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Des problèmes dans Ia production du beurre d'arachides "crémeux" d'une société commerciale 

sont à l'origine de ce travail. Plus particulièrement, la texture du "crémeux" présente des 

variations importantes au cours du temps. On a donc cherché à étudier les propriétés 

rhéologiques du beurre d'arachides pour tenter d'apporter des solutions à ce problème. 

Au cours de ce travail, deux produits ont été étudiés: Ie " 100% arachides" et le "crérne~x". Ces 

produits sont des suspensions concentrées, et ne different que par la présence d'additifs. Le 

" 100% arachides" est le système le plus simple, et est constitué de particules d'arachides dans un 

milieu suspensif newtonien (huile d'arachides de viscosité q=70 mPa.s à 2J°C). Pour ce système, 

on estime que la fraction volumique se situe aux environs de 0.6. Cette suspension e n  instable et 

on observe une séparation des deux phases au bout d'un temps suffisamment long. Le "crémeux" 

difftire de la suspension non stabilisée par i'ajout d'un stabilisant (huile végaale), de sel et de 

sucre. Le diamètre moyen en volume des particules solides a été déterminé par microscopies 

optique et électronique et vaut 6,6 pm. La répartition des diamètres des pariicules est étroite, de 

polydispersité 1.7. 

Dans cette étude, la présence de glissement a rendu l'obtention de mesures reproductibles 

problématique. Le glissement a été fortement atténué par l'usage de plateaux rugueux (papier 

sablé collé aux plaques parallèles du rhéomètre). Les plateaux rugueux n'étant disponibles que 

pour la géométrie plaques parallèles, seule cette géométrie a été utilisée (à une exception 

cependant), en dépit de ses inconvénients (migration de l'échantillon hors de l'appareil, taux de 

cisaillement variable dans l'échantillon). 

A partir des courbes d'écoulement et d'expériences de fluage, des contraintes seuils aux environs 

de 15 et 300 Pa ont &é mises en évidence pour la suspension non stabilisée et stabilisée 

respectivement. Les deux suspensions ont un caractère rhéofluidifiant marqué. 

Des expériences ont été menées en régime oscillatoire. A partir des courbes obtenues en 

balayage en déformation, aucune zone linéaire n'a et6 identifiée pour la suspension non stabilisée 

a une pulsation w=6,28 radis, tandis que dans le cas de la suspaision stabilisée, l'amplitude de 

déformation maximale donnant une réponse linéaire est de 5 IO-', à une pulsation <u=6,28 104 

rad/s. Toutefois, les courbes de Lissajous (y(t) vs. o(t)) obtenues sur un appareil à contrainte 

imposée (CSM) restent elliptiques pour des amplitudes de déformation de l'ordre de 10-~. Les 

signaux temporels de déformation obtenus ont été décomposés en série de Fourier, montrant 



l'absence d'harmoniques paires a i'appantioo d'hanoniques impaires autres que la 

fondamentale, à partir d'amplitudes de déformation de 4 10". Des différences existent entre la 

suspension non stabilisée pour laquelle le module visqueux est plus important que le module 

élastique, et la suspension stabilisée pour laquelle le caractère élastique prédomine. Cette 

différence a été attribuée au rôle du stabilisant. Enfin, l'indépendance du module élastique avec 

la fréquence pour la suspension stabilisée a mis en éwdence son caractère solide, attnbué aux 

effets de la stabilisation stérique créée par le stabilisant. 



ABSTRACT 

DifFerent varieties of peanut butter are myiufactured by a consumer-goods Company. For one 

variety, further referred to as "crémeux" (its trade mark), texture variations with tirne are 

observeci, representing an unsolved rnanufàcturing problem. Thus, a rhmlogical midy o f  peanut 

butter was carried out to help solve this problem. During this work, hnro types of peanut butter 

samples have been studied: "100% arachidesn and "crémew" samples. These products are 

concentrateci suspensions, and differ by the presence of additives. "100% arachides" is the 

simplest syaem fiom a rheological point of view, consisting of solid peanut particles in peanut 

oii which is a Newtonian media (y70 mPa.s at 24OC). This unstabilized suspension is unstable 

and upon rest separation takes place. The "crémeux" samples consist of the latter suspension, 

stabilked with a vegctable oil and containing other ingredients such as salt and sugar. A mean 

volume particle diameter of 6,6 pm has been obtahed via optical and electronic microscopy. 

The particle distribution is narrow with a polydispersity of 1,7. A volume fnction &0,6 has 

been estimated for the unstabilized suspension. 

in this study serious measurement problems have been encountered due to slip ût the wall. Slip 

at the wall has been suppresscd or greatiy reduced by the use of rough plates consisting of sand 

paper glued to the panllel plates of the rheometer. This could be done only for the p d l e l  plate 

geometry, hence it \vas the only geometry used during this study albeit it is known to have 

hwbacks (migration of the sample out of the padlel plates, variable shear rate throughout the 

sample). 

From creep and stress growth experiments, yield stresses of 15 and 300 Pa have k e n  determined 

for the unstabilized and the stabilized suspension respectively. Both suspensions are highly 

shear-thiming. 

Oscillatory measurements have also been carried out. From strain sweep experiments, no linear 

domain was found at 0=6,28 rads for the uwtablizad suspension, whereas for the stabilized 

suspension, the rnavimum strain for which a linear response was recorded was 5 IO-', at a 

pulsation a=6,28 10-~ radls. However, Lissajous curves (y(t) vs. o(t)) obtained with a stress- 

controlled rheometer (CSM) for the stabilized suspension retain their elliptical shape for mains 

up to 105. The strain signais have been andyzed using Fourier series, showing that even 

harmonies are absent fiom the signal, and that higher odd hmonics start to appear for strains 

around 4 10-~. Differences have been shown to exkt between the unstabilued suspension for 



which the loss modulus is larger than the elastic modulus, and the stabilized one for which the 

elastic rnodulus is higher. This difference has been amibuted to the presence of the stabilizer. 

Last, the stabilized suspension behaves as a solid, its elastic modulus king almost independent 

of the fkequency. This solid-like behavior is supposedly msed by the steric repulsion created by 

the stabilizer. 
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y . o  : amplitude du taux de cisaillement 

q' : partie réelle de la viscosité complexe 

q* : viscosité complexe 

mr : viscosité relative de la suspension aux hauts taux de cisaillement pour les modèles de 

Krieger Dougherty et Frith et al. 

rl2, : viscosité relative de la suspension aux bas taux de cisaillement pour les modèles de Krieger 

Dougherty et Fnth et al. 

qdpp : viscosité newtonienne apparente dans le modèle dtOldroyd 

4: viscosité relative 

: viscosité du milieu suspensif 

qpl : viscosité plastique dans le modèle de Casson 

qs : viscosité de la suspension 

q : viscosité apparente dans les modèles de Casson et dt0ldroyd 

% : paramètre du modèle de Poslins ki 

p, : masse volumique d'une particule 

p, : masse volumique du milieu suspensif 

a : contrainte 

oc : constante dans le modèle de Krieger-Dougherty 

a,, : contrainte à laquelle débute le glissement 

a,: contrainte réduite dans les modèles de Krieger-Dougherty et de Fnth et al. 

00 : amplitude de contrainte 

O-,, : contrainte seuil dans les modèles de Casson a dt0ldroyd 

5: : paramètre de structure dans le modèle de Quemada 

x : ptuamètre de Flory-Huggins 

w : pulsation 

A : constante de Hamaker 

A, : aire de la particule i 

a : rayon d'une particule 

a(3o)/a(o) : rapport de l'amplitude de la troisième h o n i q u e  a celle de la fondamentale 

b : paramètre du modèle de Frith et ai. 



C : pammèee de corrélation entre les viscosités complexe a apparente 

c,,,,. : concentration d'électrolyte rendant minimale la viscosité dune suspension 

dA : diamètre moyen pondéré par l'aire 

6 : diamètre moyen (moyenne arithmétique) 

dv: diamètre moyen en volume 

di : diamètre de la particule i dans les moyennes 

d' : diamètre d'une fibre 

Ed : énergie dissipée par unité de volume 

e : charge électrique élémentaire 

G : module élastique 

G' : module élastique 

G" : module visque~u 

G* : module complexe 

g : constante gravitatio~elle (9,8 1 m.s") 

H: taille de I'entrefer pour la géométrie plaques parallèles 

Hg : fonction entnnt dans la définition du potentiel des forces de dispersion 

Hs : fonction entrant dans la définition du potentiel de stabilisation aérique 

h : constante de Planck (6,626 176 1 0 ' ~  J.s) 

K : paramètre rijustable dans le mode1 e de Mooney 

k : constante de Bdtunann ( L,38 1 o ' ~  JPK) 

L : longueur d'une fibre 

m : paramétre du modèle de loi de puissance 

m : exposant dans le modèle de Frith et al. 

na : concentration d'ions de type 1 

n : indice de loi de puissance 

n)  : indice de réfraction des particules 

s : indice de réfraction du milieu suspensif 

p : exposant dans les modéles de Maron-Pierce, Kneger-Dougherty et Quemada 

r : distance par rapport à un axe (coordo~ées cyi~ndnques) ou par rapport à l'origine des 

coordonnées (coordonnées sphériques) 

t : temps 

ta : temps caractéristique pour la formation d'agrégats dans le modèle de Quemada 



td : temps caractéristique pour la rupture d'agrégats dans le modèle de Quemada 

t, : paramètre du modèle de Quemada 

tl : paramètre du modèle de Poslinski 

t,, : paramètre du modèle de Bird-Carreau pour le fluide suspensif 

t ,  : durée de l'expérience 

to : temps de la "montée" lors &une boucle de thixotropie 

T : température 

va : vitesse tangentielle 

V: potentiel des forces électrostatiques 

VD : potentiel des forces de dispersion 

Y,  : potentiel des forces de répulsion stérique 

: volume de la particule i 

2: distance par rapport au plateau inférieur pour les plaques parallèles (géométrie cylindrique) 

z, : valence d'un ion de type i 



INTRODUCTION 

Pro blématique 

Le problème de variation de texture avec le temps Ion de la production du beurre d'arachides 

"crémeux" fut à l'origine de ce travail. Une étude de la rhéologie du beurre d'arachides a donc été 

effectuée dans le but de mieux comprendre les paramètres susceptibles d'influencer la texture du 

produit fini. 

Objectifs 

Ce travail fut initié en collaboration avec une société commerciale pour résoudre le problème de 

texture du "crémeux". L'approche favorisée ici fit  une approche rhéologique et l'objectif de ce 

travail est d'essayer de formuler des recommandations susceptibles de résoudre le problème de 

te~mre du "crémeux" à p d r  d'une meilleure connaissance des propriétés rhéologiques du 

produit. Le premier objectif de ce travail est la caractérisation des suspensions étudiées (nature 

du milieu suspensif, propriétés des particules, fraction volumique etc...). Le deuxième objectif 

est l'étude de la rhéologie des produits (courbes de viscosité, contraintes seuils, mesure en 

oscillatoire etc. .. ) et la mise en évidence de phénomènes temporels. Le troisième objectif est la 

compréhension des rôles des différents additifs notamment du stabilisant sur la rhéologie du 

produit. Enfin, l'objectif finai est la formulation de recommandations à partir d a  résultats 

obtenus. 

Contenu 

Ce mémoire est divisé en cinq chapitres. Le premier chapitre est une revue bibliographique sur 

les suspensions. Le deuxième chapitre présente les suspensions étudiées, les appareils de mesure 

et les tests efféctués. tes résultats de l'analyse morphologique des suspensions sont développés 

au chapitre 3. Les deux demien chapitra font état des résultats obtenus lors de tests 

rhéologiques, menés en régime transitoire et pennanent (chapÏtre 4) et en régime oscillatoire 

(chapitre 5). 



CHAPITRE 1 

REVUE BIBLIOGRAPHIQZTE 

On désigne par suspension tout système constitué de particules solides dans un fluide (fluide 

"suspensif '). Du point de vue théorique, pour pouvoir parler de suspension, on impose toutefois 

que la dimension des particules soit très grande devant les dimensions des moiécules de fluide 

suspensif. Le terme générique de suspensions englobe un grand nombre de systèmes différents, 

présentant des propriétés rhéologiques variées. Dans ce chapitre, nous traiterons tout d'abord des 

forces en jeu dans les suspensions et de leun possibles influences sur la rhéologie. Puis nous 

présenterons les différents modèles développés pour rendre compte du comportement particulier 

des suspensions. Ensuite, l'influence des caractéristiques des particules sur les propriétés d'une 

suspension sera itudiée. Dans Iû quatrième partie, il sen  question de phénomènes propres aux 

suspensions, dus a la présence de particules dans le fluide suspensif, à savoir la migration de 

particules sous l'effet d'un gradient de cisaillement et l'existence d'une stmcture au sein de la 

suspension. Enfin, la dernière partie traitera plus particulièrement de la rhéologie de produits 

alimentaires et plusieurs exemples seront donnés de systèmes concentrés rencontrés dans le 

domaine agroalimentrure. 

1.1 Forces agissant sur les pattieules d'une suspension 

Les forces qui affectent les propriétes rhéoIogiques d'une suspension sont nombreuses et de 

nature différente, produisant a peu près tout l'éventail des propriétés rhéologiques. Les forces 

agissant sur les particules dans une suspension peuvent être classées en forces hydrodynamiques 

et non hydrodynarniques. 

1.1.1 Forces hydrodynamiques 

Les forces hydrodynamiques résultent des contraintes qu'exerce le fluide environnant sur les 

particules. Ces forces sont responsables de la migration des particules, de l'alignement ou de 

l'orientation d a  particules dans le cas de particules non sphériques, et finalement du bris de 

structure dans le cas de flocs ou d'agrégats de particules. Ce sont les seules forces qui sont 

incluses dans le modèle de suspension d'Einstein (Einstein, 1906, 1911). Un temps 



caractéristique pour les forces d'origine hydrodynamique est l'inverse du taux de cisaillement 

O - 1  

imposé, y . 

1.1.2 Forces non hydrodynarniques 

Les forces non hydrodynamiques quant a elle sont indépendantes de l'écoulement et dépendent 

de la nature des interactions entre particules et entre les particules et le fluide suspensiE Elles 

sont rassemblées dans ce que l'on appelle la théorie Deryagin-Landau-Venvey-Overbeek 

(DLVO) de stabilité colloïdale (Eagiand, 1973, Venvey et Overbeek, 1948). Elles rassemblent 

[es forces dues a l'agitation thermique (mouvement brownien), les forces électriques s'exerçant 

entre particules chargées. et les forces de dispersion de type London-van der Waals dues aux 

interactions entre dipôIes. 

Mouvement brownien 

Les forces dues au mouvement brownien existent indépendamment du mouvement 

macroscopique de la suspension et sont dues au mouvement microscopique incessant des 

particules du fluide suspensif. Ces particules sont agitées d'un mouvement microscopique et 

"portent" en quelque sorte les plus grosses particules qui constituent la phase dispersée de la 

suspension. L'importance des forces browniennes est dictée par la taille des particules (des 

particules trop "volumineuses" ne sont plus en mesure d'être "portées" par les particules de fluide 

suspensif) et l'on estime que le mouvement brownien peut être négligé pour des rayons 

supérieurs à I pm (Macosko, 1994, Tsai et Zammouri, 1988). Les forces browniennes affectent 

la structure de suspensions de particules colloïdaIes, permettent la rencontre de particules et 

combinées à des forces attractives à courte échelle suffisamment importantes peuvent amener à 

la formation de flocs, de réseaux ou de gels. Elles sont caractérisées par l'énergie thermique 

6w0a3 ,correspondant au temps nécessaire à associée, de l'ordre de kT , et la constante de temps, - kT 

une particule de rayon a pour diffuser sous l'action du seul mouvement brownien sur une 

distance équivalente à son rayon dans un milieu de viscosité %. 



A de faibles dilutions, les forces hydrodynamiques et celles dues au mouvement brownien (sous 

réserve que les particules soient sufisamment petites) dominent les forces dues aux interactions 

entre particules. Toutefois, dans une suspension concentrée, d'autres forces existent, dues aux 

interactions entre les particules. Et on estime que pour des fractions volumiques supérieures à 

0,01 les particules en suspension ne peuvent plus être considérées comme isolées (Brenner, 

1974, Macosko, 199Jj et sont susceptibies de se trouver dans le rayon d'action de forces créées 

par d'autres particules, modifiant la rhéologie de la suspension par rapport au modèle de sphères 

dures non interactives. Une meilleure connaissance des différentes forces en jeu est donc 

nécessaire pour tenter de comprendre leur influence respective sur le comportement rhéologique 

de suspensions concentrées. Les forces interparticulaires peuvent être dues aux interactions de 

type van der Waals entre particules non chargées (forces de dispersion), aux interactions 

électrostatiques entre particules chargées, ou peuvent résulter d'effets dits de stabilisation 

stérique quand des polymères sont ajoutées à une suspension pour prévenir la floculation. 

Forces de dispersion 

Les forces de dispersion aussi appelées forces de London - van der Waals existent toujours dans 

une suspension et sont dues à la présence de dipôles dans les particules de la suspension 

(Macosko. (994). Le calcul exact des forces de dispersion entre deux particules nécessite 

l'intégration des interactions entre tous les dipôles des molécules constituant les particules, et est 

caractérisé par une constante A, dite de Hamaker, dépendant des particules et du milieu 

suspensif. L'expression de A peut être obtenue à partir de l'équation de Lifshitz (Tsai et Vien, 

1987, Tsai et Zammouri, 1988): 

ou cl et EJ sont respectivement les constantes diélectriques des particules et du milieu suspensif, 

nl et n~ les indices de réfraction correspondants, k la constante de Boltzmann, h la constante de 

Planck, et v. la fréquence d'absorption. Étant donnée Ia constante de Hamaker, le potentiel VD 

dont dérivent les forces de dispersion s'exprime sous la forme (Macosko, 1994): 

V' = -AH, (1- 2) 



où Hg est une Fonction de la distance interparticulaire r et de la géométrie des particules. Pour 

des sphères identiques, H, est proportionnelle à llr a de faibles distances, et à 1/r6 pour des plus 

grandes distances. Ce potentiel présente un minimum responsable de la floculation couramment 

observée pour la plupart des suspensions non stabilisées (JeRey et Acnvos, 1976, Napper, 1977, 

Russel, 1980). Tsai et Zamrnouri (Tsai et Zarnrnouri, 1988) ont démontré qu'il existait une 

corrélation entre le nombre de Harnaker A et i'indice de loi de puissance pour des suspensions 

rhéofluidifiantes. Une étude semblable (Tsai et Viers, 1987) a démontré que la polarité du 

liquide suspensif avait de fortes influences sur le caractère rhéofiuidifiant de suspensions de 

graphite. mais seulement un effet limité sur des suspensions de polystyrène. Cette différence fut 

attribuée aux forces de dispersion caractérisés par la constante A plus importante dans le cas du 

graphite que du polystyrène. 

Forces électrostatiques 

Dans le cas de particules chargées superficiellement, il y a répulsion électrostatique due aux 

forces coulombiennes à grand rayon d'action (forces en 1/r2). Ces forces électrostatiques sont 

caractérisées par un potentiel (5) mesuré par mobilité électrophorétique par exemple. Dans le cas 

de solvant ionique. une couche de charges de signe opposé à celui des charges de la surface se 

forme autour de la particule. La particule est alors entourée d'un nuage de charges, d'épaisseur 

K" (longueur de Debye). où K est donné par: 

Dans cette formule, e est Iri charge électrique élémentaire, no, la concentration d'ions de type i 

loin de la particule, zi la valence d'un ion de type i, et 6 la constante diélectrique du milieu. Ce 

nuage rend I'ensembte globalement neutre et a pour effet "d'écranter" le potentiel V d'interaction 

électrostatique, dont l'expression pour une sphère devient (Russel, 1980): 



où y, représente le potentiel de surface d'une particule et peut être obtenu par mesures 

électrophorétiques (bffrey et Acrivos, 1976). a son rayon, r la distance au centre de la particule 

et &est la constante diélectrique du milieu. 

Dans une suspension, les effets électrostatiques sont doubles, et désignés comme premier et 

second effet électrovisqueux. Le premier effet élechovisqueux trouve son origine dans la 

tendance du nuage ionique à s'opposer à la déformation que lui impose i'écoulement. En effet, le 

nuage électronique se déforme sous I'effet d'un cisaillement, créant alors un champ électrique 

asymétrique. Ce champ électrique crée à son tour un champ de contraintes dont I'effet est de 

s'opposer à la déformation de la couche chargée (Russel, 1980). Le second effet électrostatique 

est dû aux répulsions électrostatiques entre particules chargées (Jeffrey et Acrivos, 1976). 

Krieger et Eguiluz (Krieger et Eguiluz, 1976) ont étudié l'effet de la concentration en électrolyte 

( K I )  sur le comportement rhéologique d'une suspension aqueuse de billes de polystyrène de 

O,! 1 pm de fnction volumique 0.4. Dans l'eau pure, alors que les effets électrostatiques de 

répulsion sont a leur mmimurn, tes suspensions sont rhéofluidifiantes et possèdent un seuil, alors 

qu'à haute force ionique (pour des concentrations en électrolyte de l'ordre de 0.1 M), le 

comportement est presque newtonien. 

Krieger a montré que la viscosité de suspensions de latex était minimale pour une concentration 

donnée d'électrolyte cm,,, indépendante de la contrainte appliquée (Krieger, 1972). Cette 

observation a été attribuée à la minimisation des effets électrovisqueux pour une concentration 

les suspensions se comportant alors comme des suspensions non interactives de sphères 

dures, leur viscosité suivant un modèle modifié de Williamson. 

Forces de répulsion stérique (polymère) 

Les particules non colloidales ont tendance à s'agréger sous I'effet conjugué du mouvement 

brownien et des forces de dispersion (Russel, 1980). On parle alors de floculation. Une des 

techniques tes plus couramment utilisées pour prévenir la floculation est d'ajouter un polymère à 

la suspension (Napper, 1977). Le polymère se concentre a la surface des particules, soit par 

adsorption, soit en s'y greffant dans le cas où il y a réaction chimique entre le stabilisant et la 

surface des particules. Dans les deux cas, le polymère forme une couche de stabilisant à la 

surface des particules, et il peut y avoir répulsion quand deux couches de stabilisant se 

rapprochent. La floculation est alors supprimée et l'on parle de stabilisation stérique ou 



polymère. Dans le cas de molécules de stabilisant adsorbées à la surface des particules. ces 

dernières sont généralement formées de deux parties, Pune présentant une bonne afinité pour la 

surface des particules et permettant l'accrochage du stabilisant sur ces particules, et une seconde 

partie présentant une meilleure afinité pour le milieu suspensif (Napper, 1977). Les théories de 

stabilisation polymère les plus simples font intervenir un potentiel V, donné par (Napper, 1983): 

ok~(112 - X ) ~ 2  
Vf = (1- 5) 4 v, 

Dans cette formule, H, est une fonction de la distance interparticulaire, d l'épaisseur de la couche 

de stabilisant, v, le volume molaire du milieu suspensif et x Ie paramètre d'interaction entre le 

stabiIisant et le milieu suspensif, tel que donné par la théorie de Flory-Huggins (Flory, 1953). 

Cette formule prédit une stabilisation pour des valeurs de x inférieures 3 0,5, ce qui suppose que 

le milieu suspensif soit un bon solvant pour le stabilisant. II est alors thennodynamiquement plus 

stable pour les couches de stabilisant de rester en contact avec le milieu suspensif que de 

s'interpénétrer: la stabilisation est alors assurée. Une valeur typique pour l'épaisseur A de la 

couche de stabilisant est de 10 nm (Choi et Krieger, 1986. Frith et al., 1986. Frith et al., 1996, 

Mewis et ai.. 1989, Elliott et Russel, 1998). alors que Iton peut atteindre des valeurs plus élevées 

pour les doubles couches électrostatiques pour des faibles concentrations ioniques dans le milieu 

suspensif. On note aussi que le potentiel de stabilisation stérique représente une interaction de 

type "sphères dures", très élevé lorsque deux couches de stabilisant entrent en contact, et 

décroissant rapidement quand la distance séparant les couches de stabilisant augmente. Plusieurs 

travaux existent sur les suspensions colloïdales stabilisées (Choi et Krieger, 1986, Frith et al., 

1986, Frith et al., 1996, Mewis et aI., 1989). La déformation de la couche de stabilisant influence 

la rhéologie de ces suspensions. Ainsi, il a été montré que le rapport de l'épaisseur de la couche 

de stabilisant au rayon des particules jouait un rôle important. Pour des valeurs éievées de ce 

rapport, les particules peuvent être considérées comme indéformables et le comportement 

rhéologique de la suspension obéit à un modèle de type "sphères dures", si l'on prend la 

précaution de remplacer la fraction volumique des particules 4 par la fraction volumique 

effective faisant intervenir le volume additionnel occupé par les couches de stabilisant. Pour 

une épaisseur A de la couche de stabilisant, la fraction volumique effective q& est reliée à la 

fmction volumique $ des particules seules par la dation suivante (Choi et Krieger, 1986, Frith 



Au contraire, pour des rapports plus faibles de l'épaisseur de la couche de stabilisant au rayon de 

la particules des déviations commencent a apparaitre par rapport au comportement d'une 

suspension modèle de sphères dures. Mewis et al. (Mewis et al.. 1989) ont étudié des 

suspensions de PMMA dans de la décaline et de I'Exsol, stabilisées par de l'acide 

polyhydrostéarique greffé a la surface des particules. Leurs conclusions est que la divergence 

observée par rapport au modèle de sphères dures intervient pour un ratio a/d compris entre 5 et 

30. La répulsion sténque est détectable par la mesure du module élastique et est marquée par la 

présence d'un plateau caractéristique d'un comportement solide (Frith et al., 1990). 

Forces gravitationnelles 

Des forces externes agissent sur la suspension, en particulier les forces gravitationnelles. lorsque 

la densité du milieu suspensif et des particules est différente. La gravité peut entraîner des 

phénomènes de sédimentation, rendant le milieu hétérogène. Les propriétés rhéologiques qui 

représentent une moyenne sur l'ensemble du volume de la suspension perdent donc en 

pertinence. 

Un des moyens couramment utilisé pour prévenir la sédimentation est de choisir un milieu 

suspensif de même densité que celle des particules (soit un tel fluide existe, soit il est fabriqué en 

mélangeant plusieurs fluides jusqu'à atteindre la densité voulue). Dans le cas ou les densités du 

fluide et des particules different, il faut s'assurer que le temps de sédimentation est très grand 

devant le temps caractéristique de mesure. Le temps de sédimentation peut être calculé à partir 

de la vitesse terminale d'une particule par la loi de Stokes (Bird et al., 1960). Le critère pour 

pouvoir négliger la sédimentation lors d'une expérience devient alon: 

où t,, est le temps de mesure, p,, et p. les masses volumiques respectives des particules et du 

milieu suspensif, Ii la dimension verticale de la cellule de  mesure, et r ~ ,  la viscosité du milieu 

suspensif. Dans le cas de suspensions concentrées, certains auteurs (Krieger et Dougherty, 1959, 

Leighton et Acrivos, 2986) suggèrent d'utiliser dans la formule de Stokes la viscosité de la 



suspension au lieu de celle du seul milieu suspensif pour rendre compte des effets 

d'encombrement dus à la présence d'autres particules. 

L'effet de la sédimentation sur la viscosité mesurée d'une suspension a été étudié par Acrivos et 

al. (Acnvos et al., 1994). S'appuyant sur une théorie développée précédemment de remise en 

suspension de particules sédimentées sous l'effet d'un cisaillement (Leighton et Acrivos, 1986), 

les auteurs ont démontre que d'apparents effets thixotropes ou rhéotluidifiants pouvaient être 

expliqués par des effets gravitationnels. 

1.1.3 Importance relative des différentes forces en jeu 

L'importance relative des forces colloidales varie considérablement suivant le système étudié. 

expliquant la grande variété de comportements rhéologiques rencontrés dans les suspensions. 

Tableau 1.1: Forces agissant sur les suspensions concentrées, d'après Russel (1980). 

Force 1 
Brownienne r- 
Visqueuse r 
Dispersion r- 

Coulombienne r- 
Stérique r 

Energie associée 

KT 

7 Définition 

adimensionnel I 
1 T, température absolue [KI. 

/ 

qb viscosité du milieu suspensif. 

k, constante de Boltzmann 

1 a ,  rayon de la particule. 
ha3  Y - -  - / ; , taux de cisaillement applique. 

A - 
kT 

- - 
kT 1 ~ l o .  potentiel de surface de la particule. 

.4, constante de Hamaker. 

~~~~o 

a. rayon de la particule. 

4 conductivité dlectrique du milieu. 

1 v,, volume molaire du milieu suspensif. 

2 - 
v~ 

4 dpaisseur de la couche de stabilisant. 

X, paramétre de Flory-Huggins. 



L'utilisation de groupements adimensionnels pour caractériser l'importance relative des forces en 

jeu a été proposée par plusieurs auteurs (Krieger, 1972, Russel, 1980). Ces résultats ont été 

rassemblés dans le tableau 1.1, où les énergies d'interaction sont rapportées au mouvement 

brownien, pour une suspension de sphères monodispenes. 

1.2 Modèles rhéotogiques 

Étant donnée le nombre de systèmes physiques différents regroupés sous l'appellation commune 

de "suspensions", il  n'est pas surprenant que plusieurs modèles aient été proposés depuis les 

travaux d'Einstein (Einstein, 1906, 19 1 1) au début du siècle pour essayer de rendre compte de la 

rhiologie d'une suspension. Des revues e.xhaustives de ces différents modèles existent (Rutgen, 

1962, Jinescu, 1974) et sortent du cadre de ce chapitre. 

Nous nous bornerons i présenter ici les modèles les plus fréquemment cités. On peut séparer les 

modèles en deux catégories, selon qu'ils prédisent - ou non - un comportent newtonien pour la 

suspension. Compte tenu de la complexité des systèmes étudiés, beaucoup de ces modèles sont 

empiriques ou semi-empiriques. Sauf mention contraire, le fluide suspensif est pris newtonien 

dans ces modèles. De plus, bien que d'autres forces existent au sein de suspensions (cf. 1. 1), dans 

les modèles présentés ici. seules sont prises en compte les forces hydrodynamiques. En effet. les 

forces non hydrodynamiques (de dispersion, électrostatiques ou de répulsion stérique) sont 

dificiles à évaluer et pour de Faibles dilutions notamment, peuvent être négligées par rapport 

aux forces hydrodynamiques. A titre d'exemple, il a été montré que sous certaines conditions, 

des modèles ne prennant en compte que les forces hydrodynamiques peuvent s'appliquer à des 

suspensions comportant des interactions de type "répulsion stérique" (Mewis et al., 1990). 

1.2.1 Modèles newtoniens 

Dans l'approximation de sphéres dures non interactives, les particules sont supposées êm des 

sphères parfaites, avec un potentiel d'interaction de type Dirac (le potentiel d'interaction est nul 

quand les particules ne se touchent pas et infini quand il  y a contact). Ces hypothèses mènent a 

ne considérer que des interactions de type hydrodynamique ou brownien. 

Une des relations les plus citées reliant la viscosité relative d'une suspension à la fraction 

volumique 4 de particules date du début du siècle et est due à Einstein (Einstein, 1906 et 191 1). 



L'idée d'Einstein est la suivante: la modification du profil de vitesse par I'ajout d'une particule 

dans un fluide newtonien se traduit par une aupentation de la quantité d'énergie dissipée lors de 

l'écoulement, résultant ainsi en une augmentation de la viscosité du milieu. Einstein a donc 

calculé l'énergie supplémentaire dissipée suite à I'ajout de particules représentant une fraction 

volumique totale # dans un fluide newtonien, se basant sur les hypothèses simplificatrices 

suivantes: le fluide environnant est pris newtonien et incompressible, l'écoulement est considéré 

rampant, les particules sont sphériques, il n'y a pas de glissement à l'interface fluide particule, et 

finalement, les particules n'interagissent pas entre elles (hypothèse de dilution infinie). En fait, 

Einstein a d'abord calculé l'énergie supplémentaire dissipée suite à I'ajout d'une particule dans le 

milieu suspensif, et ensuite a étendu le résultat à plusieurs particules représentant une fraction 

volumique totale 4 (ce calcul nécessitant l'hypothèse de non interaction entre les particules de la 

suspension). Le résultat classique est le suivant: 

q, = I+25#  (1- 8) 

Dû aux hypothèses simplificatrices effectuées par Einstein (la plus restrictive étant celle de 

particules non interactives et de dilution infinie), ce modèle ne s'applique qu'aux dilutions 

"infinies". en pratique pour des dilutions inférieures à 0,O 1 (Carreau et al., 1997). 

Une extension au second ordre en # a été obtenue par Batchelor (Batchelor, 1977) en prenant en 

compte les effets du mouvement brownien et les interactions hydrodynamiques entre particules. 

Alors qu'Einstein se basait sur des considérations purement énergétiques (égalisant l'énergie 

supplémentaire dissipée par ajout de sphères dures à l'énergie qui serait dissipée dans un milieu 

de viscosité vrm), la démonstration de Batchelor se base sur le calcul ab initio de la relation 

entre le tenseur des contraintes et le tenseur des taux de déformation. Batchelor s'est placé dans 

l'hypothèse des faibles taux de cisaillement, pour laquelle le mouvement brownien reste 

prédominant. Dans ce cas, la fonction de distribution radiale des particules (probabilité pour une 

particule de se trouver a une distance r d'une autre particule) n'est que faiblement perturbée par 

l'écoulement. Les forces hydrodynamiques, et le mouvement brownien se combinent pour 

donner un terme quadratique en +, donnant la formule suivante pour la viscosité d'une 

suspension: 

r], = 1 + 2 , 5 ~ + 6 . 2 # ~  (1- 9) 

On note que cette expression se réduit à l'expression obtenue par Einstein pour des dilutions 

infinies. II est à noter toutefois que cette expression - tout comme celle d'Einstein [(l-8)] - n'est 



valable que pour des faibles concentrations en particules et ne prédit ni les fortes augmentations 

de viscosité relative pour des kactions volumiques "importantes", ni Ia divergence observée de 

la viscosité au voisinage d'une certaine valeur de la fraction volumique, appelée fraction 

volumique maximale et notée &, caractéristique de la suspension considérée (Krieger, 1972). 41, 

représente la compaction maximale de particules, c'est-à-dire le volume maximal de particules 

par unité de volume total que I'on peut inclure dans la suspension. &correspond aussi à la valeur 

pour laquelle la viscosité de la suspension devient infinie. En ef'fet au voisinage de &, la gêne 

stérique engendrée par I'accumulation de particules rend extrêmement difficile tout mouvement 

d'ensemble de la suspension, Ia viscosité divergeant alors. Certains auteurs (Brady et Bossis, 

t 985, Brady, 1993) attribuent cette divergence ii la formation d'un amas infini de particules au 

sein de la suspension, les points de contact entre particules et par suite la viscosité devenant 

infinis au voisinage de #,,,. 

La détermination de 4,,, pour une répartition de diamètres des particules et un arrangement 

géométrique donné est un problème mathématique connu (Scott, 1966). La valeur de q&, dépend 

de Ia forme et de la fonction de distribution de la taille des particules, mais aussi de 

l'arrangement spatial des particules (aléatoire, cubique simple, cubique centré etc.). On trouve 

dans la littérature des valeurs de @,,, allant de O, 18 pour des fibres de carbone de facteur de forme 

L/d,=27 à des valeurs aussi élevées que 0,96. 11 est a noter que cette dernière valeur a été 

obtenue (Mewis et al.. 1989) pour des particules déformables sphériques monodisperses de 

PMMA stabilisées par une couche de stabilisant attachée chimiquement sur les particules de 

PMMA. C'est la capacité de la couche de stabilisant A se déformer qui explique une aussi haute 

valeur de la fnction volumique maximale 4,. 
De façon moins anecdotique, on se contentera de donner quelques valeurs couramment 

rencontrées dans la littérature pour #,,,: 0,52, 0,74, 0,68 et 0,62, correspondant respectivement ii 

un arrangement cubique, hexagonal, cubique centré et aléatoire de particules sphériques 

monodisperses (leffrey et Acrivos, 1976, Tsenoglou, 1990). Ces valeurs sont valables pour des 

sphères dures monodisperses. 11 est à noter que, pour une répartition polydisperse de particules, 

la fraction volumique maximale peut être caiculée à partir de la donnée de la fonction de 

répartition des particules (Polinski et al., 1988). 

En fait, peu de calculs directs existent pour des suspensions concentrées. Un exemple irnprtant 

est celui de Frankel et Acrivos. qui prédisent pour la viscosité réduite d'une suspension 



concentrée de sphères dures non interactives l'expression suivante au voisinage de la fraction 

volumique mixximale &: 

La démonstration des auteurs est basée sur la même idée que celle d'Einstein, reliant la 

dissipation d'énergie au sein du fluide a la viscosité de l'ensemble. De plus, dans l'hypothèse de 

fractions volumiques voisines de la fraction volumique maximale, les auteurs considèrent que la 

contribution majeure à la dissipation visqueuse provient de i'écoulement du fluide entre les 

particules. La dissipation visqueuse est ensuite calculée à l'aide d'arguments classiques de 

lubrification. Ce résultat, quoique mis en doute par certains auteurs (Marrucci et Denn, 1985), 

reste un des seuls calculs directs de la viscosité relative pour une suspension concentrée de 

sphères dures non interactives et est en bon accord avec Ies données expérimentales de Thomas 

(Thomas, 1965) et Rutgers (Rutgers, 1962). 

D'autres rnoddes newtoniens ont été proposés dans la littérature. Dans une revue de littérature 

e.xhaustive, Thomas (Thomas, 1965) a rassemblé les données de différentes expériences sur une 

même courbe pour des tailles de particules allant de O,I à 440 pm et propose l'équation 

empirique suivante: 

q, = 1 + 2,5( + 1 0,05@' + 0,00273e'~.~' (1- i l )  

Toutefois, de toutes les expressions proposées dans la littérature pour l'expression de la viscosité 

réduite d'une suspension, trois expressions incluant chacune des paramètres ajustables ont ét< 

appliquées à différents systèmes avec succès et restent encore très souvent citées (Jeffrey et 

Acrivos, 1967 et Metzner, 1985). Il s'agit des formules dites de Mooney (Mooney, 1965), de 

Krieger-Doÿgherty (Krieger et Dougherty, 1959), et de Maron-Pierce (Maron et Pierce, 1956, 

Kitano et al., 198 1). Reprenant une approche initialement développée par Arrhenius (Arrhenius, 

L877), Mooney a obtenu une équation fonctionnelle pour la viscosité d'une suspension en tenant 

compte d'un facteur d'encombrement I-Kq4 (Kétant un paramètre ajustable, égal a 1/&), menant 

j, la relation suivante pour la viscosité d'une suspension: 



log(&) = ;(&) avec I.35 5 K S 1.91 (1- If) 

On remarque que dans cette formule I/K (fraction volumique maximale &) est comprise entre 

0,52 et 0,74, correspondant respectivement à un arrangement cubique et hexagonal (Jeffrey et 

Acrivos, 1976). 

Les formules dites de Krieger-Dougherty et de Maron-Pierce (encore appelé par certains auteurs 

Maron-Pierce-Kitano) ont été obtenues à partir d'une équation fonctionnelle semblable a celle 

utilisée initialement par Mooney. Et les modèles suivants ne different que par le choix de 

l'expression du facteur d'encombrement. Les deux formules dites de Krieger-Dougherty et de 

Maron-Pierce sont semblables, à un exposant près et peuvent s'exprimer sous la forme suivante: 

L'exposant p vaut [VI#,,, pour le modèle de Krieger-Dougherty où [q] désigne la viscosité 

intrinsèque de la suspension et est définie comme suit: 

Dans cette formuIe r7, et rt,, désignent respectivement la viscosité de la suspension et du milieu 

suspensif. La viscosité intrinsèque peut être difficile à obtenir expérimentalement. On prend 

donc généralement en première approximation [q]=2,5 (la viscosité intrinsèque est alors donnée 

par le modéle d'Einstein, correspondant à une dilution infinie). 

Pour le modèle de Maron-Pierce, l'exposant p est pris égal à 2. On note que la formule de 

Maron-Pierce a été obtenue par Brady (Brady, 1993) à partir de Fexpression de Ia fonction 

radiale de distribution des particules et de la diffusion des particules en suspension. 

Les modèles précédents donnent un bon accord avec les données expérimentales pour un nombre 

important de systèmes variés (JefTrey et Acnvos, 1976). 

1.2.2 Modèles non newtoniens 

Les modèles newtoniens représentent une resûiction importante a la généralité et ne rendent pas 

compte de la variété des phénomènes rhéologiques complexes rencontrées dans te domaine des 

suspensions. A titre d'exemple, les suspensions sont souvent des fluides a seuil (Barnes, 1999), 



rhéofluidifiantes, thixotropes et peuvenr présenter des phénomènes de rhéoépaississernent pour 

des taux de cisaillement suffisamment élevés (Barnes, l989), voire des discontinuités dans la 

courbe d'écoulement (Hoffman, 1972). 



Suspensions présentant un seuil de contrainte 

Le premier modèle rendant compte de la présence d'un seuil est le modèle de Bingham 

(Bingham, 1922) prédisant une absence de mouvement avant la contrainte seuil et un 

comportement newtonien pour une contrainte appliquée supérieure à la contrainte seuil. 

Un des modèles ies pius simpies permettant de rendre compte de la présence d'une contrainte 

seuil dans de  nombreuses suspensions est le modèle empirique de Casson (Casson, 1959) pour 

lequel: 

Dans 1Yquation précédente, a, représente la contrainte seuil et qp, la viscosité plastique du 

modèle de Casson. D'autres rnodéles existent, comme le modèle d'Herschel1-Bulkley (HerscheIl, 

Bulkley. 1926). prédisant un comportement de type loi de puissance pour des contraintes 

supérieures à la contrainte seuil. Ces modèles peuvent être modifiés pour rendre compte d'un 

comportement élastique en dessous de la contrainte seuil, d'après une approche proposée par 

Oldroyd (Oldroyd, 1947). La loi de comportement du matériau devient alors, si G est le module 

élastique. a, la contrainte seuil et qUpp la viscosité newtonienne apparente: 

Citons à titre d'exemple les travaux de Yoshimura et Prud'homme (Yoshimura et Prud'homme, 

1987), Doraiswamy (Donis~vmy et al., 1991), et de Chan Man Fong et De Kee (Chan Man 

Fong et De Kee, 1994) qui appliquèrent l'approche d'OIdroyd pour étudier la réponse oscillatoire 

d'un fluide à seuiI. 

Une extension récente de la loi de Cox-Merz (Coq Me- 1958) pour les fluides à seuil a été 

récemment proposée (Doraiswamy et al., 1991). Le modèle développé par ces auteurs prévoit 

que les courbes de viscosité complexe et apparente se superposent si I'on trace la viscosité 

apparente en fonction de l'amplitude du taux de déformation yoo, la pente de -1 pour des faibles 

valeurs du taux de cisaillement étant caractéristique d'un seuil. Ce modèle a été testé avec succès 

pour des suspensions à 70% vol. de particules de silice dans du polyéthylène. Mas et Magnin, à 

partir d'études sur une huile de lubrification, une dispersion thixotrope de particules de silice et 



un gel aqueux non thixotrope, ont toutefois suggéré que cette relation ne soit appliquée que pour 

des hautes déformations (Mas et Magnin, 1997). 

Comportement rhéofluidifiant 

Un des premiers rnodèies non newtoniens lut proposé par IGieger et Dougherty (Krieger et 

Dougherty, 1972) à partir du modèle de Cross-Williamson (Cross, 1965). Ce modèle prédit deux 

plateaux de viscosité, valant respectivement q,, et qzr aux hauts et bas taux de cisaillement, 

séparés par une zone de comportement rhéofluidifiant. Le caractère rhéofluidifiant est expliqué 

par les auteurs par la présence de doublets de particules créés aux faibles taux de cisaillement par 

mouvement brownien et susceptibles d'être rompus par des forces hydrodynarniques. L'énergie 

dissipée par un doublet de particules étant supérieure à l'énergie de deux particules évoluant 

indépendamment. Ir caractère rhéofluidifiant est expliqué par la rupture des doublets avec 

l'augmentation du taux de cisaillement. L'expression correspondante peut être exprimée sous 

forme réduite (viscosité et contrainte réduites): 

Dans cette expression, a; est une contrainte réduite, vaut 
m3 - et représente un nombre de Peclet 
kT 

pour les particules. rapportant les forces d'origine hydrodynarniques aux forces dues au 

kT 
mouvement brownien et oc une constante du modèle égale a -. On note que d'après 

3u3 

l'approche théorique menant à [(l-9)], on s'attend à ce que soit indépendant de la fraction 

volumique de particules, ce qui est vérifié par les données expérimentales (kieger et Dougherty, 

1959, Kneger. 1972). Pour tester ce modèle, kieger a développé i'idée d'états rhéologiques 

correspondants (Krieger, 1972). En effet. lorsque les interactions entre particules se limitent aux 

seules interactions hydrodynamiques, on peut recourir à des varibables réduites faisant intervenir 

le rayon a des particules et la température absolue T et n'exprimer la viscosité réduite qu'en 

fonction de deux paramètres, la fraction volumique ( des particules en suspension et une 

contrainte réduite o, définie précédemment. Les auteurs ont ainsi montré que les courbes de 

viscosité pour des suspensions de particules de différents rayons et à différentes températures se 



réduisaient à une seule courbe maitresse par utilisation de ces variables réduites. Dans son étude, 

Krieger a démontré qu'en se plaçant dans des conditions données de concentration en électrolyte, 

on pouvait minimiser les interactions de type coulombiennes ou de van der Waals entre 

particules, se rapprochant ainsi du modèle de sphères dures non interactives. Les suspensions 

étudiées étaient des suspensions de latex dans du benzyl alcool et du rn-crésol, à des fractions 

volumiques comprises entre 0.35 et 0,5, le diamètre moyen des particules variant de O, 155 p à 

0,433 prn (pour rester dans l'approximation de particules "browniennes" c'est à dire 

suffisamment "petites" pour que le mouvement brownien puisse affecter leur cinématique de 

façon significative). Les résultats expérimentaux confortent cette hypothèse et les deux 

viscosités limites peuvent être calculées à partir de I'équation de Krieger Dougherty [(l-13)], 

avec une valeur de la viscosité intrinsèque de 2,67 et des valeurs de q&, de 0.68 et 0.57 pour Vlr 

et rl,ir respectivement. 

Une modification du  modèle de Krieger Dougherty a été proposé par Frith et al. (Frith et al. 

1987) pour prédire le comportement de sphères molles: 

Ici, les paramètres ont la même signification physique que dans I'équation (1-1 7), toutefois le 

paramètre b n'est plus pris indépendant de la concentration en particules et i'exposant m est de 

l'ordre de 1. Un assez bon accord a été trouvé pour des particules de PMMA stabilisées 

stériquement dans de I'Exsol. 

Suspensions dans un fluide non newtonien 

Des suspensions dans des milieux non newtoniens ont été étudiées. Généralement, ['addition de 

particules à un fluide rhéofluidifiant ne modifie pas l'allure de la courbe de viscosité. Il fut 

montré (Nicodemo et al., 1974) que l'ajout de particules solides augmente la viscosité de 

l'ensemble, et que la suspension devient rhéofluidifiante pour des taux de cisaillement plus 

faibles au fur et B mesure que la concentration en particules augmente. Lorsque les interactions 

entre particules deviennent suffisamment importantes, on peut observer l'apparition d'un seuil de 

contrainte. L'apparition d'un seuil fut d'ailleurs observée pour des particules de céramique dans 

une matrice de polybutène, alors que des billes de verre ne modifiaient pas Pallure de la courbe 



de viscosité par rapport au milieu suspensif (Polinski et al., 1988). Un modèle modifié de Bird- 

Carreau avec seuil a été proposé par ces auteurs pour rendre compte du comporiement non 

newtonien des suspensions considérées: 

Dans cette expression, la viscosité et le temps 11 sont reliés a ceux de la matrice 

(respectivement qont et Ilni) par des relation de type Maron-Pierce, soit: 

Thixotropie 

D'autres modèles ont été proposés, notamment pour rendre compte de phénomènes thixotropes 

présents dans certaines suspensions. La thixotropie est définie comme la chute de viscosité au 

cours du temps sous l'application d'un cisaillement. Les niveaux de viscosité initiaux peuvent 

être recouvrés. totalement ou partiellement lorsque le cisaillement est cessé (Barnes, 1997). 

A ce sujet, on peut citer le modèle de Quemada (Quemada, 1978), utilisant un modéle modifié 

de Maron-Pierce. L'idée de Quemada est que les changements de structure du matériau résultent 

en une modification de la fraction volumique maximale, #,,,. Cette dernière n'est plus prise 

constante comme dans le modèle de Maron-Pierce, mais dépendant de I'état de  structure du 

matériau, représenté par un paramètre adimensiomel C Une approche semblable fut aussi 

développée par Wildemuth et Williams, qui proposèrent une dépendance de #m avec la contrainte 

appliquée (Wildemuth et Williams, 1984, 1985) pour rendre compte de changements de I'état de 

structure du fluide avec le cisaillement. Le modèle proposé par Quernada donne la viscosité 

relative en fonction de 5: 

La fraction volumique maximale varie entre k a faibles taux de cisaillement et @,,,,à hauts taux 



de cisaillement et est donnée par la relation suivante: 

L'évolution temporelle du paramètre de structure { est donné par l'équation différentielle 

suivante: 

où tu et t~ sont des temps caractéristiques associés respectivement à l'agrégation et la rupture 

d'agrégats. Quernada suppose que le rapport tJtd soit fonction du taux de cisaillement, comme 

suit: 

où t, est un temps caractéristique du matériau. Enfin, la viscosité en régime permanent est 

donnée par: 

Dans cette formule, qo et q,, représentent respectivement les viscosités à bas et hauts taux de 

cisaillement. Un bon accord a été obtenu pour du sang, et des suspensions de latex et de silice. 

De nombreux autres modèles existent et le lecteur en trouvera une liste assez complète dans la 

revue de littérature de Barnes (Bames, 1997) ponant sur le sujet. Citons entre autres le modèles 

de Coussot et al. (Coussot et al., 1993) qui calculent la contrainte a partir d'une contribution 

purement visqueuse (milieu suspensif) et d'une contribution viscoélastique due aux interactions 

entre particules, dont l'évolution est donnée par une équation de Maxwell modifiée. Ce modèIe 

fut modifiée par Yziquel et al. (Yziquel et al., 1999a). Dans ce dernier modèIe, la contrainte est 

calculée à partir d'un modèle convecté supérieur de Jeffreys, dans lequel le module élastique et 

In viscosité dépendent d'un paramètre de structure 5. 



1 3  Effet des propriétés des particules 

Les résultats précédents ont été obtenus pour des suspensions de sphères rigides monodispenes. 

Ce cas limite constitue bien sûr une approximation et des facteurs comme la polydispesité, la 

taille, et la forme des particules peuvent modifier fortement les effets observés par rapport aux 

suspensions de sphères rigides monodisperses. 

1.3.1 Effet de la ~~[ydispersi té  

Les effets de la polydispersité sur la viscosité relative d'une suspension sont limités à des 

fractions volumiques supérieures à 0.2 (Metzner, 1985). Toutefois. pour des suspensions plus 

concentrées et notamment au voisinage de la fraction volumique maximale #,,,, les effets de la 

polydispersité deviennent très importants. L'effet de la polydispersité sur la viscosité est expliqué 

par la forte dépendance de 4,,, avec la distribution de taille des particules. En augmentant la 

polydispenité. on augmente @,,, et ainsi on peut à fraction volumique donnée réduire la viscosité 

relative d'une suspension. La dCpendance de & avec la répartition de taille des particules peut 

s'expliquer simplement si Son considiire que le volume qu'occuperaient des sphères de mème 

diamètre est inférieur à celui qu'occuperaient des sphères de diamètre différent (les "petites" 

sphères pouvant se loger dans les interstices entre les plus "grosses" sphères"). Ainsi, disposant 

d'une série de particules de forte polydispenité, on peut atteindre des fractions volumiques bien 

plus importantes que la valeur couramment retenue de 0,68 (Metzner, 1985). A titre d'exemple, 

on peut citer avec KaIyon et al. (Kalyon et al., 1993) l'exemple d'un carburant solide de fusées 

dont la concentration volumique atteint la valeur de 0,765. La diminution de la viscosité relative 

d'une suspension à fraction volumique donnée par augmentation de la polydispenité des 

particules s'explique par le fait que la viscosité relative est une fonction décroissante de &. 
Plusieurs exemples existent dans la littérature pour illustrer ce phénomène (Chong et al., 197 1, 

Farris, 1968, Goto et Kuno. 1984, Polinski, 1988). Chong et al. (Chong et al., 197 1) ont étudié 

des suspensions bimodales et calculé que le minimum de viscosité relative pour une hction 

volumique donnée était atteint pour une concentration volumique de "petites" sphères comprise 

entre 25 et 35%. Des études similaires ont été effectués sur des suspensions dans des systèmes 

polymères par Polinski et al. (Polinski et al., 1988). Pour une fraction volumique totale de 

solides de 0,6, la réduction optimale en viscosité est obtenue pour une fraction volumique de 



"petites" sphères de 15% et les données expérimentales sont en accord avec le modèle de Maron- 

Pierce-Kitano dans lequel &, est calculé à partir de la donnée de la fonction de répartition des 

particules. Des exemples de calcul théorique existent (Farris, 1968) permettant de calculer la 

viscosité d'une suspension multimodale à partir des données de viscosité de  suspensions 

unirnodiles. Cette théorie prévoit aussi pour une concentration voiumique donnée l'existence 

d'une distribution de particules produisant la viscosité minimale. Cette propriété est très souvent 

utilisée en pratique pour réduire la viscosité de suspensions fortement concentrées (Macosko, 

199.1). 

1.3.2 Effet de In trille et de In surface des particules 

Plusieurs études ont été menées pour tenter de caractériser l'influence de différentes propriétés 

des particules comme la taille. l'aspect et la forme des particules sur le comportement 

rhéologique d'une suspension. Les modèles développés précédemment ne font dépendre la 

viscosité relative d'une suspension que de la fraction volumique des solides en suspensions et ce 

indépendamment de la taille des particules. Toutefois, plusieurs études existent (Mackey et 

Paterson, 1987, Agrinvala et al., 1992) démontrant une augmentation de la viscosité relative de 

suspensions avec une diminution du diamètre des particules. Cette augmentation de la viscosité 

relative est attribuée par Aganvala et al. à une augmentation des interactions interparticulaires 

avec la diminution de la taille des particules. Les auteurs introduisent la notion de distance 

interparticulaire moyenne qui peut être calculée à partir de la hction volumique totale et du 

rayon des particules supposées monodisperses. La distance interparticulaire étant une fonction 

décroissante de la taille des particules, une diminution de rayon des particules rapproche en 

moyenne les particules, rendant les interactions entre particules plus importantes, et la viscosité 

plus éIevée. 

Des études ont aussi été menées pour tenter d'étudier l'influence de la surface des particules sur 

la viscosité relative d'une suspension. Tsai et al. (Tsai et al., 1992) ont ainsi prouvé, en accord 

avec de précédentes études, que des particdes irrégulières augmentaient Ia viscosité reIative 

d'une suspension, l'effet commençant à être obsewé pour des concentrations volumiques 

inférieures à 30%. Cette augmentation de viscosité peut être liée à une diminution de &. Ainsi, 

la hction volumique maximale pour les particules de  sable irrégulières calculée par ces auteurs 

est de 0,5 par opposition à Ia valeur de 0,6 pour des billes de verre de surface régulière. D'autres 



sources vont dans cette direction, faisant état d'un & de 0.44 pour des cristaux rugueux 

(Metzner, 1985). 

1.3.3 Résultats pour des particules non sphériques 

Les suspensions de particules non sphériques ont généralement des viscosités relatives plus 

élevées que des suspensions de particules sphériques à même fraction volumique (Macosko. 

1994, Metzner, 1985). Ceci est attribué à une diminution de #,,, avec une augmentation du 

rapport de forme (Metzner, 1985), qui varie de O,# pour des rapports de forme compris entre 6 

et 8 à 0.18 pour un rapport de forme de 27 (longues fibres). Toutefois, un résultat intéressant qui 

semble se dégager de Pétude de Metzner est que les viscosités relatives de suspensions de 

particules non sphériques peuvent encore être décrites par le modèle de Maron-Pierce-Kitano, à 

condition d'ajuster le paramètre #", suivant le type de particules considérées. 

1.4 Phénomènes propres aux suspensions 

Certains phénomènes propres aux suspensions et dus au comportement particulier des particules 

ont reçu beaucoup d'intérêt au cours des dernières années. Nous citerons par exemple la 

migration de particules sous l'effet d'un gradient de cisaillement et l'existence d'une 

microstructure due a la formation d'un réseau de particules au sein de la suspension. 

1.4.1 Migration de particules sous l'effet d'un gradient de cisaillement 

La première référence à ce phénomène remonte a 1977 (Eckenstein et al,, 1977). Toutefois, suite 

à des probIèmes de mesure, les coeficients de diffûsion ne purent a I'époque être déterminés 

avec suffisamment de précision par les auteurs. Cette idée a été reprise par Leighton et Acnvos 

(Leighton et Acrivos, 1987a et 1987b) pour expliquer la diminution de viscosité au cours du 

temps observé par Gadala-Maria et Acrivos (Gadda-Maria et Acrivos, 1980) pour une 

suspension 45% vol. de sphères de polystyrène de diamètre 40-50 prn (pour lesqueIIes les forces 

coIloïdaIes et d'inertie sont négiigeables) dans un mélange d'huiles de silicone en géométrie 

Couette. D'après Leighton et Acrivos, la diminution de viscosité observée au cours du temps 

n'est pas I'illustration du caractère thixotrope de la suspension, mais est due à une migration des 



particules vers le bas de la géométrie Couette sous l'effet du cisaillement, résultant en une 

diminution de la fraction volumique de particules et donc de la viscosité entre les deux cylindres. 

L'idée de migration de particules sous Feffet d'un cisaillement a depuis reçu beaucoup d'attention 

et plusieurs articles semblent confirmer la tendance des particules de migrer vers les régions de 

bas taux de cisaillement (Graham et al., 1991, Chow et al., 1994, Tetlow et al., 1998, Shauly et 

al., 1998), ce phénomène étant relié par certains auteurs à la minimisation, le régime permanent 

une fois atteint, de l'énergie dissipée par les forces visqueuses (Shauly et al., 1998). De 

nombreux modèles ont été proposés, bases sur des arguments de diffusion (Leighton et Acrivos, 

1987b, Phillips et al., 1992, Krishnan et al., 1996) ou des arguments de théorie cinétique (NOR et 

Brady, 1994). 

Toutefois, il est à noter que te phénomène reste controversé pour la géométrie plaques parallèles, 

dans laquelle la théorie prédit une migration vers le centre, sans que cette migration ait pu être 

observé expérimentalement (Chaprnan, 1990, Chow et al.. 1994). D'autres travaux menés avec 

des plaques parallèles font état de ségrégation de particules suivant leur taille pour des 

suspensions bidispenes (Krishnan et al., 1996). Notons que ce phénomène semble être expliqué 

par le modèle développe par Krishnan et al. qui rajoutent au modèle de Leighton et Acrivos un 

terme de migration de particules suivant le rayon de courbure local, qui compenserait la 

migration de particules sous l'effet d'un gradient de taux de cisaillement. 

1.1.2 Structure au sein d'une suspension 

L'existence d'une structure au sein d'une suspension due à un arrangement particulier des 

particules entre elles est un facteur important pour expliquer la rhéologie de tels systèmes. Les 

premiers travaux reliant la rhéologie d'une suspension ii i'état de la microstructure du fluide sont 

dus à Hoffman (Hoffman, 1972). Dans ses travaux, H o f i a n  a étudié des suspensions 

monodisperses de résines polymères et relié I'apparition de rhéoépaississement et les 

discontinuités observés dans les courbes de viscosité pour des fhctions volumiques supérieures à 

50% à une transition ordre désordre de la microstructure. En dessous de Ia transition, Hoffinan a 

mis en évidence par des expériences de diffraction de la lumière une stnicture de plans glissant 

les uns sur les autres, dans lesquels Ies sphères sont disposées suivant un arrangement hexagonal. 

Par contre, pour des taux de cisailIement plus importants, cette structure est détruite, et la 

nouvelle structure moins ordode. 



Les travaux de Hoffmann ont été repris par nombre d'auteurs et de nombreux articles depuis ont 

étudiés les relations entre propriétés théologiques et état de structure de la suspension. Plusieurs 

auteurs, à la suite des travaux de Gadda-Maria et Acrivos (Gadda-Maria et Acrivos, 1980) ont 

développé l'idée qu'une structure puisse être crkée par un écoulement. Ainsi, Ackerson et Pusey 

démontrent qu'un cristal colloïdal peut être obtenu dans une suspension de particules 

monodisperses de PMMA de diamètre 0,99 p r ~  sous l'effet d'un cisaillement oscillatoire 

(Ackerson et Pusey, 1988). Ackerson (Ackerson, 1990) a démontré de façon plus générale que le 

phénomène d'induction de structure était plus prononcé pour des suspensions concentrées et que 

la nature de ta structure induite variait en fonction des conditions du cisaillement (amplitude, 

oscillation et histoire du matériau). Des études semblables ont été menées par Watanabe et al. 

sur des suspensions de particules monodisperses de silice de rayon 40 nm (Watanabe et al., 

1998) qui ont démontré qu'une structure anisotrope se développait à de hauts taux de 

cisaillement. dans une zone correspondant au régime rhéoépaississant. Cette structure disparaît 

ensuite quand le cisaillement est cessé. Ce phénomène est attribué par les auteurs à la formation 

d'amas entre les particules de Ia suspension a hauts taux de cisaillement. 

La formation de structure sous l'effet d'un cisaillement a aussi été mise en évidence par Lavoie 

(Lavoie. 1995) et Cotton (Cotton, 1998) lors de travaux menés dans ce laboratoire. Les travaux 

de Lavoie sur des sauces de couchage mettent en évidence la formation d'une structure 

apparaissant pour une déformation critique unique pour chaque suspension. Le même 

phénomène est décrit par Cotton pour des suspensions non colloïdales de particules de verre 

dans du polybutène. Ce dernier a aussi démontré que la structure induite atteint des niveaux de 

viscosité beaucoup plus élevés que l'état isotrope et que cette dernière est orientée dans le sens 

de l'écoulement. 

1.5 Suspensions concentrées dans Ie domaine alimentaire 

Beaucoup d'aliments courants sont des suspensions concentrées (Muller, 1973. Rao, 1977). Le 

beurre d'arachides en est un exemple. On peut aussi citer le ketchup, le chocolat, les jus de fruits 

et les purées, les pâtes à pain et les dérivés de produits laitiers comme les crèmes, les yogourts et 

les fromages. Les propriétés rhéoIogiques de produits alimentaires apparaissent comme ayant 

une forte influence tant sur les propriétés d'écoulement du produit Ion de sa fabrication (procédé 

industriel) que sur I'aspect du produit fini (texture, consistance). L'étude rhéologique de tels 



produits peut donc se montrer d'un grand intérêt pour l'industrie agroalimentaire. La rhéologie 

des produits alimentaires est un domaine particulier de la rhéologie, avec ses méthodes, ses 

particularités et ses caractéristiques, dont nous essaierons de rendre compte dans cette partie. A 

ce titre, nous étudierons tout d'abord les problèmes de mesure posés par les produits 

alimentaires. Tout d'abord, la composition complexe de ces produits fait qu'il est souvent 

dificile voir impossible d'obtenir des échantillons identiques. De pIus, dans le cas de produits 

alimentaires comportant souvent des matières vivantes, les étapes de production et "l'histoire" du 

produit (on entend par là le stockage, l'âge et les différents traitements imposés au produit) 

peuvent être à l'origine de fortes variations dans les mesures. Ensuite, beaucoup des suspensions 

concentrées rencontrées dans le domaine alimentaire sont thixotropes, ce qui vient encore 

compliquer la partie expérimentale (Berland et Launay. 1995, Rao, 1977, Sone, 1972). Enfin, 

nous donnerons des exemples de résultats obtenus sur des produits courants (chocolat, jus et 

purées de fruits, pâte de farine de blé). 

t.5.I Problèmes de mesure 

Cette partie illustre les difficultés rencontrées lors de mesures rhéologiques menées sur des 

fluides alimentaires. Nous étudierons tout d'abord les problèmes de reproductibilité des 

expériences liés notamment à la définition d'un état de réfdrence du produit qui puisse servir 

d'état initial à toutes les manipulations. Puis, nous étudierons les problèmes expérimentaux 

apparaissant lors de tests rheologiques sur des produits alimentaires. 

Variations physico-chimiques entre différents échantillons 

La définition d'un état de référence regroupe plusieurs problèmes. Tout d'abord, les échantillons 

doivent être semblables d'une expérience à l'autre pour permettre des mesures reproductibles. 

Ainsi, on doit s'assurer - notamment dans le cas de matériaux hétérogènes comme les 

suspensions - de choisir des échantillons qui reflètent In structure générale du matériau en 

termes de concentrations de solides et de tailles de particules (Cheng, 1984, Prentice, 1983). Il 

importe donc que les prélèvements utilisés dans les mesures soient vraiment représentatifs de la 

totalité de l'échantillon considéré. Pour le cas d'un matériau hétérogène, ceci nécessite souvent 

une homogénéisation préalable du matériau (mélange manuel ou mécanique préférentiellement), 



et pose la question de la taille de I'échantiilon considéré (une taille minimale de prélèvements est 

nécessaire pour reproduire la structure de l'ensemble). De tels problèmes d'homogénéité peuvent 

se poser notamment quand il  est nécessaire de prendre un nouvel échantillon pour chaque 

mesure à cause de problèmes d'évaporation ou de séchage rapides du produit, souvent rencontrés 

lors de l'étude de fluides alimentaires (Charun, 1997). 

Ensuite, et ce point est panicuiièrement déiicat dans le cas de produits alimentaires, plusieurs 

facteurs (procédé de fabrication employé, matières premières, conditions de stockage et de 

transport, conditionnement avant le test.. .) modifient la nature physico-chimique des 

ichantillons et rendent encore plus difficile l'obtention d'échantillons semblables et représentatifs 

du produit étudié dans son ensemble. II est évident que la préparation du produit influence ses 

propriétés rhéologiques. Kawanari (Kawanari, 1981) donne des exemples de differences de 

mesure pour quatre beurres obtenus de différents manufacturiers et Crandall et Nelson (Crandall 

et Nelson, 1975) ont étudié I'influence du processus de fabrication sur la rhéologie de purées de 

tomates. De plus. les matières premières employées étant des substances vivantes. il n'est pas 

rare d'observer de forts écarts dans les mesures pour des produits obtenus du même 

manufacturier. mais à partir de matières premières de différentes origines. A ce propos, on peut 

citer l'exemple des jus et des purées de tomate dont les paramètres rhéologiques dépendent 

fortement de l'état de maturité des tomates (Crandall et Nelson, 1975, Sone. 1972) et Szczesniak 

cite dans sa revue de littérature sur les problèmes théologiques rencontrés dans l'industrie 

alimentaire (Szczesniak, 1977) l'exemple de pâtes de fanne de blé de même composition dont les 

propriétés varient d'une année à l'autre. Les changements enregistrés sont attribués a des 

modifications des propriétés des protéines contenues dans le blé sous l'effet de conditions de 

croissance différentes (jours d'ensoleillement ou de pluie, fluctuations de température, utilisation 

de pesticides, maladies). Boger et Tiu (Boger et Tiu. 1974) ont mesuré des différences entre des 

échantillons de mayonnaise du même manufacturier, produits a des moments différents et Pyce- 

Jones a dimontré que suivant leur origine des échantillons de miel pouvaient avoir des 

comportements Newtonien, rhéoépaississant ou rhéofluidifiant (Pryce-Jones, 1953). 11 faut aussi 

noter que dans le cas de fmits ou légumes, ces derniers restent, même une fois cueillis, des 

organismes vivants et que pour une mème récolte, des conditions de stockage et de ûansport 

affectent les propriétés des matières premières (Szczesniak, 197T). Toutefois, même dans 

l'hypothèse de matières premières parfaitement identiques, le traitement subséquent (transport, 

stockage) peut encore influencer fortement la réponse du matériau à un test rhéologique, et ce, 



même sur des produits issus d'un même lot. A ce titre, Prentice (Prentice, 1983) cite l'exemple de 

fort écart des propriétés rhéologiques pour des solutions de gomme issues d'un même lot et 

testées dans des laboratoires différents a plusieurs jours d'écart alors que la reproductibilité ne 

pose pas de problème pour une huile minérale testée dans les mêmes conditions. Enfin, le 

traitement nécessaire à la réalisation d'un test peut affecter fortement les résultats, tel que décrit 

par Prentice (Prenricr, 1983) qu i  enregistre de forts karts entre les courbes de viscosité de deux 

chocolats fondus, préparés de deux manières différentes à partir d'un même échantillon de 

c hocolat, En conclusion, on retiendra la nécessité d'utiliser des échantillons dont les 

caractéristiques physico-chimiques, l'origine et l'histoire sont connus pour s'assurer d'une bonne 

reproductibilité. 

Thixotropie rencontrée lors d'étude de fluides alimentaires 

Beaucoup de produits alimentaires comme les jus de fmits, les yogourts, le lait condensé sucré, 

la mayonnaise, et certaines variétés de miel entre autres, sont thixotropes (De Kee et al. , 1983, 

Rao. 1977). La thixotropie entraînant des variations de structure et de viscosité avec le temps fait 

que l'on doit définir un état de référence pour les tests rhéologiques. Notamment, l'étape de 

chargement doit être standardisée (De Kee et al., 1983) et un précisaillernent est généralement 

appliqué avant chaque mesure. 

Phénomènes perturbateurs in tervennnt lors des tests rhéologiques 

Des phénomènes perturbateurs peuvent intervenir au cours des mesures, rendant difficiles 

I'obtention de mesures fiables. Un des phénomènes les plus courants e n  l'apparition de 

glissement (Szczesniak, 1977), caractérisé par une apparente discontinuité des vitesses auu 

parois du rhéometre et une dépendance des mesures avec la taille de la géométrie employée 

(Bames. 1995). Ce phénomène a été rencontré entre autres par Navickis et Bagley dans leur 

étude de dispersions de flocons de blé (Navickis et Bagley, 1983) et par Charun et al. (Charun et 

al., 1997) dans une étude de pâte i biscuit. Un des remèdes couramment employé consiste à 

utiliser des plateaux rugueux (Rao et al., 1975a et 1975b). On notera que le glissement n'est pas 

propre aux produits alimentaires mais plutôt caractéristique des suspensions concentrées 

(Barnes, 1 995). 



Beaucoup de suspensions alimentaires étant des suspensions concentrées dans de I'eau (Sone, 

1972), l'évaporation de I'eau est un problème souvent rencontré dans l'étude des produits 

alimentaires. Ce phénomène est souvent rksolu en recouvrant la surface exposée à l'air libre 

d'une mince couche d'huile de silicone (Chanin et al., 1997). 

Enfin, en géométrie plaques parallèles des phénomènes d'éjection du matériau hors de l'espace 

entre les plaques panilèies peut être observe. De tels phénomènes ont été observes par Bistany et 

Kokini (Bistany et Kokini, 1983) dans le cas de beurre d'arachides crémeux de marque Skippy, 

de beurre non sale Land O'Lakes, de margarine Parkay et de fromage battu Temptee, pour des 

taux de cisaillement au bord supérieurs à 3 s". Là encore, ce phénomène est courant Ion de 

I'étude de suspensions concentrées et a été observé dans ce laboratoire par Cotton lors d'une 

étude de suspensions concentrées de billes de verre dans du polybutène (Cotton, 1998). 

L'obtention de mesures reproductibles fiables passe donc par l'atténuation de ces phénomènes 

perturbateurs. 

15.2 Exemples de suspensions concentrées dans le domaine alimentaire 

Plusieurs produits alimentaires d'usage courant sont des suspensions concentrées. Dans cette 

partie sont présentés des résultats significatifs pour quelques uns d'entre eux. soit le chocolat, les 

jus et purées de fmits et les pâtes à base de farine de blé. 

Le chocolat 

De par l'importance industrielle du chocola& de nombreuses études rhéologiques portant sur ce 

produit ont été réalisées et sont résumées entre autres par Rostagno (Rosatgno, 1974) et 

Chevalley (Chevalley, 1974). Le chocolat est une suspension concentrée de différents solides 

(cacao et sucre entre autres), à des concentrations totales comprises entre 65 et 70% en masse, 

dans un milieu suspensif (Newtonien) de beurre de cacao (Chevalley, 1974, Rao, 1977, 

Tscheuschner, 1997). Les particules solides sont en partie agglomérées et I'eau contenue dans les 

solides de cacao favorise la formation d'agglomérats avec les particules hydrophiles de sucre 

(Tscheuschner, 1997). Dans le cas de chocolat au lait, la phase solide contient - en plus de beurre 

de cacao - des dérivés solides du lait et la phase liquide contient des matières grasses obtenues à 

partir de lait (Rao, 1977, Tscheuschner. 1997), la proportion totale de lait dans le chocdat 



pouvant atteindre 30% en masse. Bien que le milieu suspensif soit Newtonien, le chocolat fondu 

est un fiuide à seuil (Ofoli et al., 1987, Rao, 1977) et le modèle de Casson (Casson, 1959) a été 

adopté par le Bureau International du Cacao et du Chocolat (International Ofice of Cocoa and 

Chocolate) comme la méthode offïcieIle de mesure du chocolat (Rao, 1977). La viscosité du 

chocolat est affectée par de nombreux facteurs, comme la composition ou la fabrication 

(Chevalley, 1975). Il a été montré par exernpIe que la viscosité du chocoIat fondu décroît avec 

un faible ajout (0,896 en masse) de lécithine (émulsifiant) et de graisses, et augmente avec la 

concentration en eau (Kleinert, 1976, Rao, 1977, Tscheuschner, 1997). Avec une augmentation 

de la température. la viscosité plastique qpl du modèle de Casson décroit, sans que toutefois la 

valeur de la contninte seuil cr, ne soit affectée significativement. Les cristaux de sucre 

représentent jusqu'à 70% en masse de la phase soIide et ont une taille comprise entre 5 et 20 p. 

I I  a été montré que la taille des cristaux de sucre influence fortement la valeur de la contrainte 

seuil et la viscosité (l'effet étant toutefois plus marqué pour la contrainte seuil), et on observe une 

augmentation de ces paramètres avec une diminution de la taille des cristaux (Kleinert, 1976, 

Tscheuschner. 1997). Enfin, une étude récente sur l'extrusion à froid du chocolat a révélé des 

défauts d'extrusion de type "collier d'ovaici" ("Ovaici necklacet'), attribué par les auteurs à la 

formation au cours de l'extrusion d'un système à deux composants consistant en un matériau de 

haute contninte seuil près des parois entourant un second matériau de plus faible contrainte seuil 

(Ovaici et al., 1998). 

Les jus et purées de bits 

Beaucoup d'études ont été consacrées aux jus de bits et aux purées qui sont des suspensions 

plus ou moins concentrées de solides (particules non solubles, fibrilles et polymères colloTdaux) 

dans un milieu aqueux et présentent souvent un comportement non Nebvtonien (Sone, 1972). 

Savancos (Savaracos, 1970) a étudié la viscosité de plusieurs jus de fiuits en fonction de la 

température et mis en évidence un comportement Newtonien pour des jus de pomme filtrés ne 

contenant pas de peptine, pour des températures comprises entre 20 et 70 O C  pour toutes les 

concentrations étudiées. Au contraire, pour des jus de pomme filtrés mais contenant de la 

peptine, un comportement pseudopIastique est observé pour les plus fortes concentrations. Des 

observations semblables notamment sur le rôle de la peptine ont été faites pour des jus d'orange 

(Sone, 1972). Il a été montré entre autre que la puIpe d'orange influence fortement la viscosité 



des jus d'orange concentrés qui augmente avec la concentration en pulpe, pour des teneurs en 

sucre égales (Ezel, 1959), et diverge pour des concentrations volumiques totales de solides de 

l'ordre de 65%. Ainsi, des concentrés de jus d'orange sont plus visqueux que des solutions 

aqueuses de sucrose de même concentration en sucre. Cette observation est attribuée à la 

présence de peptine initialement contenue dans la pulpe et qui migre vers le milieu suspensif. 

Des comportements pseudoplastiques et thixotropes ont été rapportés pour des concentrés de jus 

d'orange par Ezell (Ezell, 1959). Des comportements thixotropes furent de plus observés pour 

des jus de pommes concentrés par Saravacos (Smvacos, 1970), et pour un concentré de jus de 

fruits de la passion par Vitali et al. (Viatli et ai., 1974). Mizrahi et Berk (Mimhi et Berk, 1970 et 

1972) ont mis en évidence I'existence d'une contrainte seuil, et développe une équation 

permettant de rendre compte du comportement du concentré de jus d'orange à partir du modèle 

de Casson. Des expériences intéressantes reliant la structure et la viscosité de concentrés 

d'orange ont été réalisées par Berk (Berk, 1964) et Mizrahi et Berk (Mizrahi et Berk, 1970). Berk 

a observé une forte chute de la viscosité de concentré de jus d'orange après traitement par des 

ultrasons (de fréquence 20 000 Hz), la viscosité étant réduite a 25% de sa valeur initiale apres un 

traitement de 15 minutes. Des expériences semblables ont été réalisés par M i m h i  et Berk 

(Mizrahi et Berk, 1970) qui observent des reprises de structure après des perturbations peu 

importantes (agitation manuelIe avec une cuiller), alors qu'au contraire, un cisaillement élevé ( 1  5 

000 S.') cause une diminution irréversible de la viscosité. Ces observations furent attribuées à la 

désintégration irréversible de la pulpe d'orange en suspension sous l'effet soit d'ultrasons, soit de 

hauts taux de cisaillement. 11 est a noter que des résultats semblables ont été obtenus par De Kee 

et al. (De Kee et al., 1983) dans le cas du jus de tomate. Les auteurs observent Iors d'expériences 

d'accroissement de contrainte une chute de viscosité du jus de tomate qui, par analyse de clichés 

obtenus avant, pendant et apres l'expérience, peut être reliée à la rupture d'agrégats présents 

initialement dans le jus de tomate. 

Les purées et compotes de fmits (compotes et sauces de pommes, purées de poires, purées de 

tomates) offrent un autre exemple de suspensions alimentaires concentrées. Généralement ces 

types de produits sont des fluides à seuil et peuvent présenter des phénomènes thixotropes. 

Ainsi, une étude sur ptusieurs compotes d'abricot (la fraction massique de solides varie suivant 

tes échantillons entre 12,5 et 15,3%) a démontré que ces matériaux étaient légèrement 

thixotropes, et une fois la structure responsable de la thixotropie détruite, étaient 

pseudoplastiques et possédaient une contrainte seuil (Duran et Costell, 1982). Le comportement 



des compotes d'abricot est bien représenté par le modèle dtHeachell-Bulkley pour des taux de 

cisaillement allant jusqu'j. 100 s", alon que pour des taux de cisaillement compris entre 200 et 

300 S-', les produits présentent un comportement Newtonien. Une étude semblable portant sur 

une sauce aux pommes et des compotes de miits pour bébé parvient aux mêmes conclusions 

(Barbosa Canovas et Peleg, 1983). Dans cette étude, les auteurs réalisent deux boucles 

successives de thixotropie sur les produits et observent que pour la sauce aux pommes et les 

compotes pour bébé, I'effet de la thixotropie ne se fait sentir que sur la première boucle où l'on 

observe une différence de viscosité entre le premier passage (taux de cisaillement croissants) et 

le second passage (taux de cisaillement d&croissants). Au contraire, les deux passages de la 

deuxième boucle de thixotropie se superposent, indiquant que la stnicture responsable de la 

thixotropie est détruite par la première boucle de thixotropie. Enfin, les purées de tomate ont été 

étudiées par Crandall et Nelson (Crandall et Nelson, 1975) qui ont démontré la forte influence 

sur les propriétés du produit fini du procédé de fabrication. Quant à Harper et EI Sahrigi (Harper 

et El Sahrigi, 1965), ils ont étudié des concentrés de tomate de concentration totale de solide 

comprise entre 5,8 et 30% en masse et ont déduit que les courbes de viscosité obéissaient à des 

lois de puissance. 

Les pites de farine de blé 

Les pites de farine de blé servent de matière première pour le pain (la pâte à pain est un mélange 

de firine, d'eau, de levure et de sel) et de par leur importance industrielle ont été souvent 

étudiées. La pite de fanne de blé est obtenue en ajoutant de la farine à de l'eau (Dus et Kokini, 

1990). La farine consiste en des granules sphériques d'amidon de taille moyenne comprise entre 

10 et 30 pn et des protéines, dont du gluten (Sone, 1972 et Phan-Thien et al., 1997). La pâte de 

farine de blé est un réseau bidimensionnel de gluten dans lequel sont insérés les granules 

d'amidon et d'autres composants. Le gluten joue un rôle important dans la détermination des 

propriétés rhéologiques de la pâte de farine de blé (Phan-Thien et al., 1997 et Sone, 1 Wî), et par 

la suite dans les propriétés du pain obtenu à partir de cette pâte. Des tests en osciIlatoire ont été 

menés sur des pâtes de farine de blé par plusieurs auteurs, révélant une zone linéaire eés étroite, 

généralement pour des amplitudes de déformation inférieures j. l ~ - ~  et un comportement de gel 

pour toute la plage d'amplitudes de déformations testées, caractérisé par un module élastique 

supérieur au module visqueux (Berland et Launay, 199Sb, Dus et Kokini, 1990, Hibberd et al., 



1975). Plusieurs modèles ont été proposés pour rendre compte des propriétés rhéologiques de la 

pâte de farine de blé; on peut citer entre autres les travaux de Bagley et Christanson (Bagley et 

Christanson, 1986) à partir du modèle K-BKZ, ceux de Dus et Kokini (Dus et Kokini, 1990) à 

partir du modèle de Bird-Carreau, ou ceux de Phan-Thien et al. (Phan-Thien et al., 1997) qui 

expriment la contrainte totale comme somme de deux contributions, la première due au réseau 

de gluten et la seconde due aux particules en suspension. Les relations entre viscosités apparente 

et complexe ont été investiguées (Berland et Launay, 1995a et 1995b, Dus et Kokini, 1990, 

Phan-Thien et al., 1997) et seuls Dus et Kokini vérifient la loi de Cox-Men (pour des fréquences 

supérieures à 10 s"). Toutefois, Berland et Launay rapportent que les viscosités complexe et 

apparente suivent une loi de puissance. l'exposant étant identique pour les mesures en 

oscillatoire et en régime établi et proposent i'utilisation d'un facteur multiplicatif pour relier les 

deux séries de mesure. Les propriétés thixotropes de la pâte de farine de blé ont été étudiées 

notamment par Berland et Launay (Berland et Launay, 1995b) qui ont mesuré de façon non 

destructive à faible amplitude de déformation ( y ~ O , 2 % )  l'évolution du module élastique après 

application d'un cisaillement oscillatoire pour des amplitudes de déformation comprises entre 

1.3% et 2 1,4% pour quantifier la reprise de structure de la pâte. La conclusion de ces auteurs est 

que pour des amplitudes de déformation appliquées inférieures à 1 J,I%, on observe une reprise 

de structure totale ou partielle. Par contre, pour une amplitude de déformation de 21.4%. le 

module élastique mesuré à faible amplitude de déformation (0.2%) continue de diminuer 

indiquant que la chute du module élastique n'est plus réversible. 

Un système plus compliqué, la pâte à biscuit "Petit-Beurre" a été étudiée par Charun et al. 

(Charun et al., 1997). La pâte a biscuit considérée est composée d'eau (16-23% sur une base 

massique de farine), de farine, de matières grasses (l8%), de sucre (35%) et de levure (2,4%), et 

bien que plus complexe que la pâte de farine de blé précédemment considérée présente toutefois 

de nombreuses similitudes avec cette dernière* Ainsi. des balayages en déformation mettent en 

évidence une zone linéaire très étroite (pour des amplitudes de déformation inférieuns à 0,2%) 

et des balayages en fréquence un caractère de gel, marqué par un module élastique supérieur au 

module visqueux pour toutes les Fréquences considérées. La viscosité complexe suit une loi de 

puissance, l'indice valant 0,29, Enfin, des boucles en balayage en déformation a pukation F I  

radis montrent une chute des modules d'environ 60% pour une amplitude maximale atteinte 

égale à 0.8, illustrant ainsi le caractère thixotrope de la pâte. 



CHAPITRE II 

MATÉRIAUX ET METHODES 

Dans ce chapitre seront présentés d'une part les fluides étudiés, et d'autre part les rhéometres et 

tests rhéométriques employés. 

Les deux suspensions étudiées ("100% arachides" et "crémeux") sont du beurre d'arachides 

produit par une société commerciale. Les suspensions sont semblables en ce qui concerne le 

fluide suspensif (huile d'arachides) et les particules (particules d'arachides solides), et different 

par la présence ou non d'additifs. 

2.1.1 Fluide suspensif 

Pour produire du beurre d'arachides, les arachides sont rôties puis broyées. Au cours du broyage, 

les arachides produisant de l'huile (le milieu suspensif) et des particules solides, le tout formant 

alors une suspension concentrée. Le fluide suspensif est de l'huile d'arachides, qui peut être 
, 

recueillie si on laisse la suspension non stabilisée reposer suffisamment lohgtemps. II se forme 

alors une couche d'huile au dessus du pot, résultant de la sédimentation des panicules solides. 

On a prélevé une partie de ce liquide et déterminé ses propriétés physiques. Le fluide suspensif 

est newtonien. Sa viscosité a été mesurée sur l'ARES, en géométrie double Couette (pour des 

descriptions de cette géométrie, voir 2.2.3) pour des taux de cisaillement de 1 al00 il, a une 

température de 24"C, vaut 69 &a.s et est semblable à celie obtenue pour une huile d'arachides 

commerciale. La densité du milieu suspensif a été mesurée et vaut 0,89 g/mL. 

2.1.2 Particules solides 

Les particules solides sont obtenues au moment du broyage des arachides. Ces particules ont été 

analysées au microscope optique et électronique (cf. chapitre 3). Elles présentent une fâible 

dispersité (1,7) et sont d'après les clichés de microscopie électronique d'aspect sphérique. Le 

diamètre moyen en volume vaut 6,6 p. 



2.1.3 Type "100% arachides" 

La première suspension étudiée est commercialisée sous le nom "200% arachidest', 

dénomination que nous conserverons par la suite. Le "100% arachides" ne contient que des 

particdes d'arachides solides en suspension dans de l'huile d'arachides. A ce titre, il constitue le 

systeme physique le plus simple (la suspension pure sans aucun additit). Cette suspension non 

stabilisée est instable: au bout de quelques jours, une séparation intervient et une couche d'huile 

se forme i la surface du pot. 

2.1.4 Type "crémeux" 

La deuxième suspension étudiée - la suspension pour laquelle les problémes de texture se posent 

et qui est à ce titre à l'origine de ce travail - est commercialisée sous le nom de "crémeux". Au 

cours de la production du "crémeux", divers ingrédients sont ajoutés: un stabilisant (huile 

végétale) utilisé pour prévenir la séparation observée avec le " 100% arachides", et en quantité 

moindre du sel et du sucre. 

2.2 Rhéomètres et géométries employés 

Au cours de cette étude, trois rhéornètres ont été employés. Les rhéomètres sont classiquement 

subdivisés en deux catégories, à savoir rhéomètre à contrainte imposée et rhéomètre à 

déformation imposée, suivant leur fonctionnement. 

2.2.1 Rhéomètres à contrainte imposée 

Comme leur nom l'indique, les rhéomètres à contrainte imposée imposent au matériau étudié une 

contrainte (un couple) et mesurent la déformation résultante. Les fonctions rhéologiques sont 

alors calculées suivant la géométrie employée. Deux rhéornètres a contrainte imposée h n t  

employés dans cette étude, le SR4000 de la compagnie Rheometric Scientific et le CSM de 

Bohlin. L'avantage du CSM est de fournir pour des expériences en oscillatoire les signaux 

enregistrés de déformation, alors que le SR-5000 ne fournit que les modules élastiques et 



visqueux G' et Gf' qui représentent la première harmonique du signal enregistré de déformation 

et sont obtenus après décomposition du signal par transformée de Fourier. 

2.2.2 Rhéomètres à déformation imposée 

Les rhéomètres a déformation imposée permettent de controler la déformation ou le taux de 

cisaillement appliqué à I'échantillon. Par mesure du couple (contrainte) résultant, on peut 

calculer les fonctions rhéologiques du matériau. L'appareil a déformation imposée utilisé au 

cours de cette dtude fut l'ARES de la compagnie Rheometric Scientific. 

2.2.3 Géométries employées 

Au cours de cette étude. deux géométries furent employées: la géométrie plaques paralIèles et la 

géométrie double Couette. 

Géométrie plaques paralléles 

La géométrie plaques paraIIeles consiste en deux plaques circulaires paraileles de dimètre 25 

mm. Le produit est installé entre les deux plaques et Ifentrefer est ajusté à la valeur désirée. La 

géométrie plaques parallèles Fut utilisée ici à cause du glissement présent dans ces suspensions. 

Le glissement fut fortement atténué p u  utilisation de plateaux rugueux consistant en des feuilles 

de papier sablé collé aux plaques parallèles (cf. chapitre 4). D'autres géométries (Couette ou 

cône p h )  ne présentent pas cette facilité d'utilisation avec des plateaux rugueu et ne furent 

donc pas considérées sauf exception. L'inconvénient de la géométrie plaques parallèles est de ne 

pas o f i r  un taux de cisaillement constant dans tout l'échantillon. En effet, si l'on suppose que la 

plaque supérieure est mobile animée d'une vitesse angulaire R, si Hdésigne la taille de Ifentrefer, 

et en prenant comme origine pour la coordonnée z la plaque inférieure, la vitesse locale du fluide 

est dorinée par: 



Le t a u  de cisaillement correspondant 

est donné par: 

vg = r n l  
H (2- 1) 

dépend de la distance r par rapport à l'axe de rotation et 

Un autre inconvénient de cette géométrie est la tendance que peuvent avoir certains échantillons 

à migrer hors des plaques pmlIèles, et ce même à des taux de  cisaillement relativement faibles 

(Macosko, 1994). 

En présence de phénomènes thixotropes (dépendance de la viscosité en fonction non plus du seul 

taux de cisaillement mais aussi de l'état de structure du matériau, donc du temps), un soin tout 

particulier doit être accordé au chargement de l'échantillon. En effet, cette étape introduit une 

déformation supplémentaire difidernent contrôlable avant même le début du test. En vue de 

s'assurer une reproductibilité optimale, on prend soin de mener cette étape suivant une procédure 

chirement définie, pouvant Stre facilement reproductible, et minimisant les déformations subies 

par le fluide. Suivant cette procédure, l'échantillon est installé entre les plaques du rhéomètre, 

l'écart entre ies plateaux étant ensuite porté à une valeur légèrement supérieure (de quelques 

centaines de micromètres) à la valeur désirée. Puis, l'excès de  matériau est retiré de la surfice 

libre à l'aide d'une spatule et l'espacement entre les plaques est ensuite ajusté à la valeur désirée. 

Cette procédure de chargement a été adoptée pour tous les tests en géométrie plaques parallèles. 

Géométrie double Couette 

Cette géométrie fut utilisée pour obtenir avec une bonne précision la viscosité de l'huile 

d'arachides et des suspensions diluées dont il est question dans le chapitre 3. Dans la géométrie 

double Couette, le fluide est contenu dans un espace annulaire de profondeur 50 mm, de 

diamètres intérieur 38 mm et extérieur 44 mm, et l'écoulement a lieu des deux côtés d'un 

cylindre de diamètre intérieur 40 mm et extérieur 42 mm. A déformation imposée, on mesure la 

différence de couple exercé sur cette surface. A titre de comparaison, en géométrie Couette, on 

mesure le couple exercé sur une surface cylindrique le fluide ne se trouvant que d'un seul côté 

de [a surface. Cette différence entre les deux géométries explique la très bonne précision des 



mesures effectuées avec Ia géométrie double Couette. Notons que la géométrie Couette ou 

double Couette est plus adaptée pour des fluides à faible tension interfaciale, et que dans cette 

géométrie, les problèmes de migration du fluide à l'extérieur du rhéornètre ne se posent pas, le 

fluide étant maintenu à l'intérieur du rhéomètre par gravité. 

2 3  Tests rhéologiques menés 

Les différents tests rhéologiques menés peuvent être classés suivant deux types, selon la nature 

de la stimulation (contrainte ou déformation). Ainsi, un premier type de tests étudie le régime 

transitoire et permanent. La contrainte (ou la déformation) imposée est alors constante. On parle 

de tests en régime transitoire. Dans le cas où la stimulation (contrainte ou déformation) est 

sinusoïdnle, on parle de régime oscillatoire. 

2.3.1 Régime transitoire 

Expériences d'accroissement de contraintes 

On définit une expérience d'accroissement de contraintes comme suit : 

où Y. représente le gradient de vitesse constant appliqué lorsque PO et h(t) la fonction saut 

unitaire. nulle pour des temps négatifs et égale à 1 sur la durée du test. 

La contrainte est alors fonction du temps, et classiquement, on définit: 

LYvoiution de la viscosité en fonction du temps renseigne sur la réponse du matériau au 

gradient de vitesse appliqué. Sauf mention contraire, Ies expériences d'accroissement de 



contrainte présentées dans ce chapitre ont été menées sur un rhéomètre à déformation imposée 

(modèle ARES de la compagnie Rheometric Scientific), en géométrie plaques parallèles (pour 

un diamètre des plaques de 25 mm), à différentes tailles d'entrefer. 

Expériences de fluage 

On définit une expérience de nuage comme suit: 

où h(t) est la fonction saut définie précédemment et q, la contrainte appliquée à partir du temps 

t=O. On enregistre la déformation en fonction du temps. On définit la cornpliance J(tl du fluide 

comme suit: 

Boucles de thixotropie ("thirotropic loop") 

La thixotropie est définie comme la chute de la viscosité au cours du temps sous l'effet d'un taux 

de cisaillement constant. t a  viscosité retrouve partiellement ou totalement son niveau initial une 

fois le cisaillement cessé suivant une cinétique généralement complexe. Les boucles de 

thixotropie sont un des tests les plus simples utilisés pour mettre en évidence la thixotropie d'un 

produit (Barnes, 1998, Greener et Connely, 1986). Au cours d'une telle expérience, le taux de 

cisaillement appliqué au matériau est augmenté Linéairement d'une valeur nulle à une valeur 

maimale, puis ramenée ii une valeur nulle sur une même durée de temps. On définit la boucle 

.. 
de thixotropie comme suit ( y, représente la dérivée seconde - constante lors de ce test - de la 

déformation, et 2tU la durée du test): 



[ y  = y , ( ~ t ,  - t )  si t  ~ [ t , , , 2 l ~ ]  

Les boucles de thixotropie présentent le défaut de faire varier en même temps le taux de 

cisaillement et le temps, deux facteurs influençant l'état de structure du matériau, donc sa 

viscosité. Elles restent toutefois fort efficaces p u r  caractériser la thixoîropie d'un niat6riau. 

Classiquement, dans le cas d'un matériau thixotrope, la viscosité mesurée au "deuxième passage" 

(c'est à dire pour des taux de cisaillement décroissants) est inférieure à celle mesurée au "premier 

passage" (taux de cisaillement croissants). L'aire sous Ia courbe (différence entre ces deux 

valeurs de la viscosité pour Ie même taux de cisaillement) est donc une indication du caractère 

thixotrope du matériau. 

2.3.1 Régime oscillatoire 

On peut aussi imposer une stimulation (contrainte ou déformation) sinusoidale. On parle alors de 

régime oscillatoire. Dons le cas d'une expérience à déformation imposée (l'analyse est la même 

pour une expérience i contninte imposée), le taux de cisaillement imposé est donné par: 

Dans le cas où la réponse du matériau est linéaire, le signal de contrainte obtenu est sinusoïdal de 

même pulsation o. mais déphasé par rapport au taux de cisaillement: 

La viscosité complexe q* est alors définie par: 

Y 

On peut aussi définir le module complexe G* et les modules élastiques et visqueux G' et G" 

comme suit: 

G* = m(q"+iq') = G'+iGW (2- 11) 

De cette formule. et de Péquation (2.10) on tire les relations entre les modules élastiques et 

visqueux et les parties réelles et complexes de la viscosité complexe, soit: G'qq"  et G"=aqt. 

Ces deux modules, utilisés pour caractériser un matériau, sont liés à Ia structure moléculaire du 



système étudié (Ferry, 1980) et ont une signification en terme énergétique. Ainsi G' renseigne 

sur l'énergie élastique emmagasinée de façon réversible au sein du matériau et G" est reliée à 

l'énergie dissipée au sein du matriau (Ganeriwala et Rotz, 1987). On définit aussi un angle de 

perte 6, donné par: 

Notons que 6 représente le déphasage entre la contrainte et la déformation et vaut O pour un 

matériau purement élastique (la contrainte et la déformation sont proportionnels selon la loi de 

ir 
Hooke) et -pour un matériau purement visqueux (la contninte et le taux de déformation sont 

2 

alon proportionnels selon ln loi de Newton). L'analyse précédente suppose toutefois une réponse 

linéaire du matériau, pour laquelle le signal enregistré (déformation ou contrainte) est 

sinusoidale de même pulsation que la "stimulation" (contrainte ou déformation). Dans le cas 

d'une réponse non linéaire (pour laquelle le signal enregistré comporte des harmoniques autres 

que la fondamentale), pour une déformation sinusoïdale donnée par y ( / )  = y, sin ut , la contrainte 

enregistrée a la forme générale suivante: 

Les valeurs G' et G" donnés par les appareils de mesure correspondent à la composante en phase 

et en quadrature de phase de la première harmonique du signal enregistré, soit avec les notations 

de l'équation (2.13), GtI et G1'[. Ces résultats sont cependant à prendre avec précaution et ne 

reflètent plus de façon aussi claire que dans le cas d'une réponse linéaire les caracteres élastiques 

et visqueux du matériau (Onogi, 1970, Komatsu, 1973). Le module visqueux G" ( e n i )  conserve 

une signification physique et I'énergie dissipée sur un cycle Ed s'écrit (Ganenwala et Rotz, 

1987), cette formule restant valable pour une réponse non linéaire du matériau: 

Les autres modules sont liés à l'énergie emmagasinée de façon réversible sous forme d'énergie 

élastique (Ganeriwala et Rotz, 1987). 

11 a été démontré (Cluistensen, 1982) à partir de considérations énergétiques que seules les 

harmoniques impaires étaient présentes dans le signal enregistré. Et en effet, plusieurs études sur 

des matériaux non linéaires (dispersions de noir de carbone notamment) ont démontré que les 

signaux enregistrés ne comportaient que des harmoniques impaires (Onogi et al., 1970, Kornatsu 



et al., 1973). Les seuls cas où des harmoniques paires ont été observés semblent être des cas de 

glissement (Graham, 1995, Reimers et Dealy, 1996, Hatzikirakos et Dealy, 1991). 



CHAPITRE III 

ANALYSE MORPHOLOGIQUE ET CARACTÉRISATION DES SUSPENSIONS 

3.1 Introduction 

Le mode de production du beurre d'arachides (les arachides sont broyées, produisant un mélange 

liquide qui ensuite évolue pour donner le produit final, "100% arachides" ou "crémeux", selon 

que l'on procède ou non à l'ajout d'additifs) et son comportement rbéologique (comportement 

non-newtonien, existence d'une contrainte seuil, thixotropie) semblent favoriser l'hypothèse 

d'une suspension concentrée de particules solides interactives. 

Cette hypothèse a été vérifiée par diverses expériences dont les résultats sont présentés dans ce 

chapitre. Les résultats de caractérisation de la suspension exposés ci-après concernent le 

diamètre des pruticuIes (d+ 3,89 pn, d~ 6'63 pm ), la polydispersité de la distribution (I,7), la 

mesure de la viscosité (70 mPa.s à 24 OC) du milieu suspensif (huile d'arachides), et la m i o n  

volumique # des particules en solution (aux environs de 0'6). 

II est à noter que les résultats concernant les clichés au microscope optique et électronique ont 

été obtenus à partir de "crémeux". Or, le même broyeur étant utilisé pour les deux suspensions 

éîudiées ("crémeux" et "100% arachides1'), ces résultats sont aussi valables pour le "100% 

arachides". Toutefois, la fraction volumique peut différer entre les deus systèmes, a cause de la 

présence d'additifs qui modifie Ie rapport du volume de solides au volume total. 

3.2 Obtention du diamétre des particules 

 MI^ de déterminer le diamètre moyen des particules en suspension, on procède a une analyse 

statistique sur un grand nombre (350) de particules. L'expérience décrite ci-après fut réalisée 

deux fois. 

Dans le but d'obtenir des cIichés au microscope optique qui seront ensuite traités a 17an;ilyseur 

d'images, on réalise une solution a partir de "crémeux" dilué 20 fois dans de l'huile d'arachides 

achetée dans le commerce (rapport 1:20 en volume). Des clichés semblables a celui de la figure 

3.1 sont pris de cette solution au microscope optique. 

Ii est à noter que des mélanges ont aussi été réalisés à partir de la suspension pure ("100% 

arachides"). On ne Eiit pas de différence entre ces clichés et ceux d'échantillons obtenus à partir 



de "crémeux". Cette observation prouve que tes "gouttes" observées sur les clichés sont des 

particules solides et non, comme on aumit pu le penser, des gouttes de stabilisant formant une 

émulsion dans la matrice d'huile et valide le choix du produit ("crémeux") pour l'étude 

statistique des particules. 

Chaque expérience nécessite environ 350 particules, soit environ 7 clichés semblables à ia figure 

3.1. Ces particules sont analysées, c'estb-dire que l'on détermine pour chacune son diamètre, en 

la supposant sphénque. On obtient ensuite les diamètres moyens dN, d4 et dV, selon que l'on 

pondère la moyenne par le nombre, l'aire ou le volume des particules. II est a noter que ces 

résultats se basent sur l'hypothèse de particules sphériques. II serait donc nécessaire, bien que 

ceci ne fut pas fait au cours de cette étude, de déterminer l'anisotropie de la distribution, c'est 3 

dire l'écart de la forme des particules par rapport à une sphère. On remarque toutefois que les 

clichés obtenus au microscope électronique (clichés 3.2 ct 3.3) accréditent l'hypothèse de 

particules de forme sphénque. 

Figure 3.1: a c h e  de particules vues au microscope optique (grossissement 100 fois, 
dilution 1:20 en volume). 

Les résultats obtenus pour l a  deux séries de mesures et les détails des calculs donnés ci-dessous 

sont en accord avec les clichés obtenus par microscopie électronique (figures 3.2 à 3.4). 



3.2.1 Obtention de d~ 

Pour chaque particule, connaissant l'aire du disque équatorial (le disque visible sur les clichés), 

on en déduit son diamètre. Le diamètre moyen dN est obtenu en faisant la moyenne arithmétique 

des diamètres des particules. On trouve, pour la première et la deuxième série de mesures, 

respectivement, 3,93 pm et 3,89 p. 

Figure 3.2: CIichC de particules vues au microscope Clectronigue (grossissement 7000 fois). 

Figure 3.3: ClicM de particule vue au microscope 61ectronique (grossissement 13000 fois). 



3.2.2 Obtention de ([A 

Le diamètre moyen pondéré par I'aire d4 s'obtient en effectuant une moyenne dans laquelle 

chaque diamètre est pondéré par I'aire de la particule en question. La formuie utilisée est la 

suivante, où di représente le diamètre de la particule i et Ai sa surface, la sommation s'effectuant 

sur toute la distri bution: 

i 

On obtient respectivement pour les deux séries de mesures 5'69 pm et 5,95 Fm. 

3.2.3 Obtention de <Iv 

Le calcul de dv est similaire à celui de d,, la pondération s'effectuant cette fois par le volume de 

Iri particule. Ainsi. dr. s'obtient par la formule suivante ou di représente le diamètre de la 

particule i et V, son volume, la sommation s'effectuant sur toute la distribution: 

On obtient, respectivement pour les deux distributions 6,48 p n  et 6,78 Fm. On remarque que dc. 

est supérieur à d4, lui-même supérieur à dN. Ceci est dû au fait que les pondérations par le 

nombre, I'aire ou le volume accordent (dans cet ordre) une importance croissante aux particules 

de plus grand diamètre. 

Par la suite, on prendra comme diamètre moyen des particules la moyenne des deux diamètres en 

volume, soit 6,63 Fm. En effet, pour Ia compréhension du comportement rhéologique d'une 

suspension. c'est le diamètre en volume qui est le plus pertinent. Ceci se base sur le fait que dans 

un amas de particules de tailles différentes, le comportement de l'ensemble est déterminé par les 

particules les plus volumineuses. Le diamètre en volume, accordant un poids prépondérant aux 

particules de plus grande taille est donc le paramètre qu'il convient d'utiliser pour la description 

du comportement rhéologique d'une suspension. Bien entendu, cette approximation est d'autant 

meilleure que la répartition des particules est étroite. 



La partie ci-après présente les résultats concernant la distribution des diamètres (polyd ispenité et 

histogramme de la répartition). 

3.2.4 Polydispersité et histogramme de la répartition 

Poiydispenité 

Pour des particules monodisperses, dN, et dvsont égaux. L'écart entre ces valeurs est donc 

une indication de la déviation par rapport à une répartition uniforme des diamètres. I l  est 

convenu d'appeler polydispersité le rapport d&& (supérieur ou égal à 1). On calcule la 

polydispersité de cette répartition, pour les deux séries de mesures. On trouve 

respectivement 1,65 et 1,74 

Histogramme de la répartition 

On présente les résultats sous forme d'histogramme, dans la figure 3.5. On représente le 

diamètre en abscisse et en ordonnée la fraction des particules dont la valeur est comprise entre 

l'abscisse correspondante et l'abscisse immédiatement inférieure (la graduation s'effectue de 0.5 

pm en 0.5 pm). Ainsi une valeur de la fréquence de 4 pour le point "7 pm" signifie que sur la 

distribution considérée, 4% des particules ont leur diamètre compris entre 6.5 et 7 Pm. 

Classiquement, l'aire sous la courbe représente la proportion de particules dont le diamètre est 

compris entre les deux bornes d'intégration. Les deux distributions donnent des résultats 

semblables et l'on calcule que 50% des particules ont leur diamètre inférieur à 5 pm. alon que 

moins de 5% des particules ont un diamètre supérieur a 9 Pm. La répartition cumulative des 

diamètres est donnée dans la figure 3.6. 



Figure 3.5: Histogramme Je In répartition des diamètres (comparaison de deux séries de 
mesures). 

O 2 4 6 8 IO 

diamétre (pm) 

Figure 3.6 Répartition cumulative des diamètres des particules. 



3.3 Estimation de la fraction volumique # 

Une fois connus les diamètres moyens et l'allure de la répartition, un paramètre important pour 

caractériser le produit est 4, hction volun~ique occupée par les solides. Trois approches ont été 

employées pour déterminer la fraction volumique, dont deux furent couronnées de succès. La 

première méthode a fait usage des clichés obtenus en microscopie optique. La fraction 

volumique fut estimée a partir du rapport sur les clichés des aires occupées par les particules 

solides et le milieu suspensif. La seconde méthode a consisté à séparer les deux phases de la 

suspension (solide, liquide). Ainsi, accédant au volume de milieu suspensif (huile d'arachides), 

on a pu déterminer la fraction volumique des solides en solution. La troisième méthode a 

consisté à diluer la suspension pure ("100% arachides") jusqu'a obtenir un comportement 

newtonien, et de Iû, a partir de la mesure de la viscosité relative. déduire la fraction volumique 

de la solution ainsi obtenue à l'aide de modèles comme ceux d'Einstein (191 l), de Maron et 

Pierce (1956) ou de Kneger et Dougherty (1959). Connaissant la dilution. cette fraction 

volumique est aisément reliée à celle de la suspension de départ. Des trois méthodes utilisées, 

seules les deux dernières ont donné des résultats acceptables pour la fnction volumique. I I  est a 

noter toutefois que les écarts obtenus entre les deux méthodes (on trouve pour la Fraction 

volumique 0,J ou 0.6 suivant la méthode employée) sont importants. 

3.3.1 Calcul de 4 a partir des clichés de microscope optique 

Une première méthode a consisté à calculer le rapport 4 à partir du rapport de l'aire occupée par 

les particules sur les clichés à l'aire du milieu suspensif. 11 est à noter que si on peut égaler le 

rapport des aires au rapport des volumes pour des particules cylindriques, pour des particules 

sphériques et a fortiori pour des particules de tailIe quelconque, cette relation est loin d'être 

évidente. Or, on montre qu'une fois prises en compte les corrections statistiques dues à la fome 

des particules, cette approximation est encore valable. Une telle méthode a été employée dans 

notre cas. On a obtenu les fractions volumiques des solutions diluées, et connaissant la dilution, 

déduit les fractions voIumiques de la suspension initiale. Les résultats obtenus allaient de 0,5 à 

0,9. La méthode a donc été rejetée, considértie comme inapplicable dans notre cas. 



33.2 Calcul de # par séparation des solides et du milieu suspensif 

On procède donc autrement pour obtenir la fraction volumique. La méthode choisie consiste à 

extraire I'huiIe du produit et à obtenir le volume de matière sèche contenue dans un volume 

connu de produit, pour en déduire ensuite la fraction volumique. L'expérience est menée deux 

fois, sur deux échantillons différents, avec des résultats comparables. Un volume de 5 mL de 

"crémeux" est pesé et dilué dans 80 mL d'acétone (bon solvant pour l'huile d'arachides contenu 

dans le produit). On laisse décanter le mélange deux heures et on retire la phase liquide avec une 

pipette. en prenant soin de ne pas prélever trop de matière solide Iors de l'opération. La 

décantation est répétée trois ii quatre fois, ce qui représente un volume total de 250 a 300 rnL 

d'acétone pour un volume initial de cinq millilitres de "crémeux". A la dernière décantation, une 

fois le liquide retiré, on place la phase "solide humide" dans une étuve à 50°C pendant 24 heures. 

Le résidu solide est ensuite pesé. Connaissant la masse initiale de l'échantillon. on déduit la 

masse d'huile extraite par ce procédé. On prend comme densité de l'huile extraite celle d'une 

huile d'arachides achetée dans le commerce et on déduit ainsi le volume d'huile extrait, et 

partant le volume de phase solide restant dans le becher, ji l'issue du procédé. Dans le cas du 

"crémeux", cette partie solide est constituée de particules solides d'arachides. et de tout autre 

composant solide ajouté Iors du procédé non soluble dans l'acétone. La proportion de ces 

composants par rapport aux arachides étant faible, on peut considérer que le volume obtenu par 

cette méthode et le volume des particules solides d'arachides est assez voisin. Cette 

simplification étant faite, on obtient la fraction volumique, connaissant le volume initial de 

l'échantillon. Une fois les calculs faits, on trouve pour la fraction volumique des valeurs aux 

environs de 35% (33 et 37% respectivement pour chacune des expériences). 

3.3.3 Calcul de 4 par dilution et mesure de la viscosité relative 

La troisième méthode, plus indirecte, s'est appuyée sur l'hypothèse suivante: la suspension pure 

("100% arachides") est non newtonienne (pour des détails sur le comportement rhéologique de la 

suspension, on renvoie le lecteur aux chapitres 4 et 5) du fait des interactions entre les particules 

solides. En effet, des modèles ont été proposés (Einstein, 191 1, Maron et Pierce, 1956, Krieger 

et Dougherty, 1959) pour des particules non interactives et prédisent un comportement 

newtonien pour de teis systèmes. Ces modèles sont présentés ci-après et relient la viscosité 



relative rl, (rapport de la viscosité de la suspension à celle du milieu suspensif) à 4, fiaction 

volumique des solides dans la suspension. &, représente la fraction volumique maximale (prise 

égale à 0'68 pour un empilement cubique centré de sphères dures monodispenes). Il est à noter 

que dans le modèle de Krieger et Dougherty, [q] représente la viscosité intrinsèque du milieu 

(prise ici égale à la valeur prédite par le modèle d'Einstein, soit 2,s). 

Tableau 3.1 Différents modèles de suspensions donnant la viscosité relative en fonction de 

la fraction volumique en solides, 4. 

Einstein (191 1) 1 =1+2,5@ 

La démarche suivie a consisté à diluer le "100% arachides" avec de I'huiIe d'arachides achetée 

dans le commerce jusqu'à obtenir un comportement newtonien. Une dilution par un facteur 5 ne 

s'avère pas sufisante pour obtenir un comportement non Newtonien. Par contre, une dilution par 

un facteur 10 donne une suspension newtonienne, de viscosité plus élevée que le milieu 

suspensif, conformément aux prédictions des modèles. Ensuite, pour chaque modèle (sauf celui 

d'Einstein qui ne s'applique que pour des Fractions volumiques inférieures i 0,01), on a calculé, 

connaissant la viscosité relative, la hction volumique de la suspension. Connaissant la dilution, 

on remonte ensuite aisément à la fnction volumique de la solution de départ. Vue la forte 

dépendance de la viscosité avec la fraction volumique, un soin tout particulier a été accordé à la 

précision des mesures. Les viscosités des différents systèmes (suspensions et milieu suspensif) 

ont donc été mesurées sur appareil Rheometric Scientific ARES à déformation imposée en 

géométrie double Couette. Pour une description de cette géométrie, on renvoie le lecteur au 

chapitre 2. De plus. au coun de ces expériences, la température est maintenue constante à 24OC 

par le bain du rhéomètre. II est à noter que le contrôle en température est très efficace; au coun 

d'une même mesure, les écarts relatifs ne dépassent pas 0.5%. Les mesures ont été effectuées 

Krieger et Dougherty ( 1959) f 



deux fois sur chaque échantillon, et pour chaque système (huile ou suspension diluée), deux 

échantillons différents ont été testées. Pour chaque expérience, les écarts entre le maximum et le 

minimum des mesures ont été caIculés et n'excèdent pas 5% de la valeur moyenne, validant a 

posteriori le choix des conditions expérimentales. De plus, pour chaque système testé, les écarts 

relatifs (rapport de la différence entre le maximum et le minimum obtenus au cours des 

différentes mesures sur ia vaieur moyennej n'excèdent pas 2%. Les Rsultau sont portés dans la 

Figure 3.7. 

a dilution 10 
O dilution 15 
r dilution 20 
o hua8 purs 

taux de cisaillement (s-') 

Figure 3-7: Comparaison des viscosités des suspensions diluées et de l'huile (Mesures 

effectuées sur l'ARES, en géométrie double Couette, à une température de 24°C). 

Le tableau ci-dessous donne les valeurs moyennes des viscosités obtenues pour les différents 

systèmes. Les systèmes sont représentés par le facteur de dilution nécessaire pour les obtenir à 

partir de ta suspension pure ("100% arachides"). A titre d'exemple, un facteur de dilution de 10 

indique que I volume d e  "100% arachides" a été dilué dans 9 volumes d'huile pour obtenir le 

système correspondant. La valeur "a" pour le facteur de dilution correspond à l'huile pure. 



Tableau 3.2 Mesures de viscosité pour diverses dilutions. (Mesures effectuées sur l'ARES, 

en géométrie double Couette, température de 24OC). 

Connaissant ensuite la viscosité relative. et supposant une valeur constante de & égale à 0.68 

(on discutera plus loin des conséquences du choix de &), on est capable de calculer - 
dépendamment du modèle choisi - la fraction volumique de la suspension pure. La valeur de la 

fraction volumique dépend donc de la viscosité relative mesurée pour la suspension et du modèle 

utilise. Les diverses valeurs calculées pour la fraction volumique sont portées dans le tableau 

suivant. dans lequel les colonnes se rapportent aux modèles utilisés pour le calcul de la fraction 

volumique, et les lignes au système considéré (représenté ici par le facteur de dilution) 

Facteur de dilution 

Tableau 3 3  Fractions volumiques prédites par l'application des modèles de Maron-Pierce 

et Krieger-Dougherty pour chacune des suspensions étudiées. 

Viscosité (q, mPa.s) 

11 est à noter que l'on n k  pas présenté les résultats correspondants au modèle d'Einstein. En 

effet ce dernier ne s'applique qu'à de très faibles fiactions volumiques (Carreau et al., 1997), 

inférieures à 0.01. Cette valeur étant supérieure aux fractions volumiques considérées ici, le 

modèle ne s'applique pas. Toutefois, on peut noter que I'application du modèle d'Einstein au 

calcul de la viscosité relative de la suspension la plus diluée (facteur de dilution de 20) donnerait 

une vaIeur de # de 0,66. Dans le tableau 3.3, les résultats ont été obtenus pour une valeur de la 

Viscosité relative (qr) 

Facteur de dilution 

10 

15 

20 

Maron-Pierce 

0,5 7 

096 

0,s 1 

Krieger-Dougherty 

0,66 

097 

0-6 



fraction volumique maximale de 0,68. Or, la fraction volumique maximale dépend des particules 

considérées (notamment de la polydispenité) et du type d'empilement au sein de la suspension 

(cf. chapitre 1). Dans les tableaw 3.4 et 3.5, on présente la valeur moyenne sur les trois mesures 

correspondant aux trois dilutions de la fraction volumique calculée respectivement par les 

modèles de Maron-Pierce et de Krieger-Dougherty, suivant la valeur de @,,, adoptée. Les valeurs 

de #,,, adoptées sont de 0,52, 0,62, 0,68 et 0,74 et correspondent respectivement à un 

arrangement cubique, aléatoire, cubique centré ou hexagonal de particules sphériques 

monodisperses (Jeffrey et Acrivos, 1976, Tsenoglou, 1990). Dans le cas d'une répartition 

polydispene et connaissant la distribution des particules, on peut calculer la fraction volumique 

maximale, à partir des valeurs de #,,, pour une répartition monodisperse de particules. Cette 

approche a été adoptée par Polinski et al. (Polinski et al., 1988b) pour calculer la valeur de 

fraction volumique maximale de suspensions polydisperses, à partir de considérations 

développées par Ouchiyama et Tanaka (Ouchiyama et Tanaka, 1984). Toutefois, au vu de la 

faible valeur de la polydispersité (1,7, cf. 3.2.4), nous avons négligé Ifinfluence de cette dernière 

sur la fraction volumique maximale et adopté les valeurs correspondant à une répartition 

monodisperse. 

Tableau 3.4: Fraction volumique moyenne (sur les 3 dilutions) obtenue par le modèle de 

Maron-Pierce, pour différentes valeurs de #m 

Tableau 3.5: Fraction volumique moyenne obtenue par le modèle de Krieger-Dougherty, 

pour différentes valeurs de #,,,. 

#nt 

# calculé 

Le Tableau 3.5 appelle plusieurs remarques. Tout d'abord, pour deux valeurs de la fraction 

volumique mrtvimaIe (0,52 et 0,62), la hction volumique calculée (aux alentours de 0,65) est 

0,68 

0,57 

0,74 

0,6 1 

0,52 

043  

0,74 

0,66 

0,62 

0,5 1 

0,68 

0,66 

&I 

( calculé 

0,52 

0,65 

0,62 

0,65 



supérieure à la fraction volumique ma,-ximale, absurdité du point de vue physique étant donnée la 

définition de la Fnction volumique maximale qui exige que les fractions volumiques restent 

inférieures à #m Or, la valeur de fraction volumique dans le Tableau 3.5 est, à #,,, donnée, la 

moyenne des trois fractions volumiques pour la suspension non stabilisée (correspondant 

chacune à une dilution donnée) caIculées à partir de la mesure de la viscosité relative des 

suspensions et de l'application du modèle de kieger-Dougherty. Dans le cas où t'on prend 

comme valeur de #,,, la valeur 0,52? on trouve par application du modèle de Krieger-Dougherty 

pour chacune des dilutions (1 : 10, 1 AS, 1 :20) des fractions volumiques respectives de 6.5 IO'*, 

4,7 1 0 - ~  et 3 10". Ces valeun sont bien inférieures a 0.52. Toutefois, en prenant en compte le 

facteur de dilution des suspensions, on obtient des valeurs de fractions volumiques respectives 

pour la suspension stabilisée de 0.65, 0,7 et 0.6 - la moyenne étant la valeur portée dans le 

Tableau 3.5. Ces valeurs sont toutes supérieures à la valeur de de 032 adoptée pour la calcul. 

Ceci indique que des valeurs de hctions volumiques maximales de 0.52 et 0,62 ne semblent pas 

être physiquement acceptables pour les suspensions considérées. On note que cette "singularité" 

(valeurs de fractions volumiques supérieures a la valeur adoptée de fraction volumique 

maximale) ne se présente que pour les deux plus faibles valeurs de Qh, pour le modèle de Krieger- 

Dougherty. L'écart relatif entre les mesures pour chaque série de résultats (les trois dilutions, à 

& donné et pour le modèle considéré) est presque constante, aux environs de 15%. On note que 

la dépendance de la fraction volumique avec & est forte pour le modèle de Maron-Pierce. mais 

relativement faible pour le modèle de Kneger-Dougherty. Ceci est dû au lait que dans le modèle 

de Krieger-Dougherty, @,,, intervient dans la détinition de I'exposant, contrairement au modèle de 

Maron-Pierce, pour lequel l'exposant est constant égal à -2. Et ainsi, pour des rapports &&, 

"petits" devant l'unité (ce qui est le cas pour les suspensions diluées considérées), le modèle de 

Krieger-Dougherty se réduit à i'expression suivante et ne dépend plus de &: 

qr = 1 + 2,54 (3-3) 

Toutefois, on peut noter que si l'on exclut le résultat obtenu à partir d'un q&, de 0,52 et du modèle 

de Maron-Pierce, les résultats sont assez cohérents, menant à une fraction volumique moyenne 

&0,61, avec un écart relatif de 24%. Ce résultat n'est toutefois pas en accord avec la valeur 

trouvée précédemment de la fraction volumique (aux environs de 0,4). On considère toutefois la 

valeur de 0,6 plus proche de la réalité, en effet il est possible que vue la méthode employée pour 

obtenir la valeur de 0,4 (extraction à raide d'acétone susceptible de dissoudre les particules 



d'arachides), on perde beaucoup de particules solides, menant à une fraction volumique 

apparente inférieure à la fraction volumique réelle. II est à noter que la valeur de 0,6 pour la 

fraction volumique nous place dans la classe des suspensions très concentrées, hypothèse 

confirmée par les propriétés rhéologiques du matériau (on renvoie le lecteur aux chapitres 4 et 5 

à ce sujet). 

3.3.4 Calcul de la séparation moyenne entre particules 

Dans le cas de suspensions concentrées, un paramètre peut s'avérer utile de calculer: la 

séparation moyenne entre particules. On appelle séparation moyenne entre particules non pas la 

distance centre a centre de deux particules considérées sphériques, mais la moyenne sur toute la 

suspension de la distance minimale entre les surfaces de particules voisines. La séparation 

moyenne entre particules dépend de la fraction volumique, du type d'empilement considéré et de 

la taille des particules (Conon, 1998, Russel, 1980). Russel donne l'expression suivante pour la 

séparation moyenne entre particules (sans préciser toutefois la configuration): 

( 3 4  

A partir de cette équation. et en adoptant pour valeur du diamètre la valeur moyenne en nombre, 

on calcule pour la suspension non stabilisée une séparation moyenne entre particules de 0,73 

pm, ce qui est relativement faible (inférieur au rayon moyen de 3,3 pm) et confirme l'hypothèse 

de suspension très concentrée. 

3.4 Conclusion 

L'étude morphologique du "crémeux" a permis de déterminer sa nature rhéologique. Le produit 

considéré est une suspension très cmcentrée (la fraction volumique de la suspension non 

stabilisée est estimée aux environs de 0,6) de particules faiblement disperses de diamètre moyen 

en volume de 6,6 Fm. Le milieu suspensif - huile d'arachides - est newtonien, de viscosité égale 

à 70 mPa.s à 24°C. Ces informations seront utiles par la suite et permettent de mieux 

comprendre le comportement rhéologique du produit. 



CHAPITRE IV 

EXPÉRIENCES EN RÉGIME TRANSITOIRE ET PERMANENT 

4.1 Introduction 

Ce chapitre rassemble les résultats des différentes expénences menées en régime transitoire et 

permanent. L'étude du régime transitoire fournit des informations précieuses sur le 

comportement rheologique d'un fluide et occupe donc une place de choix dans les méthodes 

rhéologiques couramment employées. Un des premiers problèmes rencontrés lors de ces 

expériences fut l'apparition de glissement, rendant difficile I'obtention de mesures 

reproductibles. On développera dans un premier temps les mises en évidence expérimentales de 

glissement. Dans un second temps, sera exposée la méthode employée pour prévenir le 

glissement (utilisation de papier sablé collé sur les plaques parallèles du rhéomètre), et les mises 

en évidence expérimentales de la suppression de glissement. On présentera ensuite les résultats 

obtenus, une fois le glissement supprimé. Citons entre autres - pour les deux produits étudiés 

("crémeux" et " 100% arachides") - la construction de courbes d'écoulement, Ia mise en evidence 

d'un seuil, ia vérification de la loi de puissance sur les plages de tauv de cisaillement considérés, 

et la réalisation de boucles de thixotropie (pour le type "créme~x"). 

4.2 Glissement: mise en &idence expérimentale 

Un des premiers problèmes rencontrés au cuurs de ce projet - et aussi l'un des plus sérieux - fut 

la présence de glissement. Le glissement est défini par la présence de très hauts gradients de 

vitesse (on parle abusivement de discontinuitb dans le champ des vitesses) au voisinage d a  

parois solides du rheometre. En présence de glissement, les particules de fluide en contact avec 

la paroi n'ont plus la même vitesse que leurs "vis à vist' solides. il est a noter qu'une des 

conséquences du glissement est de rendre extrêmement difficile I'obtention de mesures 

reproductibles. En l'absence de glissement aux parois, les fonctions rhéologiques enregistrées 

sont indépendantes de la géométrie utilisée (espacement entre les plateaux pour les plaques 

parallèles, diamètre pour les rhéometns capillaires, etc). Par exemple, pour une expérience 

mede  sur un appareil A déformation imposée en géométrie plaques parallèles, la vitesse du 

plateau mobile est adaptée suivant l'écartement entre les plaques de façon à obtenir le gradient 



de vitesse désiré dans l'échantillon, rendant ainsi les mesures indépendantes de la géométrie 

choisie, en l'absence de tout autre phénomène perturbateur (comportement thixotrope par 

exemple). A l'inverse, la manifestation la plus claire du phénomène de glissement est l'obtention 

de différentes réponses dépendant de la géométrie employée et l'on constate généralement une 

diminution de la viscosité apparente avec une diminution de la taille de la géométrie en présence 

de glissement (Barnes, 1992). 

4.2.1 Exp&iences d'accroissement de contrainte daiisCes avec des plateaux lisses 

Des exemples d'expériences d'accroissement de conbainte menées avec des plateaux lisses sont 

présentées aux figures 4.1 et 4.2. Pour toutes ces expériences, le gradient de vitesse est identique 

(10'~ s"), seul l'espacement entre les piateaux varie (de 0.8 a 2,6 mm). On s'assure de travailler 

avec des tailles d'entrefer suffisamment grandes pour respecter 1' hypothèse de milieu continu. 

La vérification de cette hypothèse impose de choisir des dimensions caracteristiques de 

l'échantillon testé très grandes devant la taille des particules. La taille moyenne des particules 

étant de I'orcûe de 6 p (cf. chapitre 3), on peut arbitrairement fixer une limite inférieure pour la 

taille de l'entrefer de 0,2 mm, équivalent à un peu plus de 30 diamétres de particules (Coussot et 

Piau, 1993). C'est la nécessité de vérifier I'hypothèse de milieu continu qui nous a forcé a 

écarter la géométrie cône-plan (les distances au voisinage de la pointe du cône sont trop faibles 

comparativement aux diamètres des particules en suspension) lors de nos expériences, don que 

cette géomdtrie présente l'avantage d'un taux de cisaillement constant dans tout l'échantillon. 

Pour le cas particulier des expériences présentées dans la figure 4.1, on a utilisé le même 

échantillon pour toutes les expériences. Ceci pour s'affranchir d'éventuels problèmes liés à 

l'hétérogénéité des p r d 9 s  alimentaires, pouvant nuire à la reproductibilité des tests. A ce 

propos, on réfëre la h e u r  awc articles de Pnntice (Prentice, 1983) sur les problèmes de 

mesures rhéologiques spécifiques aux produits alimentaires et de Cheng (Cheng, 1984) sur la 

difficulté d'obtenir la même distribution de particules sur deux échantillons distincts dans le cas 

des suspensions. Au cours de ces expériences, la taille de l'entrefer a donc été diminuée 

graduellement (de 2'6 mm à 0,8 mm) avec l'échantillon in sim. L'allure des courbes differe 

suivant les expériences et la viscosité augmente au cours de l'expérience vers ce qui semble être 

la valeur en régime permanent en passant ou non par un maximum (phénomène d' "overshwt"). 

On note de plus une dépendance des rédtaîs en fonction de la taille de l'entrefer, avec des écarts 



relatifs pouvant atteindre jusqu'à 4.5%' indication de glissement. Toutefois, on n'obtient pas la 

dépendance escomptée de la viscosité en fonction de la taille d'entrefer utilisée. 

Ici, on observe une diminution de la viscosité apparente ainsi calculée pour des tailles d'entrefer 

allant de 2,6 mm à 1,5 mm. Toutefois, on assiste à une remontée de la viscosité apparente avec 

une diminution de In taille de l'espacement entre les plateaux pour des distances inférieures à 1 

mm. Cette apparente singularité pourrait être expliquée par des phénomenes thixotropes ou de 

vieillissement de I'échantillon. 

Figure 4. 1: Expériences d'accroissement de contraintes menées à un taux de cisaillement 

de 1w2 s" pour diiférentes tailles d'eotrefer (même échantillon). 

Figure 4.2 Expériences d'nccroissement de contraintes pour un taux de cisaillement de 0,01 

s-' pour différentes tailles d'entrefer (différents échantillons). 



En effet, vu le protocole opératoire adopté, les expériences correspondant aux entrefers les plus 

faibles sont menées en dernier, et le matériau, au début de l'avant-dernière expérience (entrefer 

de 1 mm) a déjà subi une déformation - théorique - non négligeable de I'ordre de 1,8 (3 

expériences de 60 s chacune effectuée à un taux de cisaillement de lu2 sm1).~es courbes 

présentées à la figure 4.2 correspondent à des expériences d'accroissement de contraintes 

menées pour le même gradient de vitesse (IO-' s-'), mais cette fois-ci sur des temps plus longs 

(de l'ordre de 500 s, correspondant à des déformations théoriques de I'ordre de 5). Pour cette 

série d'expériences, considérant les hautes valeurs des déformations. à cause des irrégularités 

observées à la surface libre du matériau à la fin du test et pour prévenir tout phénomène de 

vieillissement des échantillons, un nouveau chargement est effectué pour chaque mesure. Ces 

courbes semblent indiquer des phénomènes thixotropes au sein du matériau (décroissance de la 

viscosité au cours du temps, sous l'effet d'un cisaillement), sans que l'on puisse toutefois 

observer de régime permanent pour toutes les courbes. Là encore, la variation de la viscosité 

apparente en fonction de In géométrie utilisée indique la présence de glissement. De plus. i l  est a 

noter que l'ordre observé des différentes courbes est contraire ii celui attendu, ces expériences 

confirmant la tendance observée dans tes expériences de la figure 4.1. Cette observation renforce 

l'hypothèse selon laquelle des phénomènes plus complexes s'ajouteraient au glissement. 

4.2.2 Différences de comportement suivant la durée de l'expérience 

L'allure des courbes est significative. En effet, le matériau semble présenter deux comportements 

distincts, dépendant de la durée de la mesure. Sur une période de temps courte (de l'ordre de 30 

s, correspondant à une déformation théorique de 0.3), on observe une augmentation de la 

viscosité au cours du temps, correspondant à la réponse classique d'un matériau viscoélastique 

lors d'une expérience d'accroissement de contraintes (sans phénomène de dépassement). Par 

contre, sur des échelles de temps plus importantes, de l'ordre de 500 s (correspondant à une 
-2 1 déformation théorique de I'ordre de 5 pour un gradient de vitesse de 10 s- ), on observe une 

chute constante de [a viscosité au cours du temps. Dans les expériences présentées ici, le régime 

permanent n'a pas été atteint pour cette phase de l'écoulement. II n'est toutefois pas exclu qu'il 

puisse être aîteint sur des durées plus longues. 



4.2.3 Explication des différences observées 

Des observations semblables ont été rapportées dans la littérature pour des suspensions 

concentrées (Kalyon et al., 1992, Aral et al., 1994) et des émulsions (Plucinski et al., 1997. dans 

une étude portant sur les propriétés rhéologiques des mayonnaises). Ces auteurs expliquent ce 

comportement par l'apparition de glissement au cours des expériences. Ainsi, la première partie 

de la courbe (augmentation de la contrainte) correspondrait à un écoulement sans glissement, le 

comportement observé étant la réponse transitoire d'un matériau viscoélastique Ion d'une 

expérience d'accroissement de contraintes en l'absence de glissemenf. La deuxième partie de la 

courbe, marquée par une chute continue de la contrainte enregistrée (sans que le régime 

permanent ne soit atteint sur les intervalles de temps considérés ici) signalerait la présence de 

glissenrenr au sein du matériau. En présence de glissement, la déformation du matériau 

n'augmente plus linéairement avec le temps et le gradient de vitesse effectivement ressenti par le 

fluide differe de ceIui dCsiré (on parle de gradient de vitesse apparent pour désigner ce gradient 

que l'on croit imposer au fluide). La contninte mesurée ne reflète alors plus les caractéristiques 

du matériau dans son ensemble, mais plutôt le comportement d'une fine couche de fluide se 

formant au contact des parois du rhéomètre et moins riche en particules solides que le reste de 

l'échantillon. C'est cette couche qui absorbe tout ou partie du cisaillement imposé, par un 

mécanisme voisin de celui mis en jeu dans les phénomènes de lubrification (KaIyon et ai., 1992). 

Ces hypothèses ont été vérifiées à l'aide de techniques dites de "visualisation1'. Ces techniques, 

développées entre autres par Magnin et Piau (1987) et Aral et Kalyon (Aral et Kalyon, 1994), 

permettent de suivre la déformation du matériau au cours du temps par l'observation d'une 

mince ligne tracée sur la surface libre du fluide et sur les surfaces du rhéomètre. Cette technique 

s'applique pour les géométries où il existe une surface libre apparente. On peut donc la mettre en 

œuvre dans le cas de plaques parallèles, d'une géométrie cône plan, d'une géométrie 

concentrique (Couette). L'évolution de cette ligne au cours du temps permet de suivre 

i'écoulement, toute discontinuité dans cette ligne signalant la présence de glissement ou de 

fncture au sein de l'échantillon. Les auteurs précédemment cités ont démontré que le maximum 

de contninte s'accompagne de l'apparition d'une discontinuité dans cette ligne, donc de 

glissement. Ensuite, en prgsence de glissement, la déformation reste constante dans la majeure 

partie du matériau. 



4.2.4 Glissement en mode oscillatoire 

Bien que des expériences en oscillatoire dépassent a proprement parler le cadre de ce chapitre, le 

phénomène de glissement a aussi été étudié en régime oscillatoire. (pour des précisions sur le 

régime oscillatoire, on reporte le lecteur au chapitre 5). Il  est intéressant d'étudier le glissement 

en régime oscillatoire. En etTet, les déformations en régime oscillatoire sont moindres que celles 

atteintes en régime transitoire (les expériences en régime transitoire présentées ici ont été 

effectuées pour des amplitudes de déformation de 0,01, alon que les déformations en régime 

transitoire pouvaient atteindre des valeurs de 5). Et du fait de cette différence, le régime 

oscillatoire est souvent préféré dans le cas de fluides susceptibles de glissement. l'hypothèse 

sous-jacente étant que ce phénomène est limité 3 de faibles déformations. Toutefois, il est à noter 

que les résultats presentés ci-après invalident cette hypothèse, et prouvent l'existence de 

glissement, même en mode oscilla toi^ et à de faibles déformations. On a donc effectué des 

balayages en pulsation (o variant dans ces expériences entre 0,l radk et 100 rads) pour une 

amplitude de déformation donnée, égale à 0,Ol. Le protocole opératoire de chargement de 

I'échantillon e n  le même que celui décrit précédemment et le même échantillon est utilisé pour 

toute la série d'expériences. Les résultats sont présentés aux figures 4.3 (module élastique) et 4.4 

(viscosité complexe). La encore. le phénomène de glissement se manifeste par la forte 

dépendance des mesures en fonction de la taille de I'entrefer. L'écart relatif moyen sur toute la 

plage de pulsations considérée entre les mesures à un entrefer de 1.8 mm et celles réalisées avec 

un entrefer de 0,s mm a été calculé et vaut 61%, indiquant une mauvaise reproductibilité des 

mesures avec une variation de la taille de rentrefer. La présence de glissement lors de mesures 

en oscillatoire est donc confirmée. II est à noter qu'ici - a l'exception des taiIles d'entrefer les 

plus importantes (2,8 et 2.2 mm) - on observe une croissance des modules et de la viscosité avec 

l'espacement entre les plateaux (même pour des faibles espacements), en accord avec 

l'observation selon laquelle "the apparent viscosity calculated in this way always decreases with 

decrease in geornetry size." (Bames, 1992). 
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Figure 1.3: Evofution du module élastique du "crémeux" avec In fréquence. Expériences 

réalisées sur l'ARES pour une déformation imposée de 0,01, A différentes tailles d'entrefer. 

Figure 4.4: Evolution de la viscosité complexe du "crémeux" avec la fréquence. 

Expériences réalisées sur l'ARES pour une déformation imposée de 0,01, à différentes 

tailles d'entrefer, 

4.2.5 Caractère aléatoire du glissement 

Toutefois, des phénomènes inatendus ont été observés, concernant le glissement. Ainsi, la figure 

4.5 présente les courbes de viscosité en fonction du taux de cisaillement obtenues pour un même 

échantillon, a différents espacements des ptaques parallèles. La bonne reproductibilité observée 



(l'écart relatif maximum moyen sur la plage de taux de cisaillement considérée est de 18%) 

laisse supposer une forte atîénuation du glissement au cours de ces expériences. A la vue des 

courbes, le type "crémeux" sembIe présenter un caractère rhéofluidifiant sauf aux bas taux de 

cisaillement ou on voit l'apparition d'un plateau et être assez bien décrit par un modèle type loi 

de puissance pour des taux de cisaillement allant de 2 1 O" à 5 10" s". Une telle observation 

vient compliquer notre compréhension de l'apparition du glissement. Le phénomène de 

glissement serait alon un phénomène aléatoire, dont l'apparition ne pourrait être prévue a priori. 

10' 10' 

taux de cisailement (se') 

Figure 1.5: Viscosité du "crémeux" en fonction du taux de cisaillement (expériences 

réalisées sur l'ARES, sur un même échantillon, avec des tailles d'entrefer différentes). 

4.3 Caractérisation du glissement 

Les expériences d'accroissement de contraintes semblent donc se dérouler suivant le schéma 

suivant : dans un premier temps, l'échantillon se déforme nomalement et la contrainte augmente 

de façon régulière; dans un deuxième temps, l'écoulement est perturbé par la présence de 

glissement et la contrainte chute sans atteindre de régime permanent (pour les temps 

d'observation qui hrent les nôtres, de l'ordre de 500 s). D'après cette hypothèse, le ma,uimum de 

contrainte est atteint au moment de l'apparition du glissement. Cette hypothèse tirt d'ailleurs 

confirmée par la visualisation de Pécoulement, et l'on commence à observer une discontinuité 

dans la ligne tracée sur la surface libre en même temps que la chute de contrainte. Ces 



observations sont en accord avec les études d'Aral et Kaylon (Aral et Kalyon, 1994) gui relièrent 

les observations du champ de déformation au sein de i'échiintilIon à M u r e  des courbes 

obtenues. I l  nous est apparu intéressant d'étudier l'apparition de glissement pour des expériences 

menées avec des plateaux lisses. Par exemple, on peut définir y,, déformation maximale pour 

laquelle l'écoulement n'est pas perturbé par du glissement et om, contrainte maximale atteinte au 

cours de I'expérience d'accroissement de contraintes. Par définition, y, est la déformation pour 

laquelle la contrainte est maximale, égale à o.. L'étude de y, et o. en fonction du gradient de 

vitesse appliqué renseigne sur l'apparition de glissement. Plucinsky et al. (1998) ont mené une 

telle étude dans leur étude rhéoIogique de la mayonnaise et ont démontré une augmentation de 

y, et o, en fonction du gradient de vitesse appliqué. On a donc effectué plusieurs expériences 

d'accroissement de contraintes pour différents taux de cisaillement (figure 4.6). Pour chaque 

expérience, on détermine y, et a,. Puis, on porte sur un graphique ces données en fonction du 

taux de cisaillement appliqué. Les résultats obtenus sont présentés aux figures 4.7 (y,) et 4.8 

(GA 

Figure 4.6: Courbes d'accroissement de contrainte ("crémeux") obtenues avec des 

plateaux lisses à différents taux de cisaiilement (Ia contrainte est portée en fonction de Ia 

0 

déformation y = y r ). 



Figure 3.7: Evolution de la déformation maximale atteinte y, avec le taus de cisaillement 

appliqué (type "crémeux", expériences menées sur ItARES avec plateaux lisses). 

Figure 4.8: Evolution de la contrainte maumale atteinte <rm avec le taux de cisaillement 

appliqué (type "crémeux", expériences menées sur l'ARES avec plateaux lisses). 

On remarque une forte augmentation de y, en fonction des gradients de vitesse: pour des taux de 

cisaillement inférieurs à 2 1 0 - ~  s-', y, se situe aux environs de 0,2-43, alors que pour des taux de 

cisaillement supérieures à IO*' s*', on a des valeurs de y. supérieures i 1, démontrant ainsi une 

atténuation du glissement aux hauts taux de cisaillement. En effet, une augmentation de y, est le 



signe de conditions de glissement moins sévères aux hauts taux de cisaillement, De telles 

observations ont été faites par Magnin et Piau (Magnin et Piau, 1987) dans le cas de graisses d e  

silicone, et par dans le cas de la mayonnaise (Plucinski et al., 1998). La dépendance de o, avec 

le taw de cisaillement (figure 4.7) est moins évidente à interpréter en ternes de glissement. On 

se contentera de constater une augmentation de o, avec le taux de cisaillement, 

4.4 Prévention du glissement 

4.4.1 Techniques couramment employées 

L'obtention de mesures reproductibles passe par la suppression ou l'atténuation sensible du 

glissement. Plusieurs méthodes existent pour s'affranchir du glissement. Ces méthodes peuvent 

ètre classées en deux catégories. seion que I'on supprime ou non le glissement lors des mesures. 

La première approche consiste à traiter le glissement comme un phénomène perturbatoire, dont 

on évalue la contribution ri posteriori pour obtenir des résultats corrigés (résultats que I'on 

obtiendrait en absence de glissement), bien que toutes les mesures soient réalisées en présence 

de glissement. La seconde approche consiste à chercher à s'affranchir du glissement lors des 

mesures pour pouvoir réaliser les mesures en absence de glissement. Le glissement étant un 

phénomène complexe dont les causes peuvent étre nombreuses, on peut modifier phsieurs 

paramètres pour espérer supprimer le glissement. Citons entre autres paramètres: la géométrie, 

les surfaces du rhéornètre, la nature chimique des plateaux. 

D'un côté. on peut choisir d'effectuer les mesures en présence de glissement pour différentes 

géométries (par hypothèse, les mesures différent). Dans un second temps, la contribution du 

glissement aux mesures rhéologiques est calculée. On traite alors le glissement comme un terme 

perturbateur, et I'on obtient les mesures sans glissement. Cette méthode a été mise au point par 

Mooney, qui le premier développa le formalisme d'un écoulement avec glissement pour un 

rhéomètre capillaire (Mooney, 1932). Depuis, cette méthode a été étendue à d'autres géométries 

(plaques parallèles, Couette, cône plan.. .), Plusieurs revues des différents méthodes de calcul 

suivant le type de  géométrie employée existent dans la littérature (Bninn et al., 1996 par 

exemple). Notons que pour la configuration choisie ici (plaques parallèles), les premiers à avoir 

développé le calcul de l'écoulement en présence de glissement furent Yoshimura et Prud'homme 

(Yoshimura et Prud'homme, 1988)- 



Une autre approche consiste a supprimer le glissement par modification des conditions 

d'écoulement. Les mesures effectuées sont alors directement exploitables et ne nécessitent pas le 

traitement parfois laborieux evoqué précédemment. Ce qu'on a appeIé "modifications des 

conditions d'écoulement" peuvent être de différente nature. Tout d'abord, on peut changer la 

nature physique des parois et utiliser des plateaux rugueux, l'idée sous-jacente étant que 

l'irrégularité des plateaux permet d'entraîner le matériau. réduisant ainsi le glissement. Ces 

plateaux, présentant une meilleure adhérence au matériau, entraînent ce dernier, supprimant ainsi 

les phénomènes de glissement (Barnes, t 995). L'utilisation de plateaux rugueux s'est montrée 

particulièrement fmctueuse dans le cas de suspensions concentrées, sous réserve de certaines 

conditions (rugosité du même ordre de grandeur que la taille des particules). On peut aussi citer 

l'utilisation d'un "cissomètret' (vane rheometer). Cette géométrie, initialement utilisée pour des 

mesures sur le béton et des études de SOIS (Baudeau et Weber, 1980) est depuis les travaux de 

Dzuy et Boger (Dzuy et Boger, 1983) d'utilisation courante pour la mesure de contraintes seuil. 

Cet appareil, composé de palettes disposées régulièrement autour de l'axe de rotation de 

l'appareil, permet de supprimer le glissement lors de l'écoulement. En effet, le matériau entre les 

palettes est entraîné, l'ensemble matériau + palettes se comportant comme un solide, et l'appareil 

n'offre pas de surfaces de glissement (Bames et Carnali, 1990). Certains auteurs ont aussi altéré 

la nature chimique des parois du rhéomètre dans le but de modifier les interactions chimiques 

entre les parois du rhéomètre et le fluide et ainsi ont démontré l'influence de la nature chimique 

des surfaces du rhéomètre sur le phénomène de glissement (White et al., 1991, Persello et al., 

1994, Aral et Kalyon, 1994). Citons aussi une méthode moins répandue, mais couronnée de 

succès dans certains cas, consistant à "coller" le matériau au paroi du rhéomètre. Cette méthode 

Fut appliquée par Magnin et Piau (1987) dans leur étude de p i s ses  de silicone, qu'ils fixèrent 

aux parois du rhéomètre A l'aide d'un adhésif à base d'alcoxysilane et par Navickis et Bagley 

(1983) dans une étude de dispersions de flocons de blé. 



4.4.2 Méthode choisie 

La méthode employée ici a consisté à fabriquer des plateaux rugueux en collant du papier sablé 

sur les plaques du rhéornètre. Plusieurs classes de papier rugueux ont été essayées et des 

différentes classes, celle de rugosité la plus élevée (de classe 80) fut celle qui donna les meilleurs 

résultats en ce qui concerne la reproductibilité des expériences. I I  est à noter que du papier de 

classe 80 correspond à des rugosités de l'ordre de 190 pm, représentant plusieurs diamètres de 

particules. Ceci contredit l'idée couramment acceptée que les rugosités des plateaux rugeux 

devraient être de l'ordre de grandeur des diamètres des particules. La colle utilisée pour attacher 

tes plateaux rugueux fut de la colle blanche bois et papier de marque Lepage. 

4.4.3 Mise en évidence de la suppression de glissement 

Plusieurs observations nous ont amené à conclure à la disparition du glissement - ou en tout cas 

à sri forte atténuation. Tout d'abord, les expériences menées avec des plateaux rugueux 

présentent une bonne reproductibilité en régime transitoire (cf. figure 4.9) même pour des tailles 

d'entrefer différentes. Les courbes présentées dans In figure 4.9 correspondent à des expériences 

d'accroissement de contraintes (; = 5 105 S.') menées sur des échantillons différents, pour des 

tailles d'entrefer variables. La bonne reproductibilité malgré le fait que l'on procède à un 

chargement différent pour chaque expérience est a noter ici. De plus, la présence de plateau 

rugueux modifie Ifallure des courbes obtenues lors d'expériences d'accroissement de contraintes. 

Les courbes correspondants à l'utilisation de plateaux lisses présentaient un maximum en 

contrainte, suivie d'une décroissance régulière de la contrainte enregistrée, cette dernière 

n'atteignant pas le régime permanent sur des durées de temps des expériences (500 s). Au 

contraire. les courbes obtenues en présence de plateaux nigueux ne présentent pas de maximum 

de contrainte, qui croît de façon monotone vers sa valeur stationnaire, La présence de maximum 

de contraintes étant interprétée comme présence de glissement, son absence peut être interprétée 

comme une preuve supplémentaire d'absence de glissement. Enfin, les techniques de 

visuaIisation évoquées précédemment permettent aussi de conclure à L'absence de glissement, et 

l'on n'observe plus de discontinuité dans la ligne tracée le long de la surface libre du fluide. 
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Figure 4.9: Expériences d'accroissement de contraintes (ARES, plateaux rugueux) pour 

différentes tailles d'entrefer (type "crémeux", taux de cisaillement: 5 IO%'). 

La reproductibilité des expériences en régime oscillatoire a aussi été étudié. La figures 4-10 

présente les résultats obtenus pour la viscosité complexe q* lors de balayages en fréquence 

(amplitude en déformation yo=O.O1) sur l'ARES, avec des plateaux rugueux, pour différentes 

tailles d'entrefer (le même échantillon est utilisé pour toutes ces expériences). Le phénomène de 

glissement semble être moins important aux hautes fréquences. Ainsi. par exemple, l'écart relatif 

mmirnum pour la viscosité complexe a été calculé et vaut 70% pour les mesures obtenues a une 

pulsation de 0.2 nds ,  alon qu'il ne vaut plus que 20% pour les mesures effectuées à la pulsation 

la plus élevée (75 rads). D'autre part, on observe qu'il y a peu de différence entre les mesures 

obtenues pour des tailles d'entrefer supérieures à 1,4 mm. A titre d'exemple, l'écart relatif 

maximum pour les mesures à la plus faible pulsation (0,2 rads) est de 70% si I'on en prend en 

compte toutes les mesures, alors qu'il n'est plus que de 20% si l'on ne considère que les mesures 

effectuées pour une taille d'entrefer supérieure à 1,4 mm. De plus, I'écart relatif maximum 

moyen sur la plage de pulsations considérée est de 11% si I'on ne prend en compte que Ies 

mesures effectuées à des tailles d'entrefer supérieures à 1,4 mm (4 séries de mesures). A titre de 

comparaison, on rappelle que le même écart relatif calculé pour des expériences réalisées sans 

papier rugueux (figure 4.3) vaut 6 1%. On retrouve là les résultats de Goshawk et al. (Goshawk et 

al., 1998) qui dans leur étude sur le comportement rhéologique de la mayonnaise concluent que 



le phénomène de glissement peut être fortement atténué pour des tailles d'enterfer suffisamment 

"grandes". Ces auteurs observent en effet une bonne reproductibilité pour des tailles Gentrefer 

supérieures à 1 mm et concluent que les échantillons les plus épais reflètent le mieux le 

comportement du matériau. 
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Figure 4. 10: Evolution de Ia viscosité complexe du "crémeux" avec la fréquence pour une 

amplitude de déformation yo=O,Ol (ARES, plateaux rugueux). 

En concIusion, on peut dire que pour le régime oscillatoire comme pour le régime transitoire la 

reproductibilité est donc bien mei Heure avec les plateaux rugueux. 

3.44 Phénoménes perturbateurs autres que le glissement 

Toutefois, si le glissement aux parois semble être supprimé, on note l'apparition au cours de 

l'expérience de fractures et d'irrégularités à la surface libre de l'échantillon. De plus, on peut 

remarquer que In suppression du glissement par utilisation de plateaux rugueux s'accompagnerait 

d'une plus gnnde propension des échantillons à se fracturer. Ce phénomène a été rapporte par 

Aral et Kalyon (Aral et Kalyon, 1994) notamment. Certains auteurs (Coussot et Piau, 1993) 

expliquent le phénomène de fracture au sein de l'échantillon par des causes analogues à celles du 

glissement. Ce serait la formation d'une couche de concentration plus faible en particules, et 

donc de viscosité plus faible, au sein du matériau (et non plus au contact des plateaux du 



rhéomètre comme dans le cas du glissement) qui expliquerait le phénomène de fracture. 

L'utilisation de plateaux rugueux empêchant de telles couches de se former atm contacts des 

plateaux, il n'est pas absurde d'imaginer que de telles couches puissent se former au sein même 

du fluide. Le phénomène perturbateur se produit maintenant au sein même du fluide, n'est plus 

qualifie de glissement, mais de fracture au sein du fluide. Dans notre cas, il  est à noter que les 

hctures apparaissent reiativement tard dans i'écoulemenr, géneraiement une fois ie régime 

permanent atteint, et en tout cas sur des durées de temps beaucoup plus longues que l'apparition 

de glissement avec des plateaux lisses. Toutefois, ces fractures apparaissant une fois le régime 

permanent atteint et ne semblant pas influencer fortement l'allure des courbes (on n'observe pas 

la chute de viscosité enregistrée lors de l'apparition du glissement avec des plateaux rugueux), on 

ne cherche pas à éliminer ce phénomène perturbateur, et on considère que les résultats obtenus 

sont fiables. En conclusion, on peut dire que l'utilisation de plateaux rugueux semble supprimer 

te glissement. Toutefois, on ne peut empêcher des phénomènes perturbateurs (irrégularités à la 

surface libre du matériau) de se manifester au cours des expériences. Il est à noter que ces 

phénomknes sont toutefois de moindre importance comparés au glissement en plateaux lisses. Ils 

n'empêchent pas l'obtention de données reproductibles et apparaissent relativement tard dans 

l'écoulement, une fois le régime permanent atteint. 

4.5 Expériences réalisées en régime transitoire 

Plusieurs expériences permettent l'étude du régime transitoire, c'est à dire la réponse du 

matériau à un brusque changement des conditions d'écoulement. Par exemple, on peut étudier le 

comportement du matériau lors du début ou de la cessation de I'application d'une contrainte ou 

d'un taux de cisaillement. Des exemples classiques d'expériences en régime transitoire sont les 

expériences d'accroissement de contraintes (un taux de cisaillement constant est appliqué au 

matériau), de relzuation de contraintes (on arrête brusquement le cisaillement), et leurs 

équivdents en contrainte imposée: fluage (une contrainte constante est appiiquée au matériau), 

et recouvrance (on arrête brusquement d'appliquer la contrainte). Les tests présentés ici sont des 

tests d'accroissements de contrainte et de fluage, Les tests d'accroissement de contraintes turent 

menés sur l'ARES (appareil à déformation imposée), en géométrie plaques parallèles (diamètre 

des plateaux: 25 mm) pour des tailles d'entrefer variant de 2 mm ii 0,5 mm. Quant aux tests de 

fluage, ils fiirent menés sur le SR-5000 (appareil à contrainte imposée), en géométrie plaques 



parallèles (diamètre des plateaux: 25 mm) et pour des tailles d'entrefer variant de 2 mm à 0,5 

mm. Pour une description de ces tests, et de la nature des rhéomètres et des géométries 

employés, on renvoie le lecteur au chapitre 2. Dans le but de construire la courbe d'écoulement 

des deux "types" étudiés ("crémeuxt' et " 100% arachidestt), des expériences d'accroissement de 

contraintes Furent réalisées avec les plateaux rugueux décrits ci-dessus, pour des taux de 

cisailiement compris entre 5 Hl4 s" et 10 s". A cause de la migration de I'khantillon hors des 

plaques parallèles - phénomène observé dans le cas du beurre d'arachides et de la mayonnaise 

(Bistany et Kokini, 1983), on s'est limité à des gradients de vitesse inférieurs à 5 s" (avec des 

plateaux rugueux). Ce phénomène de migration de l'échantillon hors des plateaux a été observé 

dans notre cas. Par exemple, lors d'une expérience dtaccroissement de contraintes pour un taux 

de cisaillement de 10 S-', on constate après un temps suffisamment long un creusement de 

l'échantillon d'un côté, et un "débordement" de l'autre côté. Ensuite, pour chaque expérience, on 

mesure la contrainte atteinte en régime permanent (qui est en fait une moyenne des valeurs 

mesurées au bout d'un temps suffisamment long). On peut ensuite construire les courbes 

d'écoulement correspondant au régime permanent pour les deux "types" en portant ces valeurs de 

contraintes en fonction du taux de cisaillement. Les expériences réalisées en nuage sur un 

appareil SR-5000 de Rheometric Scientific ont permis de confimer l'existence d'une contrainte 

seuil pour le type "crémeux". 

4.6 Résultats pour le type "crémeux" 

4.6.1 Expériences d'accroissement de contrainte et loi de puissance 

Une fois les expériences d'accroissement de contmintes réalisées pour différents taux de 

cisaillement, on peut obtenir les courbes de la contrainte et de la viscosité en fonction du taux de 

cisaillement. Au passage, on notera qu'aucun phénomène de dépassement (overshoot) n'a été 

observé pour les taux de cisaillement considérés (5 lo4 s" à 5 s"), contrairement à ce 

qu'affirment certains auteurs (Campanella et Peleg, !987) dans une étude sur le régime 

transitoire, dans laquelle ils citent le beurre d'arachides comme exemple de fluide présentant un 

phénomène de dépassement lors d'expériences d'accroissement de contraintes. La courbe de 

viscosité en fonction du taux de cisaillement (figure 3.1 2) indique que le "crémeux" est un fluide 

rhéofluidifiant. De plus, l'allure de la courbe (droite en représentation logarithmique) indique 



que ce fluide obéit à une loi de puissance, sur la plage des taux de cisaillement considérée (5 1 0 ~  

Les paramètres du modèle ont été calculés. On trouve: 

m=392 Pas" 

n=0,025 

La valeur de n proche de O indique que pour le "crémeux", la contrainte est à peu près constante 

sur la plage de taux de cisaillement considérée. Ainsi la contrainte vaut 325 Pa pour un taux de 

cisaillement de 5 1 0 ~  ss'' et 410 Pa pour 5 s-', ce qui correspond a un écart relatif de 23% pour 4 

décades. 

10 .  1W IV' 10' 1Q l(P 

taux de asadlement (S.') 

Figure 4.11: Compamison des viscosités apparentes des deux types "100% arachides" et 

"crémeux" (ARES, plateaux rugueux). 

4.6.2 Mise en évidence d'un seuil 

Disposant pour les courbes d'accroissement de contraintes de valeurs de la contrainte en régime 

permanent, on a tracé la courbe d'écoulement (contrainte en régime permanent en fonction du 

taux de cisaillement, figure 4.12). 
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Figure 4.12: Courbes d'écoulement pour les types "crémeux" et "100% arachides" 

obtenues par expériences successives d'accroissement de contnintes (ARES, plateaux 

rugueux). 

Pour un fluide a seuil, la courbe d'écoulement prolongée pour un taux de cisaillement tendant 

vers zéro intercepte l'axe des contraintes a une valeur finie non nulle, qui est par définition la 

contrainte seuil (Nguyen et Boger, 1983). Dans notre cas, la contrainte s'établit à une valeur non 

nulle aux faibles taux de cisaillement, signe de l'existence d'une contrainte seuil. En fait, on 

observe deux plateaux pour la contrainte. Le premier plateau, pour des pd ien t s  de vitesse 

inférieurs a 5 IO" s-', la contrainte vaut environ 300 Pa, le second plateau pour des contraintes 

comprises entre 5 lo5 s'let 1 s", correspondant à des valeurs de contrainte de 400 Pa. La 

présence d'une contrainte seuil pour le fluide étudié apparaît cohérente avec la nature du beurre 

d'arachides. En effet, on a mis en évidence dans le chapitre 3 que le beurre d'arachides était une 

suspension très concentrée (on estime la fiaction volumique de la suspension non stabilisée aux 

environs de 0,6) de particules non colloïdales. Or, il est bien connu que les suspensions 

concentrées sont susceptibles de posséder une contrainte seuil (non nulle). On attribue 

généralement cette propriété à ['existence au sein du fluide d'une microstructure, ensemble de 

particules agrégées entre elles et formant un réseau par l'action de forces interparticulaires 

attractives (forces de van der Waals par exemple). Pour de faibles contraintes (en pratique pour 

des contraintes inférieures à la contrainte seuil), ces forces interparticulaires sont suffisamment 



importantes pour présenter une résistance à l'écoulement. II faut alors appliquer une certaine 

contrainte pour commencer j. briser cette structure et induire I'écoulement. Ce qui est la 

définition même d'une contrainte seuil. Considérant que le débat sur I'existence d'une contrainte 

seuil (Barnes, 1985) dépasse le cadre de ce mémoire, nous accepterons les définitions 

couramment reçues de la contrainte seuil pour mettre en évidence un comportement type "fluide 

à seuil" dans les suspensions considérées. On peut toutefois noter que - indépendamment de 

considérations théoriques - la notion de contrainte seuil recouvre une réalité souvent rencontrée 

en ingénierie et trouve son illustration dans plusieurs cas pratiques. 

4.6.3 Expériences en fluage 

Une autre méthode pour la mesure de la contrainte seuil consiste à obtenir - par expériences 

successives de fluage - la plus petite contrainte pour laquelle I'écoulement se produit (ce qui est 

la définition de la contrainte seuil). Pour celi, on effectue plusieurs expériences de fluage à 

diverses contraintes, et on détermine la plus petite contrainte pour laquelle on commence i avoir 

écoulement. II  est j. noter que d'après le modèle de Bingham, le fluide s'écoule ou ne s'écoule 

pas, suivant que l'on applique une contrainte supérieure ou inférieure à la contrainte seuil 

(comportement qualifié de "tout ou rien"). Or, lors d'une expérience de fluage, indépendamment 

de la contrainte imposée, le matériau commence toujours par s'écouler, et on mesure un taux de 

cisaillement non nul au début de l'expérience. Toutefois, c'est sur des temps "suffisamment 

longs" que I'on observe une différence de comportement- Ainsi, lorsque la contrainte appliquée 

est inférieure j, la contrainte seuil, IfécouIement cessera au bout d'un certain temps, la 

déformation s'établissant alors à une valeur constante. Au contraire, pour une contrainte 

supérieure à la contrainte seuil, l'écoulement se poursuit tant que I'on continue d'appIiquer cette 

contrainte, et c'est cette fois le taux de cisaillement qui s'établit a une valeur constante. Ces 

différences illustrent les deux comportements limites, solide ou fluide. Comme le soulignent 

certains auteurs (Cheng, 1985), cette méthode peut être dificile à mettre en œuvre 

expérimentalement du fait de la difficulté de conclure à la présence ou i'absence d'écoulement. 

Et la contrainte seuil peut devenir une propriété dépendante du temps d'observation, tant il est 

vrai que certains matériaux semblent immobiles sur des temps courts donneront Irirnpression de 

s'écouler sur des temps plus longs. On retrouve d'ailleurs ici la remarque soulevée par Barnes 

quant à l'existence d'une contrainte seuil. De telles expériences ont été menées sur le type 



"crémeux" pour des contraintes allant de 50 à 600 Pa, en géométrie plaques parallèles (pour un 

diamètre des plaques de 25mm). Ces expériences ont été effectuées chacune deux fois pour des 

espacements différents pour déceler la présence de glissement, avec une bonne reproductibilité. 

II est à noter au passage l'importance de s'afianchir du glissement pour obtenir des résultats 

cohérents. En effet, la valeur obtenue pour la contrainte seuil lors des expériences précédentes 

(régime permanent atteint lors d'expériences d'accroissement de contraintes à très bas taux de 

cisaillement) était aux environs de 300 Pa. Des expériences antérieures menées sur le type 

"crémeuxt' sans plateaux rugueux prédisaient des valeurs pour la contrainte seuil beaucoup plus 

faible (aux environs de 10 Pa), l'écoulement ou ce qui fut alors interprété comme tel n'étant dû 

qu'au seul glissement (figure 4.13). 

Figure 4.13: Expériences de nuage successives pour le type "crémeux" avec plateaux lisses 

(SR-5000, "crémeux"). 

Comme on le signalait précédemment, i l  est difficile au voisinage de la contrainte seuil de dire si 

le matériau s'écoule (les taux de cisaillement enregistrés ne sont jamais nuls, quoique pouvant 

atteindre des valeurs très faibles de l'ordre de 104 f'). Or, on a remarqué, en portant le taux de 

cisaillement en fonction du temps, deux comportements différents. Pour des contraintes 

inférieures à une certaine valeur, le taux de cisaillement diminue de façon monotone au cours du 

temps, alors que pour des contraintes suffisamment élevées, ce dernier s'établit rapidement a une 

valeur constante (signe qu'il y a écoulement). Ainsi, à raide de deux séries de courbes 

(déformation au cours du temps et taux de cisaillement au cours du temps), on détermine si le 

matériau s'écouIe ou non, et partant, on est en mesure de déduire la valeur de la contrainte seuil. 
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Les figures 4.14 et 4.15 présentent les résultats d'expériences de fluage menées sur du "crémeux" 

pour des contraintes allant de 100 à 350 Pa. 

O O O O 00000000c0000333 

IO', 
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Figure 4.14: Mise en évidence d'une contrainte seuil pour le type "crémeux" par 

expériences de nuage successives (SR-5000, plateaux rugueux). 

Figure 4.15: EvoIution du taux de cisaillement au cours du temps pour diverses 

expériences de fluage (SR-5000, plateaux rugueux), type "crémeux". 

On note un comportement élastique (en régime pemanent, la déformation est constante sous 

Fapplication d'une contrainte) en dessous de 200 Pa et un comportement visqueux (en régime 

permanent, le taux de cisaillement est constant sous I'application d'une contrainte) pour des 

contraintes supérieures à 250 Pa, situant ainsi la contrainte seuil entre ces dem valeurs. Certains 

auteurs (Picart et al., 1998) proposent de prendre comme valeur de la contrainte seuil la valeur 



de la contrainte pour un taux de cisaillement de lw3 S-'. En adoptant une telle définition, on 

trouve une contrainte seuil d'environ 250 Pa (cf figure 4.19, en accord avec les résultats 

précédents. Cette valeur est en accord avec la valeur de la contrainte seuil mesurée a partir de la 

courbe d'écoulement (300 Pa). Le relativement bon accord entre des valeurs obtenues sur deux 

appareils différents (le premier - ARES de Rheornetric Scientific - fonctionnant en déformation 

imposdt: et Ic: second - SR 5000 de la même compagnie - en contrainte imposèej et lors de tests 

différents légitiment a posteriori la méthode employée pour supprimer le glissement. 

4.6.4 Comparaison des viscosités complexes et apparentes 

Une des relations (empiriques) classiques souvent vérifiée dans le cas de polymères fondus est la 

loi de Cox-kferz, qui  stipule i'égalité des viscosités apparente et complexe (pour des détails pour 

la viscosité complexe, on renvoie le lecteur au chapitre 3) pour une pulsation égale au taux de 

cisaillement. Soit: 

On a testé cette hypothèse sur le type "crémeux". La loi de Cox-Men n'est pas vérifiée (figure 

4.17). ce qui confirme les résultats obtenus par Bistany et Kokini (1983) sur du beurre 

d'arachides (type crémeux de marque Skippy). On retrouve notamment que la viscosité 

complexe est supérieure i la viscosité apparente, pour des taux de cisaillement et une pulsation 

égales. I l  est ii noter toutefois que les viscosités complexe et apparente suivent des lois de 

puissance et que les pentes en représentation log-log sont voisines (figure 4.16). Le fait que la 

relation de Cox-Men ne soit pas vérifiée a souvent été interprétée comme la preuve de 

l'existence d'une structure au sein du fluide, cette structure étant plus susceptible d'être détruite 

lors d'une expérience à cisaillement constant que lofs d'une expérience en oscillatoire (où 

I1ampIitude de déformation est plus faibIe). Certains auteurs (Doraiswamy et al., 1991) ont 

proposé une extension de la loi de Cox-Men pour les fluides à seuil. Selon le modèle développé 

par ces auteurs, la courbe de la viscosité complexe q* en fonction du tawc de cisaillement 

mmimurn ou effectif yoo se superpose à celle de la viscosité apparente en fonction du taux de 

cisaillement pour des fluides à seuil à déformation recouvrabIe. Dans le cas du "crémeux", on a 

tracé la viscosité complexe en fonction du taux de cisailIement effectif en même temps que la 

viscosité apparente (figure 4-16), et cette extension de la loi de Cox-Men ne semble pas 



s'appliquer dans notre cas. Pour rendre compte du caractère non linéaire de la relation entre 

viscosité apparente et viscosité complexe, Bistany et Kokini, dans i'article précédemment cité 

(Bistany et Kokini, l983), proposent d'écrire: 

Ces constantes ont été cdcufies, et on trouve: 

taux de cisaillement (s*') 1 ~(radls) I 7,,m (rads) 

a 

Figure 4.16: Comparaison des viscosités q ( y  ), q*(o), q*(yoo) et qt(o) pour le type 

''crémeux". La viscosité complexe est obtenue sur l'ARES, en géométrie plaques parallèles 

(25 mm), à une amplitude de déformation de 0,Ol. 

4.6.5 Boucles de thixotropie 

La nature du fluide étudié (suspension concentrée) en même temps que les données 

expérimentales (existence d'une contrainte seuil) nous font supposer l'existence d'une 

microstructure au sein du fluide. Pour tenter de valider cette hypothèse, on a cherché à savoir si 

le fluide ne présentait pas de caractère thixotrope, généralement relié à l'existence d'un réseau au 

niveau microscopique. La thkotropie est définie comme la chute de la viscosité au cours du 

temps sous l'effet d'un taux de cisaillement constant. Dans notre cas, on n'a pas observé de tels 



phénomènes. Ceci peut être dû aux durées d'observation trop courtes a cause des phénomènes 

perturbatoires évoqués précédemment. On a donc mené une autre série de tests, susceptibles de 

mettre en évidence le caractère thixotrope du fluide: les boucles de thixotropie ("thixotropic 

loop"). Les boucles de thixotropie sont un des tests les plus simples utilisés pour mettre en 

évidence la thixotropie d'un produit. Au cours d'une telle expérience, le taux de cisaillement 

applique au matériau est augmente linéairement d'une vaieur nuiie à une valeur maximale, puis 

ramenée à une valeur nulle sur une même durée de temps (Barnes, 1997). On définit la boucle de 

W. 

thixotropie comme suit: ( y ,  représente la dérivée seconde - constante lors de ce test - de la 

déformation, et 2 t ~  la durée du test): 

w W. 

y = y , t s i t  E[o.I,] 

** 
y  = y, (2r0  - t )  sir ~ [ t , , ~ r ~ ]  

Les boucies de thixotropie présentent le défaut de varier en même temps le taux de cisaillement 

et le temps, deux facteurs influençant l'état de structure du matériau, donc sa viscosité. Elles 

restent toutefois fort efficaces pour caractériser la thixotropie d'un matériau. Classiquement, la 

viscosité mesurée au "deuxième passage" (c'est-à-dire pour des taux de cisaillement 

décroissants) est inférieure ji celle mesurée au "premier passaget' (taux de cisaillement 

croissants). L'aire sous la courbe (différence entre ces deux valeurs de la viscosité pour le même 

taux de cisaillement) est généralement prise comme une bonne idée de la thixotropie du 

matériau. Plusieurs expériences de boucles de thixotropie ont été menées sur l'appareil ARES, 

avec des plateaux rugueux. On note que la déformation maximale (atteinte à la fin du test) vaut 

w 

y ,  t, . Au vu des problèmes rencontrés en régime transitoire (irrégularités au sein de la surface 

libre du fluide, que i'on soupçonne d'être indicatrices de perturbations de l'écoulement), on essaie 

de [imiter la déformation des valeurs peu élevées: pour les deux tests présentés ici, la 

déformation maximale atteignant respectivement 3 et 6. I l  est a noter que de telles précautions, 

dues aux difficultés expérimentales rencontrées lors des mesures, nuisent à la valeur du test. En 

effet, l'étude de la thixotropie peut nécessiter des temps plus longs que ceux considérés ici du fait 

de fa cinétique de destruction de Ia structure. Les expériences présentées à la figure 4.17 ont été 

menées jusqu'à des taux de cisaillement de 0,05 S-' et 0,I s" pour une valeur de h=30s (dans le 

but de garder la déformation totale a une valeur "acceptable"), correspondant i des valeurs 



0. 

respectives de 7 ,  de 1,67 1 o - ~  et 3,3 1 0" s". On n'observe pas de phénomènes thixotropes sur 

cette durée de temps, mais plutôt les mêmes résultats que lots d'une expérience d'accroissement 

de contraintes, c'est à dire une augmentation de la contrainte jusqu'à un plateau. 11 est à noter que 

dans notre cas, la valeur finale de  la contrainte s'établit - indépendamment du taux de 

0 

cisaillement maximum ( y ,  ) - aux ênvirons da 300 Pa, valeur comparable à celle de la contrainte 

seuil obtenue précédemment. Cette observation semble favoriser l'hypothèse d'un seuil créé par 

l'écoulement. En conclusion, on peut due que les boucles de thixotropie ne permettent pas de 

conclure sur te caractère thixotrope du matériau, en raison des temps trop faibles d'observation 

qui sont permis avant l'apparition de fractures ou d'irrégularités à la surface. Toutefois, cette 

expérience semble confirmer l'hypothèse d'une contrainte seuil aux environs de 300 Pa pour le 

"crémeux". 

mm 

Figure 4.17: Boucles de ihixotropie (t&Os, y,  =1,67 1v3 sm2/3,3 1oJ s*'). Les flèches 

indiquent dans quel sens la boucle est parcourue. 

4.7 Résultats pour le type "100% arachides" 

La même démarche fut employée p u r  le second type étudié, le "100% arachidesn. On rappelle 

au lecteur que le " 100% arachidesn est le plus simpIe des deux types étudiés. En effeî, i1 n'est 

composé que de particules solides (d'arachides broyées) en suspension dans le milieu suspensif 



newtonien (huile d'arachides, de viscosité 69 mPa.s à 24°C) et constitue, à la différence du 

"crémeux" (qui est en fait du " 100% arachides" auquel on aurait ajouté plusieurs composants), la 

suspension pure. Les mêmes expériences que précédemment furent menées (accroissement de 

contraintes, fluage), avec des conclusions semblables: le fluide considéré obéit a la loi de 

puissance et possède une contrainte seuil, quoique de beaucoup inférieure à celle du "crémeux" 

(aux alentours do 20 Pa, à comparer à ia valeur de 3 0  Pa précédemment pour le cas du 

"crémeux"). 

4.7.1 Expériences d'accroissement de contrainte 

De même que précédemment, on utilise les valeurs du régime établi obtenues lors d'expériences 

d'accroissement de contraintes pour obtenir les courbes de la viscosité en fonction du taux de 

cisaillement (figure 4.1 1 )  et d'écoulement (tïgure 4.12). On remarque que le " 100% arachides" 

est - de même que le "crémeux" - rhéofluidifiant et qu'il obéit a la loi de puissance, sur la plage 

des cisaillements considirks. On a calculé les paramètres de la loi de puissance, et on trouve: 

m=55 Pas" 

n=O, 15 

4.7.2 Expériences de fluage et mise en évidence d'un seuil 

La mise en évidence d'un seuil s'opère de la même façon que précédemment. Tout d'abord, on 

remarque que sur la courbe d'écoulement, la contrainte tend vers une valeur non nulle aux 

alentours de 20 Pa pour des faibles taux de cisaillement, signe de la présence d'un seuil (cf. 

précédemment). Pour vérifier la validité de cette hypothèse, on a, suivant la démarche adoptée 

pour le "crémeux", réalisé des expériences de fluage pour diverses contraintes. Ces expériences, 

dont les résultats sont présentés dans la figure 4.1 8, confirment la présence d'un seuil, aux 

environs de 10 Pa, valeur du même ordre de grandeur que les 20 Pa trouvés précédemment. 



Figure 4.18: Mise en évidence d'une contrainte seuil pour le type "100% arachides" par 

expériences de fluage successives (SR-5000). 

4.8 Conclusion 

Les propriétés rhéologiques du beurre d'arachides (type "1 00% arachides" et "crémeux") ont été 

étudiés par des expériences en régime transitoire. Toutefois, la présence de glissement a 

longtemps empêché l'obtention de données reproductibles pour ce genre de tests. Le problème de 

glissement a été résolu par l'installation sur les plateaux rugueux du rhéometre de papier sablé, 

formant ainsi des plateaux rugueux, permettant l'adhésion du matériau aux parois du rhéomètre. 

Une fois ce problème surmonté, on a obtenu les courbes d'écoulement et de viscosité des deux 

types étudiés. Ces derniers suivent un modèle de Ini de puissance (figure 4.1 1) sur la plage de 

taux de cisaillement considérée ( 5  1 0 ~  s-' à 5 s-'), et possèdent un seuil (aux environs de 15 Pa 

pour le " 100% arachides" et de 300 Pa pour le "crémeux"). Cette différence quant à la valeur des 

contraintes seuil peut être aisément expliqué si l'on considère que - du point de vue théorique en 

tout cas (la réaIisation industrielle étant différente) - le "crémeuxn peut être vu comme la 

suspension pure (" 100% arachidest') auquel on aurait ajouté du stabilisant (7 à 10 % en masse). 

L'effet de ce stabilisant - outre prévenir la séparation de phase - est de créer une structure - plus 

solide que celle existant dans la suspension pure - au sein du produit. La contrainte seuil étant 

directement proportionnelle a la "force" de cette structure, il est normal que la contrainte seuil en 

présence de stabilisant soit supérieure à celle obtenue en absence de stabilisant. 



CHAPITRE V 

PROPRIÉTÉS EN MODE OSCILLATOIRE 

5.1 Introduction 

La précédents chapitres ont mis en évidence les problèmes dus au &sement du mat6riau (à ce 

sujet, on reporte le lecteur au chapitre 3 plus particulièrement), et aux problèmes rencontrés a de 

"hautes" déformations (de l'ordre de I'unité). Or, en régime transitoire ou permanent, la 

déformation est une fonction croissante du temps, et de telles déformations sont facilement 

atteintes (une déformation de 1 correspond i une expérience menée a un taux de cisaillement de 

lu2 s*' pendant 100 secondes). Le régime oscillatoire, au contraire, permet de limiter la 

déformation du matériau a de plus faibles valeurs, et ce sans étre limité sur le temps de 

l'expérimentation (dans ce chapitre, sont présentées des expériences menées sur plusieurs 

heures). Les expériences en régime oscillatoire ont permis de mettre en évidence des 

phénomènes temporels de destructuration ou de reprise de sûucture du matériau, en suivant 

l'évolution des modules visqueux et élastiques du matériau au coun du temps. la forte non 

linéarité des matériaux cunsiderés ainsi que l'influence du stabilisant. 

5.2 Mise en &idence de phhoménes temporels 

Dans cette partie sont présentés des résultats mettant en évidence la présence de phénomènes 

temporels pour les suspensions étudiées. Ainsi on montre que sous l'effet d'un cisaillement 

suffisamment important, les modules et la viscosité chutent au coun du temps. A l'inverse, si le 

cisaillement appliqué est suffisamment faible, on assiste à une reprise de structure, c'est-à-dire 

une augmentation des modula et de la viscosité au coun du temps. Ces phénomènes rappellent 

ceux observés dans le cas de fluides thixotropes et indiquent la présence d'une structure au sein 

du matériau. 

5.2.1 Expériences de destructuration à déformation imposée 

Pour étudier l'effet d'un cisaillement sur le matériau, on soumet le matériau ii une déformation 

oscillatoire d'amplitude constante et on suit l'évolution des modules au cours du temps. Dans les 



expériences de la figure 5.1, on a soumis les deux types " 100% arachides" et "crémeux'' à un 

cisaillement oscillatoire d'amplitude y-0,OS à une pulsation w6,28 radk On observe dans la 

deux cas une chute des modules visqueux et élastique. Pour les expériences de la figure 5.1, on a 

étudié le type de réponse du matériau (linéaire ou non). L'ARES ne permet pas d'avoir accès au 

signal du couple enregistré en fonction du temps, à partir duquel sont calculés les modules G' et 

G", mais donne le rapport de l'amplitude de la 3eme harmonique à celle de la Ière harmonique 

(on rappelle que le signai enregistré ne devrait, en l'absence de phénomènes pemirbateurs 

comme le glissement, pas prkenter d'harmoniques paires, mais peut être composé 

d'harmoniques impaires autres que la fondamentale - d i t a  supérieures - dans le cas d'un 

comportement non linéaire). Ce rapport est une b o ~ e  indication du type de réponse du maténau 

(linéaire ou non) et prouve qu'au cours des tests et pour les deux types, les réponses obtenues 

sont non linéaires. Ainsi, pour le "100% arachides", le rapport de l'amplitude de la 3ème 

harmonique sur celle de la Ière hmunique est en moyenne de 16% au cours de l'expérience, 

tandis que pour le "crémeuxn, cette valeur atteint 27%. Même si ici le recours aux seuls modules 

G' et G" (qui ne contiennent que la première harmonique du signal enregistré) est discutable du 

fait de la non linéarité de la réponse, on remarque que la chute des modules visqueux et 

élastiques reflète la chute du couple enregistré au cours du temps, ce comportement évoquant 

des phénomènes thixotropes. 

Figure 5.1: Evolution des modules Gr et C" lors de l'application d'une déformation 

sinusoïdale, d'amplitude y 4 , E  et de pulsation &,28 rads pour le "cr&neux" et le 

"100% arachides". 



5.2.2 Expériences successives à déformation imposée 

Les phénomènes mis en lumière précédemment rappelant des phénomènes de thixotropie, on a 

voulu étudier l'influence de "l'histoire du matériau" sur les mesures obtenues. De plus, on s'est 

aperçu que le chargement du matériau avait une influence sur la réponse du matériau (seul le 

"crémeux" a été considéré dans ces expériences). Ainsi, par exemple, on a observé que suite à 

une expérience de cisaillement oscillatoire, le matériau pouvait retrouver ses niveaux initiaux de 

viscosité si les plateaux étaient abaissés de quelques micromètres. Pour mettre en évidence ces 

phénomènes, on a réalisé une expérience, présentée à la figure 5.2, au cours de laquelle un 

balayage en déformation (yo variant de 10" à 1) à pulsation w6,28  rad/s a été reproduit quatre 

fois sur le même échantillon. La première expérience a été réalisée sur l'échantillon après 

chargement, pour une taille bentrefer de 1,4 mm. La deuxième expérience a été effectuée 

immédiatement après la Ière expkrience avec la même taille de Ifentrefer. Puis, le plateau 

supérieur a été abaissé jusqu'à ce que l'espacement entre les deux plateaux atteigne 1,l mm et le 

balayage a été effectue deux fois l'une a la suite de l'autre (expériences 3 et 4). D'après les 

courbes obtenues (figure U), le "crémeux" ne présente pas de zone linéaire pour les amplitudes 

de déformation considérées. L'objet de ce paragraphe étant l'étude de phénomènes temporels et 

notamment l'influence d'expériences précédentes sur la réponse du matériau lors d'un test donné, 

nous nous limiterons ici à une brève description des courbes obtenues (des courbes semblables 

seront étudiées plus en détail dans le paragraphe 5.4). On se contentera donc d'observer que les 

modules décroissent puis réaugmentent avec l'amplitude de déformation y*, l'amplitude de 

déformation pour laquelle se produit cette remontée variant suivant t'expérience. Toutefois, la 

série d'expériences de la figure 5.2 appellent plusieurs remarques ayant trait à l'évolution 

temporelle du matériau. Tout d'abord, on remarque que les courbes se superposent deux à deux. 

Ainsi, les courbes obtenues lors de la Ière et la 3ème (désignées par la suite comme Ière série 

d'expériences) et de la 2ème et la 4ème expériences (2ème série d'expériences) se superposent- 

elles (l'écart relatif moyen au cours du balayage entre les courbes est de 18% pour les courbes 1- 

3 et de 25% pour les courbes 2-4). Ensuite, on note que les viscosités obtenues lors des 

expériences 2 et 4 (menées après les expériences 1 et 3) sont inférieures à celles obtenues lors 

des expériences 1 et 3, et que le minimum des modules intervient pour des déformations plus 

faibles (de l'ordre de O,I) Ion de la seconde série d'expériences que lors de la première série 

d'expériences. Enfin, les courbes des 4 expériences se rejoignent pour les plus hautes amplitudes 



de déformation (de i'ordre de 1). Ces phénomènes peuvent être expliqués si l'on considère que 

les deux séries d'expériences reflètent deux états de stnicture différents du matériau. La première 

série correspondrait à un état plus structuré de viscosité plus élevé, alon que la seconde série 

correspondrait à un état moins structuré (les expériences dans cette série ont lieu après un 

premier balayage). 

10' 

Figure 5.2: Expériences successives de balayage en déformation (10~~-1) à pulsation 

imposée ( ~ 6 2 8  radk), menées sur du "crémeux" (ARES, plateaux rugueux). Le plateau 

supérieur est abaissé de 1,4 B 1,l mm entre la 2ème et In 3ème expérience. 

On porte dans la figure 5.3 le rapport de l'amplitude de la 3ème harmonique à celle de la lère 

harmonique du signal enregistré pour la lère et Zème expérience. On observe un phénomène 

intéressant: les courbes se superposent. Notamment, le maximum du rapport des amplitudes 

intervient à In même amplitude de déformation, ce qui n'est pas le cas pour le minimum des 

modules. Cette observation indique que la déformation est un paramètre important pour l'analyse 

harmonique, plus que "l'histoire" du matériau et son niveau de viscosité. 



Figure 5.3: Rapport de l'amplitude de la 3ème harmonique à celle de la lère harmonique 

pour les deux balayages successifs de la figure 5.2 en fonction de l'amplitude de 

déformation yo, à ~ 6 2 8  ndls (ARES, plateaux rugueux). 

5.2.3 Expériences à contrainte imposée 

Pour valider les observations faites précédemment sur l'effet d'un chargement, on a mené des 

expériences sur un rhéomètre à contninte imposée (CSM) fournissant de plus les signaux 

enregistres de déformation au cours du temps, ce qui  permet de décider si la réponse du matériau 

est linéaire ou non. La série d'expériences présentée à la figure 5.4 a donc consisté en 4 

expériences menées successivement, à une pulsation de 628 rads. On commence tout d'abord 

par imposer une contrainte de 30 Pa pendant 100 s (expérience 1). A la fin de cette expérience, la 

viscosité complexe s'établit aux environs de 4000 Pa.s. Puis, on applique pendant 200 s une 

contrainte plus importante de 75 Pa (expérience 2, viscosité complexe finale de 300 Pa.s). 

Ensuite, on applique une contninte de 30 Pa pendant 40s (expérience 3, viscosité compIexe 

finale de 30 Pa.s). Enfin, l'espacement entre les pIaques parallèles est ramené de 1,2 mm à 0,8 

mm et une dernière expérience (expérience 4) est menée a 40 Pa. La viscosité complexe a la fn 

de ce test vaut dors 2700 Pa.s. 
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Figure 5.4: Expériences successives à contrainte imposée en régime oscillatoire à contrainte 

imposée (CSM), à une pulsation &J8 radfs, menées sur du "cdmeux". Le plateau 

supérieur est abaissé de 13 ii 0,s mm entre In 2ème et la 3ème expérience. 

Les mêmes conclusions que pour les expériences précédentes à déformation imposée peuvent 

être tirées de ces expériences. Tout d'abord, on peut faire chuter fortement la viscosité en 

appliquant une contrainte sufisamment importante (75 Pa ici). Ensuite, Fabaissement des 

plateaux fait retrouver au matériau ses niveaux de viscosité initiaux. Afin de décider si la 

réponse était linéaire ou non. les signaux de déformation ont été enregistres pour les expériences 

décrites ci-dessus (applications successives de contrainte à une pulsation de 6,28 rads) et on a 

porté les résultats sous forme de courbes de Lissajous représentant la déformation enregistrée au 

cours du temps en fonction de la contrainte appliquée (les signaux de déformation et de 

contrainte ont été normalisés). On rappelle qu'une réponse viscoélastique linéaire du matériau 

fournit une ellipse. Pour des réponses non-linéaires, pour lesquelles des harmoniques supérieures 

interviennent dans le sipal de déformation, la courbe de Lissajous s'éloigne de l'ellipse, cet écart 

pouvant être pris comme indice de non-linéarité. Les signaux obtenus dans notre cas et les 

courbes de Lissajous correspondantes sont particulièrement instructives et montrent la présence 

de réponses non linéaires. Ainsi, la première courbe de Lissajous (figure 5.5) est obtenue pour 

l'expérience I (contrainte appliquée de 30 Pa). Cette courbe correspond à une amplitude de la 

déformation enregistrée de I ,2  IO-). La courbe de Lissajous est une ellipse, indiquant une 



réponse linéaire. La deuxième courbe de Lissajous présentée ici (figure 5.6) - et qui correspond 

à la réponse du matériau obtenue à la fin de la deuxième expérience (contrainte oscillatoire 

d'amplitude 75 Pa et de pulsation 6,28 rads imposée pendant 200 s, l'amplitude de déformation 

vaut alors 4 IO**) montre que la réponse du matériau n'est plus linéaire (fort écart par rapport a 

une forme elliptique). La troisième courbe de Lissajous présentée à la figure 5.7 correspond 

quant a elle a la réponse obtenue a la tin de la troisième expérience ( ~ ~ 3 0  Pa et ~ ~ 1 . 8  10"). Là 

encore, la réponse n'est pas linéaire. Enfin, la dernière courbe de Lissajous (figure 5.8) illustre la 

réponse du matériau après que l'espacement entre les plateaux ait été réduit de 1,2 à 0.8 mm. 

L'amplitude de la contrainte appliquée est alon de 40 Pa (les déformations enregistrées lors 

d'une expérience menée à 30 Pa ne donnaient pas de signal "clairft, on a donc choisi Ion de cette 

expérience une contrainte légèrement plus élevée, soit o d 0  Pa), i'amplitude de la déformation 

vaut 2.4 10". De nouveau. comme à la figure 5.5, la réponse du matériau est linéaire. d'après les 

courbes de Lissajous. L'allure des courbes de Lissajous nous renseignent sur les critères 

d'obtention d'un signal linéaire. Ainsi, d'après les figures 5.5 à 5.8, i'amplitude y" de la 

déformation semble déterminer le type de réponse obtenu (linéaire ou non). Des amplitudes de 

déformation de 2.4 10" semblent encore fournir des réponses linéaires. II  est à noter que d'après 

la figure 5.3, cette amplitude de déformation correspond a un rapport des amplitudes des deux 

premières harmoniques impaires aux environs de 1v2. Le signal de déformation obtenu pour la 

mesure de la figure 5.6 est présenté à la figure 5.9, en même temps que le signal reconstruit à 

partir de la seule premikre harmonique. L'allure du signal de déformation enregistré est 

significative et l'on observe un aplatissement de ce dernier aux plus hautes valeurs de la 

déformation. Plusieurs causes peuvent être a l'origine de ce phénomène. Citons tout d'abord le 

glissement qui peut amener une réponse non linéaire (Yoshimura et Prud'homme, 1988, 

Hatzikiriakos et Dealy, 199 1, Graham, 1995). Une autre source de phénomènes non linéaires 

peut être la présence d'une contrainte seuil et ainsi, plusieurs auteurs (Yoshimura et Prud'homme. 

1987, Nguyen et Boger, 1992) ont observés des signaux de contrainte écrêtés lors d'expériences 

menées a déformarion imposée pour des mesures sur des fluides à seuil. Ces auteurs expliquent 

que l'aplatissement du signal à partir d'une certaine contrainte par i'apparition de l'écoulement, 

alors que la première partie de la courbe (contrainte inferieure à la contrainte seuil) traduirait un 

comportement élastique du matériau, en accord avec les idées dOldroyd (Oldroyd, 1947). 11 

aunit été intéressant dans notre cas de disposer des signaux bruts de la contrainte Ion 

d'expériences effectuées sur l'ARES pour compléter cette étude. 



Figure 5.5: Figure de Lissajous pour une expérience à contrainte imposée (JO Pa), à 

pulsation w638 n d l s ,  menées sur l'appareil CSM avec plateaux rugueux. La contrainte 

et la déformation (amplitude yp1,2  IO*^) ont été normalisbes. 

Figure 5.6: Figure de Lissajous pour une expérience à contrainte imposée (75 Pa), à 

pulsation -6 J8 rad/s, menées sur l'appareil CSM avec plateaux rugueux. La contrainte 

et la déformation (amplitude y& 10-4 ont été normalisées. 



Figure 5.7: Figure de Lissajous pour une expérience B contrainte imposée (30 Pa), à 

pulsation w 6  J8 radis, menées sur l'appareil CSM. La contrainte et la déformation 

(amplitude y ~ 1 , 8  10") ont été normalisées. 

Figure 5. 8: Figure de Lissajous pour une expérience à contrainte imposée (40 Pa), à 

pulsation 6 J8 nd/s, menées sur l'appareil CSM. La contrainte et la déformation 

(amplitude yp2,4 103 ont été normalisées. 



Figure 5.9: Ecart entre le signal enregistré (op75 Pa, yr=,04, &,28 rad/s) pour le type 

"crémeux" sur le CSM (plateaux rugueux) et le signal reconstitué à partir de la seule lère 

harmonique. (temps et déformation en unités arbitraires). 

Pour caractériser la non linéarité de la réponse du matériau, on a décomposé le signal de 

déformation enregistré à une amplitude de contrainte de 75 Pa (figure 5.6) en série de Fourier. 

Les amplitudes des diverses harmoniques normalisées par rapport à la première harmonique sont 

présentées à la figure 5.10. En accord avec les prédictions théoriques (Christensen, 1982) et les 

résultats de certains nuteun (Onogi et al., 1970, Komatsu, 1973), dans la décomposition de 

Fourier, seules les harmoniques impaires sont présentes. La forte non linéarité de la réponse du 

matériau est évidente d'après la figure 5.10. 
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Figure 5.10: Amplitudes des diverses harmoniques normalisées par rapport a la 

fondamentale pour le signal de déformation enregistré lors de l'expérience de la figure 5.6 

(y& IO", 0 ~ 7 5  Pa). 

5.2.4 Reprise de structure 

Pour essayer de comprendre l'évolution de structure qui a lieu entre le moment ou le produit est 

versé dans des pots sur le site de production et le moment où il atteint son état "commercial" de 

solide mou, on a soumis un échantillon sorti de la ligne de production à une très faible amplitude 

de déformation ( y p 5  IO") à une pulsation de 6,28 nd/s pendant 22 heures, sur le rhéomètre 

ARES muni de plateaux rugueux. II s'est écoulé 40 minutes entre le moment ou ItéchantiIlon a 

été prélevé de la ligne de production et le moment ou le test a été commencé. 

Les résultats de ce test sont présentés à la figure 5.1 1 .  L'apparente discontinuité dans les mesures 

aux environs de 2 1 O" s est due à une erreur de manipulation. Le test a donc été recommencé à ce 

moment et les courbes raccordées, par simple changement de Pongine des temps sur la seconde 

courbe. On observe sur les 1000 premières secondes (soit un peu plus de 15 minutes) une légère 

chute des modules (plus prononcée pour le module visqueux que pour le module élastique), 

suivie par une forte augmentation de ces derniers (reprise de structure) pour des temps plus 

longs. Les droites en représentation Iog/log indiquent une loi de puissance pour l'évolution 

temporelle des modules. Ainsi, pour le module élastique, on calcule des exposants valant 



respectivement 0,2 et 0,4 pour les première (pour des temps compris entre 10) s et 2 lo4 s) et 

deuxième (pour des temps supérieurs à 2 104 s) parties de la courbe. La rupture de pente 

observée à partir de 2 1oJ s est très certainement due à la reprise du test. Au cours de cette 

expérience, le rapport de l'amplitude de la 3ème harmonique a la lère harmonique sur toute la 

durée du test est au maximum de 8%. 

temps (s) 

Figure 5.11: Reprise de structure d'un échantillon prélevé en sortie de la ligne de 

production (déformation imposée d'amplitude y , S  1 0 ~  a pulsation &JI radls, ARES, 

plateaux rugueux, T=23,J°C). 

Les figures 5.12 et 5.13 quant à elles présentent les résultats d'une reprise de structure sur 12 

heures (amplitude de déformation y e 5  10" à une pulsation de 6.28 rack) aprés un 

précisaillement de l'échantillon (200s à une amplitude de déformation de y ~ 0 , 2  à une pulsation 

de 6,28 rad/s). Là encore, une reprise de structure de type exponentiel est observée. Et ces 

expériences rappellent des fluides thixotropes dont la viscosité chute au cours du temps sous 

I'effet d'un cisdlement, pour réaugmenter une fois le cisaillement arrêté, On note qu'au cours de 

cette reprise de structure, le rapport de i'amplitude de la 3ème harmonique à la lère harmonique 

est relativement constante, ayant pour valeur moyenne 1 1% et comme valeur maximale 13%, ce 

à quoi on s'attendait, i'amplitude de déformation yo étant constante. 
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Figure 5.12: Repnse de structure d'un échantillon après précisaillement (déformation 

imposée d'amplitude y& 104, à pulsation uF6 J8 rad/s). Le précisaillement a consisté à 

imposer une déformation d'amplitude yd,2 à uF6 J8 radls pendant 200 S. 

2 9 x 1 6  3.OxtD 3.1x1ûJ 3.2~16 3 . 3 1 6  3 . 4 ~ 1 6  3 .516 3.6~101 
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Figure 5.13: Mise en évidence d'irrégularités dans I'Qoulement dans la figure 5.12 

(agrandissement 5 103 s). 

On notera toutefois pour les courbes des figures 5.12 et 5.13 un phénomène particulier. En effet, 

à partir d'une vingtaine de minutes, les courbes présentent des aspects en "dents de scien. A ce 

titre, la figure 5.13 qui est en fait un "zoom" de la figure précédente en- 3 1o3 s et 3,5 103 s 



illustre ce phénomène. Les écarts relatifs entre le "haut" et le "bas" des pics est de l'ordre de 

10%. Ce phénomène est d'autant plus intéressant qu'il semble se produire à intervalles de temps 

réguliers. A ce stade, il ne faut pas exclure l'hypothèse de glissement. Les pics seraient alors des 

endroits où le fluide adhèrerait mieux aux parois, et présenterait une plus grande résistance à 

t'écoulement, et les zones "plates" des zones pour lesquelles ce glissement se manifesterait. 

5.3 Recherche de zone linéaire 

Une des premières choses a considérer en régime oscillatoire est la présence d'une zone linéaire 

pour les fréquences considérées. La zone linéaire d'un matériau est la plage de valeurs 

(déformation ou contrainte suivant le type de tests ) où les fonctions rhéologiques (modules 

complexes G', G" et G*, viscosité complexe q*) sont constantes, indépendamment de la 

déformation (ou contrainte) imposée par l'appareil de mesure. Le fait que les modules soient 

constants indépendamment de l'amplitude de déformation (ou de contrainte) appliquée est signe 

que la structure du matériau n'est pas altérée au cours de la mesure (Carreau et al., 1997). Dans 

un certain sens, les mesures dans la zone linéaire s'effectuent à "structure" constante. 

De fason classique, la recherche d'une zone linéaire s'effectue à partir de balayages en 

déformation. ii une pulsation donnée. Or, les expériences précédentes ont mis en lumière des 

phénomènes temporels au sein du matériau. II est donc nécessaire de définir un état de référence 

qui sera utilisé pour ces tests. L'état de référence est généralement obtenu par un précisaillement 

appliqué au matériau. Dans notre cas, il a été mis en évidence que le chargement (ou le fait 

d'abaisser les plateaux d'une centaine de micromètres) produit un état reproductible du matériau 

(à ce sujet, on renvoie le lecteur aux expériences des figures 5.2 et 5.4). On peut donc adopter cet 

état comme Ctat de référence. Ainsi, les tests présentés ci-après ont-ils été effectués après 

chargement de l'échantillon, avec une bonne reproductibilité. Pour tester la reproductibilité dune 

expérience, on procède a plusieurs expériences successives sur le même échantillon, en abaissant 

le plateau supérieur de quelques micromètres entre chaque expérience et on mesure les écarts 

relatifs entre les expériences. Dans le cas des expériences présentées ci-après, l'écart relatif est 

toujours inférieur à 20%. 

Des balayages en déformation sont présentées aux figures 5.14 ("crémeuxn et " 100% arachides" 

à une pulsation de 6,28 nd/s) et 5.1 5 ("crémeux" à 6,28 10'~  racüs). Etant données les très faibles 

amplitudes de déformation appliquées dans ces tests (In première amplitude de déformation 



appliquée au "crémeux" dans le balayage de la figure 5.14 est de 5 !O"), on doit s'assurer de 

capter pour toutes ces mesures des couples supérieurs à la sensibilité de l'appareil (soit 0,02 g.cm 

avec la tête de mesure utilisée). Ainsi, les mesures pour le "crémeux" ont pu être menées pour 

des amplitudes de déformation aussi faibles que 5 105 (le couple enregistre vaut alors 0,028 

g-cm) tandis que pour le "100% arachides", Pamplitude de déformation minimale testée fut de 

IO-' (le " 100% arachides", de viscosité moins élevée que le "crémeux" fournit à des couples plus 

faibles pour une déformation donnée). 

D'après Ies expériences de Ia figure 5.14, on n'observe pas a une pulsation w6,28 rads de zone 

linéaire pour les deux types de beurre d'arachides étudiés. La figure 5.1 5 quant à elle présente un 

balayage en déformation effectué pour du "crémeux", à une pulsation de 6.28 W3 rads. 

Généralement, on observe un élargissement de la zone linéaire aux plus basses fréquences et ici, 

on peut considérer qu'une zone linéaire existe pour des amplitudes de déformation inférieures à 

3 1 oJ. Là encore, on s'assure d'enregistrer des couples supérieurs à la sensibilité de l'appareil (le 

couple enregistré pour le premier point est de 0,023 gxm). 

Figure 5.14: Balayages en déformation ("crémeux" et "100% arachides") A pulsation 

imposée (&J8 radis), menés sur l'appareil ARES avec des plateaux rugueux. 
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Figure 5.15: Balayage en déformation ("crémeux") à pulsation imposée ( ~ 6 2 8  10' rads), 

mené sur l'appareil ARES avec des plateaux rugueux. 

En conclusion. on peut dire que les matériaux présentent des zones linéaires très peu étendues: 

l'amplitude de déformation maximale fournissant une réponse linéaire du "crémeux" vaut 5 1 O". 

et ce pour une pulsation de 6,28 10" rads. Le " 100% arachides" ne présente pas quant à lui de 

zone linéaire (expérimentalement accessible) à une pulsation de 6,28 rad/s. Le fait que les 

suspensions concentrées présentent des zones linéaires très étroites ou inaccessibles 

expérimentalement du fait des limitations des appareils de mesure est un fait connu alors qu'il 

n'est pas rare d'observer pour des polymères des réponses linéaires jusqu'a des amplitudes de 

déformation de 1 ( C m a u  et al., 1997). A titre d'exemple, on peut citer les résultats d'Yzique1 et 

al. (Yziquel, 1999a) qui dans le cas de suspensions de particules de silice dans une huile de 

paraffine a mis en évidence une zone linéaire pour des amplitudes inférieures ii 3 10" (les 

particules de silice de diamètre moyen 12 nrn avaient été rendues hydrophobes par 

remplacement de groupements silanol par des groupements méthyle au cours de I'hydrolyse). 

5.4 Étude des courbes obtenues lors de balayages en déformation 

Les courbes obtenues Ion des balayages en déformation appellent plusieurs remarques. Tout 

d'abord, l'absence de zone linéaire signifie que la structure du matériau est modifiée au cours des 



mesures. Cette modification de structure est loin d'être négligeable et au cours des tests, on 

observe des écarts d'un facteur 100 entre les valeurs mtiximales et minimales des modules 

(figure 5.1). 

Les valeurs obtenues pour les modules élastiques et visqueux sont supérieures dans le cas du 

"crémeux", mettant en lumière l'effet du stabilisant qui contribue à rendre le matériau plus 

"solide". II  est P iiotrr toutefois qu'une structure existe mSme au sein de la suspension non 

stabilisée, comme en témoigne l'évolution des modules au cours du balayage en déformation, 

confirmant l'hypothèse d'une suspension de particules interactives. 

La nature des deux suspensions est différente toutefois. L'importance relative des 

comportements visqueux et élastiques peut être exprimée par la donnée de l'angle de perte d; 

dont la tangente est égale au rapport Gtt/G' (cf. chapitre 2). A titre d'exemple, un angle de perte 

&O0 caractérise un matériau parfaitement élastique, 690' un matériau parfaitement visqueux, et 

la valeur &SO un matériau dont les deux modules (élastique et visqueux) ont même valeur. 

L'évolution de l'angle de perte 6au cours d'un balayage en déformation à une pulsation de 628 

rad/s est représentée a la figure 5.16 pour les deux types. 

lu= 14' 10'  1s 

To 

Figure 5.1 6: Comparaison de I'évoiution de l'angle 8 0  avec l'amplitude de déformation y, 

pour les deux types "100% arachides" et "crémeux" à une pulsation de 6 JS radfs (ARES, 

plateaux rugueux). 



Cene figure illustre les différences entre les deux types. Ainsi, le module de perte est supérieur 

au module élastique pour Ie "100% arachides", sauf a w  faibles déformations (yo<0,003), alors 

que pour le "crémeux", le module élastique est supérieur au module de perte, sauf pour de hautes 

amplitudes, de I'ordre de 1. Le caractère plus "élastique" du "crémeux" s'explique si l'on 

considère que rajout de stabilisant crée une structure plus forte au sein du matériau. Malgré cette 

ditfërence, les courbes obtenues pour les deux types sont d'allure semblable et l'on observe une 

décroissance des modules dans un premier temps, suivie d'une augmentation débutant pour des 

valeurs de l'ampiitude de déformation de l'ordre de 0,3. On note que si l'augmentation des 

modules est simultanée pour les modules élastique et visqueux dans le cas du "crémeux", dans le 

cas du " 100% arachides", le module élastique commence à augmenter avant le module visqueux. 

De tels comportements pour des suspensions concentrées ont déjà été observés par Ie passé 

(Lavoie, 1995, Cotton, 1998, Yziquel et al., 1999b). La remontée des modules fut attribuée a 

l'induction par cisaillement d'une structure plus rigide. 

Des courbes semblables en balayage en déformation ont été obtenues par Miller et al. (Miller et 

al.. 1991) pour des combustibles solides qui sont des suspensions très concentrées (les frictions 

volumiques de solides atteignant 76,5%) de perchlorate d'ammoniac et d'aluminium. 

L'explication de ces auteun reprend une étude sur le phénomène de rhéoépaississement 

(Hoffman, 1974) dans laquelle l'apparition de rhéoépaississement est relié i une transition au 

sein de la suspension, d'un état structuré a un état moins stntcturé dans lequel le mouvement 

relatif des particules est plus difficile. Ainsi. suivant ces auteurs, la diminution observée dans la 

première partie de la courbe est-elle liée à la création d'une structure plus ordonnée, dans 

laquelle le mouvement relatif des particules est favorisé. L'augmentation de la viscosité à partir 

d'une certaine valeur de l'amplitude de déformation correspondrait alors à l'apparition d'une 

nouvelle structure où le mouvement relatif des particules est plus difficile. 

On peut citer aussi avec Ackerson (Ackerson, 1990) les travaux de Scott et al. (Scott et al., 1964) 

sur les effets d'un cisaillement oscillatoire sur un système de sphères dures. Dans leurs travaux, 

Scott et al. mirent en évidence ileffet de l'amplitude de cisaillement appliqué sur &, la fraction 

volumique maximale qui est fonction de la répartition des particules mais aussi de la nature de 

I'empilernent des sphères au sein de la suspension. Ainsi, les auteurs observèrent qu'en versant 

des billes dans un récipient, & s'établit à une valeur de 0,637. Puis, les auteurs étudièrent I'effet 

d'un cisailIement oscillatoire sur &. Leun conclusions furent que pour des amplitudes de 

cisaillement yo inférieures à 0,5 ou supérieures à 1,5, & restait constant, alors que pou. une 



amplitude y0 de déformation égale à 1, au bout de 100 oscillations, q&, augmentait jusqu'à 0.66. 

Ainsi, une amplitude d'oscillation de l'ordre de 1 appliquée au matériau permet aux particules de 

s'organiser en une structure plus compacte, tandis que pour de trop faibles valeurs de y ,  le 

mouvement n'est pas assez important pour mener à une réorganisation des particules et que des 

amplitudes trop importantes empêchent toute structure de se créer. Une telle approche peut 

expliquer les phénomènes observés. Ainsi, dans le cas de la figure 5.14, pour des amplitudes de 

déformation y0 infçrieures à 0,3, les particules s'organisent dans une structure plus compacte, 

augmentant ainsi $,,,, et ainsi diminuant la viscosité. A des amplitudes de déformation 

supérieures. les particules sont "délogées" de I'emplacement qu'elles occupaient dans h stmcture 

compacte, le tout résultant en une structure moins dense, de #,,, plus faible et donc, de viscosité 

plus élevée. 

La figure 5.17 présente l'évolution au cours du balayage en déformation à 6.28 radfs du rapport 

des amplitudes de la Ière et 3ème harmonique pour le "crémeux" et le "100% arachides". Les 

valeurs obtenues indiquent un fort comportement non linéaire. En effet, d'après la figure 5.17, on 

voit que pour les deux types étudiés, pour des amplitudes de déformation aux environ de O,Ol, le 

rapport des deux premières amplitudes impaires se situe aux environs de 0,I - ce qui constitue 

déjà un fort écart par rapport à un comportement linéaire. On note que ces résultats confirment 

ceux de la figure 5.1, selon lesquels pour une amplitude de déformation de 0.05, le "crémeuxn a 

un rapport d'amplitude des deux premières harmoniques impaires supérieur au " 100% 

arachides". 

On peut s'interroger sur i'effet de la pulsation sur le rapport des amplitudes et il semblerait au vu 

des expériences effectuées à 6,28 IO-' nd/s que la non linéarité soit atténuée à de basses 

fréquences. Ainsi, pour le "crémeux", ce rapport peut atteindre 0,39 lors du balayage à 6.28 

rads, alon que ce rapport n'excède pas 0.17 pour une pulsation de 6,28 10" rads. 

Le caractère fortement non linéaire des réponses enregistrées devra être gardé à l'esprit lors des 

discussions sur la nature des changements au sein du matériau. Toutefois, les variations 

observées au cours du balayage en déformation ne sont pas un artefact de mesure mais traduisent 

bien les variations de couple enregistrées par L'appareil. 
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Figure 5.17: Ftapport de l'amplitude de la 3ème harmonique à celle de la Ière harmonique 

pour les deux types "100% arachides" et "crémeux" en fonction de l'amplitude de 

déformation yo, 5 C L F ~  J 8  rad/s (ARES, plateaux rugueux). 

Une approche reste toutefois valide, rnème pour des comportements non linéaires: l'approche 

énergétique. Cette approche fut adoptée notamment par Yziquel et al. (Yziquel et al., 1999% 

1999b) dans ses tnvaux sur les suspensions de silice et est basée sur la signification physique du 

module de perte G". En effet, G" reflète le canctère visqueux du matériau et peut être relié a 

l'énergie EJ dissipée par unité de volume (en ~ / r n ~ )  au sein du matériau au cours d'un cycle par la 

formule suivante (yo est l'amplitude de la déformation appliquée): 

qde 

La formule précédente est valable dans tous les cas, que la réponse du matériau soit linéaire ou 

non (Onogi et al., 1970, Ganeriwala et Rotz, 1987, Yziquel, 1999a et 1999b). La signification 

physique de cette formule est que ['aire de la courbe de Lissajous représentant la contrainte en 

fonction de la déformation sur un cycle est égale à la dissipation d'énergie au sein du matériau. 

Notons de plus que, dans la zone linéaire, G" est constant et I'énergie dissipée se comporte 

comme le carré de l'amplitude de déformation appliquée. 

On a ainsi calculé pour les balayages en déformation à 6,28 rads I'énergie dissipée par unité de 

volume pour le "crémeux" et le "100% arachides". Le résultat est présenté à la figure 5.18 (Ed est 



l'énergie dissipée au coun d'un cycle, en ~lrn'). On remarque que pour les deux courbes, la pente 

(en représentation log-log) est variable au cours du balayage en déformation. Ainsi, pour des 

faibles amplitudes de déformation, la pente (en représentation loflog) est voisine de 2, elle 

diminue pour des amplitudes intermédiaires (0.01-0,l) et augmente à partir de déformations de 

l'ordre de 0,3, correspondant à la remonté des modules observé précédemment (cf. figure 5.14). 

Cos observations sont 6 comparer celles JYriquel et al. (Yziquel et al., 1999a) qui ont observé 

une pente constante au cours du balayage en déformation pour des suspensions colloidales de 

fumées de silice. Les produits étudiés sont donc - suivant l'amplitude de déformation appliquée - 
plus (pente supérieure à 2) ou moins (pente inférieure à 2) dissipatifs qu'un matériau linéaire. II 

semble donc que les modifications de structure s'accompagnent de modifications de la façon 

dont l'énergie est dissipée. Cette approche énergétique confirme que les variations de modules 

enregistrées dans la figure 5.14 ne sont pas des artefacts de mesure dus au fait que l'on ne 

considère que la première harmonique, mais correspondent bien à des modifications au sein du 

matériau. 

Figure 5.18: Evolution de l'énergie dissipée ru coun d'un cycle El en fonction de 

l'amplitude de déformation y* (ARES, plateaux rugueux) pour les deux types "100% 

arachides" et "crémeux" (&,28 radh). 



5.5 Balayage en fréquence 

Des balayages en fréquence ont été menés en vue d'étudier la dépendance des modules et de la 

viscosité complexe en fonction de la pulsation. La figure 5.19 présente les résuItats d'un 

balayage en fréquence à une amplitude de déformation imposée de 0,01. 

Figure 5.19: Evolution des modules G' et G" et de fa viscosité complexe r7* du "crémeux" 

en fonction de la puIsation, i amplitude de déformation y&,01 (ARES, plateaux rugueux). 

Cette courbe appelie plusieurs remarques. Tout d'abord, on n'observe pas de fortes variations des 

modules avec la pulsation, contrairement aux courbes obtenues dans le cas de polymères, pour 

lesquels pour les basses fréquences, G" et augmente comme a, et G' (inférieur à G") comme a? 

(Ferry, 1980). Le comportement obtenu est caractéristique d'un solide, pour lequel les modules 

sont indépendants de la pulsation. De tels plateaux ont déjà été rapportés dans la Iittérature pour 

des suspensions stabilisées par stabilisation stérique (Frith et al., 1990) ou électrostatique 

(Peeello et al., 1994) pour des fractions volumiques efficaces 4g ((fraction volumique prenant en 

compte le volume des particules et des couches de stabilisant - stabilisation stérique - ou d'ions - 
stabilisation ionique - autour de  ces dernières, cf. chapitre 1) sufisamment éIevées et traduisent 

le fait que les fréquences de relaxation du matériau deviennent inférieures aux fiequences 

expérimentalement accessibles. Enfin, certains auteurs (Nguyen et Boger, 1992) relient 



l'existence d'un plateau du module élastique à basses fréquences à celle d'une contrainte seuil (le 

"crémeux" est un fluide i seuil, cf. chapitre 4). 

5.6 Effet du stabilisant et du sel sur la rhéologie du produit 

Le " 100% arachides" est une suspension instable. Ainsi, dans un pot de " 100% arachides" laissé 

suffisamment longtemps au repos, la séparation des phases est apparente, et de l'huile commence 

à surnager sur le haut du pot. Cest pour prévenir cette séparation naturelle qu'un stabilisant, de 

l'huile de coton, est ajoutée au "100% arachides". C'est par l'ajout de ce stabilisant et d'autres 

produits (sel, sucre) que l'on obtient le "crémeux", le type plus particulièrement étudié ici - bien 

qu'industriellement, le "crémeux" ne soit pas à proprement parler obtenu à partir de "100% 

arachides" (tous les ingrédients sont en fait ajoutés les uns aux autres). 

On a déjà pu comparer certaines propriétés rhéologiques du "crémeux" et du " 100% arachides", 

notamment la viscosité apparente (cf. chapitre 3) et les modules complexes (chapitre 5). On a 

voulu pousser plus loin et étudier l'influence du stabilisant sur la rhéologie du produit. Pour celà, 

on a effectué plusieurs mélanges en ajoutant du stabilisant (huile végétale solide) - fourni par la 

société commerciale productrice du beurre d'arachides étudié - à du "100% arachides", et ce, à 

différentes concentrations. Les mélanges ont été réalisés sur le mélangeur Brabender, suivant la 

procédure suivante: la quantité désirée de "100% arachides" est introduite dans le mélangeur 

initialement préchauffé à 50° C. On laisse le "100% arachides" tourner dans le mélangeur à 50 

rpm pendant 2 minutes. Puis, on ajoute la quantité désirée de stabilisant (sous forme solide). Une 

fois le stabilisant incorporé et les morceaux solides de stabilisant fondus, la vitesse est 

augmentée à 100 rpm. On laisse le mélangeur tourner pendant 5 minutes, puis le produit liquide 

est ensuite récupéré. On laisse ensuite reposer l'échantillon au fioid. On fabrique ainsi plusieurs 

mélanges, pour les hctions massiques suivantes: 5%, 7%, IO%, 15%, 20%, et finalement 30%, 

à partir de " 100% arachides". Ces mélanges sont ensuite testés sur le rhéomètre à déformation 

imposée ARES, par un balayage en déformation à une pulsation de 6,28 rad/s. Et ces courbes 

sont ensuite comparées 4 la courbe obtenue pour le "crérnei~u". Les résultats sont portés dans la 

figure 570 ("100% anchides", "crémeux", et concentrations massiques de stabilisant de 5, 7, 15 

et 30%). On remarque que le module élastique G' croît avec l'ajout de stabilisant et que la courbe 

obtenue pour le 7% en masse de stabilisant se superpose avec celle obtenue pour le "crémeuxn. 

Le fait que l'on ait quasiment superposition des courbes montre que les autres composants ont 



peu d'influence sur les propriétés rhéologiques du "crémeux". On note aussi que la remontée des 

modules pour des amplitudes de déformation sufisamment importantes ne semble plus se 

manifester pour des concentrations en stabilisant supérieures à 15%. L'augmentation du module 

élastique avec la concentration de stabilisant était prévisible. Toutefois, une étude plus 

approfondie des mélanges de la figure 5.20 nécessiterait la connaissance non pas des 

concentrations massiques en stabiiisans, mais plutot de la fracrion volumique efficace pour 

chacun des mélanges considérés. 

Figure 5.20: Expériences de balayage en déformation à pulsation w=6 J8 rad/s menées sur 

l'ARES (plateaux rugueux) pour diverses concentrations massiques de stabilisant (les 

pourcentages représentent la concentration massique de stabilisant du matériau). 

D'autres mélanges ont été obtenus, cette fois-ci par ajout de sel au " 100% arachides". Ainsi deux 

mélanges sont réalisés, à diverses concentrations massiques de sel (10% massique et 1000 ppm 

massique). On remarque que le milieu suspensif étant non aqueux, on ne s'attend pas à ce que 

l'ajout d'un sel modifie de façon très importante les valeurs de viscosité du matériau. Les 

résultats présentés dans la figure 520 montrent que comparé au stabilisant, le sel a moins 

d'influence sur la rhéologie du produit et on n'atteint pas par ajout de sel les niveaux de modules 

élastiques obtenus par ajout de stabilisant. Citons tout de même comme effets I'apparition d'une 

zone linéaire et l'abaissement de Io valeur du module élastique. 



Figure 5.21: Expériences de balayage en déformation a pulsation ~ 6 J 8  radh menées sur 

l'ARES (plateaux rugueux) pour diverses concentrations massiques de sel (les 

pourcentages représentent les concentrations massiques en sel). 

On retiendra l'effet déterminant du stabilisant sur la rhéologie du produit. II a ainsi été montré 

que le stabilisant, en plus de prévenir la séparation, modifie fortement la rhéologie des 

suspensions. 

5.9 Conclusion 

Le régime oscillatoire a pen i s  d'illustrer le caractère non linéaire des suspensions étudiées. 

Ainsi, aucune zone linéaire n'a été identifiée tant pour le "crémeux" que pour le "100% 

arachides'' à une pulsation de 6,28 nus. De plus, la décomposition en série de Fourier de 

signaux de déformation obtenus sur le CSM dans le cas du "crémeux" a montré t'absence 

d'harmoniques paires dans le signal en accord avec la théorie (Christensen, 1982) et des résultats 

expérimentaux obtenus précédemment sur des matériaux non linéaires (Onogi et al., 1970 et 

Komatsu et al., 1973). A l'aide de courbes de Lissajous, on a démontré que des réponses 

linéaires pouvaient être obtenues pour du "crémeux" pour des amplitudes de déformation allant 

jusqu'à 2 lo5. Des phénom5nes de destructuration et de reprise de structure ont été mis en 

évidence, rappelant des comportements thixotropes. L'influence du stabilisant a été investiguée. 



Ainsi, la suspension non stabilisée présente-t-elle un caractère visqueux marqué tandis que la 

suspension stabilisée a un caractère élastique plus prononcé. Pour le "crémeux", le moduIe 

élastique est quasi indépendant de la Eéquence, signe d'un comportement solide du matériau 

causé par la stabilisation stérique. Enfin, des expériences de d e ~ c t u r a t i o n  et de reprise de 

structure ont été menées, mettant en évidence des évolutions de structure au sein des suspensions 

considérees. 



CONCLUSION 

Une &de rhéologique du beurre d'arachides a été menée pour tenter de comprendre les 

problèmes de variation texture au cours du temps rencontrés Ion de la production du "crérnel~u" 

par une société commerciale. 

Au cours de ce travail, on a démontré que les produit. étudiés (deux types de beurre d'arachides) 

étaient des suspensions très concentrées (pour la suspension non stabilisée, la fraction volumique 

# a été estimée aux environs de 0,6) de panicules d'arachides solides dont le diamètre moyen en 

volume de 6,6 pm a été déterminé par analyse statistique de clichés obtenus par microscopie 

optique et confirmé par microscopie électronique. Le milieu suspensif est Newtonien (huile 

d'arachides de viscosité 70 mPa.s à 24'C). Ces deux suspensions différent uniquement par leur 

composition et il a été mis en évidence que le stabilisant modifiait considérablement la rhéologie 

du produit. Ainsi, la suspension non stabilisée a-t-elle un wractere visqueux marqué. alors que la 

suspension stabilisée se comporte comme un gel (module élastique indépendant de Ia fréquence 

et supérieur au module visqueux). 

Des problèmes de glissement - prévisibles dans le cas de suspensions très concentrees - ont été 

rencontrés au cours de cette étude. Le glissement fut fortement atténué par l'utilisation de 

plateaux rugueux obtenus en collant du papier sablé de rugosité sufisante sur la plaques 

paralleles qui furent la géométrie employée lors de cette étude. 

Des expériences d'accroissement de contrainte et de fluage ont été réalisées et ont permis de 

montrer que les deux suspensions sont des fluides a seuil, bien que la valeur du seuil diffère (15 

Pa pour la suspension non stabilisée, 4 comparer avec 300 Pa pour la suspension stabilisée) et 

ont un caractére rhéofluidifiant marqué. 

Des expériences en régime oscillatoire ont fait apparaître le caractère fortement non linéaire de 

ces suspensions concentrées (zones linéaires quasiment inexistantes pour les deux types 

considérés) et permis de mettre en évidence d a  phénomènes de destructuration sous i'effet d'un 

cisaillement et de reprise de structure, rappelant des phénomènes thixotropes. 

Recommandations 

Pour répondre a u  problèmes de fabrication évoqués précédemment, on peut proposer plusieurs 

pistes de recherche. Tout d'abord il a été mis en évidence au cours de cette étude que le 



glissement intervenait quasi inévitablement au cours de l'écoulement du beurre d'arachides. La 

présence de glissement et son influence sur les résultats obtenus au cours des tests effectués avec 

un pénétromèbe lors de la détermination de la "dureté" du produit devrait être examinés. 

Deuxièmement, une analyse plus poussée de l'influence de la concentration en stabilisant sur la 

texture du produit final devrait être menée. Une meilleure connaissance du stabilisant serait 

souhaitable (masse rnolécuiaire, interactions avec la surface des panicules et ie milieu suspensif, 

type de stabilisation). 

Enfin, la cinétique de prise de structure devrait être étudiée (notamment entre le moment où le 

produit liquide est versé dans les pots et le moment ou il quitte l'usine). On peut suggérer pour 

l'étude de cette cinétique de s'intéresser au rôle de la température. En effet, si l'on suppose que 

seul le mouvement brownien intervient lors de la reprise de structure, la température doit jouer 

un rôle important dans la reprise de structure. Les mécanismes de formation du gel (suspension 

stabi Iisée) devrait aussi faire l'objet d'une étude plus poussée. 

Avant de s'engager dans de nouvelles voies de recherche, il faut garder à l'esprit que le beurre 

d'arachides Ctant fabriqué à partir de produits naturels dont les caractéristiques physico- 

chimiques sont susceptibles d'évoluer dans le temps (les arachides varient d'une récolte à une 

autre et suivant leur lieu de production par exemple), des variations des propriétés du beurre 

d'arachides sont inévitables. Ces variations peuvent être minimisées et à ce titre cette étude 

présente quelques pistes de recherche envisageables, elles ne seront toutefois jamais supprimées. 
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