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Mesure de pression osmotique dans les suspensions
macroscopiques
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Résuḿe :
L’ étude visèa caract́eriser la pression de la phase particulaire dans des suspensions cisailĺees, pour lesquelles les in-
teractions sont purement hydrodynamiques (Re << 1 et Pe→ ∞). Les particules, solides, sphériques, monodisperses
(de tailles de l’ordre de la centaine de microns) et de même densit́e que le fluide porteur Newtonien, sont soumisesà un
cisaillement dans un dispositif de Couette cylindrique. Laméthode est basée sur l’exṕerience d’osmose observée dans les
syst̀emes thermiques. Elle consisteà mesurer la pression dans la phase fluide, derrière une grille interdisant le passage
des particules. Elle met eńevidence une pression des particules, proportionnelle au cisaillement impośe, analoguèa la
pression osmotique, proportionnelleà la temṕerature dans les suspensions Browniennes. Les résultats obtenus pour des
concentrations en particules allant de 0.30à 0.50, indiquent que les contraintes normales induites dépendent fortement de
la concentration. La comparaison avec un modèle, des corŕelations de mesures et des simulations montre un bon accord.

Abstract :
This study characterizes the particle phase stresses in a sheared suspension for which interactions are purely hydrody-
namics (Re << 1 and Pe→ ∞). Solid spherical particles (size on the order of hundreds microns) are suspended in an
equal density and highly viscous Newtonian liquid and subjected to shearing in a concentric cylinder Couette geometry.
The approach, based on the osmotic concept in thermal systems, measure the continuous liquid pressure across a screen
which forbids particles flux. This brings to light a particlepressure linear in shear rate, similar to osmotic pressure linear
in temperature, in Brownian suspensions. Moreover the strong dependence of the induced normal stresses with concen-
tration in particles is obtained in the range 0.30 to 0.50. Comparisons of the measured particle pressure with modeling,
experimental correlations and simulation show good agreement.

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

1 Introduction
Suivant le ŕegime d’́ecoulement, les interactions présentes dans une suspension solide/liquide sont différentes.
Cependant, elles am̀enent toutes̀a une agitation des particules au sein de la suspension, qui peut être ca-
ract́eriśee par un flux diffusif de type Fickienj = −D∇n où D est le coefficient de diffusion etn est la densit́e
du nombre de soluté. A bas nombre de Reynolds, dans le cas de faible nombre de Peclet (transport convectif
négligeable devant le transport diffusif), les particules sont aniḿees de mouvements chaotiques résultant de
l’agitation thermique qui les entraı̂nentà parcourir, de façon aléatoire, une grande distance (par rapportà leur
taille), c’est le cas dans les suspensions Browniennes (particules de taille inf́erieure au micron). Au contraire,
à haut Peclet, les interactions prédominantes sont les interactions hydrodynamiques, induisantégalement une
dispersion des particules, qui cette fois peut s’effectuerdans une direction privilégíee. L’étude montre que,
même si les interactions sont différentes, la ŕeponse d’une suspension macroscopique dont les particulessont
agit́ees en ŕegime visqueux, est similairèa la ŕeponse d’une suspension Brownienne où les particules sont
agit́ees naturellement par l’agitation thermique.

Le mouvement chaotique de particules Browniennes résulte d’une diffusion proportionnellèa l’énergie ther-
miquekT . En l’absence de forces extérieures, l’agitation thermique des molécules tend̀a dissiper les gradients
de concentration pour atteindre unétat òu ∇n = 0. Ce ph́enom̀ene aét́e expliqúe par Einstein en 1905, par
une approche thermodynamique [1]. Il a montré notamment que le flux de particules dérive d’un potentiel : la
pression osmotiqueΠo, ob́eissant̀a la relation de Van’t Hoff pour les systèmes dilúes [2] :Πo = nkT . Le flux
Fickien peut alors s’écrirej = −M∇Πo, où M est la mobilit́e. Le flux diffusif et la contrainte osmotique sont
deux descriptions complémentaires pour expliquer l’influence du mouvement Browniensur le solut́e. Celui-
ci provoque un ḿelange diffusif mais tend́egalement̀a minimiser l’́energie libre d’Helmholtz A, menantà
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une d́efinition thermodynamique de la pression osmotique,Πo = −( ∂A
∂V

)N,T , avecN le nombre de soluté et
T la temṕerature [3]. Cette description en terme de contrainte, explique clairement le ph́enom̀ene d’osmose,
sch́ematiśe sur la figure 1 (̀a gauche). Il apparaı̂t lorsqu’une solution de concentrationφ0 est śepaŕee du solvant
pur (φ = 0), ou d’une solution de plus faible concentration (φ < φ0), par une membrane semi-perméable
laissant circuler le solvant et interdisant le passage du soluté. Le solut́e étant contraint̀a rester dans la branche
gauche du tube manométrique en U, le solvant est amené à traverser la membrane, diluant la solution afin de
rééquilibrer l’énergie libre dans les deux branches. La pression osmotiqueΠo est la pressioǹa exercer sur la
solution pourégaliser la pression dans chaque branche et empêcher le flux de solvant. Cette contrainte sur-
facique appliqúee contrebalance la contrainte exercée par le solut́e au sein de la solution, afin que la solution
resteà sa concentration initialeφ0.
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FIGURE 1 – Gauche : Sch́ema de l’osmose dans un tube en U. Droite : Schéma du dispositif exṕerimental.

Pour des particules plus grosses, la diffusion Brownienne est négligeable, mais il existe d’autres types de dif-
fusion, en śedimentation [4] ou en cisaillement [5], induiteségalement par les trajectoires chaotiques des parti-
cules et cauśees par les interactions hydrodynamiques. Celles-ci induisent une diffusion qui tend̀a dissiper les
gradients de concentration. Cependant, lorsque l’intensité de celles-ci varie spatialement (dueà une variation
de cisaillement, de concentration ou de viscosité), une diffusion collective de particules apparaı̂t, pouvant cŕeer
un gradient de concentration : c’est le phénom̀ene de ’shear-induced diffusion’. Dans le cas d’unécoulement
simple unidirectionnelux(y), un flux de particules,j ∼ −∇γ̇ avecγ̇ = |dux/dy|, est observ́e vers les zones
faiblement cisailĺees. Comme alternativèa l’approche ph́enoḿenologique de Leighton & Acrivos [5], basée
sur la comṕetition entre diff́erents flux diffusifs, Nott & Brady [6], puis Morris & Boulay [7], ont d́evelopṕe
une th́eorie baśee sur les contraintes normales particulaires. Ils montrent que la pression des particulesΠ est le
moteur de cette migration de particules :j ∼ −∇Π. Dans le cas de suspensions macroscopiques cisaillées, la
pression des particules et le ’shear-induced diffusion’ sont alors respectivement analoguesà la pression osmo-
tique età la diffusion Brownienne, dans les systèmes thermiques.

Le but est donc de montrer expérimentalement le lien entre la pression osmotiqueΠo et la pression des parti-
culesΠ, évoqúee en th́eorie [8] et dans des simulations [9], enétendant le cas des interactions colloı̈dales aux
interactions hydrodynamiques. Pour cela, on se base sur l’expérience d’osmose décrite pŕećedemment, afin
d’illustrer cette pression des particules. La figure 1 montre l’analogie entre les deux expériences. L’agitation
des particules macroscopiques est induite par le cisaillement de la suspension en imposant une vitesse au cy-
lindre int́erieur. Cette partie de notre dispositif est assimilableà la solution moĺeculaire, sitúee dans la branche
gauche du tube, dans l’expérience d’osmose (figure 1̀a gauche), dans laquelle les molécules sont maintenues
en mouvement par l’agitation thermique. Quant au tube manométrique du dispositif, il est le pendant de la
branche droite du tube en U. Enfin, les particules sont contraintesà rester dans l’entrefer des deux cylindres
grâceà une grille d’ouverture de taille inférieureà celle des particules et placéeà la surface interne du cylindre
ext́erieur. Elle est l’analogue de la membrane semi-perméable dans l’exṕerience d’osmose.

2 Dispositif exṕerimental

Les suspensions sont composées de billes de polystyrène de masse volumiqueρ = 1.05 g.cm−3 et de diam̀etres
2a = 40, 80, 140 et225 µm (±5%). Le fluide Newtonien utiliśe est du poly(́ethyl̀ene glycol-ran-polypropylène
glycol)monobutyléther de viscositéηf = 3 ± 0.09 Pa.s àT = 20 ˚C et de masse volumique identiqueà celle
des billes. Le nombre de Peclet, donné parPe = 6πηf γ̇a3/kT , est de l’ordre dePe = 107 pour les plus petites
particules, en supposant un faible taux de cisaillementγ̇ = 1 s−1. L’agitation thermique est donc négligeable.
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FIGURE 2 – Photo avant (en haut) et après (en bas) un cisaillementγ̇ = 70 s−1 impośeeà une suspension de
particules de diam̀etre2a = 80µm àφ = 0.40. Le tube de gauche est relié à la suspension par l’interḿediaire
d’une grille, alors que le tube de droite est relié sans grille.

La cellule de Couette, de11 cm de hauteur, est constituée d’un cylindre int́erieur mobile en acier inoxydable de
rayonRi = 17.5 mm et d’un cylindre ext́erieur fixe en altuglass transparent de rayonRe = 20 mm. Dans ces
conditions, l’entrefere = 2.5 mm étant tr̀es petit devant le rayon intérieur (e/Ri < 0.2), le taux de cisaillement
impośe par la rotation du cylindre intérieurà la vitesseΩ, est suppośe uniforme dans toute l’épaisseure, et est
calcuĺe parγ̇ = ΩRi/e. Dans toutes les expériences, le nombre de Reynolds définit parRe = ργ̇e2/ηf est
inférieurà 1 : l’écoulement est visqueux.
Le cylindre ext́erieur est perće de huit trous, de3 mm de diam̀etre, ŕepartis sur deux niveaux distants de4 cm
dont le niveau suṕerieur est̀a6 cm du bas de la cellule. Sur chaque niveau, les quatre trous sont espaćes de90 ˚.
Une grille en polypropyl̀ene avec des ouvertures carrées de20 µm recouvre chaque trou sur la paroi interne
du cylindre, et emp̂eche ainsi le passage des particules. Des tubes, remplis de fluide porteur, y sont connectés,
pouvant servir de simples manomètres ou bien afin de transmettre la pression du fluideà des capteurs de
pressions.
Des photographies d’une des expériences, ŕealiśee avec les tubes manométriques sur une suspension de par-
ticules de diam̀etre 80 µm et de concentrationφ = 0.40, sont pŕesent́ees sur la figure 2. En l’absence de
cisaillement (photo du haut), la suspension est au repos et les contraintes dans chacune des phases se résument
à la pression hydrostatique : les niveaux de fluide dans les tubes manoḿetriques sont exactement au niveau de
la surface de la suspension dans le cellule. En revanche, lorsque la suspension est cisaillée, pendant∼ 40 min,
à γ̇ = 70 s−1 (photo du bas), le niveau dans le tube de gauche, connecté avec une grille, est descendu d’environ
4cm (∼= 300Pa), alors que celui dans le tube de droite, relié directement̀a la suspension (sans grille) est qua-
siment stationnaire. Ceci révèle une pression négative dans la phase fluide et une faible pression totale dansla
suspension. Cette ḿethode de mesure montre clairement l’existence d’une pression liée aux particules, induite
par le cisaillement et analogueà la pression osmotique dans les suspensions Browniennes. Cependant, bien
que visuellement convaincante, elle comporte certains inconvénients. Un long temps de mesure est nécessaire
(de l’ordre de quelques heures) pour stabiliser le niveau defluide dans les tubes manométriques. De plus, une
dilution locale de la suspension s’opère au niveau des prises de mesures, dueà l’aspiration du fluide par la
suspension. Les mesures de pressionétant sensiblèa la concentrationφ, elles sont alt́eŕees par cette dilution.
Afin de s’affranchir de ces inconvénients et pour obtenir des mesures plus quantitatives, descapteurs de pres-
sion sont plaćesà l’extrémit́e de chaque tube. Les grilles sont toujours présentes ainsi que les tubes remplis de
fluide porteur, afin de transmettre la pression aux capteurs. Leur réponse se stabilise quelques secondes après
le cisaillement impośe et les mesures sont moyennées sur quelques minutes. Dans ces conditions, il n’existe
plus de flux de fluide vers la suspension. On mesure directement une différence de pression du fluide négative
∆P , en d́eduisant la pression au repos (sans cisaillement). Les mesures sont moyenńees dans les deux sens
de cisaillement pour annuler leséventuelles pressions apparaissant dès lors que les deux cylindres ne sont pas
rigoureusement concentriques. Toutefois, un entrefer nonuniforme donnerait lieùa une migration de particules
vers les zones faiblement cisaillées, qui aurait un effet sur les mesures difficilement compensables. C’est pour-
quoi un ŕeglage de la coaxialité des cylindres est effectué en utilisant les propriét́es Newtoniennes du fluide, très
sensible aux variations. L’alignement des cylindres est réaliśe de sortèa minimiser les variations de pressions,
tout en imposant un cisaillement constant au fluide. Enfin, avantchaque śerie de mesure, un pré-cisaillement
est appliqúe pour s’assurer d’obtenir une suspension uniforme dans l’entrefer.
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3 Résultats
Les ŕesultats obtenus pour une suspension de particules de diamètre 40 µm sont pŕesent́es sur la figure 3-
a, en fonction de la contrainte de cisaillement du fluide seulηf γ̇, avecηf la viscosit́e du fluide corriǵee en
temṕerature. Les pressions mesurées avec le fluide seul sontégalement reportées et montrent une réponse
nulle : ∆P = 0. Lorsque les particules sont présentes, m̂eme en faible concentration (φ = 0.30), une ŕeponse
négative de pression∆P est mesurable, diminuant linéairement avec la contrainte. Notons que cette linéarit́e à
haut nombre de Peclet diffère du comportement eṅγ2 des contraintes normalesà bas nombre de Peclet. Cette
dépendance lińeaire d́epend fortement de la concentration, avec des coefficients allant de|∆P |/(ηf γ̇) = 0.35
pourφ = 0.30 jusqu’̀a |∆P |/(ηf γ̇)=18.5 pourφ = 0.50. Il est à noter que les incertitudes de mesures grandes
pour certaines concentrations, restent cependant inférieures aux pressions mesurées. L’́etude de suspensions
de particules de tailles différentes :80, 140, et225 µm donne des comportements similaires avec toutefois des
réponses plus faibles pour les diamètres les plus grands.
La pression|∆P |, normaliśee par la contrainte de cisaillement,ηf γ̇, est report́ee sur la figure 3-b, en fonction
de la concentrationφ et pour toutes les tailles de particulesétudíees. Cette pression normalisée faible pour
les petites concentrations, devient du même ordre de grandeur que la contrainte de cisaillement lorsqueφ ap-
proche0.40 puis elleévolue tr̀es rapidement lorsque la concentration approche celle de l’empilement compact
maximumφmax.
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FIGURE 3 – (a) : Evolution de la pression∆P en fonction de la contrainte de cisaillement du fluide seulγ̇ ηf ,
à différentes concentrationsφ, pour une suspension de particules de diamètre2a = 40µm. (b) Evolution de la
pression|∆P | normaliśee par la contrainte de cisaillement du fluide seulγ̇ ηf , en fonction de la concentration
φ, pour des diam̀etres de billes de2a = 40, 80, 140 et225 µm.

Les ŕesultats de Morris & Boulay [7] permettent de déduire que, pour toutes les tailles de particules, une faible
migration se produit et s’achève pendant le prè-cisaillement, mais n’explique pas la différence de pression
|∆P | avec la taille. De m̂eme qu’un glissement aux parois,évalúe par l’expression de Janaet al [10] ne permet
pas de justifier un teĺecart. Il està noterégalement qu’une faible migration axiale vers la surface libre est
observ́ee, plus prononćee pour les plus grosses particules, ce qui réduit la concentration de la suspension au
sein du dispositif. Toutes ces considérations laissent̀a penser que les résultats obtenus pour les plus petites
particules (2a = 40µm) sont celles les plus pertinentes, ce qui est confirmé par l’accord avec les différentes
prédictions de la pression des particules (figure 4).
Aucune mesure directe de la pression des particulesΠ n’a ét́e ŕealiśee jusqu’̀a maintenant. Notre ḿethode de
mesure suppose queΠ = −∆P par analogie avec la pression osmotique d’origine entropiqueΠo. Ce lien avec
les suspensions Browniennes est confirmé par les travaux nuḿeriques de Y. Yurkovetsky & J. Morris [9] dans
lesquels l’́equivalence entre la pression osmotique et la pression des particules dans la limite des très faibles
cisaillements est montrée :

lim
γ̇→0

Π = Πo.

Cependant, la d́efinition de la pression des particules est la trace du tenseurdes contraintes d̂u aux particules
σp :

Π = −
1

3
(σp

11
+ σp

22
+ σp

33
).

Or notre ḿethode pŕesent́ee mesure la composante normale suivant la direction verticale σp
33

, qui peutêtre
diff érente deΠ. L’ égalit́eΠ = −∆P suppose que les contraintes normales appliquées par les particules soient
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FIGURE 4 – Comparaison de la pression|∆P | normaliśee par la contrainte de cisaillement du fluide,ηf γ̇, avec
des corŕelations de mesures expérimentales, mod̀ele et simulations.

identiques dans les trois directions. Cette approximationest valid́ee par des simulations [9] et des corrélations
de mesures [11] montrant que les différences de contraintesN1 = σp

11
− σp

22
etN2 = σp

22
− σp

33
, bien qu’elles

existent dans les suspensions, sont petites par rapportàΠ.
La figure 4 compare les mesures de pressions, en utilisant cetteapproximationΠ = |∆P |, aux d́eterminations
de la pression des particulesΠ (normaliśees par la contrainteηf γ̇), obtenues par différentes ḿethodes :
corŕelation de mesures expérimentales, mod́elisation et simulations nuḿeriques. L’analyse de mesures ex-
périmentales de combinaisons des différences de contraintes normales ainsi que celles sur la resuspension
visqueuse ont permis de déduire une relation de la pression des particulesΠ avec la concentration [11]. L’ex-
pressionηn = Π/ηf γ̇ provenant du mod̀ele constitutif analysant la migration dans desécoulements curvilignes
[7] est également comparéeà nos mesures. Enfin, les résultats de simulations̀a Pe infini [12] et Pe=1000 [9]
obtenus, respectivement, sans et avec une faible agitationthermique, sont traćes. Toutes ces prédictions de la
pression des particulesΠ se comparent très bien avec nos mesures de pression|∆P |. Les donńees les plus
concordantes sont celles obtenues pour les particules de plus petit diam̀etre40 µm. La technique de mesure
utilisée permet bien de mesurer la pression exercée par les particulesΠ.

4 Conclusion
La méthode d́evelopṕee, consistant̀a mesurer la pression derrière une grilleà la surface d’une suspension
soumiseà un cisaillement permet de mesurer la pression exercée par les particules. Ce concept basé sur
l’expérience d’osmose observée pour les systèmes thermiques montre le lien robuste entre la pression des
particulesΠ et la pression osmotiqueΠo.
Jusqu’̀a maintenant cette pression particulaireΠ utilisée dans des modèles pour des suspensions macrosco-
piques [8, 9] et Browniennes [13, 14] et exprimée parΠ ∼ ηeff γ̇, avecηeff la viscosit́e effective de la sus-
pension, n’avait jamaiśet́e observ́ee exṕerimentalement. Seules des simulations en accord avec les prédictions
théoriques [9] montraient jusqu’alors l’existence de cette grandeur. Ce travail met eńevidence exṕerimen-
talement cette pressionΠ, dont les variations observées, avec la fraction volumique en particulesφ, allant
de 0.30 < φ < 0.50, et le taux de cisaillemenṫγ, sont en accord avec les différents mod̀eles [5, 6, 7, 9, 11]
prédisant le fluxj de particules lorsqu’elles sont soumisesà un cisaillement :

j ∼ ∇.σp
≈ −∇Π =

(

∂Π

∂φ
∇φ +

∂Π

∂γ̇
∇γ̇

)

.

Les exṕeriences ŕealiśees dans cettéetude montrent que l’osmose est un concept géńeral dans les ḿelanges so-
lide/liquide et ŕesulte du fait que les chocs directs ou indirects (par l’intermédiaire du fluide) entre les particules
tendent̀a agiter et donc̀a diluer ces ḿelanges.
Du fait que les suspensions soient isodenses, la pressionΠ peutêtre mesuŕee pour diff́erentes concentrations
donńees. Lorsque ce n’est plus le cas et que la gravité est pŕedominante, la suspension forme alors un sédiment
de concentrationφ ∼ φmax où les particules sont en contacts. Sous certaines conditions, un cisaillement
provoque alors une dilatation et le milieu granulaire developpe des forces normales si le cisaillement imposé
est à volume constant : c’est la dilatance de Reynolds [15]. La pression des particules apparaı̂t être le lien
entre la pression osmotique dans les systèmes thermiques et les contraintes dans les suspensions et les milieux
granulaires.
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