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Résumé: dans cet article, nous présentons quelques avancées expérimentales récentes sur I'écoulement en bandes de
cisaillement dans les systémes de micelles géantes. Apres un bref rappel des propriétés d'équilibre de ces systémes, nous
évoquons le scénario de base de 1'écoulement en bandes de cisaillement, avant de montrer les derniers développements
expérimentaux qui illustrent la complexité de ce type d'écoulement, bien au-dela de l'image classique.
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1. Introduction

Sous écoulement, de nombreux fluides complexes de

microstructures trés différentes présentent des
propriétés fortement non-linéaires. Ces non-
linéarités  proviennent de couplages entre

I'écoulement et l'organisation supramoléculaire du
systétme et peuvent conduire a des instabilités
mécaniques, des transitions de texture ou bien des
transitions de phase hors équilibre, ces phénomeénes
étant généralement associés a une structuration
spatiale du fluide. L'écoulement modifie la structure
du fluide, modification qui en retour affecte
I'écoulement lui-méme. Une des conséquences
spectaculaires est la réorganisation de I'écoulement
en deux bandes de cisaillement macroscopiques, de
viscosités différentes, coexistant dans la direction du
gradient d'écoulement. Ce phénoméne, appelé transi-
tion en bandes de cisaillement (« shear banding ») a
été observé dans de nombreux systémes complexes,
tels que les solutions de tensioactifs et de polymeéres
[1-2], les polymeres cristaux liquides [3] ou les
émulsions [4]. Des expériences récentes, réalisées
sur des solutions de micelles géantes, ont révélé
l'existence de fluctuations spatio-temporelles de la
structure de bandes, suggérant un scénario en bandes
plus complexe que le scénario de base esquissé ci-
dessus. Aprés un bref état de l'art sur la transition en
bandes de cisaillement dans les micelles géantes,

nous discuterons des récentes avancées expéri-
mentales et nous montrerons que I'écoulement en
bandes est tri-dimensionnel. Nous discuterons des
effets de contraintes normales comme mécanisme
potentiel pilotant I'écoulement 3D.

2. Les micelles géantes : propriétés a 1'équi-
libre

2.1. Diagramme de phases

Les micelles géantes sont des agrégats semi-
flexibles (leur longueur de persistance [, est
typiquement de 'ordre de 20 a 50 nm), localement
cylindriques, qui résultent de l'auto-assemblage de
molécules de tensioactifs en milieu aqueux. La
Figure 1 illustre le diagramme des phases de solu-
tions de micelles géantes, des phases isotropes aux
phases cristal-liquide, en fonction de la concen-
tration en surfactant [1-2].

Les phases isotropes comprennent successivement :

- le régime dilué, caractérisé par l'absence d'inter-
action entre les chaines micellaires.

- les régimes semi-dilués et concentrés, ou les
micelles forment un réseau viscoélastique enche-
vétré. En régime concentré, la longueur de corréla-
tion £ est de 1'ordre de la longueur de persistance.
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Figure 1. Diagramme de phase de solutions de micelles
géantes en fonction de la concentration en surfactant.

A plus forte concentration en tensioactif, typique-
ment au-dela de 30%, on observe des états ordonnés,
incluant une phase nématique et une phase hexago-
nale.

Cette richesse de comportements conduit a des
propriétés d'écoulement fascinantes, souvent spécifi-
ques a un régime de concentration donné :

- la transition de rhéo-épaississement a été princi-
palement observée en régime dilué (et parfois a
l'entrée du régime semi-dilué) ;

- dans la plupart des cas, les échantillons semi-
dilués et concentrés présentent une transition en
bandes de cisaillement (de maniére marginale, des
bandes de vorticité ont été observées [5] et, bien sr,
la rhéofluidification simple est aussi possible) ;

- en phase nématique, la rhéofluidification est
généralement observée, accompagnée parfois de
transitions de « tumbling » ou de « flow-aligning »
dues aux effets de textures, tandis que les phases
hexagonales se comportent plutét comme des fluides
a seuil.

Dans cet article, nous nous focaliserons sur la
transition en bandes de cisaillement dans Ies
systémes de micelles semi-dilués.

2.2. Viscoélasticité linéaire

Dans le domaine des petites déformations, les
micelles géantes se comportent comme des fluides
de Maxwell quasi-parfaits (Fig. 2), en accord avec
les prédictions théoriques du mod¢le de reptation-
réaction établi par Cates [6]. Contrairement aux
polymeéres avec lesquels elles partagent une analogie
formelle, leur dynamique est dominée par un temps
de relaxation unique, correspondant a la moyenne
géomeétrique du temps de cassure/recombinaison 7,

et du temps de reptationz, : 7, ~ /7,7,

Par contre, comme pour les polyméres, les para-
meétres viscoélastiques de ces systémes suivent des
lois d'échelle simples en fonction de la concentration

en tensioactif ¢ : G, ~¢”* et 5, =G,r, ~c"”.
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Figure 2. Modules de stockage et de perte en fonction de
la pulsation. La réponse typique d'un échantillon de
micelles géantes semi-dilué ou concentré est
maxwellienne.

3. Comportement sous écoulement

Comme nous l'avons mentionné en introduction, la
rhéologie non-linéaire des solutions de micelles
géantes est caractérisée par l'existence d'une
transition en bandes de cisaillement.

3.1. Les sondes expérimentales

Cette transition a été étudiée durant les 20 derniéres
années a l'aide de différentes techniques expéri-
mentales. Tout a commencé avec la rhéologie
classique et l'identification d'un plateau de contrainte
par Rehage et Hoffmann [7] au début des années 90.
La transition impliquant la coexistence de deux états
de microstructure différente, des outils combinant
rhéologie et caractérisation structurale ont été
utilisés (diffusion de neutrons aux petits angles [8-
9], biréfringence d'écoulement [10-13], diffusion de
lumiére [14-15], spectroscopie par résonance
magnétique nucléaire [16-17]). En parall¢le, un gros
effort expérimental a été réalisé pour développer des
techniques de vélocimétrie résolues dans le temps et
dans I'espace, telles que la vélocimétrie RMN [17]
ou la vélocimétrie ultrasonore [18].

3.2. Les micelles géantes s'écoulant en bandes

De nombreux systémes de tensioactif ont ét¢ étudiés
a l'aide de ces différentes techniques. La Table 1
résume les systémes semi-dilués et concentrés pour
lesquels la transition en bandes de cisaillement a été
observée. Cette liste n'est probablement pas
exhaustive mais elle montre que 1'écoulement en
bandes est le type de comportement le plus
fréquemment rencontré dans ces régimes de
concentration. Le « shear-banding » a été principale-
ment étudié¢ dans le régime semi-dilué. Parmi tous
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ces systémes, le mélange chlorure de cetylpyri-
dinium (CPCI) - salicylate de sodium (NaSal) dans
I'eau salée (ou non) est certainement le systéme pour
lequel les données de la littérature sont les plus
complétes [2].

Surfactant  Additive Salt Cone. Experiment
regime
Crcl NaSal sd NMR, FB, PIV, SANS, SALS
CrCl NaSal NaCl sd/e NMR, FB, DLS, P'I'V, PIV, USV, FI )
C16TAB ¢ NMR, FB, USV, SANS
CPClO3 NaClOs ¢ SANS
C16TAB NaSal sd FB, USV, SANS, LSI, SALS
C16TAB KBr sd/e FB
C16TAB NaNO3 sd/c FB, LSI, SALS
crl Hex NaCl ¢ SANS, FB
CTAT sd/c
CTAT NaCl sd 3
C16TAC NaSal sd/e FB
C1pTAB NaSal sd
SDS Al(NO3)3 sd
EHAC NH4Cl sd
EHAC NaCl sd FB, SANS, SALS
EHAC NaSal sd FB, SANS, SALS
CTAHNC sd
CTAT SDBS sd FB, SANS
SDES AlCl sd
SDS LAPB NaCl sd
CTAVB sd

Table 1: Liste de solutions de micelles géantes présentant
la transition en bandes de cisaillement. Les notations
« sd » et « ¢ » représentent respectivement les régimes
semi-dilué et concentré. Les différentes techniques
expérimentales utilisées sont la vélocimétrie par
résonance magnétique nucléaire (NMR), la vélocimétrie
ultrasonore (USV), la vélocimétrie par image de
particules (PIV) ou par suivi de particules (PTV), la
biréfringence d'écoulement (FB), la diffusion de neutrons
et de lumiére aux petits angles (SANS et SALS), les
visualisations directes (LSI).

Dans la suite, nous présenterons des résultats
collectés sur un autre systéme, composé de bromure
de cetyltrimethyl ammonium (CTAB) et nitrate de
sodium (NaNQO;). En fait, ces deux systémes se
comportent de maniére similaire et sont représen-
tatifs d'une large classe de solutions de micelles
géantes présentant une transition en bandes de
cisaillement.

3.3. L'écoulement de base en bandes de
cisaillement : description 1D

La courbe d'écoulement o= f(y) présente deux
branches (2 bas et hauts taux de cisaillement),
séparées par un plateau de contrainte qui s'étend
entre deux taux de cisaillement critiques y,et 7,
(Fig. 3a). Le long de la branche de bas cisaillement,
I'écoulement est homogene et les micelles sont
légérement orientées par rapport a la direction de
I'écoulement (Fig. 3b) [2, 11]. Pour des taux de
cisaillement appliqués au-dela de p,, 1'écoulement
devient instable et évolue vers un état en bandes ou
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Figure 3. (a) Représentation schématique de la
courbe d'écoulement de solutions de micelles
géantes s'écoulant en bandes de cisaillement. Elle est
composée de deux branches a priori stables, séparées
par un plateau de contrainte. La courbe constitutive
sous-jacente est non-monotone. (b) Structure de
bandes visualisée par biréfringence d'écoulement
pour différents taux de cisaillement le long du
plateau de contrainte.

deux bandes de viscosités différentes coexistent a
contrainte constante. En géométrie d'écoulement de
Taylor-Couette, la bande induite est localisée contre
le cylindre intérieur, dans la région de plus forte
courbure. Cette bande est biréfringente et contient
des micelles fortement orientées le long de la
direction de 1'écoulement. Une augmentation du taux
de cisaillement appliqué affecte seulement la propor-
tion relative de chaque bande. Finalement, au-dela
de y,, l'écoulement est a nouveau homogene et la

phase induite remplit entiérement l'entrefer de la
géométrie d'écoulement.

Ce scénario décrit 1'écoulement de base en bandes de
cisaillement [19]. Il est maintenant relativement bien
compris dans le cadre de modéles purement
phénoménologiques incluant des termes diffusifs
dans 1'équation constitutive [20, 21].

3.4. L'écoulement en bandes dans différentes
géométries d'écoulement

L'écoulement en bandes de cisaillement dans les
micelles géantes a été ¢étudié dans différentes
géométries d'écoulement. La vélocimétrie RMN en
dispositif cone-plan ou la distribution de Ila
contrainte est homogene (tant que 1'angle reste petit),
a montré la croissance d'une bande de fort cisail-
lement au milieu de D’entrefer, entourée de deux
bandes de bas cisaillement [22]. En écoulement de
Poiseuille cylindrique, I'écoulement en bandes se
manifeste par le changement de forme du profil de
vitesse, d'un profil de Poiseuille vers un profil
bouchon, avec les bandes de fort cisaillement le long
des parois du tube [23]. Enfin, récemment, quelques
groupes se sont intéressés a l'effet du confinement
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sur la transition en bandes. L'écoulement de micelles
en micro-canal droit présente également une
transition en bandes de cisaillement [24].

3.5. Au-dela du scénario de base

Récemment, de nombreux comportements fluctuants
ont été reportés dans la littérature [2, 20]. Certaines
études, centrées sur le comportement dépendant du
temps de la contrainte de cisaillement, ont révélé
l'existence de dynamiques complexes, avec par
exemple des fluctuations réguliéres ou erratiques de
la contrainte, probablement reliées a la dynamique
du glissement a la paroi [25]. Un scénario plus
complexe a été observé dans différents échantillons
de tosylate de -cetyltrimethylammonium (CTAT).
Dans ce cas particulier, les séries temporelles de
contrainte de cisaillement présentent différents
motifs, périodiques, quasi-périodiques, intermittents
et finalement chaotiques lorsque I'on augmente le
paramétre de contrainte ( ¥ ou o) [26].

Ces comportements fluctuants ont également été
observés a l'échelle locale. Des expériences de
biréfringence d'écoulement ont révélé des structures
de bandes complexes, avec par exemple une bande
induite composée de « sous-bandes », dont la posi-
tion fluctue au cours du temps. Des mesures de
profils de vitesses résolues en temps en 1D (dans la
direction du gradient d'écoulement) ont démontré
l'existence de fluctuations de l'interface entre les
bandes. Par exemple, dans un échantillon concentré,
Bécu et al. [27] ont observé la nucléation intermit-
tente d'une structure en trois bandes. La plupart de
ces études vélocimétriques ont également pointé
l'influence de la dynamique de glissement a la paroi
sur la dynamique de 1'écoulement en volume.

Toutes ces expériences récentes, révélant des fluctu-
ations spatio-temporelles de I'écoulement en bandes,
indiquent clairement qu'une description purement
1D est insuffisante, la compréhension compléte de
ce type d'écoulement nécessitant une description 3D.

4. Résultats et discussion

4.1. Instabilité d'interface et écoulement 3D.

Nous avons fait un premier pas dans cette direction
en sondant notamment des plans différents du plan
d'écoulement (vitesse - gradient de vitesse). En utili-
sant une cellule de Couette transparente fabriquée au
laboratoire (Fig. 4), nous avons simultanément
visualis¢ I'écoulement dans le plan vitesse - vorticité
et l'interface entre les bandes dans le plan gradient
de vitesse - vorticité [25].
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Figure 4. Dispositif rhéo-optique utilisé pour suivre
I'écoulement en bandes de cisaillement dans les micelles
géantes.

Nous nous sommes principalement focalisés sur le
systtme CTAB/NaNO;. La Figure 5 illustre Ia
courbe d'écoulement mesurée a vitesse imposée dans
le dispositif de Couette, avec les deux branches
séparées par le plateau de contrainte. Le plateau
présente une pente, essentiellement liée a la courbu-
re de la géométrie d’écoulement [28-30].
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Figure 5. Courbe d'écoulement d'une solutions de
CTAB/NaNO3 mesurée en géométrie de Couette. Insert :
images de 1'échantillon dans le plan gradient de vitesse —
vorticité. La phase induite est légeérement turbide et
diffuse la lumiére.

Lorsque la solution est soumise a un taux de
cisaillement constant, par exemple vers le milieu du
plateau, on observe la formation de 1'état de coexis-
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tence avec une interface plane qui finalement
devient instable et ondule dans la direction de la
vorticité. De maniére concomitante, des rouleaux de
Taylor se dévelop-pent, principalement dans la
bande induite (Fig. 5, insert). Ces comportements ne
sont pas spécifiques au systétme CTAB/NaNO;
puisque nous avons observé le méme type de
phénoménologie sur d'autres systémes de micelles
géantes, tels que CPCl/NaSal ou CTAB/KBr.

4.2. Dynamique de 1'écoulement en bandes

Les images en lumiére blanche montrent que la
dynamique de l'interface et celle de 1'écoulement
sont fortement corrélées (Fig. 6). Pour suivre I'évo-
lution en fonction du temps de l'interface et de
I'écoulement 3D, il suffit de détecter le profil de
l'interface (ou, de maniére €quivalente, la position
des rouleaux de Taylor) et de le tracer, en niveaux de
gris, en fonction des coordonnées d'espace et de
temps.

La Figure 7 résume les trois principaux régimes de
dynamiques que nous avons identifiés le long du
plateau de contrainte. Pour des taux de cisaillement
imposés juste au-dessus de 7, (7, <y<13 s"), le
motif est régulier a grande échelle mais présente, a
plus petite échelle, des oscillations et de la
propagation vers le haut et le bas de la cellule de
Couette. Pour des taux de cisaillement imposés
intermédiaires (13 s <y < 50 s), le motif est trés
régulier, indiquant que le profil de l'interface et les
rouleaux conservent une position stable sur des
échelles de temps trés longues. Finalement, le
dernier domaine, a hauts taux de cisaillement
(50 s' <y <y,) montre une dynamique complexe,
correspondant a la création et a Il'annihilation
continues de paires de rouleaux.

La longueur d'onde du motif le long du plateau croit
d'environ la moitié de la taille de 1'entrefer a environ
4 fois l'entrefer et varie comme I'épaisseur de la
bande de hauts taux de cisaillement.
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Figure 6. Image en lumiére blanche dans le plan gradient
de vitesse — vorticité montrant la corrélation entre la
position des rouleaux et le profil de l'interface entre les
bandes.
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Figure 7. Dynamique spatio-temporelle de l'interface
entre les bandes pour différents taux de cisaillement le
long du plateau de contrainte.
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4.3. Les mécanismes possibles
4.3.1 Mécanisme interfacial

La stabilit¢ de I'écoulement en bandes de
cisaillement a été¢ récemment étudiée dans le cadre
du modéle de Johnson-Segalman diffusif [31, 32].
L'analyse de stabilité linéaire prédit une instabilité
de l'interface entre les bandes et le développement
de rouleaux de Taylor, a la fois dans les directions de
I'écoulement et de la vorticité. La croissance des
modes suivant la vorticité est plus lente mais, dans
I'état asymptotique, 1'amplitude des modes dans les
deux directions est du méme ordre de grandeur.
Cette instabilité interfaciale est pilotée par l'existen-
ce d'un saut des contraintes normales (N; et N,) a
l'interface entre les bandes. Expérimentalement,
nous avons identifié la signature mécanique de
l'instabilité dans la série temporelle de contrainte de
cisaillement : le développement de l'instabilité se
traduit dans I'évolution de o(f) par une croissance
lente vers 1'état stationnaire. Cette évolution est
qualitativement reproduite par le modele [31, 32].

4.3.2 L'instabilité élastique en volume

Un mécanisme alternatif est cependant possible. En
effet, 'écoulement 3D a bas nombre de Reynolds est
bien connu pour se développer dans les solutions de
polyméres diluées et semi-diluées en raison
d'instabilités élastiques dues a l'anisotropie de la
premiere différence des contraintes normales N; [33-
35]. Le paramétre de contréle est alors le nombre de
Weissenberg qui est défini comme le rapport des
forces normales sur les forces de cisaillement.
Lorsque le nombre de Weissenberg augmente, on
observe généralement une succession de transitions,
d'un écoulement laminaire 1D vers différents modes
d'écoulement laminaire cohérent 3D, puis vers un
écoulement turbulent 3D [36-39]. L'instabilité
¢élastique se développe au-dela d'un seuil qui dépend
de la courbure de la géométrie et du nombre de

Weissenberg [40]. Ce seuil (Z=(e/Rl.)1/2 wi) dé-

pend du modéle de fluide utilisé : il se situe typique-
ment entre 6 et 10.

Dans notre systéme en bandes de cisaillement, il est
possible de mesurer un nombre de Weissenberg dans
chacune des bandes (en mesurant par exemple o et
N, le long de chacune des branches de la courbe
d'écoulement). Le nombre de Weissenberg obtenu
pour la bande de haut taux de cisaillement est situé
au-dela du seuil de l'instabilité élastique. De plus, en
augmentant le cisaillement le long de la seconde
branche de la courbe d'écoulement, nous observons
une transition vers la turbulence élastique [41].
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Ces résultats indiquent que la phase induite est
susceptible de se déstabiliser en volume, induisant
les ondulations de 1'interface.

5. Conclusion

Les résultats présentés montrent que 1'écoulement de
base en bandes dans les systémes de micelles
géantes est instable vis-a-vis de perturbations dans la
direction de la vorticité. L'origine de I'écoulement en
bandes 3D semble clairement reliée a des effets de
contraintes normales. Dans le cas d'une géométrie
d'écoulement avec courbure, le mécanisme émer-
geant est l'instabilité ¢lastique de la phase induite.
Récemment, Fielding [42] a inclus les effets de
courbure dans l'analyse de stabilit¢ linéaire du
modele diffusif de Johnson-Segalman : elle montre
que I'écoulement en bandes 3D peut étre piloté soit
par le mécanisme interfacial pour les faibles
courbures, soit par l'instabilité élastique en volume
lorsque la courbe est importante.
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[Abridged English version]

The shear banding transition in giant micelles

We present a short experimental review of the current state of shear banding in giant micelles. After a brief
summary of the equilibrium properties in these systems, we focus on the base scenario of the shear banding
flow. Finally, we present the last experimental developments illustrating the complexity of these type of flow,
far away from the classical picture.
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