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Avant-propos

De nombreux matériaux utilisés dans l'industrie lors de la préparation ou la mise en
ceuvre d'un produit sont des suspensions au sens large, c'est-a-dire des mélanges d'un
fluide et de particules solides d'une taille caractéristique supérieure a 1 nm environ. Il
s'agit par exemple des peintures, des encres, des produits cosmétiques, du béton frais,
des désherbants ou encore des produits alimentaires tels que les compotes, les soupes,
les sauces, etc. La composition de ces suspensions résulte d'un compromis entre, d'une
part, le besoin de les rendre suffisamment fluides pour faciliter leur manipulation et
d'autre part, le désir de maximiser la fraction solide qui constitue en général le matériau
actif lors de la mise en ceuvre. L'un des probléemes-clés consiste alors a étre capable de
prédire au mieux les caractéristiques des écoulements de suspensions en fonction de
leurs composants (caractéristiques du liquide interstitiel, granulométrie, charges a la
surface des particules, pH, etc.). Cet ouvrage a précisément pour objectif de fournir des
outils de base en vue d'une meilleure compréhension des liens entre les propriétés
mécaniques des suspensions concentrées et leur structure interne. Alors que les
dissipations d'énergie de type hydrodynamique sont prédominantes au sein des
suspensions diluées, divers types d'interaction entre particules peuvent jouer un role
considérable vis-a-vis du comportement des péates ou des suspensions concentrées.
Dans ce cadre, les propriétés physiques des particules et leurs comportements collectifs
s'averent déterminants. Ces caractéristiques font de la rhéologie des suspensions
concentrées un domaine aux frontieres de la mécanique des fluides, de la mécanique des
sols, de la physique des milieux granulaires et de la matiére divisée.

Nous avons essayé de présenter dans cet ouvrage un cadre unifié, quoique simplifié,
permettant une compréhension des liens entre le comportement macroscopique et les
phénomenes physiques au niveau mésoscopique pour les suspensions concentrées
réelles, dont les caractéristiques physiques (granulométrie, interactions, etc.) sont
complexes.

Dans le premier chapitre, nous proposons un rappel des bases de mécanique des milieux
continus et de rhéologie, en détaillant I'origine physique de ces fondements. On passe
aussi en revue les principaux types de comportement mécanique des fluides et leur
origine physique probable en s'appuyant sur un schéma conceptuel général des fluides.

Le second chapitre concerne la rhéophysique des suspensions concentrées. Nous
mettons en valeur le role crucial des interactions entre particules et la correspondance
entre un type d'interaction prédominant au cours de l'écoulement et un type de
comportement mécanique. Ceci nous amene a distinguer deux familles de suspensions
concentrées : les suspensions ordinaires (molles) formées de particules en interaction



« molle » (colloidale ou hydrodynamique) et les suspensions granulaires formées de
particules en interaction « dure » et qui forment un réseau de contacts (direct ou lubrifié)
d'un bout a 'autre de I'échantillon.

Les suspensions granulaires (dures) ont des propriétés mécaniques trés particuliéres qui
résultent du caractére non local de leur comportement, c'est-a-dire que le mouvement
d'une particule donnée est assez largement conditionné par le mouvement de I'ensemble
des autres particules en contact avec la premiére par l'intermédiaire du réseau. Ainsi ces
suspensions granulaires méritent d'étre étudiées de maniere spécifique (chap. 3),
notamment en s'appuyant sur des connaissances issues du domaine de la mécanique des
sols ou de la physique des milieux granulaires.

Le quatrieme chapitre aborde en détail le probleéme fondamental de la détermination
expérimentale du comportement des suspensions concentrées. En particulier nous nous
attachons a montrer la difficulté de réaliser des mesures pertinentes, c'est-a-dire reflétant
le comportement du matériau homogene et constant, avec des suspensions concentrées.

Les chapitres 5, 6 et 7 s'intéressent enfin au comportement de trois types de matériaux
qui permettent de passer en revue une large gamme de phénomeénes physiques résultant
d'évolutions et de structures internes trés différentes : le magma, la neige et la boue. Les
raisonnements proposés pour expliquer les comportements mécaniques de ces matériaux
peuvent étre appliqués a des suspensions industrielles ayant des caractéristiques
analogues.

Cet ouvrage est le fruit de notre travail mais aussi de discussions avec de nombreux
chercheurs que nous souhaitons remercier ici. En particulier Henri Van Damme a été I'un
des moteurs de I'étude des pates et suspensions concentrées en France, il a en outre
apporté un grand soutien et des conseils treés utiles a ce projet. Nous remercions aussi
Frangois Chevoir, Marie Clément et Christophe Lanos pour leur relecture du manuscrit
ainsi que Didier Lesueur et Pierre-Gilles de Gennes pour leurs remarques judicieuses sur
le contenu de l'ouvrage, et Franck Radjai pour son aide matérielle. L'Institut National
des Sciences de 1'Univers a apporté un soutien financier indispensable au programme de
recherches a 'origine de cet ouvrage. Merci enfin a Suzanne Laval pour son appui au
départ de ce projet et a Jean-Marc Quilbé pour la confiance qu'il nous a accordée.
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chaleur spécifique

élément de volume

élement de surface

second invariant de D

nombre de Davis (éq. 3.12)

tenseur des taux de déformation (éq. 1.24)
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énergie fournie a un fluide

force de trainée hydrodynamique
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distance entre les surfaces de deux particules voisines
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parametre du modele de Herschel-Bulkley
vecteur normal unitaire
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distance par rapport & un axe

rayon d'une particule sphérique
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nombre de Reynolds (éq. 2.53)

nombre de Reynolds particulaire (éq. 2.54)
rayon hydraulique (surface/périmetre mouillé)
temps

vecteur contrainte (éq. 1.4)

contrainte tangentielle adimensionnalisée par le seuil de contrainte ou une

contrainte normale

température
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second invariant de T
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temps caractéristique de rapprochement de deux particules sous l'action
d'une force normale (€q. 3.30)
v, W composantes de la vitesse

=

u vitesse locale en un point de la suspension
u vitesse moyenne (au cours du temps)
u terme fluctuant de Ia vitesse
U vitesse moyenne d'un écoulement
Vv vitesse relative d'une particule et du fluide ou de deux particules
w état d'énergie des éléments d'un fluide
X, 9,2 coordonnées dans un repere (0.1, j, k)
Y, ¢paisseur cisaillée au sein de 1'écoulement a surface libre d'un fluide
a seuil
Y déformation en cisaillement simple
Y, déformation critique
Y gradient de vitesse
Yo gradient de vitesse 2 la distance R de l'axe
r nombre de transition colloidal-hydrodynamique (éq. 2.38)
€ rugosité d'une particule
ou émissivité
¢ angle de frottement interne
(b(_ concentration critique (pour la formation d'un réseau)
0, concentration d’entassement maximal
¢ concentration volumique solide
) potentiel total d'interaction entre une particule et ses voisines
D, potentiel d'interaction a I'équilibre d'une particule avec toutes ses
voisines
D, potentiel d'interaction de Born
D, potentiel d'interaction de van der Waals
D, potentiel d'interaction électrostatique
1 variable quelconque
K longueur de Debye (éq. 2.32)
A parametre de structure
ou conductivité thermique
U viscosité apparente (T/7Y )
u, viscosité du fluide interstitiel
u, viscosité élongationnelle
n viscosité des particules
p masse volumique moyenne de la suspension
Po masse volumique du fluide interstitiel
P, masse volumique des particules
p' masse volumique déjaugée (p —p,)
o contrainte normale
ou tension interfaciale

ou constante de rayonnement



0,0, composantes de X
G, i1 contraintes normales *
G pression effective (au sein du squelette granulaire)
G, surface élémentaire représentative
z tenseur des contraintes
z tenseur des contraintes local
= tenseur des contraintes modifié (incluant les termes li€s aux fluctuations)
T contrainte tangentielle
T, seuil de contrainte
T, contrainte a la paroi
T Toseee composantes de T
L rapport d'aspect

ou fonction inverse de la loi de comportement en cisaillement simple (y = {(1))
M viscosité relative de la suspension (WL /W, )
Q volume

ou vitesse de rotation d'un outil autour d'un axe
Q, volume élémentaire représentatif
) fréquence de sortie d'un puits de potentiel au sein d'un fluide

N
Opérateurs
du . .
- dérivée partielle
ot
da . .
— différentielle totale
dr
da, da, da .
Va=—i+—j+—k gradient
dx dy" 0z

da da da |
V-a=-—+—+— divergence

dx dy 0z
axb produit vectoriel
a®b produit tensoriel (tenseur C tel que C; = ab;)
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Eléments de rhéophysique

1.1 Introduction

Notre vie de tous les jours nous amene a manipuler des fluides de toutes sortes tels que
des mousses, crémes, savons, vernis, peintures, sauces, soupes, compotes, gelées,
purées, pates de gateaux, etc. Leur fluidité, ou a l'inverse, leur viscosité, varie d'un
matériau a l'autre et conditionne leur réponse aux sollicitations qu'on leur impose. Par
exemple si la mousse a raser était aussi peu visqueuse que l'eau, elle tomberait dans le
lavabo avant que nous n'ayons le temps de nous raser. D'autres facteurs conditionnent
la fagon dont un fluide s'écoule. Il y a d'abord les efforts appliqués par 'extérieur au
fluide. Ils sont de deux types : des forces exercées par le biais d'un contact direct avec
le fluide, c'est par exemple le cas lorsqu'on malaxe une péate ; des forces exercées a
distance sans contact direct telles que la gravité qui est a l'origine des écoulements a
surface libre de fluides naturels sur des terrains pentus. Ensuite, pour déterminer
précisément la maniére dont le fluide s'écoule il faut aussi prendre en compte 1'état du
fluide en termes de vitesse et de position au moment ol 'on commence a appliquer ces
efforts. On pourrait s'attendre alors a ce que les caractéristiques des écoulements de
fluides différents, soumis a des actions extérieures et dans des conditions initiales
identiques, soient les mémes. Il n'en est rien car la viscosité du fluide module ses
réactions vis-a-vis des actions extérieures.

Cette viscosité est donc une propriété intrinseque du fluide qui résulte des
interactions mutuelles des éléments dont il est constitué : atomes, molécules, chalnes de
polymere, bulles, gouttes, grains, etc. Ces éléments sont en général relativement
proches les uns des autres et, pour déplacer I'un d'entre eux par rapport a ses voisins, il
faut exercer un effort. Ceci signifie qu'une déformation (macroscopique) du fluide
nécessite de vaincre les résistances locales aux déplacements relatifs de ses éléments
constitutifs. Les efforts exercés par 'extérieur ne servent donc pas seulement, comme
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dans le cas d'un corps rigide, & augmenter la vitesse de I'ensemble des éléments mais
aussi a vaincre les résistances internes lors de leurs mouvements relatifs. Ainsi, en
I'absence de pesanteur, un corps rigide peut étre animé d'un mouvement uniforme dans
le vide méme s'i] n'est soumis a aucune force extérieure. En revanche, il est impossible
de maintenir un écoulement permanent d'un fluide a peu prés au repos dans un récipient
a travers un orifice de ce récipient sans appliquer constamment une force, ou plus
précisément une différence de pression sur le fluide, par un piston ou par 'action de la
pesanteur par exemple. On doit donc apporter de I'énergie pour vaincre ce qu'on appelle
les dissipations d'énergie par viscosité, c'est-a-dire le travail des résistances internes lors
des déplacements relatifs des éléments qui résultent dans ce cas précis de 1'élongation 2
laquelle est soumis le fluide pour traverser l'orifice. Pour des efforts extérieurs et des
conditions d'écoulement identiques, la proportion d'énergie dissipée par viscosité est
d'autant plus grande et la vitesse atteinte par le fluide d'autant plus faible que le fluide est
plus visqueux.

Dans cet ouvrage, nous nous placons résolument dans le cadre de la rhéophysique
des fluides, c'est-a-dire que nous nous intéressons tout particulierement a l'origine
physique des écoulements ou des lois de comportement des fluides plutdt qu'aux détails
de ces caractéristiques dans le cadre de la mécanique. Dans ces conditions, nous
commencons (§ 1.2.1) par examiner la situation des fluides complexes et notamment
des suspensions concentrées par rapport a la classification physique usuelle [1-4] des
matériaux. Ceci nous amene a proposer une définition rhéophysique d'un fluide, qui
intégre a la fois des caractéristiques mécaniques et physiques. Nous définissons ensuite
les outils de la mécanique des fluides, autant que possible a partir de concepts
physiques. La premiére hypothése, tres utile pour simplifier 'approche mathématique,
consiste a considérer que nous avons affaire 2 un milieu continu a notre échelle
d'observation. Cette hypothese mérite d'étre expliquée et justifiée (cf. § 1.2.3) d'autant
plus précis€ment que nous avons l'intention de I'appliquer aux suspensions, qui sont a
priori des milieux plus hétérogenes que des liquides ordinaires. Ensuite nous pouvons
définir les principes généraux de mécanique des milieux continus (¢f. § 1.3) : principes
de conservation de la masse, de la quantité de mouvement, et enfin de I'énergie. Ce
cadre nous servira a priori de référence dans le reste de cet ouvrage mais on verra que
dans certaines situations (par exemple dans le cas des suspensions granulaires) une
description macroscopique adaptée des écoulements nécessite de sortir de ce cadre. De
mani¢re générale au cours de ce chapitre seuls les principes et les équations
indispensables & la compréhension du reste de l'ouvrage sont abordés. Plusieurs
ouvrages de référence développent de facon plus détaillée les themes de la mécanique
des fluides ou de la rhéologie [5-15]. La particularité de notre présentation réside dans le
fait qu'elle tente autant que possible de montrer l'origine physique des principes de la
mécanique, ce qui nous permet notamment de mieux discuter la validité des hypothéses a
la base de ces principes dans le cas des suspensions.

Certains fluides, et tout particulierement de nombreuses suspensions concentrées, ne
coulent pas sous l'action de la seule gravité lorsqu'ils sont appliqués sur des surfaces en
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pente. Il semble méme qu'ils puissent reprendre une certaine consistance lorsqu'on les
laisse au repos (avant séchage ou prise). Ceci nous ameéne a remarquer que certains
fluides peuvent se comporter trés différemment des liquides simples (eau, huile, etc.),
qui répondent presque immédiatement (en s'écoulant) a toute sollicitation extérieure et,
en premiére approximation, conservent la méme consistance quelles que soient les
conditions. Il faut donc envisager le fait que la résistance a l'écoulement de ces
matériaux n'est pas caractérisée par un seul coefficient (la viscosité) mais par plusieurs
parametres qui dépendent éventuellement des conditions d'écoulement. Ces relations
constituent ce qu'on appelle la loi de comportement d'un matériau. A nouveau, un cadre
mathématique adapté doit étre mis en place pour traduire et déterminer
expérimentalement cette loi de comportement (cf. § 1.4). Nous nous attachons ensuite a
décrire les caractéristiques les plus fréquentes du comportement des fluides en dégageant
les raisons physiques de ces comportements (cf. § 1.5).

1.2 Concepts de base
1.2.1 Qu'est-ce qu'un fluide ?

Le caractere fluide qui qualifie un type de comportement mécanique du matériau
considéré ne doit pas étre confondu avec 'état physique (notamment liquide ou solide)
du matériau. En premiére approximation le comportement de matériaux relativement
simples peut étre associé a leur état physique. Les matériaux a l'état solide sont des
corps élastiques lorsqu'on leur impose de petites déformations : sous l'action d'une
force suffisamment faible, ils se déforment quelque peu puis reprennent leur forme
initiale lorsqu'on relache cette force. Si l'effort appliqué dépasse une valeur critique, le
corps solide ne reprend pas sa forme initiale, il a un comportement plastique. Ces
caractéristiques mécaniques sont en général associées & une répartition ordonnée dans
I'espace des éléments constitutifs du matériau (atomes ou molécules) qui sont alors
situés dans des positions de minimum d'énergie desquelles ils ne peuvent pas facilement
sortir. Ainsi, dans des conditions ordinaires, l'agitation thermique ne leur permet pas de
s'extraire de ces positions (¢f Fig. 1.la). Si l'effort appliqué au matériau est
relativement faible les éléments sont, seulement provisoirement, quelque peu déplacés et
peuvent rapidement se replacer dans leur position d'équilibre lorsqu'on relache l'etfort,
ce qui explique I'élasticité du matériau. Lorsque le matériau est soumis a un effort
suffisamment grand, certaines particules sont extraites de leur position d'équilibre
initiale, ce qui brise au moins localement l'arrangement initial, les propriétés
macroscopiques du matériau étant alors modifiées de maniere irréversible (plasticité).
Les propriétés mécaniques des corps solides sont donc associées a une configuration
particuliére, c'est-a-dire une distribution spécifique de leurs éléments dans 'espace.

Au contraire, chaque particule (molécule ou atome) d'un gaz est animée de
mouvements erratiques résultant de l'agitation thermique qui l'ameéne en général a
parcourir une grande distance (par rapport a sa taille) dans une direction donnée avant
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d'entrer en collision avec une autre particule (¢f. Fig. 1.1b). Aprés cette collision la
particule reprend son mouvement dans une autre direction. La pression au sein d'un gaz
ou contre une paroi imperméable résulte de ces collisions. Un gaz peut étre déformé de
maniére quelconque sans que ses propriétés mécaniques soient modifiées. La viscosité
d'un gaz provient des transferts de quantité de mouvement par chocs entre couches
animées d'un mouvement moyen. Compte tenu de la faible densité de particules, la
viscosité d'un gaz est trés faible.

La matiere a 1'état liquide posseéde des caractéristiques intermédiaires. Bien que les
molécules ou atomes soient maintenus les uns contre les autres en général par le biais
des forces de van der Waals, il n'existe pas d'agencement ordonné a longue distance. En
revanche, les éléments du liquide sont animés de mouvements erratiques résultant de
l'agitation thermique. Ces mouvements sont loin d'avoir une amplitude comparable a
celle des éléments d'un gaz mais permettent au moins a chaque élément du liquide de
s'éloigner progressivement de sa position initiale en I'absence d'un mouvement moyen
du liquide (cf. Fig. 1.1c). Il en résulte que le liquide ne possede pas de configuration
privilégiée de ses éléments notamment vis-a-vis de ses propriétés mécaniques.

Dans certaines conditions, notamment apres un refroidissement rapide, les liquides
peuvent aussi se trouver dans un état intermédiaire entre 1'état solide et I'état liquide :
['état vitreux. L'agitation thermique des éléments est alors fortement atténuée au point
que ceux-ci sont animés de mouvements erratiques de faible amplitude autour d'une
position d'équilibre comme au sein d'un solide. En revanche le désordre continue de
régner a longue distance comme dans un liquide ordinaire. Les éléments sont cependant
dans des positions d'équilibre provisoires car cette organisation instantanée est au moins
partiellement détruite en cours d'écoulement. Il est par conséquent plus difficile de
mouvoir les éléments les uns par rapport aux autres et la viscosité des liquides augmente
rapidement lorsqu'ils entrent dans I'état vitreux.

Il existe d'autres types de matériaux qu'il ne semble pas possible de faire entrer dans
la classification précédente. Les fluides viscoélastiques, par exemple a base de poly-
méres, en sont un exemple typique. Selon que les caractéristiques du mouvement qui
leur est imposé permettent ou on a leurs molécules de se désenchevétrer, ces matériaux
se comportent soit comme des solides élastiques soit comme des liquides (¢f. § 1.5.7).
Les suspensions concentrées ou les pates qui sont l'objet de cet ouvrage sont aussi des
matériaux complexes. En effet, nous avons d'abord affaire a des matériaux qui sont en
général constitués d'au moins deux populations d'éléments de tailles et de propriétés tres
différentes : les molécules du liquide interstitiel et les particules en suspension. On ne
sait pas a priori si, pour décrire le comportement du matériau, on doit privilégier les
interactions entre les molécules ou entre les particules. Toutefois, lorsque la
concentration solide est suffisamment grande, on peut se représenter une suspension ou
une pate comme l'empilement désordonné d'éléments (des cellules comprenant une
particule et du liquide) qui restent en contact griace aux forces de van der Waals comme
les molécules d'un liquide, et dont les interactions mutuelles jouent un role déterminant
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sur le comportement de I'ensemble du matériau (cf. chap. 2). En outre, les pates ont
d'une part un comportement analogue a celui d'un liquide puisquelles peuvent étre
déformées de maniere quelconque sans perdre leurs propriétés mécaniques, et d'autre
part un comportement analogue & celui d'un solide dans certaines conditions puisqu'elles
cessent de s'écouler si I'effort qui leur est appliqué est insuffisant (inférieur au seuil de
contrainte). Les caractéristiques physiques et mécaniques des suspensions concentrées
présentent finalement de fortes analogies avec celles des liquides a I'état vitreux, la
variable gouvernant la transition vers cet état concentré (analogue a I'état vitreux) étant la
concentration solide.

Les suspensions granulaires, que 1'on définira pour l'instant comme des mélanges
d'un grand nombre de particules non colloidales dans un liquide ou dans un gaz (cf.
chap. 3), forment une catégorie de matériaux dont les caractéristiques physiques et
mécaniques semblent encore plus difficilement associables a 1'un des états de base de la
matiere. Dans certaines situations d'écoulement, une suspension granulaire semble se
comporter comme un liquide ordinaire, c'est le cas par exemple des sables mouvants
dans lesquels on s'enfonce facilement ou de la poudre qui s'écoule dans un sablier.
Dans d'autres cas, au contraire, par exemple si les grains se distribuent légérement
différemment du cas précédent pour former un réseau de contacts directs permanents,
une suspension granulaire peut avoir la résistance d'un solide trés rigide. Enfin une
suspension granulaire séche trés dilatée en écoulement rapide a surface libre a des
caractéristiques proches de celles d'un gaz puisqu'alors le mouvement est conditionné
par les collisions entre particules (cf. § 3.7.3). Notons par ailleurs que les suspensions
granulaires ne peuvent pas non plus simplement étre rangées dans la catégorie des
fluides thixotropes (¢f. § 1.5.4) en considérant que la distribution instantanée des
particules correspond a un €tat du matériau. En effet, comme I'agitation thermique des
particules est négligeable, 1'état atteint au moment de l'arrét de I'écoulement subsiste au
repos, contrairement aux effets de la thixotropie, fondamentalement réversibles.

Nous constatons ainsi que les différents états physiques de la maticre ne suffisent
pas a classer les comportements mécaniques des matériaux et notamment des pates et
suspensions. Les gaz et les liquides sont en général considérés comme des fluides mais
d'autres types de matériaux semblent pouvoir entrer dans cette catégorie. Nous
proposons donc ici une définition rhéophysique de la structure d'un fluide qui integre les
propriété€s physiques et mécaniques communes aux matériaux a priori fluides passés en
revue ci-dessus. On considére qu'un fluide est formé en placant dans un volume délimité
de l'espace un certain nombre d'éléments de formes, de tailles, et de natures variées
(atomes, molécules, billes de verre, globules rouges, micelles, cailloux, etc.). Ces
éléments interagissent de manieres diverses et sont distribués dans I'espace de fagon
désordonnée a longue distance. Enfin les propriétés mécaniques du fluide, aprés un
temps de repos suffisant, ne varient pas sensiblement lorsque les éléments sont
redistribués dans l'espace d'une maniére quelconque et plus ou moins aléatoire. Ceci
traduit notamment l'absence d'une configuration privilégiée mais n'exclut pas un
comportement élastique pour de faibles déformations associé & une configuration
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