diangtre, Epartis sur deux niveaux distants 4len
dont le niveau sugrieur esti6 cm du bas de la cellule. Sur chaque niveau, les quatre trous spaés deg0 °.
Une grille en polypropyne avec des ouvertures @&as de20 um recouvre chaque trou sur la paroi interne
du cylindre, et em@che ainsi le passage des particules. Des tubes, remplisdieghrteur, y sont conneg,
pouvant servir de simples maneires ou bien afin de transmettre la pression du flaidies capteurs de
pressions.
Des photographies d’'une des éxignces, &alie avec les tubes manétriques sur une suspension de par-
ticules de diaratre 80 um et de concentratiop = 0.40, sont pésenées sur la figure 2. En I'absence de
cisaillement (photo du haut), la suspension est au repes ebhtraintes dans chacune des phasesssenent
a la pression hydrostatique : les niveaux de fluide dans les tfanoratriques sont exactement au niveau de
la surface de la suspension dans le cellule. En revanchquita suspension est cisa#l, pendant- 40 min,
a4 = 70s~! (photo du bas), le niveau dans le tube de gauche, camaeet une grille, est descendu d’environ
4cm (= 300Pa), alors que celui dans le tube de droite,&alirectemené la suspension (sans grille) est qua-
siment stationnaire. Cecdkvele une pressionagative dans la phase fluide et une faible pression totaleldans
suspension. Cette@thode de mesure montre clairement I'existence d'uneipregée aux particules, induite
par le cisaillement et analoguiela pression osmotique dans les suspensions Brownienapen@ant, bien
gue visuellement convaincante, elle comporte certairavemients. Un long temps de mesure estessaire
(de 'ordre de quelques heures) pour stabiliser le nivediludie dans les tubes maneétniques. De plus, une
dilution locale de la suspension s&ne au niveau des prises de mesures,allaspiration du fluide par la
suspension. Les mesures de presséitamt sensibl@ la concentratiow, elles sont afirfées par cette dilution.
Afin de s’affranchir de ces incoBwients et pour obtenir des mesures plus quantitatives,agesurs de pres-
sion sont plaesa I'extrémite de chaque tube. Les grilles sont toujourssentes ainsi que les tubes remplis de
fluide porteur, afin de transmettre la pression aux capteurs.reponse se stabilise quelques secondessapr
le cisaillement impos et les mesures sont moy@&ms sur quelques minutes. Dans ces conditions, il n’existe
plus de flux de fluide vers la suspension. On mesure directemerditierence de pression du fluidégative
AP, en ceduisant la pression au repos (sans cisaillement). Les ggesant moyerges dans les deux sens
de cisaillement pour annuler lésentuelles pressions apparaissart lkbrs que les deux cylindres ne sont pas
rigoureusement concentriques. Toutefois, un entrefeundorme donnerait liea une migration de particules
vers les zones faiblement cisails, qui aurait un effet sur les mesures difficilement congides. C'est pour-
quoi un Eglage de la coaxiaéitdes cylindres est effec@wen utilisant les propgies Newtoniennes du fluidegs
sensible aux variations. L'alignement des cylindres &sli®€ de sortéd minimiser les variations de pressions,
tout en imposant un cisaillement constant au fluide. Enfin, aslzque 6rie de mesure, un gicisaillement
est appligé pour s’assurer d’obtenir une suspension uniforme dansd&fer.
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3 Resultats

Les esultats obtenus pour une suspension de particules detlead um sont pésengs sur la figure 3-

a, en fonction de la contrainte de cisaillement du fluide g4l avecn; la viscosié du fluide corrige en
temperature. Les pressions mesas avec le fluide seul soagalement repaees et montrent unéponse
nulle : AP = 0. Lorsque les particules sontgsentes, ime en faible concentratiops & 0.30), une Eponse
négative de pressioA P est mesurable, diminuant Bairement avec la contrainte. Notons que cettslité a

haut nombre de Peclet diife du comportement eff des contraintes normalésbas nombre de Peclet. Cette
dépendance limaire @pend fortement de la concentration, avec des coefficidatst ale| AP|/(nsy) = 0.35
pour¢g = 0.30 jusqualAP|/(ns7)=18.5 pourp = 0.50. Il esta noter que les incertitudes de mesures grandes
pour certaines concentrations, restent cependagtiénires aux pressions meses. Letude de suspensions
de particules de tailles défentes 80, 140, et225 um donne des comportements similaires avec toutefois des
réponses plus faibles pour les diatmes les plus grands.

La pressiorfAP|, normalige par la contrainte de cisaillement};y, est repoie sur la figure 3-b, en fonction
de la concentratior et pour toutes les tailles de particulesidees. Cette pression norm&lesfaible pour

les petites concentrations, devient dame ordre de grandeur que la contrainte de cisaillemerguers ap-
proche0.40 puis elleévolue tes rapidement lorsque la concentration approche celledllement compact
maximumao,,qz.

ney (Pa)
0 50 100 150 200 250 300 25 ‘
Or ¢ 1 A 40 pm
o X 80 um
-200¢ 20f O 140 um
225 pm =
-4001 =
< < 15
< - £
— -600 >~
R . & 1ol
q - fluide 4 10
-800F © 0.30 =
o 0.35 %&
_ I o 040 | 5 i
1000 A 0.45 4 . I
0.50 8, B ¢
-1200— \ 0 6 090 ¢ ‘
0.20 0.30 0.40 0.50 0.60
¢
() (b)

FIGURE 3 — (a) : Evolution de la pressiaft P en fonction de la contrainte de cisaillement du fluide sew,

a differentes concentratiors pour une suspension de particules de daeRa = 40 um. (b) Evolution de la
pression A P| normali€e par la contrainte de cisaillement du fluide sey}, en fonction de la concentration
¢, pour des diamdtres de billes dea = 40, 80, 140 et225 um.

Les esultats de Morris & Boulay [7] permettent dedlire que, pour toutes les tailles de particules, unedaibl
migration se produit et s'aélve pendant le grcisaillement, mais n'explique pas la @éifénce de pression
|AP| avec la taille. De rame qu’un glissement aux paroéyalie par I'expression de Jaeaal [10] ne permet
pas de justifier un tekcart. Il esta noterégalement qu’une faible migration axiale vers la surfabeeliest
obsenee, plus pronorée pour les plus grosses particules, ce gduit la concentration de la suspension au
sein du dispositif. Toutes ces conaidtions laissena penser que legsultats obtenus pour les plus petites
particules 2a = 40um) sont celles les plus pertinentes, ce qui est coiipar I'accord avec les défentes
prédictions de la pression des particules (figure 4).
Aucune mesure directe de la pression des partidiile&a ét€ reali€e jusqua maintenant. Notre athode de
mesure suppose qlie= —A P par analogie avec la pression osmotique d’origine entragify,. Ce lien avec
les suspensions Browniennes est coréippar les travaux nuamigues de Y. Yurkovetsky & J. Morris [9] dans
lesquels lequivalence entre la pression osmotique et la pressionatéisytes dans la limite desets faibles
cisaillements est morée :

lim IT =11,

¥—0
Cependant, la&finition de la pression des particules est la trace du terte=ucontraintesidaux particules
oP

= —%(Ufl + by + 0%3).

Or notre néthode pesengée mesure la composante normale suivant la direction abriig,, qui peutétre
différente ddl. L' égalie IT = —A P suppose que les contraintes normales appbgipar les particules soient
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Yurkovetsky & Morris (2008,sim. Pe=1000)
— — — Sierou & Brady (2000, sim. infinite Pe)

1 Zarraga et al. (2000, correlation)
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FIGURE 4 — Comparaison de la pressighP| normalige par la contrainte de cisaillement du fluigey, avec
des corelations de mesures expmentales, magle et simulations.

identiques dans les trois directions. Cette approximagirvalicee par des simulations [9] et des @ations
de mesures [11] montrant que les difinces de contraint@g = o, — o5, et N, = ob, — ok, bien qu’elles
existent dans les suspensions, sont petites par ra@pplort

La figure 4 compare les mesures de pressions, en utilisantpgtteximatiorll = |AP|, aux ceterminations
de la pression des particulés (normaliges par la contraintg; ), obtenues par diffrentes rathodes :
correlation de mesures e&pgmentales, maglisation et simulations nueniques. L'analyse de mesures ex-
périmentales de combinaisons des &liénces de contraintes normales ainsi que celles sur lap@&ssion
visqueuse ont permis de&duire une relation de la pression des particllles/ec la concentration [11]. L'ex-
pressiom,, = I1/n;¥ provenant du magle constitutif analysant la migration dans éesulements curvilignes
[7] estégalement compéaea nos mesures. Enfin, le8sultats de simulatiorss Pe infini [12] et Pe=1000 [9]
obtenus, respectivement, sans et avec une faible agithgomique, sont tras. Toutes ces pdictions de la
pression des particuld$ se comparent &s bien avec nos mesures de pressidi|. Les donies les plus
concordantes sont celles obtenues pour les particulesudepptit diangétre 40 ym. La technique de mesure
utilisée permet bien de mesurer la pression eédepar les particules.

4 Conclusion

La méthode évelopfee, consistand mesurer la pression darre une grillea la surface d’'une suspension
soumisea un cisaillement permet de mesurer la pression éeepar les particules. Ce concept dasir
I'expérience d’osmose obséw® pour les sysmes thermiques montre le lien robuste entre la pression des
particulesII et la pression osmotiqué,,.

Jusqua maintenant cette pression particuldifautilisée dans des maétes pour des suspensions macrosco-
piques [8, 9] et Browniennes [13, 14] et expémparll ~ 7.7, avecn.s; la viscosié effective de la sus-
pension, n'avait jamaisté obseree exgrimentalement. Seules des simulfations en accord avedegons
théoriques [9] montraient jusqu’alors I'existence de cet@ngdeur. Ce travail met edvidence exprimen-
talement cette pressidid, dont les variations obse®es, avec la fraction volumique en particulgsallant
de0.30 < ¢ < 0.50, et le taux de cisaillemeni, sont en accord avec les difents modles [5, 6, 7, 9, 11]
prédisant le fluxy de particules lorsqu’elles sont soumisesn cisaillement :

V.ol ~ — 7611 L;H 2 )
j~V.ol~-VII <9 V¢+%V7>

Les experiences&alies dans cetietude montrent que I'osmose est un concé&pécnl dans les #anges so-
lide/liquide et Esulte du fait que les chocs directs ou indirects (par Fmésiaire du fluide) entre les particules
tendenta agiter et dona diluer ces ralanges.

Du fait que les suspensions soient isodenses, la preBsgautétre mesue pour diferentes concentrations
donrées. Lorsque ce n'est plus le cas et que la geast pedominante, la suspension forme alors @disent
de concentratior® ~ ¢,,.. OU les particules sont en contacts. Sous certaines conditimnsisaillement
provoque alors une dilatation et le milieu granulaire deppk des forces normales si le cisaillement ingpos
esta volume constant : c’est la dilatance de Reynolds [15]. Lagio@ des particules appitrétre le lien
entre la pression osmotique dans lesé&ysts thermiques et les contraintes dans les suspensi@ssetieux
granulaires.
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