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Mesures locales de la viscosité dans les suspensiann-browniennes
concentrées

F. BLANC, F. PETERS, E. LEMAIRE

Laboratoire de Physique de la Matiere CondenséMCPUMR 6622), Parc Valrose, 06108 NICE cedex 2

Résumé :

Nous présentons des expériences de rhéométrieanégige de Couette cylindrique large gap couplées a

des mesures de PIV qui nous permettent de détarmaneiscosité locale de suspensions dont les

concentrations en particules peuvent aller jusqb@o. Les suspensions que nous étudions sont non-
browniennes, isodenses et les écoulements sontsanbmbre de Reynolds. Nous nous intéressons
particulierement au comportement visqueux trangtdiune suspension lors d'une inversion du cisai#nt.

Abstract :

We present an experimental facility that allowsudiameous viscosimetric and Particle Image Velotiyne
measurements on concentrated suspensions in agajlecouette rheometer. The particle suspension
concentrations can be as high as 50%. The suspsnhsi@ non-Brownian, density- matched and the ffow
associated with a low Reynolds number. We are qaaily interested in the transient behaviour dgrin
shear reversal.

Mots clefs :piv, suspensions concentrées, viscosité, microsttuce, écoulement transitoire

1 Introduction

La rhéologie de suspensions concentrées poseeedearombreuses questions. Méme dans les casutes pl
simples, quand les particules sont sphériques, disperses, qu'elles n'interagissent pas au traeefsrces
colloidales, la littérature fait apparaitre unepdrsion assez importante dans les résultats, Spgisse des
lois de comportement (relation contrainte /tauxidaillement), de I'apparition de contraintes ndesa@u de

la variation de la viscosité avec la fraction voigne de particules. La modélisation de la rhéolalgs
suspensions concentrées est compliquée par untampaouplage entre la microstructure et I'écoutdrse

les expériences sont délicates a interpréter enmmale nombreux artefacts comme la migration décpbas
induite par I'écoulement ou le glissement de Ipesnsion aux parois. Durant ces dix dernieres anioéea

vu se développer des expériences trés fructuewsdséologie locale qui ont permis de résoudre elusi
problémes et d'avancer sensiblement dans la cesatigén du comportement visqueux des suspensions
concentrées. Citons en particulier les résultabvatlez et al. [1], obtenus en Imagerie par Résorma
Magnétigue et qui montrent que le comportement gis@lastique parfois reporté provient d'une migrati
rapide des particules. D'autres expériences réalied Vélocimétrie Laser Doppler (LDV) [2] ont ngB
évidence le glissement a la paroi. Nous proposcindei mesurer la viscosité locale d'une suspension
utilisant la vélocimétrie par image de particuleg\).

2 Mesure locale de la viscosité par PIV.

2.1 Principe

Une suspension de particules dont I'indice opt&gide méme que celui du fluide suspendant esépldans

un rhéometre (Mars 1l, Haake, Thermofisher) de @eusylindrique. Une faible part des particule2895)

est marquée par un fluorochrome (Nile blue A). ehute de Couette transparente est éclairée panappe
laser (Lasiris TEC Laser, Stockeryale, 635 nm, 35mpéfpendiculaire a I'axe de révolution des cyksdr
Une caméra (PLB 741 U, Pixelink, 1280x1024°pisituée sous le cylindre externe enregistre I'endgs
particules marquées qui fluorescent dans le plsaerlléfigure 1). Le déplacement des marqueurs est
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déterminé par corrélation dimages successives.laDen déduit le champ de vitesse, v(r,t) dans la
suspension et I'on calcule le taux de cisaillereoal:

p=r 2 {10) @

Le champ de contrainte auquel est soumise la ssgpeast donné par le couple,exercé par un cylindre
interne de longueur L:

r®

o(r,f)= (2)

2miLr?

\Inne_r cylinder '4

. We
Sl B

“outer cylipder
o - " - b

FIG.1- Image d'une suspension contenant 45% diepag

Cette expression n'est valide que pour un cylimdfi@eiment long, ce qui est loin d'étre le cas daosre
expérience ou les rayons des cylindres internegtetnes sont respectivement 14 et 24 mm et leguleur

5 cm. En faisant varier la hauteur de liquide efgeecylindres, nous avons mesuré le couple inghiritla
présence du fond des cylindres et lI'avons soustréat valeur du couple appliqué par le rhéomeétnar po
obtenir le couplel’, utile au cisaillement entre les deux cylindres [3]

Connaissant et Yy, nous déduisons la viscosité locaje,
o(r,t)
y(r.t)

n(r.t)= 3)

2.2 Caractéristigues de la suspension

La difficulté majeure de PIV utilisée dans les ®mgions concentrées est l'ajustement de l'indice de
réfraction des particules et du fluide suspend&idus utilisons des particules de PMMA (CA 30,
microbeads) et une huile newtonienne de viscos@2 Pa.s fabriquée sur mesure par Cargille S.Ar pou
adapter simultanément l'indice et la densité deticpges Un ajustement fin de l'indice est ensté@isé en
contrdlant la température de la suspension. Unaumraede la transmittance en fonction de la tempggatu
montre que la meilleure adaptation d'indice esis&a pour T= 34°C. L'ensemble de I'expérienceakst
placé dans une enceinte thermostatée a 34°C [3hs k@s conditions, les suspensions sont assez
transparentes méme lorsqu'elles sont trés conesnéié particules (jusqu'a 50% en volume) pour que |
profil de vitesse puisse étre mesuré 14 mm au dedisdond du cylindre externe, altitude a laqualbhes
avons pu montrer que l'influence du fond sur Idipde vitesse était négligeable.

Les suspensions que nous étudions sont non-bromgserEn effet, les particules sont monodisperses de
diametre 30um, ce qui, compte tenu des valeurgjugsi des taux de cisaillement enregistrées dans nos
expériences, conduit a des nombres de Pecletupésisurs a 1 :
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3.
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3 Evolution temporelle de la viscosité — migration d@articules
La figure 2 représente I'évolution du profil desgite dans le gap entre les deux cylindres au dauesmps
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FIG.2 —Evolution temporelle du profil de vitessg ¢adu profil de viscosité (b) mesurés a 14 mnidessus
du fond des cylindres dans une suspension contddatfto de particules. Le cylindre interne tournmé
vitesse de 1 tr/min.

De ces profils, nous pourrions déduire des pra@soncentration en particules au cours du temiss|pel la
viscosité stationnaire d'une suspension n'est sdgpdépendre que de la fraction volumique de péatc
Cependant I'étude de la migration induite par wukxnent n'est pas l'objet de I'étude présenteci@bss
plutdt que pour une certaine valeur du rayon (Rp+0.77), la viscosité ne varie pas ou peu au cours d
temps. On peut donc supposer qu'il en est de méomelg fraction volumique. L'existence de ce pointla
fraction volumique reste inchangée lors de la ntignaa déja été observée expérimentalement [4)réslite

par les modeles de migration [4, 5]. Nous allonssda suite de I'étude présentée ici, nous placsstia
valeur particuliere du rayon pour mesurer |'évolutde la viscosité de la suspension quand le sens d
rotation du cylindre interne est inverseé.

4 Evolution de la viscosité lors d'une inversion deigaillement.

Il est connu depuis les travaux de Gadala-MariAaivos en 1980 [6] que lorsqu'on inverse le seas d
cisaillement auquel est soumise une suspensimisdasité chute brutalement, passe par un mininmgg,

et augmente a nouveau pour retrouver la valeulleaeait avant l'inversion du sens de I'écoulemggeas
Gadala-Maria et Acrivos ont en outre montré quefmnse transitoire de la suspension était comtnidé la
déformationy:

V(0 = [y, tyde (6)

Nous avons revisité ces résultats en effectuantgssires locales. Pour s'afranchir des effets degeation

et contréler la fraction volumique, les mesurest géalisées en r=0.77,RDe plus, la réponse transitoire
étudiée s'étend sur des déformations de I'ordme diaction de révolution donc bien plus petites tps
déformations caractéristiques sur lesquelles aldemigration Ces deux précautions nous assureoan b
contréle de la fraction volumique locale.A t=0cleuple appliqué au rotor change de signe et lasistde

la suspension (eq.3) ainsi que la déformation Jegdht enregistrées. La figure 3 montre la réponse

3
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transitoire de suspensions de différentes fractiohsmiques.

FIG.3 — Réponse transitoire de suspensions deeliffés fractions volumiques

On peut noter que plus la fraction volumique sokde élevée et plus le minimum est marqué. La tiania
rapide de la viscosité a été interprétée par Gadal#a et Acrivos par le changement de microstmecui
survient quand le sens de I'écoulement est invetséeffet, il a été montré numériguement [7] et
expérimentalement [8] que la fonction de distribatde paires dans une suspension concentréeéaséilit
anisotrope: le quadrant de dilatation est apparviparticules tandis que le quadrant de compressimpte

un excés de particules. Ainsi, lors de l'invergiencisaillement, 'axe de compression "enrichi‘particules

et I'axe de dilatation "appauvri" en particuléststvertissent ; la suspension passe par un Bsiop moins
isotrope qui correspond a une viscosité plus faible2002, Narumi et al. invoquent la relaxatios fleces
de contact entre particules lorsque la microstrecttinverse pour expliquer la chute brutale dédeositeé.
On pourrait également penser que la dissipaticqueisse est plus faible dans une suspension isatiope
moyenne les particules sont espacées régulierdemnies des autres que dans une suspension igeuctu
ou les forces de lubrification présentes entrepli@gicules proches les unes des autres sont resgenas
d'une augmentation de la dissipation moyennet Nr@ssemblable qu'a la fois l'isotropie de la ®urspon et

la relaxation des forces de contact jouent un dales la réponse transitoire. Nous allons voir darsiite
gue nos mesures nous encouragent a penser quatdadehviscosité est surtout imputable a la relamates
forces de contact entre particules.
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FIG.4 — Scaling de la viscosité minimum et de kcusité de plateau avec la fraction volumique solid
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Sur la figure 4, on voit que les lois de variatide la viscosité au minimum,,, et sur le plateaupiaeau
avec la fraction volumique ne sont pas les mémgs. et Nyaeas divergent pour une méme fraction
volumique, voisine de 0.535 mais la divergencéaddscosité minimum est en puissance (-1) tandeslg
viscosité de plateau diverge, comme on a I'habitlelée voir, en puissance (-2). Il faut remarques ta
fraction volumique a laquelle divergent les vist&siau minimum et au plateau sont beaucoup plbkegai
que celles que I'on a I'habitude de rencontres thalittérature. Nous avons attribué la faiblesualde cette
fraction volumique de packing a l'existence de dgoolymeériques entre particules. Il semble en eftedu
moment de la synthése des particules, une couchelldéose soit adsorbée a leur surface. Les ictierss
stériques entre les couches de cellulose sontmeaptes d'une légére élasticité de la suspensidfumt
diminution de la fraction volumique de packing pgpport a une suspension de sphéres dures.

Les divergences en puissance (-1) de la viscogit@iaimum et en puissance (-2) de la viscositéldtau
sont en accord étroit avec des prédictions faitms Mills et Snabre, en 2009 [9], qui prévoient une
divergence de la viscosité d'une suspension esgnie (-1) lorsque les particules interagisserguament

a travers des forces hydrodynamiques tandis qubiiennent une divergence quadratique quand dessor
de contact sont présentes. Par ailleurs, les mesien,, sont en bon accord avec des simulations en
dynamique stokésienne [7, 10] concernant des segpenou les particules ont été placées aléatoiregte
qui ne sont donc pas structurées par I'écoulement.

1
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og —— linear 4
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FIG. 5 — Différence des viscosités au minimum eplateau, normalisées par la viscosité de plateau e
fonction de la fraction volumique de particules.

La figure 5 représente le rapport de la différetes viscosités au plateau et au minimum, sur Eosite au
plateau en fonction de la fraction volumique. Unelétion quasi linéaire est clairement observaldatd
I'extrapolation en zéro fait apparaitre une vagitique de@. @~0.25.Une telle dépendance n'est pas sans
rappeler les résultats obtenus par Boyer et allesudifférences de contraintes normales [11]. Beyeal.
mesurent les contraintes normales dans une suspepai effet Weissenberg inverse. lls montrent lgae
différences de contraintes normales sont nulless(tkalimite de la résolution de leur expériencsyju'a une
fraction volumique critique de l'ordre de 22% aladée laquelle les différences de contraintes nlasna
normalisées par la viscosité de la suspensionsgoidinéairement. Ces similitudes de comporterdest
différences de contraintes normales et des difta®rde variation de viscosités lors d'une inversien
cisaillement suggerent que la rhéologie des sugpensoncentrées est essentiellement gouvernédagpar
microstructure.

5 Conclusion

Nous avons mis au point une expérience de rhéologide par PIV qui nous permet de mesurer la gis€o
de suspensions a des concentrations élevées (50%artieules). Nous nous sommes intéressés au
comportement visqueux transitoire de suspensiassdlane inversion de cisaillement. Nos mesurealésc
confirment des résultats plus anciens obtenus qasgrérﬂudes de rhéologie macroscopique: au moment de
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I'inversion du cisaillement, la viscosité chutethtement passe par un minimum pour croitre a nauvees
la valeur qu'elle avait avant l'inversion. Nous r@anontré que la viscosité au minimum et au plateau

B
divergeait pour approximativement la méme valeuladeaction volumique de particules,(l—%j avec
¢

¢*=0.535 mais avec un expos@ndifférent 3=-1 pour le minimum &8=-2 pour le plateau.)
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