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Martial Gassa Feugaing!, Olivier Crumeyrolle!, Gérard Gréhan?, & Innocent Mutabazi'

' LOMC, UMR 6294, CNRS-Université du Havre
? CORIA, UMR 6614, CNRS-Université de Rouen
olivier.crumeyrolleQuniv-lehavre.fr

Résumé. Nous étudions expérimentalement la dynamique de brisure des jets libres et forcés de solutions diluées
de polymere flexible de forte masse molaire au travers d’un petit orifice. Pour cela nous employons des solutions
aqueuses de faibles concentrations en polyoxyéthyléne (POE, ¢* = 180 ppm), débouchant au travers d’un orifice
de 50 um de diametre. Nous observons que le jet présente dans la longueur de rupture finale la structure dite de
< perles sur une ficelle >. Cette dynamique nous permet de mettre en évidence un effet élongationnel en régime
fortement dilué.

Abstract. The capillary instability of viscoelastic liquid jet under the influence of free and externally controlled
disturbances is investigated experimentally. The working liquids are low concentration aqueous solutions of poly-
ethylene oxide (POE, ¢* = 180 ppm), a neutral and flexible polymer of high molecular weight. Our experiments
show that the so-called beads-on-a-string structure remains before the final break-up point. This structure is also
observed when periodic forcing is enabled. This behaviour indicates that the extensional properties of viscoelastic
fluids play an important role in such dilute solutions.

1 Introduction

L’atomisation des liquides viscoélastiques est essentielle dans de nombreuses applications domestiques,
agricoles et industrielles [1,2,3,4]. Dans ces processus, la présence de polymere change la dynamique de
rupture du jet et joue un role important pour le controle de la taille des gouttes et la suppression des
gouttes satellites [5]. Dans le méme temps Papparition de filaments entre les gouttes peut conduire & la
création de gouttes secondaires lors de la déstabilisation du filament [6] et par conséquent un temps de
rupture plus long [7]. Li & Fontelos [8] ont fait une étude numérique basée sur le modele de Oldroyd-B
a une dimension. Leurs travaux montrent que la force élastique et non la force capillaire est la force
motrice dans le processus de migration et d’oscillation des gouttes sur le filament. La théorie linéaire
fournit des taux d’amplification ou les perturbations optimales sont plus fortes en non-newtoniens qu’en
newtoniens. Les perturbations variqueuses sont a l'origine de l'instabilité pour de faibles nombres de
Weber, alors que les perturbations sinueuses dominent pour de grands nombres de Weber [9]. Les travaux
les plus récents montrent qu’une ségrégation du polymere peut se produire entre les gouttes et le filament
[10]. Toutefois le couplage entre les processus de migration et de drainage des gouttes sur le filament, de
méme que la présence dominante des effets non-linéaires dans 1’étape ultime de rupture dus a la viscosité
élongationnelle restent mal comprises.

Le but de ce travail est de mener une étude sur 'effet de 1’élasticité et du forcage sur la rupture
capillaire d’une solution de polymere en régime dilué. Nous nous intéressons aux propriétés statistiques
des gouttes et a la longueur de la structure filamentaire.

2 Matériels et méthodes

Un schéma du dispositif expérimental est présenté en figure 1. La partie mécanique qui gere la pro-
duction et l'alimentation du jet est constituée d’une pompe seringue et d’un injecteur. La pompe sert
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Figure 1. Schéma du dispositif expérimental

a générer 1’écoulement de liquide et a maintenir un débit constant quelque soit la pression dans la se-
ringue qui contient la solution étudiée. Les fluctuations de débit mesurées par pesée en début et en fin
d’expérience n’excedent pas 0,2%. Pour éviter I'obstruction de 'orifice, la solution débouche de la se-
ringue au travers d’un filtre & membrane fluoropore de type Millipore, de diametre de porosité 0,45 pm.
Elle parcourt ensuite un tube transparent de 1,5 m de longueur et 4 mm de diametre intérieur avant de
pénétrer dans l'injecteur. Le liquide en ressort par un tube de vidange. Lorsque la vanne de vidange est
fermée, la chambre a liquide est mise sous pression et le liquide débouche dans de 'air au repos a travers
un orifice de diametre D = 50 pm percé sur une plaque mince circulaire en acier inoxydable, maintenu
en place par un anneau en Téflon. Une céramique piézo-électrique permet de forcer en amplitude et en
fréquence la dynamique du jet.

Le dispositif d’imagerie, constitué par une source de lumiere pulsée de durée 20 ns synchronisée a
Pacquisition d’image par une caméra rapide (1280 x 48 pixels), permet d’atteindre dans cette configuration
une vitesse d’acquisition de 16000 images par secondes (fps). L’objectif macro est muni d’une bague allonge
de 10 mm afin d’optimiser le facteur d’agrandissement. L’analyse statistique est réalisée sur un échantillon
de 12000 images enregistrées & une cadence de 1000 fps avec une résolution spatiale de 6,25 pm/pixels.
Afin d’éviter les effets acoustiques dus aux décharges électriques dans la gamme de hautes fréquences, la
source lumineuse est placée a une distance de un metre du jet. Pour disposer d’une intensité lumineuse
suffisante, une lentille convergente L de 150 mm de diametre et 500 mm de focale est intercalée entre les
flashs et le jet et dans l'axe caméra-flashs. Dans cette configuration on obtient une tache lumineuse de
22 + 0,5 mm de diametre, focalisée sur la ligne de jet. L’éclairage est homogene et 1’acquisition fournit
des images qui sont transférées sur un PC pour étre analysées.

L’ensemble du systeme de génération de jet et le dispositif d’imagerie sont isolés des perturbations
extérieures par une enceinte en polycarbonate de dimension 160 cm x 90 cm x 60 cm et disposés sur
un banc expérimental en marbre. Les fluides viscoélastiques étudiés sont des solutions aqueuses de poly-
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oxyéthylene (POE), un polymere flexible neutre de forte masse molaire nominale 8.10° g.mol~! (Aldrich
Chemical). Nous utilisons des solutions de POE a 5 ppm, 10 ppm et 20 ppm (ppm : partie par mil-
lions) obtenues par dilution de poudre de polymeére dans le solvant constitué de 95% d’eau déminéralisée
(Volvic) et de 5% d’alcool isopropylique. L’alcool limite les problemes liés & la tension de surface lors
de la dispersion de la poudre de polymere, et évite le développement des bactéries. Les solutions sont
conservées au froid (48°C) lorsqu’elles ne sont pas utilisées pour éviter la dégradation de 1’échantillon.
La tension de surface des solutions tests est constante et vaut ¢ = 60,5 mN/m. La masse volumique p
= 1070 kg/m3. La viscosité & taux de cisaillement nul des solutions de polymere mesurée & I’aide d'un
viscosimetre MCR-501 ANTON PAAR est proche de la viscosité du solvant et vaut g = 15 ~ 1 mPas.

2.1 Parametres de controle

Nous caractérisons la dynamique de rupture observée a I’aide des parametres sans dimension suivants :

— Le nombre de Weber We = pDVf/ZJ ou Vj est la vitesse d’injection du jet. Ce nombre compare
les effets inertiels aux effets des forces de tension superficielle. Il est un parametre pertinent pour
décrire la transition entre un régime de gouttes a gouttes (We < 1) & un régime de jet (We > 1).

— Le nombre d’Ohnesorge Oh = (219/pDc)? mesure le rapport des forces visqueuses aux forces
capillaires.

— Pour les fluides viscoélastiques, le temps de relaxation, A, du polymere entre en jeu dans le phénomene
de rupture [11]. Cette influence est mesurée par le nombre élastique E = ng\/pD?. D’apres Chris-
tanti et Walker [5], le temps de relaxation est de 'ordre de quelques millisecondes, donc on peut
considérer que F est de 'ordre de 1.

Dans le cas du jet forcé, il faut également considérer la fréquence et 'amplitude de forgage. Nous avons
travaillé avec cinq débits différents correspondant a des nombres de Weber compris entre 13 et 120, avec
une précision de 5%. Le nombre d’Ohnesorge vaut Oh = 0,025. La fréquence de forgage varie de 1 kHz
a 1 MHz et 'amplitude de 0 & 30 V (créte-a-créte).

2.2 Traitement d’images

Plusieurs schémas de rupture de jets ont été identifiés en scrutant différentes parties du jet. L’analyse
des images est réalisée a I’aide d’un programme développé sous Matlab. Il contient des routines permettant
par la suite de faire des mesures quantitatives et statistiques des propriétés de gouttes. Les mesures
granulométriques sont obtenues en assimilant les gouttes a des ellipsoides de révolution allongés de petit
axe a, de grand axe b et de volume V = 4/3(wba?) ; le diametre de goutte sphérique équivalente est alors
déduit. A partir de la formule de Ramanujan [12], le calcul du périmétre permet d’estimer la circularité,
sachant qu’elle vaut 1 dans le cas d’un cercle parfait.

3 Résultats

Sur les images de jet vertical que nous présentons, ’orifice est situé a I’extrémité gauche et la direction
de I’écoulement est de la gauche vers la droite. Les images sont de dimensions : 6500 ym x 155 pm. Les
photos de jets libres en figure 2 illustrent ’effet du polymere sur la dynamique de rupture du jet. Pour
chaque image et chaque solution, We = 30. Le jet de solvant (Fig. 2a) nous sert de référence pour
comparer les schémas de comportement observés en viscoélastique. La théorie linéaire rapporte que a
partir du moment ou ’amplitude de la perturbation dominante atteint la valeur du rayon du cylindre
liquide initial, le jet se désintegre en gouttes.

La figure 2 montre que le mécanisme de rupture d’'un jet en gouttes, la distribution de taille de
gouttes et la longueur de rupture sont significativement modifiés par la viscoélasticité. En effet, I’ajout
de seulement 5 ppm de POE au solvant (Fig. 2b) conduit a la formation d’un filament mince dans I’étape
ultime de rupture. L’élasticité est stabilisatrice par rapport aux forces de tension de surface et d’inertie.
La structure filamentaire perdure et s’allonge avec 'augmentation de la concentration (Figs 2c et 2d). Le
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Figure 2. Images de jets libres & We = 30. Les fluides sont : (a) Solvant, (b) 5 ppm, (¢) 10 ppm, (d) 20 ppm;
images prises & la sortie de Uorifice située a 'extrémité gauche et (e) 20 ppm; 5 mm plus bas. L’écoulement et la
gravité sont orientés de gauche a droite.

couplage entre la migration et le drainage des gouttes sur le filament, et la présence d’effets non linéaire
dans la phase de rupture induite par la viscosité élongationnelle conduit a la formation de la structure dite
de < perles sur ficelle ». Dans le cas de la solution & 20 ppm de POE par exemple (Fig. 2e), I’allongement
du filament nécessite de descendre 5 mm plus bas le long de I’axe du jet pour observer la rupture.
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Figure 3. Images de jets forcés & Pamplitude de 15 V et & We = 13. Solvant monodisperse : (a) f = 10,001 kHz,
(b) f = 26,140 kHz. (c) 5 ppm a f = 10,004 kHz. Images prises & la sortie de l’orifice située & extrémité gauche.
L’écoulement et la gravité sont orientés de gauche a droite.

L’introduction de vibrations extérieures permet de controler la désintégration du jet newtonien. Ainsi
pour des parametres adéquats de débit et de forgage (fréquence et amplitude), ’on peut créer des gouttes
monodisperses et agir sur la longueur de rupture du jet. Par exemple & We = 13 et pour une amplitude de
15V, la réalisation d’un jet monodisperse avec présence de longueur de rupture est obtenue a la fréquence
f =10,001 kHz (Fig. 3a) ; et la production de gouttes monodisperses dés la sortie de 'orifice est observée
a f = 26,140 kHz (Fig. 3b). A contrario, nous n’avons pas observé de jet de gouttes monodisperses
avec les solutions de polymere dans la gamme de parametres de forgage disponible. Le filament reste
présent et la longueur de rupture n’est pas significativement modifiée. L’élasticité est suffisante pour
s’opposer a l'effet du forcage. La perturbation axiale de vitesse créée par le mouvement de la céramique
piézoélectrique génere une perturbation radiale que 'on distingue nettement sur le jet dés la sortie de
Porifice. Une illustration est donnée en image en figure 3c pour la solution a 5 ppm de POE, a f = 10,004
kHz.

La figure 4 regroupe les mesures de longueur de rupture moyenne réalisées sur les jets libres de solvant
et de solution de POE a 5 ppm. Nos résultats sont en accord avec les mesures expérimentales de longueur
de rupture de Mun et al. [7] en newtonien. Dans la gamme de nombre de Weber étudiée, la longueur de
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rupture varie linéairement avec la vitesse d’injection du jet. Les longueurs de rupture de la solution de
POE & 5 ppm sont inférieures a celles de la solution de solvant. [7] ont observé ce comportement pour
leur solution de POE de poids moléculaire égal & 3.10° g.mol~! & 50 ppm, dans un solvant de 50/50
eau/glycérol. Le temps de rupture moyen estimé & partir des données expérimentales de la figure 4 vaut
6 ms pour le jet de solvant et 4 ms pour le jet a 5 ppm de POE.
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Figure 4. Longueur de rupture en fonction de We Figure 5. Diametre équivalent moyen des gouttes,
pour la solution de solvant et la solution de POE & Dy, par rapport au diametre de l'orifice, D, en fonc-
5 ppm. Comparaison avec les résutats de Mun et al. tion du nombre de Weber, pour la solution de solvant
[7]. et les solutions de polymere.

De I’hypothese simplifiée que I'accroissement des perturbations sur le jet est de la forme A(t) = Age®?,
ou la perturbation dominante a une amplitude initiale égale a Aj et un taux de croissance «, la valeur du
taux de croissance des perturbations du mode le plus rapide peut étre estimée des données de la figure
4, & partir de la relation [7]

L (Rj> We [1 4+ 30h)

D Ag ’
ou R; représente le rayon initial du jet. Ainsi In (%) = 15,5 pour notre systeme. Mun et al ont trouvé
une valeur de 13,1. Le taux des perturbations dépend fortement de la géométrie du capillaire, du diameétre
du jet, des propriétés physiques du fluide et des propriétés du milieu environnant dans lequel débouche
le jet.

La figure 5 montre 'effet de la viscoélasticité et de I'inertie sur la taille moyenne des gouttes. Dans
le cas newtonien, le diametre équivalent moyen des gouttes de solvant est approximativement le double
du diametre initial du jet. En outre le diameétre équivalent moyen diminue avec 'augmentation de la
vitesse d’injection. Nos résultats sont en accord avec la théorie de Rayleigh et la théorie de Weber [13].
Le diametre équivalent moyen des gouttes viscoélastiques est supérieur au diametre newtonien. La taille
des gouttes augmente avec I'augmentation de la concentration en polymere. Dans le cas de la solution a
20 ppm, on observe une forte diminution des gouttes satellites. Celles-ci sont majoritairement absorbées
sur le filament, avant la rupture, par les gouttes primaires plus grosses.

4 Conclusion

Nous avons observé la dynamique et les mécanismes de rupture des jets de solutions diluées de poly-
oxyéthylene (5 ppm, 10 ppm et 20 ppm). Nos expériences montrent que la présence de polymere méme
en quantité minime change substantiellement la dynamique de rupture du jet. En effet, méme a une
concentration de 5 ppm de polyoxyéthylene (POE), nous observons la formation d’un filament mince &
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la rupture. Le forgage ne suffit pas a rompre le jet, ni a produire des gouttes monodisperses comme dans
le cas newtonien (solution de solvant). Ces résultats suggerent que les effets de relaxation élastique et les
effets associés de la viscosité élongationnelle sont prépondérant méme a faible concentration. Néanmoins
leur implication dans le processus de désintégration du jet viscoélastique reste a élucider. La longueur
de rupture moyenne de la solution a 5 ppm est inférieur a la longueur de rupture moyenne du solvant.
A notre connaissance, ce comportement n’a jamais été reporté auparavant pour une solution de POE a
grand poids moléculaire. La taille moyenne des gouttes croit avec 'augmentation de la concentration en
polymere.
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