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Notations

Les notations sont, dans la mesure du possible, les notations standard. Elles sont définies au
fur et a mesure de leur utilisation dans le mémoire et sont conservées tout au long de celui-ci.

I1 nous a cependant paru utile de rassembler ici les notations des grandeurs principales.

Sigle Définition Unité
Co Célérité du son dans un fluide m/s
Do Diamétre initial de la goutte en vol m
D¢ Diamétre a 1’équilibre m
Dinax Diamétre a I’étalement maximum m
d, Diametre de contact d’avancée du fluide sur la surface m
d: Diametre de reculée du liquide sur la surface m
g Accélération de pesanteur m/s?
U Vitesse d’impact de la goutte m/s
UcL Vitesse de la ligne de contact m/s
t* Temps adimensionnel sans
tdet Temps de détachement de 1’onde de choc S
tevap Temps caractéristique de 1’évaporation S
ti Temps caractéristique inertiel de I’impact ]
timp Temps a avant impact S
toe Temps caractéristique physico-chimique de I’impact s
tmax Temps pour atteindre 1’étalement maximum

Variable
o coefficient d’ajustement ©
Be Angle critique de détachement de 1’onde de choc sans
Brnax Etalement maximum N/m
o (ou 6LG) Tension de surface a I’interface liquide / gaz N/m
OsL Tension de surface a I’interface solide / liquide N/m
0sG Tension de surface a I’interface solide / gaz Pa.s
M Viscosité du liquide °
Oav Angle de contact d’avancée °
Odyn Angle de contact moyen durant la phase d’étalement °
04 Angle de contact dynamique °
O¢q Angle de contact d’équilibre °
0, Angle de contact de reculée ©
) Masse volumique kg/m®
T Temps de dissipation visqueuse S
Bd Nombre de Bond Sans
Ca Nombre capillaire Sans
F; Nombre de Froude Sans
M, Nombre de Mach Sans
Re Nombre de Reynolds Sans
We Nombre de Weber Sans
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Introduction

Introduction

Le probléme de I’'impact de goutte de liquide sur une surface est un probléme largement
présent dans la nature, mais également dans I’industrie. Que ce soit dans le domaine agricole,
lors de la pulvérisation de pesticide ou d’engrais, dans I’aéronautique avec 1’agrégation de la
glace sur les ailes d’avion ou encore dans le domaine de I’impression par jet d’encre, le
mécanisme de I’impact de la goutte est un probléme central. Pour 1’agriculture, 1’objectif est
d’obtenir un étalement aussi fort que possible pour maximiser la couverture des plantes par
les produits pulvérisés. En revanche, dans le jet d’encre, le but principal est d’avoir un impact
parfaitement circulaire et de taille controlée pour des raisons évidentes de qualité
d’impression. Les phénomenes d’éclaboussures ou de rebonds sont a bannir, seul le cas de
I’impact d’une goutte suivi de son étalement est intéressant.

Pour chacune des applications, la goutte évolue dans un milieu (généralement 1’air) puis entre
en interaction avec une surface solide qui peut étre mouillée ou seéche, poreuse ou non,
rugueuse ou non, inclinée ou horizontale, mouillante ou non, voire présenter des
hétérogénéités de mouillabilité. Dans ce dernier cas, il est évident que la nature inhomogene
de la surface modifie singuliérement le comportement de la goutte avec notamment une perte
d’axisymétricité a 1’équilibre. La tension de surface et la viscosité du liquide sont également
des parametres de contrdle des mécanismes et leur effet est non linéaire sur I’impact de la
goutte. Par ailleurs, I'impact et I’étalement mettent en présence trois interfaces (solide /
liquide, solide / gaz et liquide / gaz), dont une surface libre particulie¢rement déformable.
Notons que ces déformations sont importantes sur les temps courts de 1’étalement, a savoir
quelques millisecondes pour les gouttes de quelques millimétres, et quelques dizaines de
microsecondes pour les gouttes micrométriques. C’est également sur ces intervalles de temps
que I’essentiel de I’étalement intervient et avec des vitesses pour la ligne de contact
(intersection des trois phases en présence) de 1’ordre de plusieurs métres par seconde.

Par ailleurs, dans la plupart des applications, la goutte n’est pas isolée. Par exemple, pour le
cas de I'impression numérique, plusieurs milliers de gouttes sont nécessaires. Les gouttes
¢jectées vont nécessairement interagir avec les gouttes déja présentes sur la surface, leur
coalescence et leur juxtaposition permettant alors de former 1’ensemble plus grand final qu’est
I’image. Cet aspect fait intervenir de nouvelles problématiques, notamment en lien avec les
différences de caractéristiques physico-chimiques des encres (dans le cas de gouttes de fluides

différents ou d’encre éjectée a une certaine température).




Introduction

Pour se convaincre définitivement de la richesse et de la diversité de ce sujet d’étude (si tel
n’est pas encore le cas), il est utile de préciser que des travaux antérieurs ([Rioboo, 2003]) ont
mis en évidence six configurations particulieres d’impact. Pour les nommer, il y a
I’éclaboussure initiale, I’éclaboussure en couronne, la cassure par rétraction, le rebond partiel,
le rebond total et I’impact suivi de dépot. Pour les deux premiéres configurations, 1’étalement
est trés prononcé et le liquide a la périphérie se brise ou éjecte de petites gouttelettes sous
I’effet de la tension de surface. Dans le troisiéme cas, les rugosités de la surface jouent le role
de point d’accroche et retiennent du liquide lors du démouillage de la goutte. Pour les
quatriéme et cinquiéme configurations, et comme leurs noms 1’indiquent, la goutte rebondit
sur la surface, soit compleétement soit partiellement (la goutte se brise avant la fin du rebond et
une partie du liquide reste sur la surface). Enfin, il y a I’impact suivi de dépot, qui se découpe
en quatre phases distinctes ([Rioboo et al, 2002]), et ou la goutte arrive a un état d’équilibre
sous la forme d’une calotte sphérique. C’est a la fois la nature du liquide, la nature de la
surface et les conditions expérimentales qui en sont a 1’origine. En particulier, 1’effet de la
mouillabilité de la surface, I’effet du diametre initial (quelques dizaines de micrometres ou
quelques millimétres) sont des parameétres qui n’ont pas clairement été mis en évidence et des
mécanismes tels que la vitesse de déplacement de la ligne de contact ou I’évolution
dynamique de I’angle de contact sont encore a étudier.

Les paramétres physiques qui entrent en jeu dans le phénomeéne d’impact sont nombreux et
variés. Par ailleurs, I’écoulement a un caracteére instationnaire, et plusieurs échelles de temps
et d’espace coexistent. Pour ces différentes raisons, ce travail est uniquement focalisé sur
I’étude du cas de I’impact suivi de dépot.

A la vue de ces différents ¢léments, la résolution et la simulation du probléme d’impact sont
difficiles, en raison de la diversité¢ et de la complexit¢ des phénomenes physiques. La
résolution de ce probléme est également fortement pluridisciplinaire puisqu’elle fait intervenir
des domaines tels que la mécanique des fluides, la rhéologie et la physico-chimie des
interfaces. Dans ce manuscrit, nous n’avons pas la prétention d’apporter les réponses aux
questions encore en suspens mais plutdt de participer a I’accumulation de connaissances
nécessaires a cette résolution, pourvu qu’elle soit possible. En conséquence, ce mémoire
s’articule autour de cinq parties.

Le premier chapitre constitue une revue bibliographique des principaux résultats de la
littérature sur le vaste probléme de I’impact d’une goutte sur une surface solide. Il s’étend des
premiéres observations ([Worthington, 1876]) jusqu’a la derniére revue de synthése de 2006

([Yarin, 2006]). L’objectif est de montrer I’importance des travaux déja réalisés, la tres

-8-



Introduction

grande diversité des mécanismes physiques et de poser les bases de la réflexion. En
particulier, nous introduisons les nombres sans dimensions caractéristiques du probléme, les
échelles de temps des mécanismes et les différentes phases par lesquelles passe la goutte
durant I’impact. Ce chapitre permet également de mettre en avant une partie des points qui
restent a étudier et qui seront abordés dans ce mémoire.

Le second chapitre constitue un « catalogue » de 1’ensemble des appareillages de mesures
utilisés, mais également des dispositifs congus et réalisés pour cette étude. Dans cette partie,
nous présentons les caractéristiques principales des liquides et des surfaces utilisés avec un
accent particulier sur la mesure systématique de leur mouillabilité. Nous présentons
¢galement les diverses techniques expérimentales mises en oeuvre (cinématographie rapide,
pseudo-cinématographie a déphasage contr6lé, multi-exposition) avec notamment une
méthode d’illumination ultra courte combinée a une caméra rapide pour obtenir des interfaces
aussi nettes que possible. Une partie est spécifiquement dédiée a la formation et au controle
des microgouttes a partir de différents éjecteurs piézoélectriques. Enfin, ce chapitre regroupe
les algorithmes de suivi d’interfaces qui permettent la mesure automatique du diametre de
contact de la goutte avec son support, de sa hauteur ainsi que son angle de contact dynamique.
Dans le troisiéme chapitre, nous présentons une étude expérimentale détaillée du mécanisme
de Dl’impact sur surface homogene, avec notamment |’observation des déformations
transitoires de la surface libre. Nous étudions de manicre systématique, sur chacune des quatre
phases par lesquelles passe la goutte lors de I’impact, I’influence des parametres de tension de
surface et de viscosité du liquide, et de la vitesse d’impact sur 1’évolution du diamétre de
contact, de la ligne de contact et de I’angle de contact dynamique. De plus, et pour la premiére
fois, l'influence du diameétre initial (diametre millimétrique ou micrométrique) mais
¢galement celle de la mouillabilité de la surface sont étudiées en détail. Enfin, deux méthodes
de simulation, la méthode variationnelle et la méthode d’intégrales de frontiére, sont utilisées
et comparées aux résultats expérimentaux. La premicre repose sur une géométrie
préférentielle de la goutte durant I’impact (forme de sphére tronquée) et sur la conservation de
I’énergie cinétique et de I’énergie potentielle entre deux instants. La seconde ne nécessite
aucune hypothése sur la géométrie lors de 1’impact, les calculs sont ramenés sur I’interface
qui se trouve également étre une inconnue du probléme.

Dans la quatriéme partie, nous nous intéressons plus particulierement au probléme de 1’impact
sur des surfaces hétérogénes d’un point de vue chimique (présence de zones mouillantes et
non mouillantes) ou d’un point de vue topographique (surface super hydrophobe). Comme

précédemment, I’évolution du diamétre et celle de 1’angle de contact au cours du temps sont
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mesurées. Sur la surface texturée d’un point de vue chimique et topographique, la relation
entre son caractére super hydrophobe (caractéris€é a partir de criteres de la littérature
([Extrand, 2002 ; Extrand, 2004])) et la vitesse d’impact est étudiée. Enfin, sur les surfaces a
mouillabilité variable, nous présentons le comportement statique et dynamique d’une goutte
en présence d’un gradient de mouillabilité sur la surface.

La cinquiéme et derniére partie présente deux applications particuliéres de I’impact de goutte :
I’impression numérique et la synthése in situ d’ADN. Pour la premiére de ces applications,
nous nous intéressons au phénomene de coalescence de deux gouttes de fluide dans les deux
configurations précises de coalescence axisymétrique (la seconde goutte atterrit au sommet de
la goutte au repos sur la surface) et de coalescence non axisymétrique (la goutte incidente
impacte a coté de la goutte au repos sur la surface, puis entre en contact avec elle durant son
¢talement). Dans cette derniére configuration, les deux gouttes peuvent présenter un gradient
de viscosité et / ou de mouillabilité. La seconde application traite d’une partie d’un procédé de
synthése in situ d’ADN et a pour objectif de réaliser une protection efficace d’un site
fonctionnalisé (cuvette) pour cette synthése. Nous montrerons comment, a partir du controle
de la mouillabilité des sites et de microgouttes d’'un mélange de polymere et de solvant, il est
possible de former un film de polymere protecteur.

Enfin, nous conclurons en présentant un résumé de nos principaux résultats, mais également
et surtout les principales limites de notre travail. Dans cette toute derniere partie, nous ferons
quelques suggestions sur les poursuites éventuelles a donner a ce travail, ou les pistes a suivre,

en vue de pallier ces manquements.
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Chapitre |

L'instabilité hydrodynamique liée a I'impact d’une goutte

Cette partie est consacrée a la revue bibliographique du probléme de ’impact orthogonal de
gouttes de fluide sur des surfaces solides et non poreuses. Sur ces surfaces, les gouttes
peuvent s’¢taler de différentes manicres. Elles peuvent éjecter a leur périphérie un film de
liquide ou des gouttelettes, elles peuvent ¢galement rebondir complétement ou partiellement.
Le cas que nous étudions en détail dans ce travail est la derniére configuration, a savoir
lorsque la goutte s’étale en conservant une forme de calotte sphérique. Dans cette revue
bibliographique, nous présentons tout d’abord les articles clés (revue succincte) pour rappeler
les principaux ¢éléments connus. Dans un second temps, nous présenterons les nombres sans
dimension et les échelles du probléme (vitesse, longueur et temps). Ensuite, nous présenterons
I’effet d’une vitesse d’impact sur I’évolution de la goutte (présentation des différentes phases
de l'impact). Enfin, une courte conclusion résumera les problémes a résoudre et nos

principaux apports dans ce domaine.

Impact d’'une goutte sur une surface solide

Nous présentons ici une revue rapide des premiers résultats obtenus dans 1’étude de notre
probléme. Le but n’est pas de faire un historique précis et complet mais de poser les premiers
jalons. Ainsi, I'impact d’une goutte est un sujet étudié depuis la fin du 19°™ siécle. Malgré
I’absence de moyens technologiques adéquats pour visualiser et enregistrer les profils de la
goutte sur les temps courts, Worthington, en 1876, met au point un systéme astucieux pour
pallier ce probléme et observer I'impact de gouttes de lait et de mercure sur des surfaces
recouvertes de cire. Un systeéme de flash et de retardateur se déclenche apres I’impact de la
goutte. La picce est plongée dans 1’obscurité et I’illumination projette le profil de la goutte.
L’acquisition étant impossible, le résultat doit étre dessiné. La répétition des expériences en
décalant le retardement permet la reconstitution du film de I’évolution de la goutte
[Worthington, 1876 ; Worthington, 1877]. La figure 1.1 présente une image tirée de
[Worthington, 1877]. Il faut souligner le coté astucieux de cette méthode. Ce dispositif de
« pseudo-cinématographie a déphasage contrdlé » permet d’observer des étapes clés du
processus d’impact tel que la forme de crépe a I’étalement maximum, la présence du
bourrelet, le phénomeéne de démouillage et méme des cassures. Pour le mercure, il note la

formation de filaments, plutét uniformément répartis sur le pourtour de la goutte et qui
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peuvent se briser en gouttelettes. Il semble également que leur formation se fasse dans les
premiers instants de I’impact. Il note enfin que I’augmentation de la vitesse d’impact
augmente la quantit¢ de ces filaments. Il met ainsi en évidence les différences de
comportement entre le lait et le mercure, et par suite, I’'importance des propriétés du fluide
¢tudié. Bien qu’aucun résultat quantitatif ne puisse €tre possible a partir de ces deux articles,
ils permettent néanmoins de mettre en avant la complexit¢ du phénomeéne ainsi que la

diversité des résultats de I’impact d’une goutte.

Figure I.1: Instabilités sur la circonférence de lamelles lors de son étalement (tiré de [Worthington,

1877]).

I1 faudra attendre 1955 et les travaux d’Olive Engel ([Engel, 1955]) pour donner une suite aux
travaux de Worthington. Cette fois, les techniques de visualisation employées sont de la
photographie rapide combinée a de 1’optique précise. Dans les cas de vitesses suffisantes
(dans I’étude, la hauteur de chute est supérieure a 6m, soit une vitesse d’impact supérieure a
10m/s), on observe I’apparition d’une couronne. Ces travaux confirmeront les observations de
Worthington, notamment sur la présence des filaments et des perturbations verticales seront
¢galement notées. [Engel, 1955] pose le probléme de la compression du fluide au niveau du
point d’impact ainsi que la propagation de 1’onde de choc dans le fluide, a la vitesse du son.
Elle propose d’estimer la pression maximale due a ’impact a 1’aide du « coup de bélier ». Elle
en déduit alors une vitesse pour I’écoulement, différente de celle de la ligne de contact, égale
a acU avec o un coefficient d’ajustement (égal a 0.4 dans ses travaux), ¢ la vitesse du son
dans le fluide et U la vitesse d’impact. Enfin, a partir d’un bilan d’énergie, elle proposera une
évolution du diamétre de contact transitoire en fonction du diamétre maximum, du temps

auquel ce diametre est atteint et d’un coefficient d’ajustement arbitraire.
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En 1993, [Rein, 1993] publie une revue compléte des travaux déja réalisés dans le cas de
I’impact d’une goutte de fluide sur un substrat sec ou sur une surface fluide. Il définit le
rebond, I’étalement ou la coalescence (dans le cas d’une surface fluide) et I’éclatement
comme les trois résultats possibles de I’impact. Un nombre de Weber critique, correspondant
au seuil d’éclatement de la goutte lorsqu’elle impacte sur une surface fluide et uniquement
fonction du nombre d’Ohnesorge, est proposé. [Rein, 1993] précise également que méme dans
les premiers instants, la compressibilité du fluide ne peut pas étre occultée, et que la viscosité
et la présence de surfactant dans le fluide jouent un réle important sur des temps plus longs.
Cet article reprend I’intégralité des configurations (fluide sur surface séche, goutte sur surface
fluide constituée d’un méme fluide ou différent etc....), montre la richesse et la complexité du
phénoméne et pose les problémes encore non résolus.

A partir de la revue de [Rein, 1993], le nombre d’études portant sur ’impact de goutte a
connu un accroissement considérable (en reprenant la revue de [Yarin, 2006], nous
dénombrons 95 références, ce qui traduit I'intérét porté a ce sujet). Les différentes études
s’attachent a montrer les variétés des phénomenes qui apparaissent lors de 1’'impact. Ils
mettent en avant I’influence des différents parametres physiques des liquides et des conditions
expérimentales. Ainsi, ’influence de la viscosité ([Rioboo et al, 2002]), de la tension de
surface ([Sikalo et al, 2002]) et de la mouillabilit¢ de la surface sont étudiées en détail
([Rioboo et al, 2002]). Ce dernier parameétre est compliqué a €tudier et n’a pas encore été mis
en avant de maniére claire. Il demeure toujours un probléme ouvert ([Rioboo, 2003]). Les
différentes études sur ce point procédent en modifiant la tension de surface du fluide. Pour
cela, le fluide peut faire varier d’une expérience a 1’autre. Il peut également étre conservé et
modifi¢ la tension de surface en y ajoutant du tensioactif a différentes concentrations. Le
changement de fluide modifie effectivement I’angle a 1’équilibre mais sans conserver le
nombre de Weber (donc le rapport force d’inertie sur force de tension de surface). Il faut dans
ce cas ajuster la valeur de la vitesse d’impact. Dans la seconde configuration, la nature et la
concentration du tensioactif interviennent sur le comportement dynamique. [Morougou-
Candoni et al., 1997] réalise une étude précise sur I’effet de la présence de tensioactif, sur sa
nature et sur sa concentration, dans le cas d’une goutte impactant sur une seule surface de
verre traitée chimiquement pour étre hydrophobe. Bien que la qualité des images obtenues ne
permettent pas de tirer toutes les conclusions sur le phénomeéne d’impact, nous constatons
néanmoins qu’a des concentrations en surfactant inférieures a la concentration micellaire
critique (CMC), I’expansion de la goutte sur le support est limitée. Les auteurs précisent que

cet effet est également observable dés lors que la concentration en micelle dans le volume
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passe sous la CMC, c’est a dire dans des cas d’adsorption forte. Les déformations de la
surface se traduisent par la création de zones de I’interface vierges e tensioactif et la
circulation du fluide dans la goutte crée une accumulation de surfactant a la périphérie de
celle ci (figure 1.2.a). Le surfactant, qui ne peut pas saturer l’interface (concentration
inférieure a la CMC), s’adsorbe prés de la ligne de contact et remonte vers le sommet de la
goutte en suivant la surface libre sous I’action d’un effet de type Marangoni chimique (les
surfactants se déplacent des zones de forte population vers les zones de concentration
moindre) (figure 1.2.b). Cela créé une pression interfaciale qui, en s’ajoutant a I’effet de la

tension de surface du fluide, s’oppose a 1’étalement.

Ecoulement du fluide

C ) a

\

Accumulation de tensioactif

Mouvement de tensioactif : effet Marangoni

Nouvelle interface: déplétion en tensioactif

Accumulation de tensioactif Ecoulement du fluide

Figure 1.2 : Effet Marangoni chimique lors de I’'impact d’une goutte dans le cas d’une concentration en

tensioactif inférieure a la Concentration Micellaire Critique.

L’effet de la mouillabilité peut également étre étudié en modifiant la surface d’impact. La
paraffine (matériau non mouillant), la cire, le PolyChlorure de Vynil (PVC) ou encore le verre
ou ’acier, sont généralement utilisés ([Morougou-Candoni et al, 1997 ; Rozhkov et al, 2002 ;

Sikalo et al, 2003 ; Roux & Cooper, 2004]). Toutefois, si la mouillabilité de ces surfaces est
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différente de ’une a ’autre, la caractérisation de leur état de surface n’est jamais pris en
compte, ou seulement en utilisant des valeurs moyennes. [Riobbo et al, 2001-2] montre
comment la présence de rugosité et la mouillabilité de la surface, influence 1’évolution de la
goutte. Les auteurs dénombrent exactement 6 cas possibles. Les phases de 1I’impact présentées
ici seront reprises et développées dans la partie consacrée au cas particulier de 1’impact suivi

de dépot.

éclaboussure initiale éclaboussure en couronne

étalement maximum

: A

démouillage

: O |

i m j k

cassure par rétraction rebond partiel rebond total

ou

Figure 1.3 : Représentation schématique des comportements de la goutte pendant I’impact.

Nous représentons schématiquement sur la figure 1.3 ’ensemble des configurations détaillées
ci-dessous. A D’instant de I’impact, la goutte est supposée sphérique. Dans les premiers
instants qui suivent, elle prend la forme de sphére tronquée (figure 1.3.a) puis s’étale (figure
[.3.c) jusqu’a atteindre son extension maximum sous la forme d’une créte (figure 1.3.e). C’est
dans la phase d’étalement que les premicres différences apparaissent. La goutte peut éjecter a
sa base, au niveau de la ligne triple, de toutes petites gouttes (figure 1.3.b) ou un film de fluide
qui se brisera ultérieurement en gouttelettes de petites tailles (figure 1.3.d). La goutte éclate

respectivement en « éclaboussure initiale » et « éclaboussure en couronne » ([Rioboo et al,
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2001-2]). Les éclaboussures initiales sont principalement dues aux hétérogénéités de la
surface, et particuliérement la rugosité, qui vont déstabiliser le film de fluide qui s’étend sur la
surface pour créer les gouttelettes. Pour les éclaboussures en couronne, le film de fluide est
¢jecté de la surface. Le caractére instable de ce film provoque sa brisure en des gouttes plus
petites. Une fois le diamétre maximum atteint, c¢’est 1’interaction avec la surface qui va
controler le phénomene. Si I’étalement maximum correspond a 1’étalement final, la goutte
sera sous la forme d’une sphére tronquée et son diameétre n’évoluera plus (figure 1.3.f). Si
I’inertie de I’impact est insuffisante, le diametre maximum est inférieur au diamétre final. La
goutte continuera son étalement sous 1’action de la force non compensée de Young jusqu’a
atteindre un diameétre d’équilibre (figure 1.3.f) ou jusqu’a former une couche mono-
moléculaire dans le cas d’un support complétement mouillant (figure 1.3.g). Ces trois
configurations correspondent au cas du dépot. Enfin, si I’étalement maximum est supérieur a
I’¢talement final, la goutte va se rétracter (figure 1.3.h). Quatre possibilités sont alors
envisageables :

- La surface n’a pas un angle de contact trés important avec le fluide et la vitesse de
rétraction est faible, le diametre diminuera jusqu’a atteindre le diameétre
d’équilibre final. Nous sommes également dans le cas d’un dépot (figure 1.3.1)

- Dans la méme configuration et si la vitesse de rétraction est importante, la goutte
peut laisser des gouttelettes sur la surface. Il s’agit d’une cassure par rétraction
(figure 1.3.1).

- L’angle d’équilibre entre le fluide et le substrat est fort, la goutte va se rétracter et
la hauteur au centre de la goutte va remonter rapidement et de fagon importante.
L’¢écoulement prend alors une forme cylindrique, la goutte reste en contact avec la
surface et se brise en son centre sous ’effet de la tension de surface. [Rioboo,
2003] précise que pour que ce cas se produise, I’angle dynamique que forme le
fluide avec la surface doit étre proche ou inférieur a 90°. 1l s’agit du rebond partiel
présenté sur la figure 1.3.].

- Dans la méme configuration mais avec un angle dynamique supérieur lors de la
rétraction, la ligne de contact se détache du support avant I’apparition de la
brisure. Le rebond est complet (figure 1.3.k), on se trouve dans le cas d’une surface
super hydrophobe.

Lors des deux derniers cas présentés (rebond partiel et rebond total), les phases de mouillage-
démouillage pourront se répéter jusqu’a ce que la goutte atteigne son état d’équilibre. De plus,

dans le cas ou la goutte se brise lors de la remontée du fluide (rebond partiel), la goutte
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satellite obtenue retombera sur celle restée sur le support. Elle pourra soit coalescer avec la
premicre soit rebondir dessus (pour des raisons énergétiques). Le cas de la coalescence

axisymeétrique sera abordé ultérieurement. La figure 1.4 montre des exemples expérimentaux

pour chacun des cas explicités ci-dessus.

Dépot

Eclaboussure initiale

Eclaboussure en couronne ¢

Cassure par rétraction
Rebond partiel e
Rebond total f

Figure 1.4: Les 6 comportements possibles lors de l'impact d'une goutte, planche tirée de [Rioboo et al,

2001-2].

Le travail présenté dans ce mémoire ne considére pas I’ensemble des cas d’impacts possibles.
Seuls les cas du dépodt et de I’'impact total (respectivement figure 1.4.a et 1.3.f) seront abordés.
Le cas de rebond partiel a été observé dans le cas d’une surface trés peu mouillante mais
aucune ¢tude n’a été conduite dans ce cas précis.

L’année suivante, [Rioboo et al, 2002] montrent de maniere claire 1’influence de la viscosité
dans la phase d’étalement, c'est-a-dire jusqu’a I’étalement maximum. Ils précisent que 1’effet
li¢ au nombre de Reynolds est a la fois non linéaire et non monotone. Nous montrerons dans
la suite que la viscosité influence également la phase cinématique (phase préalable a la phase
d’étalement). Dans cette phase d’étalement, les auteurs affirment que le nombre de Weber n’a

que peu d’influence (le diametre maximum augmente de 20% pour un facteur 3.7 en We).
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Cependant, la vitesse d’impact étant fixée, ce sont les liquides utilisés qui changent d’une
expérience a 1’autre pour assurer la conservation du nombre de Weber (la tension de surface
varie de 73 a 21 mN/m), ce qui modifie également 1’angle d’équilibre. L’étude particuliére de
ce nombre impose dans ce cas de changer les surfaces (mais elles doivent rester proches en
terme de rugosité) pour assurer la conservation de I’angle d’équilibre lorsque la tension de
surface est modifiée. Toujours dans cette méme ¢étude (la plus compléte), les auteurs montrent
¢galement que 1’angle d’équilibre final liquide / solide a un impact sur la phase d’étalement et
notamment la valeur de I’étalement maximum. Ils précisent que cette influence est faible et
n’observent pas de différence pour le cas d’une goutte d’eau distillée impactant sur des
surfaces d’angles de contact respectivement de 6° et 86°. Des différences sont observées
uniquement pour des angles de contact trés importants (154° dans leur étude). Ce résultat est
surprenant et contradictoire avec nos observations. De plus, cette étude ne considére qu’une
seule vitesse pour quantifier I’effet de ce parametre, ce qui n’est pas suffisant. Nous avons fait
réaliser un certain nombre de traitements chimiques sur des plaques de silicium pour obtenir
une large gamme d’angle de contact. L’intérét est notamment que le paramétre de
mouillabilité varie fortement alors que la rugosité reste fixe et trés faible. C’est la premiére
fois dans la littérature qu’une telle étude est menée. Nous verrons par la suite, a partir d’essais
sur ces supports, qu’une diminution suffisante de 1’angle d’équilibre conduit a augmenter le
diamétre a 1’étalement maximum dans les mémes proportions que celles observées par
[Rioboo et al, 2002] pour une variation du nombre de Weber.

Enfin, Yarin ([Yarin, 2006]), de la méme maniere que Rein ([Rein, 1993] avant lui, propose
une revue des derniers travaux. Fortement basé sur les différents articles publiés par Rioboo,
Marengo, Roisman et Tropea ([Roisman & Tropea, 2001 ; Rioboo et al, 2001-1; Rioboo et al,
2001-2Roisman et al, 2001 ; Rioboo et al, 2002) pour I’impact sur surface séche, cet article
permet de mettre en évidence les derniéres avancées expérimentales et les derniers modeles. 11
montre la diversité des types d’étalements ainsi que les paramétres qui influent. Les différents
résultats d’impact et les parameétres qui en sont la cause sont présentés dans le paragraphe qui

suit.

Nombres sans dimension du probléme

Le phénomene d’impact d’une goutte sur une surface solide est un probléme complexe du fait
de la présence de la surface libre, des phénomenes transitoires rapides et du nombre de forces

qui s’appliquent sur la goutte. Nous pouvons citer les propriétés physico-chimiques des
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fluides (i.e. la tension de surface o, la viscosité p et la masse volumique p), les conditions
expérimentales (vitesse d’impact U, diamétre initial en vol Dy) et I’interaction entre le fluide
et la surface (rugosité de la surface R,, angle avancant 6, et angle reculant O, et angle
d’équilibre B¢,). Il ne faut pas occulter la gravité « g » et la vitesse du son « ¢ » dans le fluide.
Enfin, ce probléme est dynamique et le temps «t» y joue un role important. Tous ces
paramétres ne sont certainement pas les seuls et d’autres peuvent intervenir comme les aspects
de formes des rugosités par exemple, ou leur répartition.

Dans notre étude, nous cherchons a quantifier I’influence des différents paramétres qui
interviennent dans le mécanisme d’impact. En reprenant les équations de Navier & Stokes

(équation I.1) et I’équation de continuité (équation 1.2) dans le cas d’un fluide incompressible

nous avons :
—=-VP+uV°v+ -
o2V P Vv pg L1
Dt
V-v=0 (1.2)

. D i Do : s :
ou Eest la dérivée particulaire, v le champ de vitesse de I’écoulement, p la pression en
t

Pascal, p la masse volumique en kg/m’ et g I’accélération de pesanteur en m/s”. Le probléme
de I’impact, au moins dans les premiers instants, est axisymétrique et les équations 1.1 et 1.2
en coordonnées cylindriques sont :

Suivant la composante r :

ou ou ou op o100 o’u,
4 4+ Py= — 4 e — + ! 1.3
A ot “ or " 0z ) or ﬂ{@r{r or (ru,)} oz’ } @

Suivant le composante z (avec I’accélération de pesanteur orientée suivant —z)

ou ou ou op 1 0( oOu o’u
Sy, — U, )= —— | r—= [+ —— L4
Al oo "or T oz ) or ﬂ{r Or( or J oz’ } e @4
Pour I’équation de continuité
o'u, 10
= +——Iru,)=0 I.5
o o) (L)

Les échelles caractéristiques du probleme sont le diametre initial Dy pour la longueur, la

. . . . o o} . D,
vitesse d’impact U pour la vitesse (quelque soit la direction), i pour la pression et 70 pour
0

le temps. Cette échelle temporelle est basée sur les grandeurs liées a 1’inertie du probléme,
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plutdt que sur les grandeurs phisico-chimiques. Nous verrons dans la suite que ce choix
d’échelle est particulierement bien adapté au probleme. Chacun des termes des équations 1.3,
[.4 et 1.5, sous leur forme sans dimension (noté par un étoile « * »), sont donnés dans le

systeme 1.6 :

* *
u,=Uu,;u,=U0u_,

* * D *
r=D,r;z=D,z ;t=—""t¢

ou, _U_zau: ou, U? ou,

& D, of o D, or
ou, _i@u:_ ou, _i@uj_ o o op Gp_iap* (1.6)

or _DO or'’ oz _Do oz ’E_D_OZ?’E_Dg oz
Ou, _i@u:. Ou, _i@u:
or D,or" 0z D, oz
o’u, i@zu*_ 0’u. i&zuz

oz’ =D§ oz? 7 oz’ :DOZ oz

r

En remplagant dans les équations 1.3, .4 et .5, nous obtenons :

Suivant la composante r :

* * * % 2k
B e P S a] 7)
ot or 0z Weor Re|or Lr or 0z
Suivant le composante z

* * * * * 2 *
e gy Py Py LOp 1)1 Of 0u ) Ou | 1 (1.8)
Ot or Oz Weoz Re|r or or Oz F,

Pour I’équation de continuité

Ou. 1 0 (.
Z o — =0 1.9
oz ror (r ! ) )

Les nombres sans dimensions de Weber, de Reynolds, de Bond et de Froude apparaissent. De
plus, il faut également tenir compte du nombre de Mach (rapport de la vitesse caractéristique
de I’écoulement sur la vitesse du son dans le milieu) pour savoir si I’acoustique intervient

dans le probléme. Ces nombres sont définis par :

2 2
We=LPV"  pe=PDU U p U

o U c gD,

(1.10)
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Le tableau ci-dessous présente les nombres sans dimension dans le cas d’une macrogoutte et

d’une microgoutte.

We Re M. F;
Do =2mm, U = 0.5m/s,
p = 1000kg/m’, p = 1 mPa.s 6.8 1000 3310 12.7
o =73mN/m
Dy =50um, U = 5m/s,
p = 1000kg/m’, p = 10 mPa.s 41 25 3310 5.110°
o =30mN/m

Tableau I.1 : Nombres sans dimensions du probléme dans le cas d'une macrogoutte et d'une microgoutte.

Dans tous les cas, le nombre de Froude est important, ce qui traduit que I’inertie est
prépondérante devant 1’effet gravitationnel. Par conséquent, ce nombre sera négligé par la
suite. De la méme manicre, le nombre de Mach est trés faible ce qui signifie que les effets
acoustiques ne sont pas a prendre en compte. Seuls les nombres de Weber et de Reynolds
seront conservés comme parametres du probléme. Les angles de contact sont des parameétres
sans dimensions et ne seront pas modifiés.

Revenons sur le choix de I’échelle de temps qui est un des éléments les plus importants. Deux
échelles de temps peuvent €tre construites a partir des paramétres du probléme. Une échelle
basée sur les grandeurs physico-chimique du fluide (o, p et Dy) et une échelle basée sur les
paramétres inertiels (Dy et U). Les temps caractéristiques physico-chimique et inertiel ont

respectivement pour forme :

pD;
I Lo 1 (L11)
(o2

=20 (L12)

La principale différence entre ces deux échelles de temps est liée a la prise en compte de
I’effet de vitesse d’impact. Cette vitesse, et la phase de 1’é¢talement qui lui est associée,
conditionnent 1’évolution globale de 1’étalement. Les figures 1.5.a et 1.5.b présentent la
superposition de I’impact a 0.35m/s et Im/s d’une goutte d’eau distillée sur une surface
d’angle d’équilibre 35°, avec en abscisse, le temps adimensionnalisé par respectivement le
temps inertiel et le temps physico-chimique, et représenté en échelle logarithmique. La figure

[.5.a montre la superposition parfaite dans I’ensemble du régime inertiel alors que la
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représentation avec 1’échelle physico-chimique ne permet pas d’observer une tendance
. e ) D, )
maitresse. Le temps caractéristique de la phase d’étalement est ¢, :7 ([Rioboo et al, 2002 ;

Roisman et al, 2002 ; Sikalo et al, 2002 ; Park et al, 2002 ; Allaman et al, 2003]). En 2004,
une ¢tude portant sur I’impact de gouttes de fluide de faible viscosité (eau distillée et mercure)
sur des surfaces super hydrophobes ([Clanet et al, 2004]) montre expérimentalement que le

4 Les auteurs obtiennent

diametre maximal en fin de régime inertiel est proportionnel a We
I’accélération caractéristique U?/Dy a partir des grandeurs inertielles. En injectant cette
accélération dans la longueur capillaire et en utilisant une conservation du volume, ils
obtiennent la formule attendue. Les liquides plus visqueux et les surfaces moins mouillantes
ne sont pas explorés, cette approche confirme théoriquement le choix de Dy/U comme échelle

de temps.

2,5 2,5

[ = u=0.35mis e {{ = u=0.35mIs -
204 o U=1mls 2091 o U=1m/s

5 1o _/- 5 110__ °._‘,f/-

o o
..= = ....
0,5+ -t 05 * .u
n n
° a . ° b

0,0 ——rrrre S S 0,0 s S | S
0,01 0,1 1 1E-4 1E-3 0,01 0,1

3,1/2

tu/D, t(o/pD,)

Figure 1.5: Choix de I'échelle de temps caractéristique (a) échelle inertielle et (b) échelle physico-

chimique.

Dans [Holman et al, 2002 ; Heilmann, 2001 ; Starov et al, 2002], les auteurs, qui n’avaient pas
noté la présence de plusieurs phases dans le phénomeéne d’étalement, utilisaient une échelle de
temps caractéristique pour I’impact, basée sur les grandeurs physico-chimiques du liquide
dans le but de caractériser 1’étalement capillaire. Bien que dans ce régime, cette échelle
semble plus adaptée (seules la tension de surface et la viscosité interviennent) la goutte garde
la mémoire des ¢tapes précédentes par lesquelles elle est passée. En conséquence, 1’inertie ne
peut pas étre occultée et 1’échelle temporelle reste le temps caractéristique inertiel.

Malgré 1’analyse dimensionnelle, le nombre de parameétres reste important. En 1997,
Schiaffino et Sonin ([Schiffino & Sonin, 1997]) publient une étude sur I’'impact de gouttes sur
des surfaces séches en minimisant tour a tour I’influence de chaque parametre. Ils proposent

notamment un diagramme de classification du type d’impact prédisant les forces
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prépondérantes et les échelles de temps (figure 1.6). Tous les cas d’impact ne peuvent pas étre
considérés de la méme maniere. Ce diagramme se présente en fonction du nombre de Weber
et du nombre d’Ohnesorge et est composé de 4 régions (figure 1.6). Le nombre d’Ohnesorge
est le rapport des forces visqueuses sur les forces de tension superficielle et il est défini par

oh=—t___NWe

:\/,ODOO' ) Re

. Le nombre de Weber représente les forces qui contrdlent 1’étalement

alors que le nombre d’Ohnesorge représente celles qui s’y opposent. Les auteurs précisent
qu’a nombre de Weber important, I’écoulement radial de la goutte sur la surface est induit par
la pression due a I’impact et I’inertie alors qu’a nombre de Weber faible, c’est la force non
compensée de Young au niveau de la ligne de contact qui contrdle 1I’étalement. Dans le méme
ordre d’idée, pour les nombres d’Ohnesorge importants c’est la viscosité qui s’oppose a

I’étalement et pour les valeurs du nombre d’Ohnesorge faibles, c’est I’inertie qui joue ce role.

100 ———rr———— T — T —— Ty ——— g
| ‘ :Controlé par l'impact /:
\ V), A
13 5 :
LI I o

0,14 » —

0,01 : e OtrOME par la capillarite
1E-3 0,01 0,1 1 10 100

Oh

Figure 1.6 : Classification du type d’impact dans le plan Ohnesorge-Weber (reproduit a partir de
[Schiaffino et Sonin, 1997]).

Dans la région I, I’écoulement est contrdlé par la pression due a I’impact et ¢’est I’inertie qui

s’oppose a I’¢talement. L’échelle caractéristique de vitesse est la vitesse d’impact U et
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I’échelle de temps est Do/U. Les auteurs précisent que la viscosité n’intervient que pour
atténuer I’amplitude des oscillations de la goutte et/ou a la fin de I’étalement. Cela correspond
a des temps supérieurs a Dy/U et donc a la phase d’étalement. Dans la région II, I’effet de la

vitesse d’impact est négligeable. Les forces capillaires non compensées controlent I’étalement

3

PDy,
o

et I’inertie est toujours le terme qui s’oppose a I’écoulement. L’échelle de temps est et

. | o . . . .
celle de vitesse est o Comme dans la région I, les effets visqueux interviennent en fin
PLy

d’étalement pour ralentir I’écoulement. Dans la région III, la capillarité force I’étalement et la
viscosité s’y oppose. Les effets de la vitesse d’impact sont négligeables. Nous nous trouvons
dans le cas du dépot d’une goutte de fluide trés visqueuse sur un substrat solide et avec pour

échelle de temps uDy/c et pour échelle de vitesse o/u. Enfin, dans la région IV, I’inertie

conduit I’écoulement et la viscosité s’y oppose. Les échelles caractéristiques sont 2 - et

pU

pD U’ : : . .
———— pour respectivement le temps et la vitesse. Toutes ces échelles sont regroupées dans

le tableau suivant.

Région Echelle de Echelle de Force de Force de
temps (s) vitesse (m/s) controle résistance
I D, U Pression due a Inertie
U I’impact
II pD; p Capillarité Inertie
c PD,
I uD, o Capillarité viscosité
o JZ
v Y7, pDU? Pression due a viscosité
oU’ u I’impact

Tableau L.2 : Echelles de temps et de vitesse pour les différentes zones du diagramme Ohnesorge-Weber.

Dans la phase d’étalement, et pour I’ensemble de nos expériences, 1’inertie de la goutte
contrdle 1’étalement et le couple tension de surface / viscosité s’y oppose. La conservation

d’une expérience a 1’autre des nombres de Weber et de Reynolds nous assure la
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reproductibilité des résultats. L’étude de chacun des paramétres indépendamment pose un
probléme expérimental. En pratique, il est trés difficile d’obtenir exactement les mémes
couples (We ;Re) pour deux expériences différentes, a plus forte raison lorsque I'un des deux
paramétres doit étre conservé. Il faut alors se « contenter » de nombres sans dimension
proches. Le mélange d’eau distillée et de glycérol permet de faire varier la viscosité de 1 a
100mPa.s en diminuant la tension de surface de 73 a 68mN/m. Pour des vitesses d’impact de
0.35 et 1m/s, les nombres de Weber sont respectivement de 4 (£7.5%) et 35 (£5%). La figure

.7 présente les résultats d’impact obtenus a partir de ce mélange a différentes concentrations.

\s We =4 .5 We = 30
1,50- ; 20 f
1251 ™ Re=798 "]l = Re=2280 /’—
11 ® Re=88 151 ® Re=252 ./
1,00 4 ; : J
S Re=9 o & Re = 26 _1.'"
a "] e a 1,04 ;i i x
0,50 | ; g’ : i o
1 " e 0,5 : LY
0,25
] s - [ ]
0,00 — e ———rrrer - 0,0 O S —
1E-3 0,01 0,1 1 1E-3 0,01 0,1 1
tuiD, tui,

Figure 1.7 : Effet du nombre de Reynolds sur 1'évolution du diamétre de contact.

Plus la vitesse est importante (plus Re est fort) et plus les courbes se sépareront tard (t/t; = 0.2
aU=0.35m/s et t/t; = 0.4 a U = Im/s). L étalement maximum est ¢galement atteint plus tard
pour les Re supérieurs. Cela confirme !’influence de la viscosité sur les temps courts de
I’étalement. Malgré la qualité du travail réalisé¢ dans I’étude de Schiaffino et Sonin, les temps
auxquels les effets visqueux interviennent n’ont pas €té correctement estimés au moins dans la
région I. Dans cette région, ou se trouve I’ensemble de nos expériences, la viscosité
n’intervient pas uniquement a la fin de 1’étalement mais également sur des temps de 1’ordre de
Dy/U. 1l faut remarquer la position centrale de nos expériences dans la région I du diagramme

We-Oh. Il ne s’agit donc pas d’effets liés a la proximité avec les autres régions.

Mouillage et démouillage

Comme nous 1’avons précédemment évoqué, plusieurs paramétres interviennent dans le
phénomene d’impact. La présence d’une vitesse a I’instant ou la goutte entre en contact avec

la surface influence son évolution. Pour une vitesse faible, les forces physico chimiques
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domineront mais pour des vitesses plus importantes, 1’inertie doit étre prise en compte. La
mouillabilité de la surface joue également un réle important. Elle traduit 1’aptitude d’un fluide
a s’¢taler sur une surface, elle est représentée par I’angle a 1’équilibre et caractérise
I’interaction fluide / substrat. L’état d’équilibre et le comportement dynamique de 1’étalement
ne peuvent pas étre séparés. Pour que la goutte arrive a son état d’équilibre, elle doit passer
par un certain nombre d’états transitoires qui sont contrdlés par 1’interaction liquide / solide.
De la méme fagon, son état statique est prédéterminé et inévitable. Quelles que soient les
conditions expérimentales, les états intermédiaires conduisent systématiquement au méme état

final.

Mouillabilité : état d’équilibre

Lorsqu’une goutte de fluide est déposée (ou impacte) sur une surface solide, elle va plus ou
moins s’y étaler. Dans le cas de mouillage total, la goutte s’étale continuellement jusqu’a
obtenir une couche de fluide monomoléculaire (pourvu que la surface soit suffisamment

grande, [Adler, 2003]).

2 mm

mouillage complet

mouillage partiel: mouillabilité forte  (b)

| L (©
mouillage partiel: mouillabilité faible

Figure 1.8: 3 Cas de mouillabilité : (a) mouillage parfait (6., = 0°), (b) mouillage partiel fort (Bs, < 90°) et
(c) mouillage partiel faible (8;4 > 90°).

-26 -



Chapitre I : L’instabilité hydrodynamique liée a I'impact d 'une goutte

A D'inverse, si I’étalement n’est que partiel, la goutte prendra la forme d’une calotte sphérique
(figure 1.8). Dans ce systéme, trois phases sont en présences, la phase solide, la phase gazeuse
et la phase liquide. La coexistence de ces trois phases forme « la ligne de contact » a partir de
laquelle I’interface liquide / gaz forme avec le substrat un angle de contact 0¢. Cet angle de
contact caractérise la mouillabilité¢ du systeéme. A partir d’un équilibre des forces de tension
superficielle de chacune des interfaces, Young établit I’équation statique suivante :

Og; —0g =0, €080, (1.13)
ou o, est la tension superficielle a I'interface solide / gaz, o, a 'interface solide / liquide et
0,; a Dinterface liquide / gaz (aussi appelée tension superficielle du fluide et noté

simplement ). Cette équation n’est vraie qu’a 1’état final et ne traduit donc qu’une partie du
probléme. Cependant, ce sont les seules indications disponibles simplement. Par ailleurs, il
faut remarquer que cette équation ne prédit I’existence que d’une solution unique pour un
systéme liquide / gaz / solide donné. Expérimentalement, un hystérésis de 1’angle de contact
d’équilibre est observable qui est généralement attribué a 1’état de surface (rugosités ou
hétérogénéités chimiques). La valeur inférieure de cette plage d’angle d’équilibre est appelée
angle de reculée, noté 0, et correspond a 1’angle a partir duquel le fluide va démouiller la
surface. De la méme manicére, la valeur supérieure de cette plage d’angle d’équilibre est
appelée angle d’avancée, noté 0,, et correspond a ’angle a partir duquel le fluide va mouiller

la surface. L’hystérésis est donc la différence entre 0, et 0,.

Effet de la vitesse d’impact

Dés lors que I’on s’intéresse aux états de la goutte avant d’arriver a 1’équilibre, il faut tenir
compte des conditions expérimentales. En particulier, la valeur de la vitesse d’impact (trés
faible ou non) est un des éléments qui a une trés grande importance. La figure 1.9 présente le
cas du dépot d’une goutte d’eau distillée de 2.28mm sur une surface de silicium traitée
chimiquement pour obtenir un angle d’équilibre de 50°. Les déformations sont relativement
faibles, la goutte conserve une forme de sphére tronquée et I’étalement est controlé par la
physico-chimie du probléme (figure 1.9). Sur les premiéres images (du dépot a 1.2ms), nous
observons qu’a partir du contact avec la surface, la goutte commence son étalement et sa
forme schématique est celle d’un champignon. Le mouillage de la surface fait apparaitre une
onde qui se propage et remonte le long de la surface libre. A partir de 2.2ms (image numéro

7), le diamétre de contact est supérieur au diamétre initial de la goutte et sa forme générale
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s’approche de celle d’un cylindre vertical. Notons également la présence des ondulations dues
a ’onde de choc au sommet de la goutte. Le liquide continue de mouiller la surface et la
goutte s’affine sur sa partie supérieure (image 10, 3.7ms). A 5.2ms, la goutte prend
grossi¢rement la forme d’une pyramide de révolution et sa partie haute a descendre vers la
surface. A 7ms, la goutte a la forme d’une sphére tronquée et & 11ms elle a atteint son
diametre d’équilibre final. Quelques oscillations au sommet de la goutte sont visibles et sont
amorties au cours du temps par la viscosité du liquide. A 500ms, la goutte est dans son état

d’équilibre.

Oms

S —————
2.28 mm

Figure 1.9 : Camera NAC et intensificateur de lumiére Hamamatsu, temps d’obturation = 200ns, Eau
distillée, p = ImPa.s, 6 = 73mN/m, D, = 2.28mm, dépot, 0., = 55°.
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Figure 1.10 : Camera NAC et intensificateur de lumiére Hamamatsu, temps d’obturation = 200ns, Eau
distillée, p = ImPa.s, 6 = 72mN/m, Dy = 2.28mm, U = 0.3m/s, 0;, = 50°.

En comparaison, la présence d’une vitesse supérieure fait apparaitre des déformations plus
importantes au niveau de la surface libre et I'inertie de la goutte force le mouillage de la
surface (figure 1.10). Dans ce cas la aussi, la présence d’un pied a la base de la goutte est noté

(image numéro 2 ; [Roux & Cooper, 2004]). A 1ms, le diamétre de contact a excédé le
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diamétre initial et la goutte est sous la forme d’une sphére tronquée surmontant un cylindre.
Notons également la présence de ’onde due au choc qui remonte vers le haut de la goutte.
Des déformations beaucoup plus importantes que dans le cas du dépdt sont observables et le
diametre de contact augmente beaucoup plus rapidement. A partir de Sms, la goutte prend la
forme d’un cylindre écrasé et garde cette forme jusqu’a 7.5ms ou il est possible de voir
apparaitre une partie du fluide qui remonte. A cet instant, la goutte a atteint son diametre
maximum et ne s’étalera plus pendant plusieurs millisecondes. La remonté du fluide au centre
de la goutte entraine ’apparition d’un angle de contact trés faible a 11.5ms ainsi qu’un léger
démouillage car cet angle est inférieur a 1’angle de reculée (selon les expériences, ce
démouillage peut étre plus important). La contraction a la base de la goutte et la diminution de
la hauteur au centre conduisent a un angle supérieur a ’angle d’avancée ; la goutte va s’étaler
de nouveau. Les oscillations vont se poursuivre, de méme que I’étalement, pour conduire la

goutte jusqu’a son état final a 280ms environ (soit deux fois plus tot que dans le cas du dépot).

Cas du dépot (Vitesse faible)

La variation du diamétre, de la hauteur et de 1’angle de contact au cours du temps rendent le
probleme étudi¢ complexe. Les parametres qui influencent les mouvements de la ligne de
contact sont nombreux et leurs effets n’ont pas été quantifiés avec précision. Citons, par
exemple, le caractére de mouillabilité complet ou partiel de la surface. A ces considérations
s’ajoute le probleéme de la mesure de I’angle de contact. De nombreux auteurs s’accordent a
dire que I’angle mesuré habituellement correspond a I’angle observé a quelques dizaines voir
quelques centaines de pm du substrat ([Shikhmurzaev, 1993]). Il s’agit dans ce cas d’un angle
macroscopique. Il ne représente pas la réelle interaction liquide / solide. Pour cela, il faudrait
mesurer 1’angle au niveau du film précurseur soit a quelques dizaines ou centaines de
nanometres. Les mécanismes au niveau de la ligne triple restent toujours ouverts et sujets a
discussions. Enfin, le probléme de cet angle dans le cas particulier de I’étalement d’une goutte
avec une vitesse d’impact a été peu ou pas abordé¢ dans la littérature. Les études et les modéles
concernés s’attachent uniquement au cas du dépot d’une goutte ou au déplacement lent d’un
liquide dans un capillaire. De nombreux modeles existent dans la littérature ([Hoffman, 1975 ;
Tanner, 1979 ; Sciffer, 2000]) et nous présentons ici quelques uns des modeles les plus
connus.

Une des représentations la plus souvent citée en référence pour 1’évolution de 1’angle de

contact en fonction du mouvement de la ligne triple est celle due a Hoffman ([Hoffman,
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1975)). 1l publia des travaux complets au terme desquels il proposa une loi d’évolution pour
cet angle. Il effectua des mesures d’angle de contact sur un liquide avangant dans un capillaire
en verre mais sans faire intervenir I’équilibre entre la tension de surface et la viscosité. Cette
loi s’écrit :

0= Fuy|Ca+ 12y (0)] (114)
ou 0 est I’angle de contact a 1’équilibre, Ca est le nombre capillaire li¢ au déplacement de la

ligne triple et défini par uUrr/c et f, ,;Ql[f est la fonction inverse de la fonction d’Hoffman

définie par I’équation suivante.

1+1.31x%%

0.706
iy (X)=ar cos 1—2tanh{5.16(;j } (L15)

La corrélation avec les mesures expérimentales est trées bonne ([Hoffman, 1975, Sciffer,
2000]) cependant, on remarquera que le probléme de 1I’impact est radicalement différent. Les
mesures ont été effectuées dans un état quasi statique, c’est a dire a des vitesses de
déplacement trés faibles, donc a des nombres capillaires faibles (Ca << 1). Ceci est
contradictoire avec la phénoménologie de I’impact. En effet, aux premiers instants de
I’impact, les mesures de vitesses de la ligne de contact conduisent a des nombres capillaires
de I’ordre de 10, ce qui exclut I'utilisation de cette loi dans les modéles ou pour représenter
I’angle dynamique. Par ailleurs, dans le cas de I’avancée d’un liquide dans un tube, la surface
ne subit que peu de déformation. Plus généralement la forme de 1’écoulement est différente,
soit longitudinale dans [Hoffman, 1975] et radiale dans le cas du dépdt ou de 1I’impact.

Dans un ouvrage, Middleman ([Middleman, 1995]) reprend les principaux résultats de la
littérature concernant I’évolution de la ligne de triple au cours du temps dans la configuration
de dépdt. 11 rappelle notamment que la vitesse de la ligne de contact et I’angle de contact sont

reliés par la formule de la loi de Tanner ([Tanner, 1979]) suivante :

1
0,=aCa’ (I1.16)
ou Ca est le nombre capillaire défini comme précédemment et o un coefficient d’ajustement
donné a 3.4. Remarquons que cette loi ne tient aucun compte de I’angle d’équilibre et qu’elle
n’est pas limitée pour les nombres capillaires importants de sorte a ne pas excéder 180°. En

utilisant une équation fonction de 1’angle de contact comme approximation du volume de la

. . dR T
goutte et en remplacant la vitesse de la ligne de contact par o nous établissons une
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équation différentielle sur le rayon de contact. L’intégration de cette équation est possible et

conduit a :

1
oVt j“’
7

R(t):0.94( (L.17)

ou V est le volume initial de la goutte. Ce résultat est en adéquation avec les mesures
expérimentales et nous montrerons que, dans le régime capillaire (définition dans la partie
suivante) pour le cas de I’impact d’une goutte sur une surface quasi parfaitement mouillante,
cette formule reste vraie. Cependant, il faut préciser que le cas partiellement mouillant n’est
pas considéré dans ces travaux. [De Ruijter et al, 1999] mettent théoriquement en évidence la
présence de plusieurs régimes toujours dans le cas du dépot mais dans une configuration de
mouillage partiel. Dans les cas ou I’angle d’équilibre est inférieur a 90° et ou I’angle
dynamique est suffisamment faible, un développement de Taylor du second ordre est
acceptable et conduit a une équation avec deux composantes. Si, quand la seconde
composante domine (c’est a dire sur les temps plus longs), nous obtenons un comportement
asymptotique identique a celui donné par 1’équation 1.11, la tendance est différente lorsque la
premicre composante prévaut. Dans ce cas, les auteurs proposent une solution sous la forme
d’une loi de puissance 1/7 pour le rayon de contact et -3/7 pour 1’angle de contact. Les

relations sont respectivement données par 1’équations .18 et [.19 :

R(t)z(z—Vj7{M—01j7 (L18)

)\ u

0, zz[lj7(m—“J_7 (1.19)
A

Enfin, un troisiéme régime, dit de relaxation, est identifi¢ et est fonction de 1’angle de contact
d’équilibre. Les auteurs précisent que ce régime fait le raccordement avec 1’état d’équilibre
final. Le rayon de contact s’exprime comme suit :

R(1)=R,, - 5R(t) (1.20)

300, 30,

eq eq

81 33V
t /’tRéq ma eéq \ .
avec OR(t)=exp 7 et 7= o+ et ou a et O sont des coefficients

d’ajustements variables en fonction de [’approche (hydrodynamique ou moléculaire).

Toutefois, les résultats expérimentaux présentés dans ces travaux se limitent a des
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mouillabilités fortes avec O¢q = 0.1°. Nous pouvons cependant supposer que ce modele reste
valable pour des mouillabilités moindres (mais avec 0sq < 90° pour vérifier les hypotheses du
modele). De plus, les auteurs donnent des équations pour déterminer les différents temps qui
définissent les différents régimes mais ils ne précisent pas clairement de différence entre 04 et
0¢q  partir de laquelle le régime de relaxation doit étre considéré (64 est I’angle de contact au
cours du temps (ou dynamique) et O est I’angle a 1’équilibre). Ils se limitent uniquement a
préciser que cette différence doit étre suffisamment faible.

Une approche plus récente ([Sciffer, 2000]), reprend les hypothéses de [Shikmurzaev, 1993]
selon lesquelles la tension de surface a I’interface varie avec la densité interfaciale. Par suite,
I’écoulement dans le volume provoque des contraintes de cisaillement interfaciales ([Blake,
1988]) et ce sont les transferts de masse du volume vers 1’interface qui rétablissent 1’équilibre
de la densité interfaciale loin de la ligne de contact. [Sciffer, 2000] propose une relation
linéaire entre la contrainte de cisaillement et la tension interfaciale pour traduire ces
contraintes de cisaillement :

o=0,+p7 (I1.21)
ou o est la tension de surface sans contrainte, T correspond a la contrainte de cisaillement et

est une constante.
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Figure I.11 : Modeéle de [Sciffer, 2000] pour différents angles d’équilibre.

En reprenant des travaux antérieurs combinés a 1’hypothése selon laquelle la tension de

surface a I’interface solide/gaz est négligeable ([ Shikmurzaev, 1993]), on obtient finalement :
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cos6, —cosb, = %% (1.22)
avec 1, 1’échelle de longueur de la ligne de contact. Ce modéle présente une trés bonne
adéquation avec les mesures de [Shikmurzaev, 1993] et [Hoffman, 1975]. Par ailleurs, I’angle
d’équilibre intervient dans le modele et les prévisions théoriques n’exceédent jamais la valeur
de 180° (figure I.11). Nous verrons dans la suite que ce mod¢le est le plus adapté au cas de

I’impact sur une surface fortement mouillante et pour des vitesses positives de la ligne de

contact.

Cas de ’impact (Vitesse non nulle)

De nombreuses limitations existent pour utiliser les lois présentées au paragraphe précédent
dans le cas de I'impact. La plus évidente est la présence d’une vitesse initiale, qui force
I’écoulement le long de la surface et qui n’est pas prise en compte dans ces modeles. Cela
change le probléme puisque le mouvement de la ligne triple n’est plus uniquement di aux
aspects de mouillabilité de la surface, notamment au début de 1I’impact.

Pendant longtemps, le phénomene d’impact a été découpé en deux phases. La premicre est
dite inertielle (dissipation de I’inertie due a la chute par frottement et action des forces
capillaires) et le diametre évolue comme une fonction puissance 0.2 du temps. La seconde est
une phase dite capillaire (étalement sous I’action de la tension de surface) et est identifi¢e au
cas du dépot d’une goutte sur des substrats totalement mouillants ([Heilmann et al, 2002 ;
Holman, 2001 ; Starov et al, 2002]).

Cependant, des études expérimentales légérement antérieures a [Heilmann et al, 2002 ;
Holman, 2001 ; Starov et al, 2002] montrent I’existence d’un nombre supérieur de phases
avec notamment |’existence d’une phase d’étalement inertiel dans les premiers instants de
I’impact préalablement a la phase capillaire. [Mourougou-Candoni et al, 1997] ont réalisé une
étude sur I’impact de gouttes composées d’eau distillée et de surfactant. La tension de surface
du fluide a deés lors un comportement dynamique. Cependant, les courbes obtenues font
apparaitre de manicre indiscutable un comportement radicalement différent de ce qui est
observable dans [Heilmann et al, 2002 ; Holman, 2001 ; Starov et al, 2002]. Le diamétre de
contact varie toujours comme une fonction puissance du temps mais dont la valeur est tres
différente. A partir des points expérimentaux donnés dans cet article, nous avons pu mesurer
une puissance de 1’ordre de 0.45. L année suivante, [Range & Feuillebois, 1998] montrent un

phénomene particulier pouvant survenir dans la phase d’étalement. Ils étudient I’impact de
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gouttes d’'un mélange d’eau distillée et glycérol sur divers substrats rugueux et déterminent
expérimentalement le nombre de Weber critique a partir duquel la goutte éclate (phénoméne
de splashing) lors de son étalement. Ils montrent expérimentalement les perturbations que
provoque la présence de rugosité sur la surface. Ils mettent également en avant que la
viscosité du fluide n’intervient pas dans ce phénomene et qu’a partir de la conservation de la
masse et de la quantit¢ de mouvement, il est possible de prévoir le nombre de perturbations
sur la surface. Cette étude est intéressante car elle se focalise en particulier dans la phase
d’étalement de la goutte (c’est I'une des premicres). Toutefois, ils ne tiennent pas compte du
caractére mouillant ou non de la surface et la possibilité de rebond de la goutte n’est pas
envisagée. De la méme manic¢re, dans les cas ou I’éclatement n’apparait pas, ils n’ont
malheureusement pas suivi 1’évolution du diameétre au cours du temps. D’un point de vue
théorique, [Pasandideh-Fard et al, 1996], et plus récemment [Kim et al, 2000], proposent un
évolution, dans les premiers instants pour le diamétre de contact, sous la forme D ~ t" avec n

=1, & partir de considérations géométriques.

4,0
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Figure 1.12 : Trois types d'étalement possibles.

I1 faut attendre 2002 et I’étude [Rioboo et al, 2002] pour avoir une cartographie précise de

I’ensemble du phénoméne d’impact. Les auteurs publient une étude compléte sur I’impact de
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nombreux liquides sur des surfaces différentes et ou ils scindent I’impact en quatre parties
parfaitement identifiables. [Roux & Cooper, 2004] présentent des travaux similaires sur
I’impact d’une goutte d’eau distillée sur une plaque de verre et obtiennent des comportements
identiques.Pour se convaincre de 1’existence de ces quatre phases, observons 1’évolution du
diamétre de contact lors du processus d’impact et ce pour différentes mouillabilités (figure
[.12). Sur cette figure, nous notons deux pentes significatives aux premiers instants et des
différences importantes sur les temps longs (pas de modification, oscillations ou non
évolution puis étalement) due essentiellement a la mouillabilité du systéme.

La premiére phase, dite cinématique (« kinetic » par référence aux travaux de [Rioboo et al,
2002]), se situe aux premiers instants apres I’impact i.e. a t/t;i<0.1; ou t; est le temps
caractéristique de I’impact. Durant I’ensemble de cette phase, la goutte ne subit que trés peu
de déformations et sa forme reste trés proche de celle d’une sphére tronquée. Les forces de
tension de surface et de viscosité sont négligées (nous nuancerons par la suite) devant les
forces d’inertie qui contrdlent alors I’ensemble du processus. Suite a I’impact, une
excroissance, appelée « lamelle », s’étend rapidement le long de la surface ([Rioboo, 2003 ;
Roux & Cooper, 2004]). La présence de cette lamelle, ainsi que ses caractéristiques
d’épaisseur et vitesse de déplacement, sont directement reliées a la tension de surface et la
viscosité du liquide ainsi qu’a la mouillabilité¢ de la surface. Dans certains cas extrémes (forte
viscosité), elle est difficilement observable mais la phénoménologie reste identique. A partir
de ces observations, il est possible de construire un modele géométrique simple en
considérant I’expansion du diameétre comme 1’intersection de la goutte avec le plan que forme
la surface. Dans ce modéle, nous faisons I’hypothése que la goutte traverse cette surface sans
étre influencée par la présence du substrat. Un développement limité au premier ordre de la
formule obtenue prédit que le diamétre augmentera avec la racine carré du temps (D = 2a t" %)
et un coefficient d’ajustement o est utilisé pour s’assurer de la conservation de la masse (prise
en compte du volume de liquide compressé et constitutif de la lamelle).

Dans un second temps, la goutte entre dans la phase dite d’étalement ou la lamelle se
développe completement le long de la surface. Dés cet instant, la tension de surface et la
viscosité vont intervenir pour contenir 1’étalement et arréter complétement la ligne triple. La
goutte va alors atteindre une valeur limite, appelée étalement maximum et notée Bmax. Elle
correspond au diametre d’expansion maximum rapporté au diametre initial de la goutte en
vol. Plusieurs types de formules permettent la prédiction de I’évolution du diameétre jusqu’a

cet ¢talement maximum. Citons en exemple [Pasandideh-Fard et al, 1996] qui représente la
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goutte sous la forme d’une sphére tronquée surmontant un cylindre. Cette hypothése conduit a
I’équation suivante :

3Ut

D(t)=D
O=Dou 35,

(1.23)

[Rioboo et al, 2002] montrent, & partir de mesures expérimentales, que 1’évolution du

12 est valable en choisissant o, = 1.4.

diamétre de contact sous la forme loi D =2a t
Dans tous les cas, la connaissance de I’étalement maximum est nécessaire et sa comparaison
avec le diameétre a 1’équilibre final permet de caractériser le type d’étalement. De ce fait, de
nombreux modeles ont ét¢ développés dans le but de le prédire.
Nous allons nous arréter ici pour présenter trois modeles différents de par leur approche. [Asai
et al, 1993] proposent un modele semi-empirique bas¢ sur un équilibre des énergies avant et
apres I’impact. Ils proposent une forme de solution a 1’équation ainsi établie. Une régression a
partir de résultats expérimentaux conduit a déterminer les 4 coefficients.
D =1+0,48We"’ exp(—1,48We"* Re™"*") (1.24)
0
Les auteurs ne tiennent compte que des nombres adimensionnels de Reynolds et de Weber ;
seule la tension de surface permet de traduire en partie I’interaction liquide/solide. Cette
formule permet néanmoins d’obtenir simplement une valeur quantitativement proche de
I’expérience et dans les cas a faible nombre de Reynolds, c’est a dire a viscosité forte ou dans
le cas des microgouttes, elle donne de bons résultats (erreur inférieure a 10%).
Le modele de [Pasandideh-Fard et al, 1996] est construit a partir de la conservation de
I’énergie entre I’instant de I’impact (la goutte a la forme d’une sphére tronquée pénétrant dans
un cylindre) et celui de I’étalement maximum (la goutte a la forme d’un cylindre). Nous
développons ce mod¢le ici car nous utiliserons et modifierons par la suite un modéle dérivé
direct, le modele de [Ukiwe et Kwok, 2005]. L’équation d’équilibre énergétique est la
suivante :
KE+SE; = KE,+SE,+W (1.25)
ou KE, et SE;, sont respectivement les énergies cinétiques et de surfaces de la goutte au
début (1) et a la fin (2) de I'impact et W est le travail des forces de frottements. L’estimation
des énergies a I’état initial est simple. A 1’étalement maximum, la ligne triple ne se déplace

plus (KE,=0) et la goutte a la forme d’une crépe, ainsi SE; est estimée par :

SE, =%D§m0(l —c0s0,)+27hD, (1.26)
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ou 0, est un angle avancant pendant la phase d’étalement. Dans cet article, cet angle
d’avancée est donné constant & 110° mais aucune mesure précise, pour différents fluides sur
différentes surfaces, n’a été effectuée. Il est également possible de discuter la validité de
I’hypothese d’état d’équilibre a 1’étalement maximum et par suite de 1’utilisation d’un angle
différent de 1’angle d’équilibre. En réalité (et les images expérimentales le prouvent),
I’étalement maximum est un état transitoire durant lequel la goutte a une forme particuliére
sur un temps plus ou moins long (quelques dizaines a quelques centaines de microsecondes
dans le cas des macrogouttes). Il est alors impossible de parler d’état statique, ce qui justifie la
remarque des auteurs concernant le choix d’un angle « dynamique a I’étalement maximum »
plutot que ’angle d’équilibre.

Le travail des forces de frottement est estimé en utilisant une simplification judicieuse de
I’équation complete et est réduit a :

W~ 0O, (1.27)

ou t4 est le temps total sur lequel la dissipation s’effectue, ® la valeur moyenne de dissipation
par rapport au temps et a ’espace, et Q le volume de la goutte qui contribue a cette
dissipation. En utilisant une distance moyenne L sur laquelle la dissipation s’effectue et en

I’évaluant par I’épaisseur de la couche limite visqueuse, on obtient :

U2

o=
1
DO

JRe

o=2p s
4

0=2

(1.28)

Il reste a estimer t4 et pour ce faire, un modele géométrique est utilisé. Celui ci considére que
la goutte a la forme d’une sphére tronquée surmontant un cylindre et que le flux de fluide
passant au travers du disque de diametre d a la vitesse U est équivalent a celui du bord de la
lamelle dont I’épaisseur est h et la vitesse V, (figure I.13).

Par suite :

2
%dzUzﬂDhV, _ D,y Ud

1.29
dt " 2hD (129)

Ici, D est le diamétre de contact entre la goutte et le substrat a I’instant t, h est 1’épaisseur de

3

0
2
max

la lamelle supposée constante et définie par h:3 (goutte supposée cylindrique a
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I’étalement maximum) et d, le diameétre de contact entre la partie sphére tronquée et le

cylindre qui varie entre 0 et Dy, est moyenné a Dy/2. Nous obtenons alors :

D [3ui

D.. \8D,

max

(1.30)

h¢ d2

D

Figure I.13 : Géométrie de la goutte lors de l'impact dans le modéle de [Pasandideh-Fard et al,1996].

Finalement, 1’équation a résoudre est :

3
D D We
We+12)—2% =8+ —2% | | 3(1-cosf )+4—— 1.31
(We+12)~: (Dﬂ(cosa) } 131)

0 0 \/Re

En négligeant I’énergic de surface liée aux faces latérales de la goutte a I’étalement

maximum, 1’étalement maximum s’obtient comme suit :

D We+12
max — 1.32
2 — (1.32)

3(1—cos@ )+4
( a) \/ﬁ

En 2001, [Roisman et al, 2001] proposent un mode¢le certainement parmi les plus aboutis. Il se
distingue par une approche basée sur la conservation de la masse et de la quantit¢ de
mouvement entre la goutte et la lamelle. L estimation du diamétre maximum s’effectue a t; =
1. Une approche simplifiée de ce modele est définie, dans le cas Re >> We et en grandeur

sans dimension, par :

R, _D, J64D* 1/(1 —cos{0) - V6 We (1.33)
4 8 We 484\ (1-cos(0))
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1

2 2

avec A=L iJrL—Re"l(L}%rij— D; (1—cos<t9>)—D—h (1.34)
46|12 We 20n° 5h) 4AWe We

et ou h est la solution de 1’équation 3We+5 [1 —cos<9>]Reh:10Re Weh® et D:‘/% .

Dans ce modele, c’est I’angle obtenu a partir de la loi [Hoffman, 1975] qui est utilisé.
Malheureusement, comme nous I’avons vu précédemment, cette approche ne convient pas de
part les hypothéses fondamentales de sa construction. C’est sur ce point que se situe I’erreur
de ce modele et ce, bien que [Roisman et al, 2001] précisent que c’est I’angle dynamique a t;
=1 qu’il convient d’utiliser. Il ne fait cependant pas de doute, comme pour d’autres méthodes
(voir partie modélisation), que 1’utilisation d’une loi compléte de variation de I’angle de
contact en fonction du temps et des différents parametres du probléme conduirait a améliorer
sensiblement les résultats, déja trés bons, de ce modele.

Dans une étude récente, non exhaustive mais trés aboutie, [Ukiwe et Kwok, 2005] reprennent
les principaux modeles et les discutent. Les auteurs s’arrétent sur le modéle de [Pasandideh-
Fard et al, 1996]. Ils discutent notamment la pertinence du choix de 1’angle de contact et ne
négligent pas la contribution a I’énergie de surface des faces latérales de la goutte sous sa
forme de crépe. A partir de leurs expériences et de résultats de la littérature, ils montrent que
I’utilisation de 1’angle d’avancée du liquide sur la surface conduit a de meilleurs résultats que
’utilisation de 1’angle d’équilibre final.

Cet angle de contact dynamique est utilisé dans les modeles de [Pasandideh-Fard et al, 1996]
et [Roisman et al, 2001] pour prédire 1’étalement maximum. Notons que les différentes
approches pour choisir la valeur de cet angle sont discutables. Malgré ce probléme
« récurrent », aucune €tude poussée n’a ét€ menée pour permettre d’avaliser une approche
plutot qu’une autre et déterminer 1’influence des conditions expérimentales sur ce parametre.
Le probléme se résume actuellement, pour 1’ensemble des modéles, a choisir entre 1’angle a
I’équilibre ou I’angle d’avancée. Les deux considérations peuvent se défendre et méme s’il
parait plus naturel de choisir la valeur observée expérimentalement (ce qui n’a jamais été fait
jusqu’a présent), ’argument de stabilité €énergétique associé a 1’angle d’avancée est un

argument de poids.

Dés que la goutte a atteint son étalement maximum, elle se trouve sous la forme d’une crépe
(ou un trapeéze dans le cas des mouillabilités trés faibles). Deux comportements distincts sont

observables en fonction des conditions expérimentales. Dans la mesure ou I’étalement
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maximum excede la valeur d’équilibre du diamétre, une rétraction du diamétre est observée.
[Morougou-Candoni et al, 1999] précisent que le démouillage sur une surface a fort angle de
contact se fait a vitesse constante. Dans sa thése de doctorat, Rioboo présente un résultat
similaire et montre que cette vitesse dépend des conditions expérimentales ([Rioboo, 2003]).
Il met ainsi en avant la dépendance de cette vitesse aux conditions expérimentales, et
notamment de la vitesse d’impact. Dans [Park et al, 2002], des tendances similaires sont
observables bien que dans chacun des cas, les pentes ne soient pas mesurées et le nombre de
points expérimentaux utilisés soit restreint. En 2005, [Bartolo et al, 2005] réalisent une étude
sur la rétraction d’une goutte a base d’eau distillée impactant sur une surface de paraffine. Ils
montrent notamment, en rapportant le diametre au cours du temps au diameétre a I’étalement
maximum, que la vitesse de rétraction est influencée par la viscosité mais pas par la vitesse
d’impact pour des nombres de Weber et Reynolds supérieurs a 10. Ce deuxieéme point est en
opposition avec les résultats de [Rioboo, 2003]. Bartolo précise également que cette vitesse de
rétraction n’est pas une constante du temps (ce qui est en accord avec nos observations
expérimentales) et ils proposent un modele prédisant la valeur maximale de cette vitesse de
rétraction. Dans le cas des liquides de faibles viscosités, la formule est :

;jm =0.6 430R Jr(1=cos6) (135)
0

max 0

ou Ry est le rayon initial. Le coefficient constant de valeur 0.6 pour 1’eau distillée est obtenu
en comparant ce modele aux expériences sur de la paraffine. A titre d’illustration, le modele
de [Bartolo et al, 2005] est comparé aux observations de [Rioboo, 2003] dans le cas d’une
goutte d’eau distillée de 3.17mm de diamétre, impactant a 3.6m/s sur une surface de cire (0, =
95°). La vitesse maximum de rétraction théorique est de 0.96m/s contre 1.02 mesuré
expérimentalement par [Rioboo, 2003].

Une deuxieéme configuration est observable dans ce régime de transition. Si la vitesse
d’impact ne permet pas d’excéder le diametre d’équilibre, le diametre de contact n’évoluera
pas pendant un temps alors que le sommet de la goutte va remonter fortement et osciller sous
I’action de la tension de surface. La fréquence de ces oscillations n’a pas été étudiée en détail
expérimentalement mais [Fukai et al, 1993], a partir d’un article antérieur de 1978, propose de

s’appuyer sur la fréquence d’oscillation d’une goutte de fluide dans 1’air (équation 1.36).

_4 o
f=- s (1.36)

-4] -



Chapitre I : L’instabilité hydrodynamique liée a I'impact d 'une goutte

ou f est la fréquence d’oscillation en Hz, ¢ la tension de surface en mN/m, p la masse
volumique en kg/m’ et Dy le diamétre initial en vol en millimétre. Cette formule permet de
prédire correctement 1’ordre de grandeur de la fréquence d’oscillation pour une goutte d’une
taille donnée mais I’interaction fluide/substrat n’est incluse nulle part. Il parait étonnant que
ce dernier parametre, si influant sur ’ensemble du phénomene d’impact, ne joue ici aucun
role. Dans le cas d’une goutte d’eau oscillant dans 1’air, une seule interface est a considérer
alors que dans notre probléme trois phases sont en présences. Aucune étude, a notre
connaissance, ne porte sur ce sujet spécifique et n’a permis de conclure sur ce probléme.
L’influence de la nature du support n’a pas été mise en évidence et aucune loi théorique ni
mesure expérimentale ne permette de conclure sur la validité de I’équation proposée.

Le dernier régime est dit capillaire. La configuration est celle du dépot mais avec un diamétre
de contact entre la goutte et la surface. L’¢étalement reprend sous 1’action de la tension de
surface et est ralenti par la viscosité. Plusieurs études traitent de la présence de ce régime dans
le cas de I’impact sans pour autant établir les lois de comportement du diameétre de contact au
cours du temps et aucune comparaison n’est faite avec le cas du dépdt. Dans [Holman, 2002],
les auteurs comparent I’étalement d’une goutte d’encre a base d’eau sur des poudres
d’aluminium avec des tailles de particules différentes. Ils choisissent de représenter le
diametre comme une fonction puissance du temps et obtiennent une valeur de 0.176. Dans
cette corrélation, ils ne considérent aucunement la présence d’un régime inertiel et utilisent
I’ensemble de leurs points pour obtenir les coefficients d’ajustement de leur loi. La valeur de
0.176 n’est pas en accord avec la littérature si I’on compare avec les lois de références de De
Gennes en 1/10 ([De Genne, 1985]) et de De Coninck en puissance 1/7 ([Ruijet et al, 1999])
concernant 1’étalement capillaire d’une goutte. En retirant les points expérimentaux dont les
valeurs sont comprises dans la phase d’étalement (soit environ 3 t; [Parsandideh-Fard et al,
1996]), cette puissance devient environ 0.125. Outre le fait que cette valeur est alors cohérente
avec les résultats de la littérature, cet article montre indirectement, deés lors que I’erreur
initiale est corrigée, que 1’étalement, dans la phase capillaire dans le cas de I’impact d’une
microgoutte, suit les lois classiques d’étalement. Cela sous entend également que la phase
d’étalement, et donc la présence d’une vitesse initiale, n’influence pas a priori la phase
capillaire. Notons tout de méme que dans [Holman et al, 2002], la configuration est a la fois
celle d’un étalement maximum faible et d’une mouillabilité forte. En 2002, Park [Park et al,
2002] montrent un comportement de type d’une loi de puissance pour le régime capillaire
sans pour autant en mesurer les pentes. Une étude de 2003 [Allaman et al, 2003], portant sur

I’impact de gouttes de fluide de taille millimétrique et micrométrique (quelques dizaines de
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microns), montre que le comportement de 1’étalement sur les temps trés longs et sur des
substrats tres mouillants (0¢<10°) est identique aux tendances observées dans le cas du dépat.
Les auteurs précisent également que le coefficient d’ajustement dépend de 1’interaction
fluide/substrat. Toutefois, trés peu de résultats sont disponibles dans ce régime et
particulierement deés que 1’angle de contact est supérieur a 10°. Dans ce cas, les hypothéeses

des modeles théoriques précédents ne sont plus vérifiées.

Modélisation

La prédiction du comportement de la goutte lors de I’impact est également un point étudié
dans la littérature. Les méthodes récentes de calcul permettent de résoudre numériquement les
équations de Navier & Stokes. Citons les méthodes de « Volume of Fluid » ou encore des
méthodes plus récentes type ALE (« Abitrary Lagrangian Eulerian »). Toutefois ces méthodes
sont trés colteuses en temps de calcul alors qu’une économie peut étre réalisée en ne
résolvant le probleme que sur la surface libre par une méthode d’Intégrales de Fronticre. Ces
méthodes permettent d’obtenir les profils de la goutte au cours du temps. Un modéle moins
¢laboré de variation d’énergie (Méthode Variationnelle) basé sur la conservation de I’énergie
([Bechtel et al, 1981 ; Kim & Chun, 2001]) permet également d’obtenir des résultats
intéressants en diminuant drastiquement le temps de calcul. Dans ce mode¢le, la goutte a
toutefois une géométrie fixe de sphere tronquée. Nous n’avons alors acces qu’a 1’évolution du
diamétre et la hauteur de contact et aucune information sur les profils transitoires de la goutte
n’est disponible. Nous présentons rapidement ici ces deux approches dont les résultats seront

comparés avec 1’expérience.

Méthode variationnelle

Les observations expérimentales ont montré que lors des différentes phases du phénomene
d’impact (inertielle, transitoire et capillaire), la goutte prend une géométrie particuliére : la
sphere tronquée. En effet, dans les premiers instants de 1I’impact, on peut considérer que les
déformations sont treés faibles et que la goutte conserve bien cette géométrie préférentielle
[Rioboo et al, 2002]. De la méme manicre, a la fin du régime inertiel, la goutte passe d’une
forme de crépe a celle de sphére tronquée, forme qu’elle conservera jusqu’a la fin de son

¢talement (figure 1.9 et 1.10).
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Figure 1.14 : Géométrie de la sphére tronquée pour la Méthode Variationnelle.

Les différents ¢éléments de la figure .14 sont définis ci-dessous :
- A, est le rayon de la calotte sphérique
- Ab est le rayon de contact entre la sphére tronquée et la surface
- A1 est la hauteur de la calotte sphérique au centre
- 0 est ’angle de contact

- Znm est le centre de masse de la sphére tronquée

Cette géométrie particulicre est définissable par un certain nombre de grandeurs géométriques
telles que la hauteur de la goutte en son centre, le diamétre de contact ou encore 1’angle de
contact (figure 1.14). Le fluide étant supposé incompressible, tous les coefficients
géométriques peuvent étre définis a partir de 'un d’entre eux. Enfin, la connaissance du
champ de vitesse dans la goutte lors de I’impact permet de faire les calculs d’énergie
potentielle et cinétique liés a la goutte. Dans ces conditions, il est possible de mettre en ceuvre
une méthode dite « Méthode Variationnelle » basée sur une géométrie de sphére tronquée et
sur la conservation du volume et des variations d’énergie ([Bechtel et al, 1981 ; Kim & Chun,
2001]). Nous noterons cette méthode MV dans la suite. Elle s’exprime par I’équation intégrale
suivante :

ty

[loE, - o8, +ow, Jar=0 (1.37)
i

« E¢ » représente 1’énergie cinétique de la goutte, « E, » I’énergie potentielle et t le temps. Le

travail lié aux forces de frottement est pris en compte par le terme « dWr». Ce dernier
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s’exprime sous la forme W, =— Fdy ou « F » représente les forces de frottements et « y » le

déplacement de la ligne de contact sur le substrat. En faisant I’hypothése que les forces de
frottements seraient dues a des contraintes de cisaillement, on fait intervenir « T » qui est le

tenseur des contraintes a la base de la goutte. Le terme de viscosité est pris en compte grace a

la contrainte tangentielle 7 s’écrivant sous la forme t= ou « Fq» est le facteur de

F_Yr_
¢ JOn
n)

\JpoD,

composante de la vitesse radiale avec une expression similaire a ce qui est proposée dans

dissipation [Kim & Chun, 2001], Oh le nombre de Ohnesorge qui est ¢gal a et vy la

[Bechtel et al, 1981] et qui respecte 1’hypothése d’incompressibilité. Le coefficient de
dissipation F4 permet d’optimiser la correspondance entre prédictions et valeurs

expérimentales.

Les paramétres géométriques sont définis par rapport a la hauteur au centre de la goutte et

adimensionnalisés par rapport au diameétre en vol Dy. On a les relations suivantes :

1 1 2
2+— 2

3
x:ﬁ, ﬁ:x X , ﬁ: X (1.38)

Le centre de masse de la goutte est noté z, et est défini comme suit, sous I’hypothése d’un

fluide incompressible :

j zdudvdz

z, =S avec C={(u,v,2),0<z<A,u° +v* +(z—a)* < 12 (1.39)
Idudvdz
C

ou C définit le volume de la calotte sphérique, a est la coordonnée du centre de la goutte

suivant I’axe vertical et est défini comme suit :

2 :/12 _ /12
@ RTh (1.40)
a=1 -1,
4
Nous avons alors Z—’”:M:M (x)
D, 6

Ensuite, il est nécessaire de quantifier les différentes valeurs des énergies. L’énergie de
surface est définie par le produit de la surface de la géométrie considérée par la tension

superficielle a I’interface.
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E, =0 D, = (2x> Lo ey (L41)
3 X o X

avec o, la tension de surface entre le substrat et le fluide.

Pour le calcul de I’énergie cinétique, on utilise le champ de vitesse a I’intérieur de la goutte et
on intégre sur le volume C de la calotte sphérique. Un champ de vitesse satisfaisant les
hypothéses du probléme est
"2 M(x) dt
dz, | M) dv

U, =—"+ (z-z,)
dt  M(x) dt

(L42)

ou M’(x) est la dérivée de la position du centre de masse par rapport a Xx.

Nous obtenons alors ([Bechtel et al, 1981])

2 ] 2 5 2
Ec=pVD§A(x)(ﬁj avee A(x)=| M| (13> T 1 (L43)
dt Mx) )| 180 144 72

Il est commode d’adimensionaliser le temps t* et les paramétres de viscosité dynamique VIS

et de tension surfacique ST comme suit:

ou Re est le nombre de

32 J
o
t*=t/ Py ,  ST=""=—cosf, et VIS=D°C We
o o 12 Re

2
pOY , We est le nombre de Weber défini par POY”
U o

Reynolds défini par

et 6, est ’angle

de Young.

En remplagant dans 1'équation intégrale de la méthode variationnelle, on obtient une équation
différentielle linéaire du second ordre a coefficients non constants que 1’on peut réduire a un
systéme d’équations différentielles du premier ordre. Tous les coefficients sont calculés en

fonction de x=h/D,, la hauteur sans dimension de la calotte sphérique.

oy
Czy* 1 (1.44)
= A o 1S By 21 0]
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ou A(x) est le coefficient représentatif de 1’énergie cinétique, B(x) est un coefficient li¢ au
calcul de la surface de contact entre le fluide et le substrat et L’(x) est le coefficient
représentatif de la dérivée par rapport a x de 1’énergie potentielle ou est introduit le coefficient
de dissipation Fg.
La résolution du systéme nécessite deux conditions initiales [Bechtel et al, 1981]:

x(0) =1

dx _ _ e (1.45)

dt r=0

Remarque : Cette méthode ne permet pas de prédire les profils transitoires précis et ne rend
donc pas compte des déformations de la surface libre au cours de I’impact. Cependant, la MV
est peu coliteuse en temps de calcul et permet de représenter correctement 1’évolution des
grandeurs habituellement mesurées sur les profils expérimentaux, i.e. le diamétre de contact et
la hauteur au centre.

De plus, il est important de noter que 1’angle de contact d’équilibre et les paramétres de
vitesse d’impact, de viscosité et de tension de surface influent fortement sur le modele. Plus

D

max

particuliérement, cette méthode ne permet pas de prédire I’étalement maximum £, = D
0

Néanmoins, nous proposerons dans la suite (chapitre III) des équations permettant de la

déterminer.

Méthode d’intégrales de frontiére

Les atouts principaux de la méthode d’intégrales de frontiére (MIF) sont un temps de calcul
raisonnable (plusieurs minutes) et 1’obtention des profils transitoires de la goutte durant
I’impact. En effet, la MIF raméne tous les calculs sur la frontiere du domaine qui est elle-
méme une inconnue du probléme. En faisant cela, il y a économie du temps de calcul par
rapport aux méthodes qui maillent I’ensemble du domaine (différences finies, éléments finis,
volumes finis etc...). La MIF est une combinaison de résolutions analytique et numérique.
L’utilisation de la formule de Green permet de transformer 1’équation de Laplace en équations
intégrales. La discrétisation des équations donne un systeme linéaire a résoudre pour

I’obtention des inconnues du probléme.
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La méthode des intégrales de frontiére s’appuie sur quatre hypothéses importantes qui sont
listées ci-dessous par ordre d’importance.
a) L’écoulement est supposé irrotationnel ; on suppose que les aspects visqueux sont
confinés dans les couches limites aux parois et que la vorticité n’a pas le temps de
« contaminer » tout 1’écoulement en raison du caractére transitoire relativement
rapide du phénoméne considéré.
b) Le fluide considéré est supposé incompressible.
¢) L’écoulement ne donne pas lieu a des transferts de masse a I’interface gaz/liquide.

d) L’écoulement se fait a température constante.
Le champ de vitesses V dérive d’un potentiel scalaire des vitesses ¢ el que ;=§g0. En

utilisant 1’hypothése d’incompressibilité dans 1’équation de continuité, nous obtenons alors
I’équation de Laplace :

Ap=0 (1.46)
La résolution de cette équation, traitant la cinématique seule, ne fait pas intervenir le temps.
Le caractére dynamique du phénomeéne est pris en compte par 1’équation de quantité de
mouvement écrite a I’interface gaz / liquide. Cela conduit alors a 1’équation de Bernoulli

transitoire ou 1’évolution du potentiel est décrite sous forme Lagrangienne :

2
u
5—p+g.z +—+% = cste (1.47)

P P
ou Op est une différence de pression et « cste » une constante dans tout 1’espace fluide.

La résolution du probléme utilise la linéarité de 1’équation de Laplace. Cela permet
d’engendrer des solutions ¢lémentaires a 1’aide de distributions surfaciques de sources et de
doublets. L’application de la formule de Green au potentiel scalaire harmonique ¢, apres
intégration , conduit a transformer le probleme différentiel en une formulation intégrale sur le

contour du domaine de calcul.

‘”;”) - {i%ﬁ(m’)—cog—f(r,r')}dr' et rel’ (1.48)

ou I est la frontiere du domaine de calcul, r la position du point de controle (point de calcul),
et r’ la position du point d’intégration.

Nous travaillons en 3-dimensions axisymétrique (r, z, 0), le noyau de Green, intégré le long

1 1

des coordonnées azimutales, est alors: G(7,7') = E(ﬁ) (1.49)
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Dans notre probleme, la frontiére se scinde en deux parties distinctes. La premiere, I,
correspond a la paroi. On applique sur cette partie une condition limite de type Neumann a

savoir une condition de non pénétration du fluide dans le substrat (le substrat est considéré

non poreux) : g—fzo (1.50)

La deuxiéme partie considere la fronticre libre I'y. Une condition limite de type Dirichlet est

imposé au potentiel @ a t = 0 tel que @ = -z.Ujppaci. Par la suite, I’équation de Bernoulli permet

de modifier le potentiel, par la connaissance de %—(to , aux instants suivants en écrivant :
_ Do
t t—At
» =0 +— I.51
On obtient ainsi I’équation suivante a résoudre:
o), jgoa—G(r,r')dr'— | 99 Gr.rydr'= | 99 G(r,rYdr'- [ 028 (.1 yar (1.52)
2 . on =, on' s on' pooon'

Aprés avoir présenté le modéle générique tel qu’il a été utilis€ pour résoudre d’autres

problémes, nous indiquons ci-dessous les modifications apportées pour I’adapter a notre cas.

L’introduction de 1’angle de contact dynamique n’est pas nécessaire a la résolution du
probléme du fait de 1’utilisation d’une discrétisation continue (ordre 3) qui a largement été
utilisée par le passé ([Brebbia et al, 1984; Machane, 1997 ; Machane & Canot, 1997; El
Hammoumi et al, 2003]). Toutefois, son utilisation présente 1’avantage de mieux rendre le
comportement dynamique de la ligne triple en limitant I’expansion de la lamelle. Nous
choisissons donc de dégrader la discrétisation du systéme en [’abaissant a 1’ordre 1
(discrétisation linéaire). Au point triple T, le potentiel et la vitesse de glissement sont
inconnus conduisant a un systéme sous déterminé. Nous introduisons alors une loi d’angle de
mouillage a partir des mesures expérimentales effectuées. Le caractére complexe du probléme
de mouillage dynamique et I’inadéquation des lois classiques citées dans [Shikhmurzaev,
1997] rend le choix de la loi compliqué. Nous utilisons une loi approximative permettant de

tenir compte de la complexité des phénomenes dans la zone proche du point triple :

n
Uey =k(6,-6,) (153)
ou B4 est I’angle dynamique, Uy la vitesse de la ligne de contact, n = 3 ([Shikhmurzaev,

1997]), k et O¢q sont des parametres a adapter (on vérifie la cohérence de ce dernier avec les

données expérimentales).
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L’utilisation de la loi d’angle de mouillage adaptée sur les expériences présente I’intérét de se
rapprocher de la physique du probléme et donne accés a une vitesse de glissement (g—f) du

coté de I'interface au point triple. Elle introduit une contrainte extérieure, corrigeant en partie
les problémes liés au confinement du cisaillement dans les couches limites et la dissipation de
I’énergie cinétique n’est plus uniquement liée a la viscosité seule du fluide mais aussi a la
contrainte provenant de 1’angle de contact.

Par ailleurs, lorsque la goutte atteint son diaméetre maximal, I’interface fluide/gaz s’approche
de I’interface fluide/solide en chassant le fluide de cette zone. Afin de tenir compte du travail
nécessaire a cette opération, on introduit un modele de drainage (figure 1.15). Pour le calculer,
on considére un nombre de Reynolds local (basé sur 1’épaisseur du film) donc les forces
d’inerties sont négligeables. Le profil des vitesses dans I’écoulement est supposé de type

Poiseuille a savoir de forme parabolique. Sur la paroi solide, la vitesse est considérée nulle

(condition d’adhérence) et 1’on impose une contrainte libre a 1’interface (8_ =0 car la
zZ

viscosité du gaz est négligée).

gaz

interface

\/ e(x) . / ',‘E
[

4
liquide ' s i
? "'
] PR
0 3 Ik
paroi X

Figure LI.15 : Représentation du drainage apparaissant lors de I’'impact d’une goutte sur un support.

Une loi de Poiseuille relie alors le gradient de pression suivant I’axe d’étalement a la vitesse

débitante U . Afin de faire intervenir ce terme de correction, on modifie 1’équation de

Bernoulli qui devient alors :

Dy 1 1 2 &9 1,
et — Kkt ——4p, ($)+—U 1.54
D Fr T T Re gyt | Parnane ()5 (54)
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2

Uim
ou Fr= -t (1.55)
8L

Le terme de pression de drainage se calcule de la manicre suivante. Nous considérons les

équations de Navier-Stokes dans un repere cylindrique (r,0,z) et en adimensionnel :

op oV, oV, 1ov. V
or M or* 8z r or rz) (1.56)

2

az; est calculé analytiquement a partir du profil parabolique du champ de vitesse :
2

3U(r) . g U(r)
—3 20) z(z+2e(r)) et on obtient que P =-3 )

Le terme

. Ensuite, on calcule les

V.(r,z) =

autres dérivées partielles en z = -e(r) puisque I’on veut intégrer la pression le long de
I’interface.

ov, _30U(r) OV, _3 o’U(r)
or 2 or ot 2 orf

(1.57)
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Conclusion

L’essentiel de notre travail est consacré a 1’é¢tude de 1’impact d’une goutte sur une surface
solide se terminant par un cas de dépdt ou de rebond total. D’un point de vue global du
mécanisme d’impact, 1’effet de la mouillabilité n’a jamais été, a notre connaissance, étudié
séparément et les rugosités des surfaces utilisées n’ont jamais été fixées dans le probléme. Au
mieux, dans le cas d’impact, un effet de moyenne sur la répartition et I’amplitude de ces
rugosités est effectué. De la méme manicre, le paramétre de tension de surface a ét¢ modifié
(changement de fluide ou ajout de surfactant) pour modifier la mouillabilité mais sans prendre
soin de conserver les nombres sans dimensions d’une expérience a 1’autre ([Rioboo et al,
2002 ; Rioboo, 2003]). L’utilisation de plaques de silicium dont on a modifi¢ la mouillabilité
par traitement chimique constitue donc une premiére dans la littérature déja conséquente mais
qui curieusement n’a jamais abordé de facon satisfaisante le probléme d’impact de gouttes sur
des surfaces de mouillabilités diverses jusqu’a récemment ([Bayer & Mégaridis, 2006]). Leur
utilisation permet d’observer avec précision ’effet de cette mouillabilité en conservant le
méme fluide tout au long de nos expériences et en supprimant le probléme de rugosité
variable. Ces plaques pourraient également étre utilisées pour I’étude des mémes parametres
dans le cas de 1’évaporation ou de la solidification du fait de la conservation des coefficients
de transfert thermique.

Les études portant sur le dépot précédé d’un impact sont focalisées sur la premiere partie de
I’impact. Le régime intermédiaire et les oscillations qui y apparaissent n’ont pas été étudiés en
détail. De méme, le cas du dépot d’un fluide sur une surface partiellement mouillante a peu
été étudié dans la littérature. Il n’a jamais été montré avec certitude que dans la phase
capillaire de I’impact, 1’étalement s’effectue identiquement au cas du dépot.

Enfin, la derniére limitation importante concerne I’angle de contact dynamique. Les lois
proposées par la littérature ne permettent pas de décrire correctement son évolution au cours
du temps dans le cas de I’impact. Seuls [Sikalo et al, 2005 ; Bayer & M¢garidis, 2006] ont
mesuré effectivement son évolution expérimentale mais seulement dans le cas de fluides tres
visqueux (I’effet de la mouillabilité et la viscosité n’est pas démontré). En dernier lieu, aucune
mesure n’a été effectuée pour déterminer quel angle doit étre utilisé dans les modeles
d’étalement maximum.

Toutes ces limitations montrent clairement que le probléme est encore a 1’étude et que nombre

de travaux complémentaires sont nécessaires. Dans ce travail, nous espérons pouvoir apporter
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quelques éléments susceptibles de faire avancer ce sujet, ou du moins d’apporter des pistes de

réflexions.
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Chapitre Il

Expérimental

Le travail présenté ici est en trés forte corrélation avec le domaine du jet d’encre ou la
dynamique d’étalement constitue un probléme central puisque c’est elle qui détermine en
partie la qualité d’impression. Notre étude se focalise particulierement sur I’étude de I’effet de
la mouillabilité¢ de la surface lors de la phase d’étalement d’une goutte. Par conséquent, le
contrdle du couple liquide / substrat est impératif. Des silanes (chaines carbonées terminées
par un groupement chimique) différentes ont été fixées, par étapes chimiques successives, sur
des plaques de silicium par le Laboratoire d’Electronique de Technologie de 1’Information
(LETI) du CEA de Grenoble. La mouillabilité¢ varie de 5° a 180° avec de I’eau distillée et
toutes les surfaces ont une rugosité identique et quasiment nulle. C’est la premicre fois dans la
littérature qu’une telle gamme de mouillabilité est abordée et en conservant I’ensemble des
autres parametres d’un support a 1’autre. Les gouttes utilisées ici ont un diametre de quelques
millimétres (macrogouttes) et impactent a des vitesses de 1’ordre de quelques meétres par
seconde. Dans ce cas, le temps caractéristique est de I’ordre de quelques millisecondes ce qui
rend 1’observation possible. En effet, le principe de similarité (conservation des nombres sans
dimensions) permet d’extrapoler les résultats des macrogouttes aux gouttes utilisées dans
I’impression numérique. Ces derniéres mesurent quelques dizaines de micrométres de
diamétre (microgouttes), ce qui correspond a des temps caractéristiques pour le phénomene
d’impact de I’ordre de la dizaine de microsecondes. Leur observation durant I’impact est
difficile et sujet a de trés fortes incertitudes.

Dans ce chapitre, nous présentons les surfaces utilisées et I’ensemble des dispositifs
expérimentaux congus et réalisés pour les besoins de notre étude. Nous aborderons les
différents systémes d’¢jections disponibles, les différentes caméras utilisées et les techniques
associées pour chaque cas. A chaque technique expérimentale sont associées des incertitudes

que nous quantifierons pour chaque grandeur mesurée ou calculée.
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Surfaces, fluides et caractérisation

Surfaces et fluides

La synthése du silane hydrophobe sur les plaques de silicium passe par de nombreuses étapes
successives de greffage et d’addition de groupement chimique. A chacune des étapes de
synthése, une molécule chimique particuliere, dépendante des étapes précédentes, est ainsi
présente sur la surface, la rendant plus ou moins mouillante (figure I1.1) (étapes de synthése

en annexe). Les étapes chimiques de préparation des substrats ont été réalisées au LETI (CEA

Grenoble).
OFEt
I —Si-0-Si-0 =Si-0-Si—
Activation ?H ?H ?H ?H Eto"'SI‘/\/\d (I) (I) (I) (I)
= EtO 0 TR S SR
g fvez I
S|I|C|gr3bos>t<ryaci92~40 Silicium OSXL}ES%ZE ?ct|ve -0 Silicium oxydé et greffé avec silane
portant une fonction époxyde ~61°
Substrat 3
H H 0H
Etapes 4 et5 % % % %
—|-|--—— |-0-|-0---—
OQuverture Coupure
Epoxyde Oxydante I I
Etape 3 Silicium oxydé et greffé avec silane Silicium oxydé et greffé avec silane
portant une fonction di-ol ~49° portant une fonction aldéhyde ~62 8°
Substrat 4 Substrat 5
(:IH3 (:IH3 CH,
(CIHZ)1?(CH2)1? (CHy)7
—Si-0-Si-0 5i0
0 0
Activation ?H ?H ?H ?H ci | |
—_— -
Etape 2
Silicium oxydé ~40° Silicium oxydé et active ~0° Silicium oxydé et greffé avec silane
Substrat 2 Substrat 1 portant une fonction octadecyl ~838°
Substrat 6

Figure II.1: Groupements chimiques sur les substrats modéles, les angles notés dans chaque cas

correspondent a une goutte d’eau distillée.

Plusieurs fonctions chimiques différentes peuvent ainsi étre greffées sur les plaques de
silicium pour en modifier la mouillabilit¢. Nous avons ainsi constitué¢ une série de plaques
parfaitement identiques en terme de rugosité, conductivité thermique etc...(figure I11.2) mais

toutes différentes au niveau de 1’énergie de surface.
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Figure I1.2 : Mesure microscopie a force atomique (AFM) d’une plaque de silicium chimiquement traitée,

(a gauche) fonction 3 et (a droite) fonction 7.

Nous couvrons alors une trés large gamme de mouillabilité allant de 5° et 110° (tableau 11.1)

avec de I’eau distillée.

Numéro de Groupement chimique Angle de Stabilité
la fonction contact
Fonction 1 | Nettoyage Brown 5° Instable, modification au
bout de quelques minutes
Fonction 2 | Silicium oxydé 25° Instable, limite a 50°
naturellement (plusieurs semaines)
Fonction 3 | Silicium oxydé (contrdle de 35° Stable
I’épaisseur d’oxyde)
Fonction4 | CEA2 diol 49° Stable
Fonction 5 | CEA2 époxyde 61° Stable
Fonction 6 | CEA2 aldéhyde 62° Stable
Fonction 7 | Silane Octadécyl 90° Instable : limite a 80°
(plusieurs semaines)
Fonction 8 | Silane perfluorooctyl- 108° Instable : limite a 88°
trichlorosilane (plusieurs semaines)
Fonction 9 | Silane Octadécyl + rugosités Super- Stable
de surface Hydrophobe :
>160°

Tableau II.1 : Fonctions chimiques et angle de contact de I’eau distillée avec les substrats de silicium.
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Ces angles sont mesurés a 1’aide d’un dispositif DIGIDROP®. Notons que la rugosité de ces
supports modeles est de l'ordre de 5 A, nous les considérerons par la suite comme

parfaitement plans.

Remarque : les groupements chimiques utilisés pour réaliser ces mouillabilités ne sont pas
parfaitement stables dans le temps. Aussi, il est possible que 1’angle de contact a 1’équilibre
entre un fluide et une surface donnée change. Pour cette raison, nous avons systématiquement
mesuré I’angle final en vue de parfaitement connaitre tous les paramétres de 1’étalement.
Cette modification de la mouillabilité est trés importante et rapide pour les substrats de type
fonction 1 (activation de la surface donc forte réactivité chimique). Cette surface verra son
angle d’équilibre avec 1’eau distillée augmenter au cours du temps, au fur et a mesure que la
couche d’oxyde de silicium s’épaissira. Un angle limite situ¢ aux environs de 50° est atteint.
Dans le cas des surfaces hydrophobes de type 7 et 8, les nettoyages successifs peuvent
détériorer les silanes. Ces surfaces verront leurs mouillabilités augmenter et I’angle final
obtenu avec ’eau distillée diminuera de plusieurs degrés (80° pour la fonction 7, 88° pour la
fonction 8) (tableau II.1).

De plus, dans le cas de substrat hydrophile, 1’écart entre 1’angle d’avancée et 1’angle de
reculée induit un intervalle d’angle de contact d’équilibre possible. Si thermodynamiquement,
un seul état d’équilibre existe, expérimentalement, [Roux & Cooper, 2004] plusieurs états
métastables sont observables et on peut donc obtenir des écarts de quelques degrés sur la
valeur mesurée. Pour cette raison, il est également important, pour chaque expérience, de

mesurer 1’angle d’équilibre a la fin de 1’étalement.

Nous avons également réalisé des expériences d'impact de gouttes sur des substrats de type
"industriel" qui sont utilisés dans le procédé d'impression par jet d'encre. Ils sont & base de
polyéthyléne téréphtalate (PET) ou d'aluminium et peuvent étre recouverts de différents
couchages (traitement de surface). Ces supports sont non poreux et des mesures par
interférométrie montrent une rugosité de plusieurs ordres de grandeur supérieurs a celle des

supports en silicium (tableau 11.2).
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Substrat Rugosité
Silicium 5A
PET S nm
PET +V 9.36 nm
Aluminium couché 1 139.23 nm
Aluminium couché 2 95.36 nm
Verre

Tableau I1.2: Rugosité des différents supports industriels.

Les liquides utilisés dans ce travail se séparent en deux catégories. La premiére concerne ceux
qui permettent la caractérisation des surfaces modeles. La deuxiéme est constituée par les
mélanges a différentes concentrations d’eau distillée et de glycérol, et les encres industrielles.

Le tableau II.3 ci-dessous regroupe I’ensemble des données sur chacun d’entre eux.
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Liquide Masse volumique Tension de surface Viscosité a 25°C
(kg/m3) (mN/m) (mPa.s)
DiméthylSulfoxide 1100 43 5
(DMSO)
Ethylene Glycol 1100 47 1.72
Glycérol 1225 65 120
Dichlorométhane 1325 28 1.55
Diiodométhane 3320 50 2.76
Formamide 1139 58 2.5
Eau distillée 1000 73 1
Eau distillée + 59% 1140 68.8 9.7
de glycérol
Eau distillée + 85% 1210 67.8 96
de glycérol
Encre UV 1 1010 28 30
Encre UV 2 1010 34 30
Encre UV 3 1040 27.4 5.5
Encre UV 4 1040 30 30
Encre UV 5 1040 31.5 3.28
Encre UV 6 1040 31.5 5.62
Encre UV 7 1040 28 5.8
Encre UV 8 1040 29.5 5.8
Encre UV 9 1040 335 30
Encre UV 10 1040 33.9 13.8
Encre base eau 996.5 33.2 3.2

Tableau I1.3 : Grandeurs physico-chimiques des fluides.

Le tableau I1.4 regroupe les angles d’avancée et de reculée de 1’eau distillée, de I’eau distillée
+ 59% de glycérol et de I’eau distillée + 85% de glycérol sur les surfaces modéles. La
viscosité et la tension de surface de ces fluides ont ét¢ mesurées respectivement par un

viscosimeétre "Viscoclock" de chez Schott avec un capillaire de type micro-Ubbelohde et un

tensiométre MPT2 Lauda (gamme de mesure de 10 a 100mN/m, précision de £0.1mN/m).
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Surface Eau distillée Eau distillée + 59% | Eau distillée + 85%
de glycérol de glycérol
0. (°) 6: (°) 0. (°) 0: (°) 0a (°) 0: (°)

Nettoyage Brown 10 0 27 0 25 0
Silicium oxydé 38 13 50 12 52 12
naturellement

Diol 66 17 72 20 70 20
Epoxyde 72 15 72 17 75 15
Aldéhyde 67 21 70 17 62 25
Silane Octadécyl 107 77 100 72 91 75
Silane perfluorooctyl- 115 70 115 57 115 90
trichlorosilane

Tableau I1.4 : Angle d’avancée et de reculée des fluides utilisés pour ’impact sur les surfaces modéles.

Appareil de caractérisation

Le comportement de la goutte sur le substrat lors de son impact est li¢ a la fois aux
caractéristiques physiques du fluide considéré et a la nature de la surface. L’état de surface
des surfaces « modeles » a été contr6lé par mesure de microscopie a force atomique. Pour les
substrats industriels, I’état de surface de quelques échantillons a été testé avant et apres
impression par un dispositif d’interférométrie Veeco Wyko NT3300. La mesure avant
impression permet d’obtenir I’amplitude et la forme des rugosités. La mesure apres
impression montre 1’effet de ces rugosités sur la taille et la forme de la goutte (figure I1.3).
Les deux inconvénients majeurs de ce dispositif sont la faible zone de mesure (typiquement
100pmx100um) et la durée d’une telle mesure.

L’énergie des surfaces est obtenue a partir de méthodes indirectes qui nécessitent la
caractérisation de D’interaction liquide / solide, soit la connaissance de 1’angle statique
d’équilibre, de I’angle d’avancée et de 1’angle de reculée. Pour cela, il faut pouvoir mettre une

goutte en mouvement lent (état quasi statique) sur la surface.
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Title: 5023205
Note: Versie 5

Figure I1.3 : Mesure interférométrique d’une goutte d’encre UV sur un substrat industriel d’aluminium
avec un couchage hydrophile.

Deux dispositifs expérimentaux ont été réalisés a cet effet. Dans les deux cas, I’illumination et
la visualisation sont respectivement réalisées par une lumicre continue SOW et une caméra
CCD uEye. Le premier dispositif est composé d’un systeme de translation trois axes
micrométriques de 25mm (précision Sum) de course pour le positionnement et d’une plaque
qui peut étre inclinée a 360° [Rura & Fort, 2001]. La rotation est manuelle pour les grandes
variations et peut étre réalisée a 1’aide d’une vis micrométrique de précision pour les petites
rotations sur £0.1°. Le substrat est placé sur cette plaque de rotation et est maintenu par une
vis. Une goutte est disposée sur la plaque a caractériser et on lance 1’enregistrement vidéo. La
premiere image sert a la mesure de ’angle statique. Ensuite, la plaque tourne jusqu’a obtenir
une inclinaison suffisante pour atteindre 1’angle d’avancée de la goutte. Dans ce cas, la goutte
n’adopte plus une forme axisymétrique. Il apparait qu’a I’avant et a I’arriére de la goutte les
angles de mouillage sont différents. La mesure s’effectue dés que la goutte se déplace sur la
surface. La figure I1.4.a montre le dispositif d’inclinaison et la figure I1.4.b donne un exemple
d’image obtenue au court de ce déplacement. Une mesure directe sur les images obtenues
donne accés a I’angle d’avancée et a I’angle de reculée. Cette méthode est simple a mettre en
ceuvre, ne nécessite que peu de matériel et les résultats obtenus sont trés cohérents avec la
littérature. Toutefois, elle présente une limitation forte liée a la mise en mouvement de la
goutte. Si le support est trés mouillant pour le liquide ou si la surface présente des rugosités
sur lesquelles la ligne de contact peut s’accrocher, une inclinaison a 90° ne suffit pas a

observer un déplacement de la goutte (les gouttes de pluies restent accrochées sur les vitres).
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Figure I1.4 : (a) Dispositif d’inclinaison et (b) exemple d’image obtenue (inclinaison a 26.5°).

En augmentant le volume, nous obtenons un déplacement du fluide mais la géométrie ne
correspond plus a celle d’une sphére tronquée et ce volume critique excede trés souvent le
volume obtenu a partir de la longueur capillaire ([Quéré, 1998]). Cette maquette doit étre
équipée a terme d’une source d’excitation extérieure (haut parleur ou céramique
piézoélectrique) afin d’aider la goutte a passer les barriéres énergétiques et mettre le systeme
en mouvement.

Le second dispositif se base sur une méthode qui consiste a mettre la goutte en mouvement en
augmentant (mesure de I’angle d’avancée) et puis diminuant (mesure de 1’angle de reculée) le
volume de liquide. Pour cela, un orifice est réalis¢ dans les supports par lequel on passe
I’aiguille. Dans ce cas, elle ne perturbe pas (ou peu) 1’écoulement et ’on s’assure que
I’épaisseur de la goutte reste bien inférieure a 1’épaisseur capillaire ([Kwok & Neumann,
1999]). La fragilit¢ de nos surfaces de silicium ne nous permet pas de réaliser d’orifice,
néanmoins le second dispositif fonctionne sur ce principe. Il est composé d’un support plan,

de la pompe pousse seringue et d’une seringue. Cette derni¢re est fixée sur un systeme de
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translation verticale micrométrique au dessus de la surface a étudier. Nous déposons une
goutte dans laquelle I’aiguille est introduite, au centre et aussi prés que possible du substrat.
Cet aspect est important lors du retrait du liquide dans le cas d’angles de reculées faibles. La
pompe pousse seringue sert a augmenter et a diminuer le volume de fluide avec un débit
controlé. Notre méthode, bien qu’intrusive, conduit a des résultats corrects. Les mesures
d’angles sont réalisées comme précédemment par mesure directe a partir des images
expérimentales. La figure I1.5 présente les résultats obtenus dans les cas d’angle d'avancée et

d'angle de reculée.

Figure IL5 : Observation de I’angle (a) de reculée et (b) d’avancée dans le cas d’une goutte d’eau distillée
sur une surface modéle d’angle d’équilibre 6., = 30°.

Cette méthode est ¢galement simple a mettre en ceuvre. Sa principale limitation est liée a
I’introduction de 1’aiguille dans le fluide ce qui présente deux inconvénients. Dans le cas du
retrait de fluide, on peut voir qu’il mouille 1’aiguille de fagon importante. La surface libre n’a
pas la forme d’une calotte sphérique contrairement au cas de la méthode conventionnelle.
Néanmoins, il est possible de considérer que la présence de ’aiguille n’influence pas les
mécanismes au niveau de la ligne triple. Enfin, il faut également s’assurer que 1’aiguille reste
parfaitement a la verticale et placée au centre de la goutte pour conserver le caractére

axisymétrique de 1’écoulement.

En comparant les résultats donnés par ses deux méthodes (tableau I1.5), des écarts importants
sont observés. La méthode intrusive donne des résultats trés reproductibles alors que
I’inclinaison de la surface modifie, de plusieurs degrés (>10° dans certains cas), les angles
observés. Les valeurs considérées dans la suite sont celles obtenues par la méthode intrusive

et sont reportées dans le tableau II.5.
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Surface Meéthode d’inclinaison | Méthode d’intrusion
02 (°) 0: (°) 0. (°) 0: (°)
Verre 38 13 38 30
Epoxyde 72 15 75 50
Téflon 102 80 100 75

Tableau IL.5 : Comparaison des deux méthodes de mesure des angles d’avancée et de reculée pour de I’eau

distillée.

La méthode de modification du volume de liquide est plus adaptée que la méthode
d’inclinaison du substrat pour accéder aux différents angles. L’augmentation du volume de
fluide, ou sa diminution, force la mise en mouvement de la goutte et la vitesse de déplacement
de la ligne triple est contrdlable par le débit de fluide. Cette deuxiéme méthode permet de

mesurer une plus large gamme de supports en s’affranchir des problémes dis a la rugosité.

Dispositif d’éjection et de visualisation

La réalisation de I’étude présentée ici nécessite la conception et la réalisation d’un dispositif
expérimental précis pour [’observation et [’acquisition des gouttes dans diverses
configurations (impact, dépdt, &jection etc...). A partir des montages utilisés par ailleurs
([Mourougou-Candoni et al, 1997 ; Rozhkov et al, 2002 ; Rioboo et al, 2002 ; Rozhkov et al,
2003 ; Sikalo et al, 2002 ; Allaman et al, 2003-1 ; Roux & Cooper, 2004]), nous avons mis en
ccuvre un dispositif constitué d’un systeme de génération de gouttes, d’un systéme
d’illumination, d’un systéme de synchronisation déclenchement / observation et d’un systéme
de visualisation. La figure I1.6 montre une photographie de la maquette expérimentale dans le
cas des macrogouttes. Le systéme reste équivalent dans le cas des microgouttes en changeant

le systeme d’¢éjection, la caméra et le systeme d’illumination.
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Figure II.6 : (a) Dispositif expérimental pour D’observation des macrogouttes et images de la téte
d’impression (b) 1JT64 IDE, (c) Spectra SL128, (d) Siliflow et (e¢) Microdrop MDK140.

Dispositif d’éjection

Les systemes d’éjection utilisés pour nos applications se composent de deux types de
dispositifs distincts. La dispense des macrogouttes est assurée par une pompe pousse seringue
qui présente de nombreux avantages. Outre le fait d’étre programmable, elle est capable de
délivrer un volume de liquide trés faible avec une précision et une reproductibilité importante.
La goutte est obtenue au bout d’une aiguille a seringue, parfaitement calibrée, d’un diameétre
de 150um et fixée sur un support rigide. Ce support peut étre déplacé manuellement suivant
les trois directions de ’espace par des bancs micrométriques de 25mm de course (précision de
0.5um). La génération de la goutte se fait lentement pour assurer une reproductibilité
optimale. De plus, lorsqu’un liquide présente a la fois une faible viscosité et une faible tension
de surface, la goutte a tendance a remonter le long de 1’aiguille pendant sa formation bien que
’aiguille soit relativement hydrophobe. Quand la masse de liquide est suffisante, la goutte
redescend mais reste attachée a I’aiguille et oscille latéralement. Si le liquide est poussé trop
fortement, la goutte peut se décrocher durant ces oscillations, déviant de sa position d’impact

jusqu'a plusieurs millimétres. Le substrat se trouve a la verticale de 'aiguille et c’est la
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différence d’altitude entre le bas de la goutte et le substrat qui fixe la vitesse d’impact de la
goutte.

Les microgouttes sont générées a I’aide d’un ¢&jecteur piézoélectrique. Plusieurs dispositifs
mono buse (i.e. un seul orifice d’éjection) sont disponibles dans le commerce (MicroDrop®,
Microfab®, IJT® etc...) et avec des performances et des tailles d’orifices d’éjection
différents. Nous avons choisi d’équiper nos maquettes avec des ¢jecteurs Microfab®,
Microdrop MDK140® (figure 11.6.e), Microdrop ADKS501® et Siliflow® (figure 11.6.d). Pour
rester proche des applications d’impression numérique, les encres industrielles sont déposées
sur les substrats industriels par des éjecteurs multibuses de type 1JT64 IDE® (figure 11.6.b) et
Spectra SL128® (figure 11.6.c) et SE 128. L’utilisation de ces éjecteurs nous permet de former
des gouttes dont le diametre en vol est compris entre S0um et 250um en fonction de la taille
de D’orifice choisi. Hormis dans le cas de la Microdrop ADK501® et de la téte d’éjection
Siliflow ou I’alimentation en fluide se fait par aspiration, chaque éjecteur est équipé d’un
réservoir d’environ 20ml. L’¢jection avec ces systemes est fine ; elle nécessite une dépression
de I’ordre de quelques mBar (environ une dizaine) réglée avec une précision inférieure au
mBar. Cette dépression permet de maintenir le liquide au niveau de la buse, appelée
ménisque, tendu vers I’intérieur du capillaire. Une dépression trop faible a pour conséquence
le mouillage de la plaque a buse (ou orifice) par le fluide et perturbe 1’¢jection et le
détachement de la goutte. Une dépression trop forte fait remonter le fluide dans la buse. Dans
tous les cas, une dépression mal réglée conduit a une éjection instable, voire pas d’¢jection du
tout. De tels dispositifs demandent une attention et un savoir-faire particulier.

Les ¢jecteurs sont positionnés a la verticale du support a une distance comprise entre 500pum
et Imm. Ils sont fixés sur des systémes de translations manuelles micrométriques du fait du
faible champ d’observation (3 a 5 fois le diamétre initial de la goutte) et de la précision de
positionnement de I’endroit d’impact. La vitesse des gouttes formées peut varier entre 1 a
12m/s. La gamme de viscosité est comprise entre 1 et 20mPa.s pour 1’ensemble de ces

dispositifs (voire moins pour certains) et la tension de surface varie entre 25 et 73mN/m.

Electronique de pilotage

Déclenchement par coupure d’un faisceau optique

Dans nos expériences, il est important de pouvoir contrdler le déclenchement précis de

I’enregistrement de la/les caméras. Pour les macrogouttes, un capteur optique est placé entre
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la seringue et le substrat afin de détecter le passage de la goutte. Une carte électronique ainsi
qu’une interface utilisateur ont spécialement été réalisées pour déclencher la capture d’image
avec un délai variable entre 10us et 1s (le circuit électronique le permet simplement) et fixé
par I’utilisateur. La précision de ce dispositif permet de contrdler la vitesse d’impact d’une
expérience a ’autre via le nombre d’images entre le déclenchement et 1’instant de I’impact.
Pour une distance fixe entre [aiguille et le support, le nombre d’images entre le
déclenchement et I’instant de I’impact est théoriquement identique. Expérimentalement, de
petits décalages sont observés mais ils n’excédent pas 100us. La reproductibilité de la taille
de la goutte et de la vitesse d’impact est donc trés bonne (écarts inférieur a 5%). La figure 11.7
présente deux expériences successives dans des conditions identiques d’impact d’une goutte
d’eau distillée. On observe la similitude des profils, notamment aux temps tres courts (surface

de contacte initiale entre la goutte et la surface trés proche d’une expérience a ’autre).

Figure IL.7 : Répétitivité de la vitesse d’impact expérimentale (U = 0.35m/s) pour deux expériences

identiques.

Déclenchement par synchronisation électronique
Le contrdle des €jecteurs piézoélectriques est plus €élaboré. Un générateur basse fréquence

(GBF) génére un créneau 0-5V de durée déterminée (quelques microsecondes a quelques
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centaines de microsecondes). Un boitier ¢€lectronique, spécialement développé pour nos
applications, amplifie le signal afin d’obtenir une tension pouvant aller jusqu’a 250V. Le
temps de montée du signal électrique doit étre aussi court que possible. C’est notre cas avec
une montée de 70V/us. L application de cette différence de potentiel, de forme et de durée
fixée est appelée forme d’onde, induit une déformation de la céramique piézoélectrique a
I’origine de la formation de la goutte. Suivant les éjecteurs, les céramiques piézoélectriques
fonctionnent en constriction d’un capillaire en verre (Microfab, Microdrop) ou en vibration
d’une membrane (Siliflow). Il en résulte une pression dans le capillaire qui conduit & générer
I’instabilit¢ hydrodynamique a Dorigine de la formation de la microgoutte. Les
caractéristiques physiques du fluide ont un impact direct sur 1’¢jectabilité du fluide de la
méme fagon que les gammes de tensions et de fréquences a utiliser changent d’un éjecteur a
I’autre. La forme d’onde doit donc étre ajustée et modifiée en fonction du couple
¢jecteur/fluide employé. Il faut préciser que la fréquence d’éjection modifie également le
comportement de I’éjection en mode « continu ». De plus, pour minimiser la taille des gouttes
et ¢liminer les satellites qui peuvent apparaitre, le filament de fluide peut étre cisaillé. Pour
cela, la forme d’onde doit passer rapidement a une tension négative pour ré-aspirer le fluide et
faciliter ainsi sa brisure (ou « pinch-off »). Une carte de pilotage est en cours de réalisation
pour obtenir des formes d’ondes de ce type. La vitesse de la goutte, et son volume dans une
certaine mesure, sont contrdlés par I’amplitude et la durée du signal €lectrique mais seule une
mesure directe a partir d’images expérimentales permet d’y accéder. Le délai pour déclencher
I’acquisition et 1’illumination est controlé par le méme dispositif que celui employé pour les
macrogouttes. La goutte n’est pas suffisamment importante pour couper le signal optique du
capteur mais la fonction de délai est une fois encore utilisée. Ce point sera développé dans le
paragraphe suivant. Enfin, un dispositif particulier a ét€ congu pour le positionnement précis
des gouttes. Deux bancs de translation motorisés de 600mm de course et de bonne précision
(10um) sont fixés perpendiculairement et sous I’éjecteur. Le signal d’éjection est synchronisé
avec la position de 1’éjecteur dans le plan (XY) défini par ces bancs. Ce dispositif sera plus

amplement décrit dans le chapitre concernant les applications.

Caméras, illumination et observations

Au cours de ce travail, plusieurs caméras ont ét¢ utilisées en fonction des besoins spécifiques

du type d’expérience réalis¢. La liste est la suivante :
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- Caméra CCD 25 images /s combinée a une illumination stroboscopique pour
observation de la génération de microgouttes (méthode de pseudo cinématographie
a déphasage control¢)

- Caméra Sensicam SVGA a court temps d’intégration avec option de multi
expositions combinée a une illumination continue pour observation de la
génération et de I’impact de microgouttes (méthode de pseudo cinématographie a
déphasage contrdlé).

- Caméra rapide SpeedCam Visario, Phatomn V7.0 et Phantom V4.2 combinées a
une illumination continue pour le suivi du diameétre et de la hauteur transitoire
(cinématographie rapide). L utilisation d’une illumination de type pulsée (pulse de
quelques nanosecondes) permet d’obtenir de maniere détournée des obturations
encore plus courtes (durée d’illumination inférieure au temps d’obturation de la
cameéra).

- Caméra rapide NAC Memremcam combinée a un intensificateur de lumicre
Hamamatsu C9548 (obturation de 10ns a 1us) pour mesure du diamétre, de la
hauteur et de I’angle de contact dynamique (cinématographie rapide)

Toutes ces caméras sont équipées d’optique ultrazoom Navitar et de lentille de grossissement
x0.5, x1, x2 ou x10. Selon le type de goutte (microgoutte ou macrogoutte) et les échelles de
temps observées, les caméras doivent étre adaptées. Dans cette partie, nous présentons les
caméras que nous avons utilisées sur notre maquette expérimentale (ou sur une maquette

équivalente) ainsi que les techniques de visualisation employées et les illuminations associées.

Pseudo cinématographie a déphasage controlé

La génération des microgouttes est fortement dépendante du couple liquide/éjecteur et de la
forme d’onde appliquée. Par ailleurs, il est impossible de connaitre exactement la vitesse
d’impact et le volume de fluide éjecté sans visualisation du phénomeéne. L’observation permet
également de contréler la présence ou non de satellites suivant ou précédant la goutte
principale. Le suivi d’une seule goutte par expérience est impossible du fait des temps
caractéristiques des phénoménes étudiés. La caméra devrait étre capable d’enregistrer 10°
images par seconde avec un temps d’obturation inférieur ou égal a 100ns. Pour pallier ces
contraintes techniques importantes, nous avons utilis¢ une technique de pseudo-
cinématographie a déphasage contrélé. Elle se base sur I’hypotheése de répétabilité du

\

phénoméne d’éjection et consiste & observer plusieurs gouttes différentes a des instants
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différents. Le boitier de pilotage assure une synchronisation entre 1’¢jection et 1’illumination
dont le délai et la durée sont variables. Le décalage temporel est parfaitement connu et
maitris€. Une succession d’images correspondant a des instants précis du phénomeéne étudié
est obtenue, ce qui permet d’en reconstituer le « film». Le caractére « pseudo » de cette

technique est 1i¢ au fait que la goutte soit différente d’une image a I’autre.

Lumiere pulsée

Les caméras que utilisées pour mettre en ceuvre cette méthode sont de deux types. Pour
chacune d’elles, il convient simplement de modifier le systeme d’éclairage. Avec une lumicre
pulsée (type diode), nous utilisons une caméra CCD uEye. Elle permet ’acquisition de 20
images par seconde avec une résolution de 640x480 pixels. Le temps d’acquisition de cette
caméra est trés grand devant celui des phénomeénes physiques, ¢’est donc la durée du flash qui
joue le role d’obturateur. Pour que [D’illumination du capteur soit suffisante pour
I’enregistrement d’une image, plusieurs milliers de gouttes sont éjectées et éclairées avec un
délai fixe. A I’écran, la goutte apparait fixe mais correspond en réalité a la superposition de

I’ensemble des gouttes générées. Quelques exemples sont donnés sur la figure I1.8.

Figure I1.8 : Exemple d'éjection de fluide et d'observation par pseudo-cinématographie a déphasage
controlé avec une caméra et illuminée par une diode.

Les instabilités liées a 1’éjection, bien qu’elles soient réduites et que la durée du flash soit
d’une microseconde, engendrent un effet de flou sur le pourtour de la goutte. L’instantanéité
de la prise d’image n’est pas suffisante. La goutte en vol, sous sa forme de sphére et
lorsqu’elle est observée au grossissement maximum, représente environ 60 pixels avec une
¢épaisseur sur le flou de 3 a 5 pixels. De plus, cette épaisseur évolue dans le temps et varie
selon que les mesures sont effectuées dans la direction de déplacement de la goutte, ou
perpendiculairement. Un grossissement moindre diminue le nombre de pixels occupé par le

flou mais également par la goutte. Cela n’améliore évidemment pas la précision de la mesure.
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Le meilleur compromis conduit a une incertitude sur la valeur du diamétre d’environ 10%. La
vitesse est calculée a partir du déplacement de la goutte de la position P; a Py, repérée centre a
centre, entre deux instants particuliers suivant la formule :
_P-P
Ch-h

U (IL1)

La précision et le temps de réponse des €lectroniques de pilotage sont treés inférieurs a 1us et
ces incertitudes seront négligées. L’incertitude relative sur la vitesse d’impact est définie par
I’équation I1.2 :
AU _AR__AP,

u B b

(I1.2)

La position du centre de la goutte est repérée par la mesure du diametre avec et sans flou.
Cette opération est répétée sur chaque image et conduit a une incertitude totale sur la vitesse

¢galement a 10% environ dans le meilleur des cas.

Lumiere continue et caméra court temps d’acquisition

\

Cette technique d’illumination stroboscopique présentée ci-dessus est simple a mettre en
ceuvre pour suivre I’¢jection mais devient compliquée dés lors que 1’on considére 1’impact. I1
faut dans ce cas synchroniser 1’¢jection, I’illumination et le déplacement d’un banc de
translation. Le déplacement du banc doit étre parfait et systématique sur chaque pas. Il faut
également s’assurer qu’aucun mouvement vertical n’apparait (le support doit é&tre
parfaitement a 1’horizontal). Cela n’est pas impossible mais difficile en pratique et la présence
du substrat diminue fortement la quantité de lumicre. Pour compenser cette perte, il faut
augmenter la durée du flash, ce qui augmente également la zone de flou. Dans ce cas,
I’épaisseur de la zone d’incertitude peut devenir comparable avec la zone a mesurer. Une
incertitude de cet ordre est bien évidemment exclut. La solution consiste a utiliser une caméra
beaucoup plus performante en terme de sensibilité, de taille de capteur et surtout a obturation
trés courte. Nous avons utilisé la caméra Sensicam SVGA équipée d’un zoom Mitutoyo x10
(observation a 36mm de la goutte) couplée avec un systeme d’éclairage par fibre optique
continue. Cette caméra est peu rapide (8 images par seconde) mais elle est capable d’acquérir
une image de 1280x1024 pixels sur 12 bit (4096 niveaux de gris) avec un temps d’obturation
que I’on peut diminuer jusqu’a 100ns. Le capteur CCD est refroidi et maintenu a -12°C. Cela
permet de diminuer fortement le bruit inhérent au capteur et d’obtenir une image de trés haute

qualité. Par ailleurs, il est possible de ne sélectionner qu’une partie du capteur. Pour des
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raisons de contraste et de qualité d’image, le temps d’intégration généralement utilisé est de
I’ordre d’une a deux microsecondes au maximum. Une valeur inférieure a ce temps ne permet
pas d’obtenir une qualit¢ d’image suffisante pour mesurer, méme manuellement, les
grandeurs géométriques qui nous intéressent. Une valeur supérieure conduit a un effet de flou
similaire a celui observé par I’illumination stroboscopique et dont la cause est, cette fois, le
déplacement de la surface libre. La figure I1.9 présente les images obtenues a partir de ce

dispositif.

Figure I1.9 : Profils expérimentaux, d'une microgoutte d'encre industrielle base eau (u = 3.2mPa.s, c =
33.2mN/m, Dy = 64pm, U = 1.2m/s, We = 2.8, Re = 24) impactant sur une surface de PET avec un couchage

non mouillant (8, = 50°), obtenus avec la caméra Sensicam SVGA, obturation a 2ps.

Les contours et les déformations de la surface libre sont parfaitement visibles ; cependant, le
temps d’intégration est trop important pour obtenir des contours parfaits. Par ailleurs, il faut
remarquer que la position de I’axe de symétrie horizontal (i.e. le substrat qui fait un effet
miroir) varie d’une image a ’autre. Bien que le banc de translation soit placé a 1’horizontal
sur une plaque de marbre, au fur et a mesure du déplacement, la surface d’impact s’¢leve
légérement. Cette variation verticale peut atteindre 50um environ entre deux positions
extrémes (début et fin de I’expérience) et perturbe fortement 1’étude du phénomene d’impact
de microgouttes. En effet, a une vitesse d’impact de Im/s, un déplacement de 20us
verticalement induit que la goutte entre en contact avec la surface 20us plus tot, ce qui est
comparable avec le temps caractéristique de I’impact (t; = 50us dans ces conditions pour une

microgoutte de 50um de diametre).
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Pour résoudre en partie ce probléme, nous utilisons le mode particulier dit de « multishot
exposure » de cette caméra. Sur la méme image, elle peut superposer jusqu’a 10 images
différentes de la méme expérience avec des temps d’acquisitions et des écarts entre les images
de I’ordre de la microseconde. Cela est relativement intéressant pour le contrdle de la vitesse
des microgouttes en vol, lors de I’¢jection ou avant I’impact sur le substrat ou pour
I’acquisition des tout premiers instants de I’impact d’une macrogoutte. Les résultats obtenus
avec cette méthode sont comparables avec ceux donnés par [Kim et al, 2003] ou les auteurs
utilisent un systéme de flash rapide (150ns) pour enregistrer une microgoutte, de différents
liquides impactant a 10m/s, a différents instants mais sur une méme image. Les profils
enregistrés sont de trés bonne qualité et montrent une forte ressemblance avec les profils
observables lors de I’impact de macrogouttes.

I1 est possible de mesurer avec précision la distance entre la goutte et le substrat et a partir de
la mesure de la vitesse et de la distance goutte / substrat sur chacune des images, on obtient le

temps nécessaire a la goutte pour atteindre la surface (équation I1.3).
=— (I1.3)

ou L est la distance a la surface et U la vitesse d’impact. Le temps depuis lequel la goutte est
train de s’étaler est obtenu en soustrayant cette valeur tin, au temps auquel est prise ’image
apres la deuxiéme exposition. L’incertitude sur ce temps est définie par :

My, AL AU
t, L U

imp

(IL.4)

La taille typique de la distance a la surface a la deuxiéme exposition est de 300pum et
I’incertitude de mesure de cette distance est d’environ 4 pum (soit 5 pixels). L’incertitude
relative sur le temps depuis lequel la goutte a impacté est de 4% environ. Ce contrdle permet
notamment d’accéder a des temps compris dans le régime inertiel. Les résultats de ces

mesures sont donnés dans le chapitre III.

La figure I1.10.a montre un exemple de la génération d’une microgoutte d’encre, enregistré
avec ce mode de multi expositions. Les temps sont donnés en microsecondes sur les images
(en bas de chacune d’elle), la référence temporelle étant I’instant de I’envoi de la forme
d’onde a I’éjecteur. Sur chacune des images, on peut voir a la fois un profil transitoire avant le

décrochement ainsi que deux fois la goutte sous sa forme sphérique.
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Figure I1.10 : Profils expérimentaux, d'une microgoutte d'encre industrielle base eau (u = 3.2mPa.s, o =
33.2mN/m, Dy = 64pm, U = 1.2m/s, We = 2.8, Re = 24) éjectée par une téte d'impression Spectra SE 128,
obtenus avec la caméra Sensicam SVGA en mode multi exposition (a) lors de I'éjection et (b) avant
impact.

La figure 11.10.b montre une image expérimentale avant impact avec enregistrement de deux
positions de la goutte avant impact pour mesure de la vitesse. Cette méthode permet le calcul
de I’instant de I’impact, en tenant compte des variations de vitesse, pour chacune des
expériences. La mesure du diametre s’effectue de la méme manicre que précédemment mais
la définition est nettement supérieure. L’incertitude sur la mesure du diameétre est de deux
pixels soit 2.5%. Sur ces images, la goutte représente environ 80 pixels pour une taille de
64um. Un pixel correspond donc a 0.8um, soit une incertitude de 1.6um. Comme
précédemment, I’incertitude sur la mesure de la vitesse est du méme ordre de grandeur. I1 faut
cependant préciser que les €jecteurs piézoélectriques, lorsqu’ils sont utilisés en mode goutte a
la demande, induisent davantage de variations que 2.5% sur la vitesse. Habituellement,
plusieurs milliers de gouttes sont &jectées, et non pas seulement une, ce qui permet d’établir le
phénoméne d’éjection. Il faut également préciser que la forme d’onde choisie (montée de 0 a
60V en 5Sus, 60V pendant Sus puis redescente de 60V a OV en 5Sus) ne correspond pas a la
forme d’onde usuelle de cette téte d’impression (amplitude plutét aux alentours de 110-

120V). Cela a certainement contribué¢ a 1’augmentation des variations. Nous avons choisi ces
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conditions opératoires pour obtenir une goutte sphérique le plus pres possible de la plaque a
buse et une éjection sans satellites aussi reproductibles que possible. Pour une amplitude
supérieure, le filament est plus long et la goutte devient sphérique beaucoup plus prés de la
surface d’impact. Enfin, les paramétres extérieurs peuvent également perturber 1’éjection et la
trajectoire de la goutte. Par exemple, la proximité¢ de I’illumination augmente de plusieurs
degrés la température au niveau de la plaque a buse, ce qui fluidifie ponctuellement I’encre.
De la méme maniere, pour les encres devant étre chauffées pour étre éjectées, les écarts sur la
régulation de température dans I’¢jecteur perturbent 1’éjection. A partir de 1’équation de
Poiseuille suivant le sens d’éjection, et en considérant que la pression due a la céramique
piézoélectrique soit parfaite, on obtient :

2w s
A titre d’exemple, pour une encre ¢jectée a 70°C avec une téte d’impression industrielle
Spectra®, avec une variation de 1°C autour de cette température (ce qui a une incidence sur la
viscosité, modification de 5.74mPa.s a 5.39mPa.s), la vitesse varie de 3%. Le refroidissement
de la lampe et de la caméra créent des mouvements d’air qui peuvent dévier la goutte, la
ralentir ou Dl’accélérer. Tous ces facteurs d’incertitude et de variations expliquent les
modifications conséquentes de la vitesse d’éjection d’une expérience a I’autre.

Sur la figure I1.10.a, la goutte sous sa forme sphérique est toujours enregistrée avec le méme

décalage temporel vis-a-vis du signal d’éjection. On constate cependant que sa position varie

de plusieurs dizaines de micrometres d’une expérience a 1’autre.

V=2.534m/s V=224m/s

Figure II.11 : Exemple de 4 enregistrements lors d'une mesure de vitesse pour un méme triplet forme
d'onde / éjecteur / encre.

Les variations de vitesse observées par cinématographie a courts temps d’acquisition, donnent

des écarts sur les temps d’impact d’environ 50us sur I’instant de I'impact. La figure I1.11
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montre 4 exemples d’acquisitions réalisées sur 4 expériences identiques et enregistrées au
méme instant apres envoi de la forme d’onde. Dans ce cas, on a un écart de 14% en vitesse.
Expérimentalement, nous avons réalis¢, grace a cette option de multi-exposition, une mesure
statistique sur plus de 500 enregistrements de la vitesse d’éjection pour la combinaison forme
d’onde / Spectra SE 128 / encre. Nous avons obtenu une vitesse moyenne de 1.23 m/s. Lors
de ’expérimentation a proprement parler, cela nous a permis une discrimination dans le choix
des images servant a la construction du film du phénoméne. D¢s lors que la vitesse mesurée
s’¢loignait de plus de +0.05m/s de la vitesse moyenne, I’image n’était pas conservée et
I’expérience était reconduite. Dans notre étude, seule la vitesse a I’impact nous intéresse pour
la quantification des nombres sans dimensions (We, Re). Sur chaque enregistrement, cette
vitesse est mesurée grace a I’acquisition en multi-exposition et sera considérée constante pour
des conditions opératoires données de forme d’onde, de liquide, d’éjecteur et de température.
Remarquons également que dans le cas des microgouttes, si les effets de trainées sont a priori
non négligeables, la vitesse varie peu. En effet, les enregistrements du type de la figure 11.10.b
permettent de mesurer la vitesse a différentes positions en vol et montrent que la vitesse varie
faiblement entre 500um et la surface.

Pour nous assurer de I’évolution de la vitesse, nous avons suivi la goutte sur la durée

compléte de son vol et constaté qu’elle ne varie pas aux incertitudes de mesures pres.

Comme pour les microgouttes, la caméra Sensicam SVGA et sa fonction de multi-exposition
combinée a une lumiére continue sont treés intéressantes dans le cas des macrogouttes. Elle
permet d’acquérir avec une trés grande précision plusieurs profils transitoires sur une méme
image avec un décalage temporel trés bien connu et pouvant diminuer jusqu’a 1ps. Il est donc
possible d’accéder aux temps trés courts dans le cas de I’impact d’une macrogoutte. La
répétition de I’impact, en modifiant le temps entre deux expositions, permet de reconstituer le
phénomene en multipliant le nombre de points de mesure. La figure 11.12 montre un exemple
d’image obtenue pour 10 expositions avec un délai de 200us entre chaque exposition. Nous
avons choisi cet exemple car i1l permet de bien visualiser les différences d’un profil a I’autre.
Le délai minimum que nous avons utilisé pour ces expériences, entre deux expositions, est de
25us. Cette technique permet un suivi fin des interfaces, particuli¢rement au niveau de la
ligne triple ou I’on distingue parfaitement 1’angle de contact. Toutefois, la discrimination de
chacune d’entre elles est difficile. Comme le montre la figure I1.12, plus une zone du capteur
voit d’expositions, plus elle s’assombrit (la valeur du niveau de gris augmente). La zone

centrale de I’impact est donc beaucoup plus sombre que le reste.
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impact (221)
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200
Hs 1000us
400us 1200ps
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(100)

Figure II.12 : Acquisition en multi exposition d’une goutte d’eau distillée (D, = 2.2mm) impactant sur du
PET + couchage type V (8¢ = 70°) 2 U = 0.44m/s ; le niveau de gris moyen est donné entre parenthéses
pour les profils a ’impact, 2 800us et 2 1400ps (plus la valeur est élevée et plus la zone est claire).

Un profil a un temps donné n’a donc pas un niveau de gris identique (ou au moins proche) ce
qui rend difficile son isolement par des algorithmes de traitements automatiques. Cependant,
les courts temps d’expositions conduisent a un trés bon déterminisme. En effet, sur ces
images, un pixel représente Sum. Par conséquent, y compris pour les vitesses de déplacements
importantes de la ligne triple (10m/s), I’incertitude n’excede pas 10um de chaque coté, soit
environ 2 pixels. Sur la figure II.12, a4 t = 1.4ms, le diametre représente 825 pixels. En
considérant le cas critique d’un déplacement a 10m/s a cet instant, I’erreur de mesure relative
est de 0.5%. Sur chacun de ces profils, la précision des mesures est donc excellente. La
principale source d’erreur se situe sur la détermination de 1’instant t; auquel se trouve le profil
k étant donnée que les incertitudes s’additionnent d’un profil a 1’autre. Cette erreur a deux
composantes. La premiére est la détermination du temps auquel la goutte a impacté. La
seconde porte sur le temps de déclenchement précis de 1’exposition. Cet instant peut étre

décrit par la formule suivante :

k

t=( —1,,)+ > 5, (IL.6)

i=2
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ou ot =t —t, est le délai entre I’image avant impact (to) et la premiére image aprés impact
(t1) et ot estle délai entre le profil considéré (profil 1) et le profil précédent (profil i-1).

Sous sa forme différentielle, tx s'exprime comme suit :
k
dt, =d(t, - 1, _timp)+zd(ti —14) (IL.7)
i=2
En développant, 11.7 devient :
L k
dt, =dt, —dt, — d(U) +D.d(t,—t.,) (11.8)
i=2

Soit, en écriture compléte détaillée

UdL-LdU,

dt, =(dt, —dt, o )+ dt,—dt,, (11.9)
i=2

Pour étre complet, le calcul de I’incertitude sur la vitesse d’impact fait intervenir deux images
et par conséquent deux incertitudes sur ’instant de déclenchement. Cependant, comme nous
I’avons évoqué précédemment cette incertitude est négligeable devant 1’incertitude de mesure
du déplacement entre ces deux instants. En passant en incertitude absolue (inégalité
triangulaire), I1.9 devient :

At, =(At, + At +£2AU+£)+Zk:Ati + At (II.10)

U U =

ou L est la distance entre le profil avant impact et la surface et U est la vitesse d’impact.
L’incertitude sur le déclenchement (i.e. 1’écart entre le temps fixé pour I’acquisition et
I’acquisition a proprement parler) s’additionne d’un profil a 1’autre, est identique pour toutes
les expositions (c’est une donnée de la caméra) et est noté « € ». Tous les At; y sont égaux.

Pour le profil k, I’incertitude totale sur le déclenchement est de 2(k—1)¢, soit I’incertitude

absolue suivante :
Atk=2kg+i2AU+£ (IL.11)
U U

A T’inverse de I’incertitude absolue, I’incertitude relative diminuera avec 1’augmentation du
nombre de profils enregistrés sur une méme image (le temps final sera plus grand). De plus,
I’incertitude sur le déclenchement est de 1’ordre de la nanoseconde voire moins. Lors de
I’enregistrement du 1°™ profil, I’incertitude totale due au déclenchement est de ’ordre de la
nanoseconde alors que I’instant considéré est proche de la dizaine, voire de la centaine de

microsecondes. Plus I’instant du dernier profil de ’image sera grand et plus cette contribution
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sera faible. Elle sera donc naturellement négligée dans la suite. L’incertitude temporelle sur

I’instant d’enregistrement d’un profil se résume a I’incertitude sur I’instant de I’impact.

Acquisition rapide

La caméra Sensicam SVGA permet d’obtenir des profils trés précis sur les premiers instants
de I’'impact, toutefois, I’acquisition de seulement 10 profils par expérience et I’impossibilité
de les discriminer les uns des autres de manieére automatique est une limitation sérieuse a
I’utilisation de cette caméra dans le cas des macrogouttes ou des microgouttes sous ce mode
la. L’utilisation de caméras rapides est une alternative intéressante au suivi de 1’impact sur
plusieurs dizaines de millisecondes et nous en avons utilisé 5 différentes suivant 1’endroit ou

les essais ont ét¢ menés. Leurs caractéristiques techniques sont données dans le tableau ci-

dessous.
Caméra Cadence | Taille du Taille du Cadence Taille de Temps
nominale capteur pixel (um) | maximal (i/s) | l'imagea | d'obturation
(i/s) (pixels) 10000 i/s a cette
(pixel) cadence
(us)

SpeedCam 1000 1536x1024 11 10000 512x192 10

visario G1

Phantom 2100 512x512 22 90000 256x192 2

V4.2

NAC 1000 1280x1024 10 168000 448x368 3

Memremcam

Kodak 1000 512x512 2000 23

HG2000

Phantom 6688 800x600 190000 640x480 1

v7.0

Tableau I1.6 : Caractéristiques techniques des caméras rapides utilisées dans ce travail.

Ces caméras peuvent enregistrer en pleine résolution plusieurs centaines d’images par
seconde. Une diminution de la zone d’intérét du capteur, fonction de « binning », donne la
possibilité d’augmenter fortement la fréquence d’enregistrement et ce jusqu’a plusieurs
milliers d’images par seconde. Pour I’étude des macrogouttes, dans la gamme de vitesse de
notre étude, une fréquence d’acquisition de 10000 images par seconde est suffisante dans la
plupart des cas. Dans ce cas, c’est la taille de I’image qui fait la définition. En dessous de
200x200 pixels, nous avons estimé que la précision n’est plus satisfaisante. Une taille d’image

supérieure nous permet de gagner en définition mais rallonge trés rapidement les temps de
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calculs pour les traitements automatisés. Les vitesses d’acquisition de ces caméras sont tres
importantes et bien supérieures aux cadences de transfert vers I’ordinateur. Les images sont
tout d’abord stockées sur une mémoire interne de plusieurs centaines de mégaoctets des
caméras avant transfert. Hormis pour la caméra Kodak HG2000, qui fit la premicére caméra
disponible pour notre travail, les temps d’acquisition sont trés courts (<10us). Cela donne une
trés bonne définition pour le suivi de la surface libre et ¢’est le grossissement utilisé qui donne
la précision des mesures. La majorité de nos expériences ont été réalisées avec la caméra
Phantom v 4.2 mais la caméra NAC Memremcam ou encore la caméra Phantom v7.0 (AGFA-
GEVAERT) ont été largement utilisées. Pour les vitesses de la lamelle proche de 10m/s, avec
une obturation en 2us, la ligne de contact se déplace d’environ 20um, ce qui correspond a la
taille d’un pixel dans le cas de I’observation d’une macrogoutte avec un grossissement
permettant de la voir dans sa totalité. Les incertitudes de mesures sur la hauteur et le diametre
de contact sont donc de 40pum (1 pixel de chaque c6té de la goutte).

Nos dispositifs de visualisation rapide présentent une derniére particularité, ils sont équipés
d’une double visualisation. En effet, une caméra compacte (9Immx37mmx47mm pour un
poids de 125g), la Philips Dica 121 ®, est utilisée. Elle a une résolution de 1280x1024 pixels
et la taille du pixel est de 6.7x6.7um. Elle posséde également une fonction de « binning » qui
permet d’enregistrer jusqu’a 1000 images par seconde. Le transfert se fait en temps réel via
une connexion firewire et son déclenchement est synchronisé avec celui de la caméra rapide.
Les optiques sont les mémes que pour les autres caméras. La figure I1.6.a montre son
positionnement. L’utilisation de cette vue de dessus permet d’observer, a partir de la phase
capillaire, la forme de la ligne de contact. Bien que nous ne sommes pas les premiers a
réaliser une observation a la fois en vue de c6té et en vue de dessus ([Santiago-Rosanne et al,
2001 ; Roisman et al, 2002 ; Rozhkov et al, 2002 ; Rozhkov et al, 2003]), nous précisons
simplement que cela reste plus rare dans la littérature que les observations du profil. Les
surfaces que nous utilisons sont homogenes cependant nous considérons des substrats
modeles et des substrats industriels. Dans le cas d’étalement fort, ’hystérésis d’angle de
contact est importante et des parametres extérieurs modifient 1’état de surface (vieillissement
des silanes, poussiére, manipulation, manutention etc...). Le nombre d’angles possibles étant
important, la goutte peut stopper son évolution dans la direction de visualisation alors que son
extension se poursuit par ailleurs. Dans le cas d’une hystérésis de I’angle de contact, ces états
sont métastables et un apport d’énergie contribuerait a vaincre ces barrieres énergétiques et

obtenir une goutte circulaire sur le support ([Meiron et al, 2004]). Finalement, il n’est pas rare
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d’observer, sur les microgouttes et les macrogouttes, des lignes de contacts qui ne sont plus

circulaires (figure I1.13).

Figure I1.13 : Exemple de vue de dessus en fin d'étalement d’une microgoutte d’encre sur une surface (a)
de pet et (b) de papier qualité photo.

Dés lors, il est clair que I’observation en vue de co6té, en fonction de I’angle sous lequel la
goutte est observée, va présenter a la fois un angle et un diamétre de contact qui ne
représentent qu’une partie de la réalité. L’évolution de ces grandeurs dynamiques est donc
fonction de la position sous laquelle elle 1’observe. Il faut remarquer que les comportements
observés sur la figure I1.9.a n’apparaissent que sur les temps longs de 1’étalement et la goutte
conserve une forme circulaire (en vue de dessus) jusqu’a la fin du régime d’étalement au
moins. A partir de la vue de c6té, une conservation de la masse permet de s’assurer de la
validit¢ des mesures. L’hypothése que la goutte est une calotte sphérique est faite et nous

utilisons son volume initial pour obtenir I’équation suivante :
; 3 2 3
h(t) +ZD(t) h(t)-D, =0 (I1.12)

ou Dy est le diameétre initial avant impact et h(t) et D(t) sont respectivement la hauteur et le
diametre transitoire. En injectant dans cette équation les mesures du diameétre de contact, nous
déterminons la hauteur « théorique ». Cette valeur est alors comparée a la hauteur mesurée.
Dés que cette conservation n’est plus valable, les mesures n’ont plus de sens. Nous obtenons
une condition nécessaire mais pas suffisante d’axisymétrie. Seule la vue de dessus assure la
circularité de la goutte. Cette vue, via nos algorithmes de traitement automatique, nous permet
de mesurer une valeur moyenne du diamétre de contact et d’en tirer une valeur moyenne pour

I’angle de contact. Les méthodes de calcul seront présentées par la suite. Pour les expériences
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sur les substrats hétérogenes, cette observation est trés importante. En effet, lorsqu’au moins
deux zones de mouillabilité différentes sont en présence, la goutte peut se déplacer d’une zone
a l’autre. La goutte est alors dissymétrique, notamment sur 1’angle de contact, mais il est
impossible de connaitre la forme exacte de la ligne de contact entre le fluide et la surface. La
figure 11.14 présente la vue de coté et la vue de dessus correspondante dans le cas d’une telle
expérience ou il apparait distinctement (figure II.14.a) I’écart d’angle de contact entre la partie
gauche et la partie droite de la goutte. La vue de dessus (figure II.14.b) montre que la forme
de la ligne de contact n’est plus circulaire, I’effet étant dii a la différence de mouillabilité des

surfaces.

Beq = 50° B = 90°

Figure I1.14 : Goutte d’eau distillée en fin d’étalement sur une demi plaque hydrophile (2 gauche) et

hydrophobe (a droite) respectivement (a) en vue de cté et (b) vue de dessus.

Obturation tres courte

Les performances des caméras rapides, en termes de temps d’obturation, sont relativement
intéressantes pour le suivi du diamétre et de la hauteur transitoire. Cependant, pour I’étude de
I’angle de contact dynamique, il est primordial d’acquérir des images avec un grossissement
important au niveau de la ligne de contact. Les incertitudes, de 1’ordre d’un ou deux pixels,
sont trop importantes pour obtenir une mesure correcte de cet angle. De la méme manicre,
pour les microgouttes, une obturation de 1’ordre de la microseconde est trop importante a la
vue des temps caractéristiques des phénomenes ¢étudiés. Dans ces deux configurations, la
solution consiste a acquérir des images avec des temps d’obturation encore plus courts, de
I’ordre de quelques dizaines de nanosecondes pour les microgouttes et de quelques centaines

de nanosecondes pour les macrogouttes.
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Intensificateur de lumicére

Une collaboration avec I’équipe du Professeur J.P. Schon du laboratoire TSI de St Etienne
nous a permis d’équiper momentanément notre maquette expérimentale avec un systéme
combinant la caméra NAC Memremcam et un intensificateur de lumiére Hamamatsu. Ce
dernier amplifie le signal lumineux et joue également le role d’obturateur. Il est possible
d’obtenir des temps d’acquisitions compris entre 10ns et lus. La durée effective de
I’obturation dans nos expériences a été fixée a 200ns (soit 10 fois moins que I’obturation
habituelle) pour une cadence d’enregistrement de 10000 images par secondes et pour une
taille d’image de 448x368 pixels. Le systeme d’illumination est une ampoule de 50 ou 100W
alimentée en courant continu. En effet, a une cadence d’enregistrement supérieure a la
fréquence du secteur (50Hz), les oscillations de I’intensité lumineuse sont observables et
rendent la détection plus compliquée, notamment lorsqu’il s’agit de traitement d’image
automatisé. Un dispositif de transformation du courant est alors utilisé. Pour obtenir une
définition suffisante a la fois au niveau du diamétre et de I’angle de contact, et en utilisant
I’hypothése d’axisymétrie de 1’impact, seule une moiti¢ de la goutte a été observée. Cette
restriction ne concerne que I’impact sur des substrats homogenes et une vue de dessus de

I’état d’€équilibre permet de vérifier I’hypothése d’axisymétrie.

Figure II.15 : Visualisation du diamétre et de 1'angle de contact transitoire pour (a) une goutte d'eau
distillée U = 0.35m/s, p = 1mPa.s et (b) une goutte d'eau distillée + 85% de glycérol, U = 0.35m/s, p =
96mPa.s.
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La figure I1.15 montre le type d’images que nous avons pu obtenir avec un tel dispositif pour
I’impact de deux gouttes de viscosités différentes. Notons la qualité des images avec
notamment un contour trés net, ce qui se préte a un traitement automatisé d’image (détection
d’interface et mesure de diamétre, hauteur et angle de contact).

Pour les mesures du diamétre de contact, I’incertitude n’est pas identique des deux cotés de la
goutte. La contribution principale ne se situe pas au niveau de la ligne de contact, mais au
centre de la goutte. L obturation est suffisamment courte et le gradient de niveau de gris est
suffisamment important, pour que la détection de la surface libre ne pose pas de probléme.
C’est au centre de la goutte que se situe I’incertitude principale. La hauteur maximum (qui
sert de point de repere de 1’axe de symétrie) n’est pas définie en un point mais sur plusieurs
pixels. Le centre est repéré au milieu de ces pixels mais I’incertitude sur le positionnement de
cette référence est fixée a 3 pixels. Au niveau de la ligne de contact, les vitesses peuvent
atteindre 10m/s. Avec une obturation de 200ns, cette ligne se déplace de 2us, soit 3 pixels
environ (1 pixel = 7um pour ces expériences). L’incertitude globale est estimée a 6 pixels soit
a 42um dans le cas les plus défavorables.

Les mesures obtenues sont tout de méme tres précises. En revanche, la mesure de 1’angle de
contact est plus difficile. Bien qu’il soit possible de tracer une tangente a la surface libre, au
niveau de la ligne de contact, sur plus de 10 pixels, I’incertitude de mesure est tout de méme
importante. Nous avons développé un systeéme de mesure automatique (développé dans la
suite) qui détermine 1’angle maximum et 1’angle minimum qui passent par ces pixels. Méme
dans cette configuration, I’écart entre la mesure moyenne et les valeurs minimum ou
maximum est de £3°. Effectuer des mesures plus précises demande de se focaliser plus encore
sur la zone de la ligne de contact, avec une caméra dont la taille des pixels est plus petite
encore et avec des temps d’acquisition encore plus faibles. Le suivi du diamétre et de la
hauteur serait alors impossible.

De plus, améliorer ces mesures est difficile ; les images sont une traduction numérique d’un
objet continu (I’interface) a 1’échelle a laquelle il est observé. L’intérét se situe plus dans la
détermination précise des pixels constitutifs de I’interface. Enfin, £3° représente un pallier
dans la précision de la mesure, s’approcher encore de la surface n’apporterait d’intérét réel
que pour les mesures automatiques (on pourrait utiliser plus de pixels pour déterminer les
tangentes). Il est a préciser que pour la plupart des mesures publiées dans la littérature,

I’estimation de ’erreur est de +5°.
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Eclairage pulse

Pour les microgouttes, une obturation encore plus courte doit étre envisagée, en raison du
grossissement et des temps caractéristiques des phénomeénes physiques, pour pouvoir observer
les déformations fines de I’interface. En se basant sur les macrogouttes, un rapport de 1000
entre le temps caractéristique de 1’impact et la durée d’obturation est nécessaire (2ms/2ps)
pour observer les profils transitoires. Pour ce faire, un dispositif a ét¢ mis en ceuvre dans le
laboratoire de la sociét¢ AGFA-GEVAERT en Belgique. Il n’a malheureusement pas été
intensivement utilis¢ mais montre d’ors et déja des améliorations importantes. La caméra
utilisée est la Sensicam SVGA mais ’originalit¢ de ce montage concerne le systeme
d’illumination. Il s’agit d’un systéme d’illumination de type pulsé de trés courte durée (20ns)
et de forte puissance, le « nanostrobokin » (figure I1.16). Une lentille est placée entre

I’illumination et la zone d’observation pour focaliser le faisceau lumineux.

AGFA ©

more |do more

Figure I1.16 : Dispositif de visualisation de microgoutte avec le nanostrobokin.

Par ailleurs, ce dispositif d’illumination est également pulsable jusqu’a 20kHz i.e. qu’il peut
envoyer 20000 flashs lumineux de durée 20ns par seconde. Une bonne qualité d’images a été

obtenue lors des expériences jusqu’a une fréquence de 12.5kHz. Le couplage avec une caméra
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rapide permet d’acquérir plusieurs profils sur une méme expérience. En répétant I’expérience,
nous accédons a la fois aux profils transitoires sur les temps courts et longs de I’'impact. En
théorie, en répétant chaque expérience plusieurs fois exactement dans les mémes conditions
opératoires mais avec un décalage temporel égal a I’inverse de la fréquence de pulsation, soit
1/20ns (soit 50 10° images). Cela constitue une technique hybride entre la cinématographie
rapide et la pseudo cinématographie a déphasage controlé. Les deux principaux intéréts de ce
dispositif sont la trés courte durée d’illumination (20ns) et la haute fréquence de pulsation

(20kHz). Cette association permet 1’acquisition a haute fréquence de profils parfaitement nets.

Substrat

Figure I1.17: (a) Profils transitoires expérimentaux observés avec le dispositif d'illumination
nanostrobokin, encre industriel, c = 33.2mN/m, p = 3.2 mPa.s, p = 996 kg/m3, U =3m/s, Dy = 47num, We =
12.7, Re = 44. (b) profils expérimentaux observés par cinématographie rapide (lumiére continue), c =
30mN/m, p =15 mPa.s, p =1100 kg/ms, U =0.5m/s, Dy = 1.7mm, We = 15.6, Re = 62.
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La figure II.17 montre les profils expérimentaux obtenus avec ce dispositif. La zone
particulierement lumineuse sur chaque image provient du caractére trés focalisé de
I’illumination. Cette figure montre également la similarité entre ces profils de microgouttes et
les profils obtenus en suivant I’impact d’une macrogoutte. Les déformations observées sur les
microgouttes avec cette méthode sont de meilleures qualités que celles obtenues par [Kim et
al, 2003] méme si les profils enregistrés par les auteurs montrent une trés bonne adéquation
avec les profils observés sur les macrogouttes.

En conclusion, les principales limitations des maquettes expérimentales pour 1’observation du
phénomene d’impact, ainsi que les principales sources d’incertitudes, proviennent de la durée
nécessaire a I’acquisition de I’image. L’augmentation de la cadence d’acquisition n’est pas
une solution. Le temps d’obturation, comparé a la vitesse des phénoménes physiques, doit
faire I’objet d’une attention particuliére. En ce sens, 1’obturation rapide, par intensification de
lumiére ou par pulsation rapide, sont des solutions trés intéressantes qu’il est en plus possible

de combiner aux techniques et montages expérimentaux actuels.

Traitement d’image

Chaque expérience conduit a un fichier dont la taille est comprise entre plusieurs centaines de
mégaoctets jusqu’a plusieurs gigaoctets, pour un nombre d’images compris entre plusieurs
centaines et plusieurs milliers. Ce travail spécifique est motivé par le nombre considérable de
données a traiter (gain considérable de temps en traitement automatique) et la volonté de
supprimer le facteur d’erreur lié a I’expérimentateur. L’erreur de mesure existe toujours bien
évidemment, cependant, les conditions de détection de I’interface dépendent de conditions
mathématiques strictes. Les erreurs liées a 1’expérimentateur, dues notamment a la fatigue, a
la lumiere dans la piece ou encore a la qualité de 1’écran sont éliminées. Dans cette partie,
nous présentons donc les algorithmes que nous avons développés pour la détection et la

mesure automatique sur les profils expérimentaux enregistrés.

Mesure et traitement d’image : algorithme de base

Comme nous venons de [D’évoquer, le trés grand nombre d'images obtenues
expérimentalement, pour chacune des phases de l'impact sur une méme expérience, rend les
mesures extrémement longues et fastidieuses. De plus, les valeurs obtenues sont trés souvent

variables d'un expérimentateur a l'autre et ce, quelle que soit la performance du matériel
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utilis€¢. Nous avons donc cherché, a la fois, a rendre les mesures systématiques et a améliorer
la vitesse de mesure. Nous avons développé, a partir du logiciel Matlab ® et de sa boite a
outils "Image Processing", un certain nombre d'algorithmes robustes spécifiques afin de
réaliser le traitement automatique de I'ensemble de nos données expérimentales.

Pour cela, nous utilisons les modules de détection d'interface inclus dans la boite a outils
"Image Processing" en combinaison avec des algorithmes spécifiques. La comparaison des
différentes possibilités disponibles montre que l'algorithme de détection d’interface "Canny"
est le plus appropri¢ pour l'ensemble de nos expériences. En effet, c'est la méthode de
détection de contour la plus puissante disponible dans Matlab®. Elle prend en compte deux
différentes valeurs de seuil de niveau de gris afin de détecter a la fois les gradients forts et les
gradients faibles présents dans l'image. De plus, les interfaces détectées a partir d'un seuil bas
sont contenues dans le résultat final si et seulement si elles sont connectées avec une interface
détectée a partir d'un seuil fort. Pour ce faire, cet algorithme fonctionne en trois étapes
distinctes. Dans un premier temps, un filtre Gaussien est appliqué a I’image et a la fois la
norme du gradient (es(i,j)) et 'angle a la tangente au contour (eo(i,j)) sont calculés pour

chaque pixel constitutif du contour (équation I1.13 et I1.14).

e, (i, ) =[2G, )+ T2 (0. ) (IL13)

e, (i, j) = arctan _JJX (I1.14)

y

avec Jy et Jy les gradients en x et y. Cette méthode est la moins sensible aux effets de bruit et
conduit a la détection des véritables interfaces.

En revanche, dans le cas des expériences d’impact sur les microgouttes, les trés courts temps
d’intégration combinés avec la trés petite taille des objets observés ne permet pas toujours
d’obtenir une qualité d’image suffisante. Dans ce cas, préalablement a 1’application du filtre
de détection, il est possible de réaliser une moyenne du niveau de gris des pixels de I’image.
Pour ce faire, nous utilisons un filtre de 9 cases avec comme pixel courant, le pixel du centre
de la matrice (pixel E, figure II.18). En effet, Matlab® considére une image comme une

matrice dont les valeurs correspondent au niveau de gris des pixels.
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A B C
D E F
G H I

Figure I1.18: matrice d'application du filtre de moyenne.

Nous appliquons ensuite a ce pixel courant, la valeur moyenne des niveaux de gris des 8
pixels qui I’entourent. Cette valeur est enregistrée dans une autre image pour qu’une valeur
moyennée n’entre pas dans le calcul pour un des autres pixels. L’effet obtenu est une image
plus lisse avec des gradients moins importants. En outre, cela permet notamment, lorsque les
effets de flou sont trop importants et ne permettent pas d’obtenir une interface continue, de la
compléter.

Il reste alors deux possibilités. Dans le cas des grosses gouttes, ou la détection se passe
relativement bien, I’interface obtenue ne présente pas de cassures. Cependant, au niveau de la
ligne de contact, ’ombre de la goutte génére du bruit qui n’est pas éliminé par le filtrage. De
la méme maniéere, lors des essais avec le dispositif combinant la caméra NAC Memremcam et
I’intensificateur de lumiere, des gradients de lumicre locaux, dans et hors de la goutte,
conduisent a 1’obtention d’une image fortement bruitée d’un point de vue de la détection. Afin
de séparer I’interface de la goutte des points parasites, un algorithme particulier a été mis en
place. Il consiste a détecter la chaine de pixel la plus longue présente dans I’image et a
n’enregistrer que ces points. De plus, avant de traiter I’ensemble d’une expérience, il est
possible de vérifier que le profil détecté correspond bien avec le profil expérimental en les

superposant sur une méme image (figure I1.19).

Figure I1.19: Exemple de traitement d'image d’une macrogoutte.

Dans le cas des microgouttes, la détection est plus subtile et il n’est pas rare d’obtenir des

interfaces discontinues. Dans ce cas, une approche différente est considérée. Nous utilisons
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directement 1’image apres filtrage avec 1’algorithme « Canny » et nous déterminons 1’abscisse
du centre de la goutte et les ordonnées des points de la ligne triple a droite et a gauche.
Ensuite, par ’application d’un masque de 9 cases, ’interface est suivie et nous enregistrons

les points qui en font partie (figure 11.20).

Figure I1.20: Détection d'interface dans le cas des microgouttes, (a) image originale, (b) image originale
aprés application du filtre « canny », (¢) image originale aprés opération de moyenne, (d) résultat de la
détection « canny » a partir de I’image moyennée et (e) superposition du profil original et de I’interface

détectée.

Dans le cas ou les interfaces ont des discontinuités faibles (inférieures a 2 pixels), il est
possible de la reconstituer. Dans le cas contraire, cette reconstitution est « impossible »
(impossible a priori de connaitre la forme de I’interface) mais nos algorithmes nous
permettent néanmoins de mesurer la hauteur et le diametre de contact.

Tous ces types de traitement sont utilisables via des interfaces spécifiques développées pour
rendre plus aisé le traitement d’image en masse. A chaque type d'expérimentation (vue de

coté, vu de dessus, évaporation etc....) correspond donc un programme et son interface.

Mesures

Diameétre et hauteur

Pour chacune de nos expériences, il est possible d'avoir accés a l'intégralité des profils
transitoires lors de l'impact et ainsi de réaliser les mesures souhaitées. La visualisation
expérimentale de I’impact a permis de montrer que la goutte présente une géométrie

préférentielle : la sphére tronquée. Cette forme axisymétrique est caractérisée par trois
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grandeurs géométriques particuliéres que sont : la hauteur, le diametre de contact et I’angle de
contact. La mesure des deux premicres est relativement simple. Pour cela, 1’utilisateur fixe,
via I’interface logicielle, I’abscisse du centre de la goutte ainsi que I’ordonnée des points de la
ligne triple (seulement de 1’un d’entre eux dans le cas de I’observation d’une demi goutte). Le
positionnement est directement visualisé a I’écran afin de déterminer s’il est correct (figure
I1.21) et une fois ces points fixés, il est simple d’obtenir les valeurs de hauteur et de diameétre
en nombre de pixels. En effet, a partir des coordonnées du point milieu (X, Yn) et des points

de la ligne triple (Xg4,Yq), le diametre et la hauteur sont facilement obtenus par les formules

suivantes :
D=2x|X,-X,| (IL15)
H=|Y,-Y,| (IL.16)

Remarque : Dans les expériences ou la goutte est visualisée en totalité, le diamétre se calcule
a partir de la détection des points de la ligne triple a droite (X4, Yq) et a gauche (X,, Y,). Dans
ce cas, Yq € Y, peuvent étre différents et le diametre est calculé a partir de la norme du
vecteur formé par les deux points de cette ligne triple. La hauteur est obtenue en faisant une
projection orthogonale sur la droite qui définit le substrat. La mire de calibration, dans nos
expériences, est réalisée a partir de I’observation au méme grossissement que les gouttes

d’une regle graduée. L’échelle ainsi obtenue nous conduit aux mesures réelles de ces

grandeurs.

Figure I1.21: Positionnement des points de référence.
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La figure 11.22 présente les résultats d’'une mesure de traitement d’image automatique lors de
I’impact d’une goutte. Le suivi de 1’évolution de la ligne de contact de part et d’autre de la
goutte permet de s’assurer de ’axisymétrie de 1I’impact. De plus, lorsque le cas de 1I’impact
sur une surface hétérogeéne présentant deux mouillabilités différentes est étudié (chapitre 1V),
nous sommes en mesure de suivre précisément I’influence de chaque zone de la surface.
Précisons, pour ces expériences, les conditions d’observations et de mesures (et les

différences avec I’article de référence) ainsi que les incertitudes qui y sont associées.

3,5

= Hauteur (mm)
e Diameétre (mm)

Diameétre et hauteur (mm)

20 30 40 50
temps (ms)

Figure 11.22 : Mesure automatique de la hauteur et du diamétre transitoire lors de ’impact d’une goutte

d’eau distillée sur une surface de type 7 (6, = 90°), Dy =2mm, U = 0.56m/s, c = 73mN/m, p = 1mPa.s.

L’objectif est la mesure de la vitesse de déplacement globale de la goutte sur la surface et
plusieurs remarques sont a formuler sur la méthode de mesure de cette vitesse. Tout d’abord,
il faut noter que notre situation d’expérimentation concerne le cas d’une goutte avec une
vitesse initiale, ce qui est trés différent des travaux de [Daniel et al, 2004] (dépo6t d’une
goutte, chapitre IV). En conséquence, particuliecrement pour les fluides peu visqueux, de
fortes déformations sont visibles ce qui est contradictoire avec 1’hypothese selon laquelle la
goutte conserve une forme de sphere tronquée. Tous les profils ne sont donc pas utilisés pour
ces mesures.

Dans un second temps, il faut noter que la fréquence d’acquisition est supérieure ou égale a

10000 i/s. Le calcul de la vitesse est par conséquent effectué de la manicre suivante. Tout
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d’abord, la vitesse de déplacement globale a un instant donné est calculée a partir de la vitesse
de déplacement des vitesses des deux lignes de contact suivant la formule suivante :

UG = i(A[RLT_m () =R, (i~ l)] .\ A[RLT_M ()= R,y (i — 1)]}
2 At(i,i—1) At(i,i —1)

(1L.17)

ou U(i) est la vitesse globale a I’image (et donc ’instant) i, Ryt est a la position de la ligne de
contact, I’indice « m » ou « nm » indique la partie de la surface se trouve la ligne de contact
considérée (« m » pour mouillant et « nm » pour non mouillant), i est le numéro de I’image a
laquelle on cherche a déterminer la vitesse et At(i,i-1) est I’écart temporelle entre I’image 1 et
I’image i-1. Il faut ajouter que lors de la phase de déplacement lent de la goutte, plusieurs
dizaines voir centaines d’images sont parfois nécessaires pour observer un déplacement d’un
pixel sur I’une ou I’autre des deux lignes de contact. Cela est dii a une fréquence d’acquisition
trop élevée et couplée a une définition trop faible (pixel trop gros par exemple, 20um par
pixel dans nos expériences) et en aucun cas a une vitesse nulle de la ligne de contact. Par
conséquent, I’équation I1.17 est modifiée pour tenir compte de ce probleme et s’écrit comme
suit :

U(i) = 51

[A[RLM (i)=R,y G- p)] N ARy (@)= Ry (i q)]j (IL18)

At(i,i— p) At(i,i—q)

ou p et g sont le nombre d’images entre lesquelles aucun déplacement n’est mesurable sur les
lignes triples localisées respectivement sur la partie mouillante et non mouillante de la
surface.

Enfin, compte tenu des incertitudes de mesures que cette méthode induit (notamment le fait
que le déplacement des lignes de contact ne soit pas toujours en phases), plusieurs vitesses
différentes sont mesurées pour un méme gradient d’angle de contact. La mesure de ces
derniers étant tres fine et le nombre de points de mesure relativement important (>100), nous
effectuons une moyenne. La méthode de mesure de la vitesse est une restriction importante de
cette méthode. Il faut également tenir compte du fait que la variation d’angle de contact entre
la partie mouillante et non mouillante est souvent inférieure a 1° pour les vitesses faibles (et le

liquides visqueux), ce qui est inférieur a 1’incertitude de mesure.
9

Diamétre et angle de contact moyen

Dans plusieurs cas de figures, notamment pour des encres sur des supports industriels,

I’étalement de la goutte est trés fort ce qui correspond a un angle de contact faible,
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généralement compris entre 5° et 20°. Dans ces conditions et en raison des hétérogénéités
naturellement présentes sur ces substrats, 1’étalement de la goutte ne reste pas parfaitement
circulaire. La visualisation en vue de c6té n’est alors plus suffisante et un simple calcul de
conservation de volume, a partir des mesures de diameétre de contact et de hauteur au centre de
la goutte, permet de montrer cette perte de circularité. En conséquence, la mesure de
I’évolution du diametre de contact doit étre réalisée a partir d’une vue de dessus. Cela ne
résoud pas le probléme de la perte de circularité mais permet de suivre 1’intégralité de
I’évolution de la ligne de contact. A partir de cela, une mesure du « rayon moyen » de contact
est réalisable. En effet, en procédant comme précédemment et en utilisant les algorithmes de
détection d’interface afin d’obtenir les coordonnées des points de la ligne triple, nous
calculons alors le barycentre G (G«,Gy) de ces points qui correspond au centre de la goutte,

suivant la formule suivante :
DX, N7
j _ =1

y

(I1.19)
n—1

Nous calculons ensuite la norme des vecteurs constitués du centre de la goutte et de
I’ensemble des points de la ligne de contact, puis nous en faisons la moyenne. Dans ce calcul,
nous tenons compte de I’inclinaison de la caméra en utilisant deux mires (myx et my, en
pixel/mm ici), la premicere dans la direction principale de la caméra, la seconde
perpendiculairement a cette direction.
2 2

Zn: X, -G, N ¥ -G,

i=1 m, m,
D, =2 (I1.20)

moy
n—1

Enfin, la connaissance simultanée du volume initial de la goutte observée et le calcul du
diamétre de contact moyen nous permet de déterminer un angle de contact d’équilibre moyen.

Pour cela, il suffit de résoudre I’équation suivante :

3 4D; sin’(0) %
Do _{(1 —cos(ﬁ))2(2+cos(0))} (IL.21)

-94 -



Chapitre 11 : Expérimental

Figure I1.23: Goutte d'eau distillée sur un substrat en silicium oxydé (a) observation expérimentale (b)
interface détectée, Dyoy = 4.16mm, Dy, = 4.2mm, 0,4, = 45.14°, 0, = 46°.

Remarque : L’utilisation de la vue de dessus pour déterminer I’angle de contact moyen entre
la goutte de fluide et le substrat, est conditionnée au fait que cet angle soit inférieur ou égal a

90°.

Angle de contact dynamique

La mesure de 1’angle de contact dynamique est beaucoup plus compliquée. Il est admis dans
la littérature que cette mesure est soumise a des variations de plusieurs degrés d’un
expérimentateur a I’autre, sans compter le fait que cet élément est trés rarement mesuré. Cela
est notamment dii au caractere transitoire rapide des phénomeénes, aux fortes déformations que
subit la surface libre, a I’'impossibilité de visualiser trés preés de la surface et au temps
d’obturation des caméras utilisées. Les caméras rapides les plus performantes a I’heure
actuelle ont des temps d’intégration qui peuvent atteindre jusqu’a 2us. Cela correspond a un
déplacement de la ligne d’environ 16 a 20um, ce qui correspond a la taille d’un pixel. Nous
considérons donc que la détection d’interface se fait avec une erreur systématique de plus ou
moins un pixel. Si cela n’a pas d’incidence forte sur les mesures de diamétre et de hauteur,
c’est en revanche critique dans le cas de ’angle de contact. La mesure, méme manuelle, est
par conséquent difficile et sujette a caution. Finalement, il n’y a que dans les cas de forte
viscosité, ou les déformations sont restreintes et la vitesse de propagation de la ligne triple
ralentit, qu’il est possible d’avoir des mesures correctes. Cependant, la diminution du temps
d’obturation devrait conduire a une détection plus fine de I’interface, tout en permettant un
traitement automatisé complet. C’est en ce sens que le dispositif combinant intensificateur de

lumiere / caméra rapide a été utilisé. Dans le cas d'une ligne de contact se déplagant a 10m/s,
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avec un temps d'obturation de 200ns, le déplacement de la goutte pendant 1'acquisition est de
2um, ce qui est largement inférieur a la taille du pixel. Cela assure une image nette et une
détermination fine de la position de l'interface. De plus, pour s’approcher au mieux de la
surface, nous n’avons enregistré que la moitié de la goutte. L’angle de contact dynamique
peut donc étre déterminé de maniére automatique et pour cela, plusieurs méthodes ont été
comparées entre elles. Dans ’idéal, il faut visualiser sur des longueurs proches de la dizaine
de micrometre pour accéder a la mesure de 1’angle microscopique mais cela est tres difficile.
Toutefois, une mesure de 1’angle macroscopique est possible. Suite a nos travaux, il ressort
clairement que, méme dans les cas de courbures importantes, si le nombre de pixels
constitutifs de I'interface considérée pres de la ligne triple est suffisant (de I’ordre d’une
dizaine), il est possible d’obtenir une tangente correspondante a cet angle macroscopique.

Dans tous les cas, I’interface est détectée avec une épaisseur minimale de un pixel. Sa réalité
physique étant inférieure a cette taille, il est certain que I’interface passe par chacun des pixels
sélectionnés. Nous avons donc développé un algorithme qui permet de déterminer 1’ensemble
des droites qui interceptent tous les pixels afin de déterminer la valeur maximale et minimale
de I’angle de contact. Pour cela, nous enregistrons dans un premier temps un nombre donné
de pixels a partir de la ligne de contact. Dans un second temps, les deux pixels extrémes de la
série de points considérée sont discrétisés ce qui donne I'ensemble des droites qu'il est
possible de former a partir de ces deux pixels. Il faut vérifier pour chacune d’elle, si elles
passent bien par I’ensemble des points de la série. Cependant, dans le cas d’une discrétisation
fine, le nombre de droite a vérifier, combiné a I’ensemble des pixels a tester revient a un
nombre de calculs énormes (ex: 100*100*9) et donc cofliteux en temps de calcul. Notre
méthode consiste a minimiser le nombre de calcul en ne testant pas I’ensemble des droites
possibles. Nous ne recherchons que les droites extrémes qui coupent 1’ensemble des pixels.
Pour cela, plusieurs étapes sont nécessaires et notamment la détermination des « pixels

critiques ».
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Figure 11.24: Exemple d'interface et pixels critiques associés.

En effet, vérifier qu’une droite coupe 1’ensemble des pixels de la série peut étre réduit a
vérifier uniquement que cette droite coupe les "pixels critiques”. Ils correspondent au premier,
au dernier pixel et aux pixels placés avant et aprés un déplacement en abscisse. Dans le cas de
la figure I1.24, ce sont les pixels numéro 1, 3, 4, 6, 7 et 9 qui correspondent a ces pixels avec
m et n le nombre de pas de discrétisation respectivement sur le premier et le dernier pixel de
la série. De plus, c’est la diagonale des pixels qu’il faut intercepter, pour considérer
completement I’ensemble des possibilités. Le coefficient directeur de la pente maximale otpax
et de la pente minimale oy, sont obtenus a partir de 1’équation suivante :

0,,=atan(a,) (I1.22)

dyn
avec 1 correspondant a min ou max selon les cas.

Dans l'exemple considéré ici (figure 11.24), notons respectivement 1, j et A;;, I'indice de
discrétisation sur le pixel 1, ’indice de discrétisation sur le dernier pixel (ici le n°9) et la
droite qui relie le pixel 1 au pixel 9 par les points d'indice i et j. Pour déterminer la droite de
pente minimale, nous commengons par relier le coin supérieur gauche du pixel 1 au coin
inférieur droit du pixel 9. Si la droite A, ainsi formée n'intercepte pas I'ensemble des pixels
critiques, l'ensemble des indices du pixel 9 sont parcourus (en décrémentant), puis ceux du
pixel 1 (en incrémentant) jusqu'a obtenir une solution. S'il n'en n'existe aucune, nous nous

trouvons dans le cas d'une mauvaise détection.
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Figure I1.25: Détermination des droites extrémes.

L'opération est alors reconduite en retirant le dernier pixel de la série et ce, dans la limite de
20% du nombre initial de pixels. Si cela ne permet toujours pas de conduire a une tangente,
une interpolation linéaire simple est réalisée. Dans le cas ou une solution est obtenue, 1’étape
suivante consiste a déterminer la droite de pente maximale. Pour cela, le méme procédé est
utilisé mais en partant du coin inférieur droit du pixel 1 et du coin supérieur gauche du dernier
pixel de la série (droite Ay;), en incrémentant l'indice sur le dernier pixel de la série puis en
décrémentant l'indice sur le pixel 1 si la droite testée ne conduit pas a une solution. Nous
obtenons alors 4 points qui définissent les deux droites de pentes extrémes (figure 11.25).

Comme nous 1’avons vu, dans chacun des cas, il faut vérifier que la droite testée intercepte

chacun des pixels critiques. Par exemple, afin de vérifier que A; coupe bien la diagonale du

. < . : . 1
pixel n°3 (P3), nous ne cherchons pas a résoudre I’équation A, =P, (entre les abscisses n Y

1 . N . , .
et n+§) mais simplement & déterminer 1’existence d’une solution. Comme le montre la

figure I1.26, cette solution existe si et seulement si :

1 1 1 1
A.(n——) <m+— et A.(n+—) >m—— 11.23
(7 2) 5 i ( 2) 2) (I1.23)
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1 1 / 1 1
(n——,m+—-) > — (n+—,m+—-)
2 2 2 2
(n,m)
< P
1 1
(n__am__) < n+l m_l
2 2 ( > 2)
Aij

Figure I1.26: Existence d'une solution entre la droite testée et la diagonale d'un pixel.

Il est utile de préciser que 1’algorithme décrit permet de mesurer avec précision un angle
dynamique sur environ 90% des images de nos essais, y compris dans les cas de liquide de
faible viscosité.

Les figures I1.27 et I1.28 présentent deux exemples de comparaison entre la mesure
automatique et une mesure manuelle respectivement dans le cas d’une goutte d’eau distillée +
85% de glycérol impactant sur une surface a 0¢ = 80° et d’une goutte d’eau distillée

impactant sur une surface a O¢q = 35°. Dans chacun des cas la vitesse d’impact est de 0.35m/s.

180
150 -
— 120 1 T
(8) : :
1]
)
c
O 90
(&]
% Mesure manuelle: eau distillée + 85% de glycérol, o)
o 60- D, =2.05mm, U = 0.35m/s, 6, = 80° =
=) ® Mesure manuelle: Eau distillée, D, = 2.28mm,
< U =0.35mis, 0, = 35°
30 1|0 Mesure automatique . '
Fluide: Eau distillée + 85% de glycérol
-0 Mesure automatique, Fluide: Eau distillée
0 ————rri ————rr S —
0,01 0,1 1 10

t (ms)

Figure I1.27 : Comparaison entre les mesures manuelles (m) et les mesures automatiques (-) de ’angle de
contact dynamique lors de I’impact d’une goutte d’eau distillée + 85% de glycérol sur une surface de type

7, U =0.35m/s, Dy = 2.05Smm, p = 96mPa.s, c = 68mN/m, p = 1210kg/m3, We=4.4,Re =9.
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Mesure manuelle: eau distillée + 85% de glycérol,
DD =2.05mm, U = 0.35m/s, Oéq = 80°
® Mesure manuelle: eau distillée, D0 =2.28mm,
U =0.35m/s, 0,,= 35°
-0 Mesure automatique
J Fluide: Eau distillée + 85% de glycérol
--0--- Mesure automatique, Fluide: Eau distillée

0 T T T T T T v T v T T | v
0 1 2 3 4 5 6 7

Angle de contact (°)
3

w0
o
|

t (ms)

Figure I1.28 : Comparaison entre les mesures manuelles (m) et les mesures automatiques (-) de ’angle de
contact dynamique lors de ’impact d’une goutte d’eau distillée sur une surface de type 3 (8,4 = 35°), U =

0.35m/s, Dy =2.28mm, p = ImPa.s, 6 = 73mN/m, p = 1000kg/m3, We =4, Re = 836.

Nous observons bien que pour des angles plus importants la différence entre 1’angle
maximum et I’angle minimum mesurable est réduit. De plus, les mesures automatiques
obtenues sont cohérentes avec les mesures manuelles, aux incertitudes de mesures manuelles

. . . . o
pres. Toutefois, nous noterons dans le cas le plus visqueux que le plateau est environ 10
inférieur pour la mesure manuelle. La comparaison de ces deux types de mesures avec ceux

provenant de [Sikalo et al, 2005] montre la cohérence de ces mesures et leur justesse.

Si la mesure de 1’angle de contact dynamique, suite & une détection d’interface, constitue un
plus en terme de détermination, de calcul d’erreur et surtout de vitesse de mesure, la méthode
présentée ici n’est pas parfaite. Il est évident qu’un pixel mal détecté peut rendre la mesure
automatique fausse voir impossible. C’est la raison pour laquelle, dans chacun des cas et afin
de conserver une homogénéité forte, une interpolation linéaire « standard » est effectuée et
permet d’obtenir une mesure d’angle, quelle que soit la configuration. Les résultats obtenus
dans ce cas sont du méme ordre de grandeur que les autres mesures et souvent compris entre
la valeur maximale et minimale. Finalement, le nombre de pixels est primordial dans la
détermination de I’angle de contact et notre méthode est d’autant plus correcte qu’il est

important.
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De la méme maniére, la détection d’interface en elle-méme introduit de 1’erreur dans le calcul
puisque nous passons d’un niveau de gris sur une échelle de 256 a une échelle binaire. Nous
perdons ainsi une partie de I’information. En définitive, I’écart entre angle maximum et angle
minimum est d’autant plus réduit que le nombre de pixels est important et que les angles sont
forts ou faibles.

L’utilisation de nos algorithmes de mesure automatique combinée au dispositif expérimental
équipé de I’intensificateur de lumicre et a ’enregistrement d’'une demi goutte uniquement,

permet néanmoins d’obtenir des résultats trés concluants.
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Chapitre lll

Impact sur surfaces homogénes

L’ensemble des expériences réalisées, dont une partie est présentée sur les planches en
annexe, montre l’influence des différents parameétres de l’'impact sur le comportement
dynamique de la goutte ([Rioboo et al, 2002]). Pour chacune d’entre elles, nous avons mesur¢,
en utilisant les algorithmes présentés précédemment (chapitre II), 1’évolution au cours du
temps a la fois du diametre de contact entre le substrat et la goutte ainsi que la hauteur au
centre. Le cas particulier du dépdt d’une goutte est rapidement abordé dans un premier temps
et I’influence de la mouillabilité est discutée. Dans un second temps, le phénoméne complet

d’impact est étudi¢ en détail.

Vitesse d’impact faible : cas du dépot

Pour les cas d’étalement de goutte sans vitesse d’impact (cas du dépot), des lois de
comportement pour 1’évolution du diameétre de contact au cours du temps sur des surfaces
totalement mouillantes sont disponibles dans la littérature ([DeGennes, 1985 ; De Ruijter et al,

1999]). Elles traduisent un étalement sous 1’action des forces capillaires et sont de la forme :

D=at" (ITL.1)
avec oo un coefficient d’ajustement dépendant des propriétés physico-chimiques du liquide
(p,o,u) et du volume qui s’étale. Dans le modele de De Gennes, n = 1/10 et dans le mode¢le et

de De Coninck n = 1/7. L exposant 1/10 est obtenu en régime capillaire pur (Dy << A, avec A
la longueur capillaire ; A= /i) dans le cas d’un mouillage complet (la dissipation est alors
rg

supposée uniquement localisée dans les coins). L’exposant 1/7 s’observe en régime gravitaire.
Précisons que les systémes liquides / solides étudiés ici ne sont pas totalement mouillants
mais fortement mouillants (5° ou 15°), voir partiellement mouillants (30° et plus).
L’¢étalement sur surface a mouillabilité partielle présente des différences significatives. La
figure III.1 présente 1’étalement d’une goutte d’un mélange d’eau distillée et de glycérol (85%
en masse) sur 3 surfaces présentant un angle d’équilibre différent.

La mouillabilité¢ du systeme liquide / solide ne modifie pas 1’évolution sous forme puissance
mais modifie la valeur de la dite puissance n. Ainsi, sur une surface ou I’angle d’équilibre est

de 8°, la puissance est proche de 1/10 alors que pour un angle d’équilibre de 20°, n = 0.0523.
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Cet écart ne peut étre porté au crédit de la non circularité de 1’étalement puisque celui-ci est

controlé en fin d’étalement par une observation en vue de dessus (insert a la figure III.1). Tres

peu de travaux a notre connaissance décrivent la morphologie de la goutte en fin d’étalement

ou plus généralement durant I’impact ([Santiago-Rosanne et al, 2001 ; Roisman et al, 2002 ;

Rozhkov et al, 2002 ; Rozhkov et al, 2003]). Ce contréle constitue donc un des aspects

importants de nos travaux.

Enfin, dans les cas faiblement mouillants (ici 6¢q = 60°), le diametre final est atteint tot (ici t =

200ms) et sans aucune croissance de forme puissance 1/7 ou 1/10. La valeur de « n » est donc

dépendante de 1’angle d’équilibre et sa valeur est comprise entre 0 et 0.1.

Remarque : Dans le cas de liquides moins visqueux s’étalant sur des surfaces partiellement

mouillantes, ce dernier comportement est également observé.

D (mm)

7 4 n 9éq=80
o 0, =20°
6 - éq
A o, =60°
5 4
4 D - 283 t0.0785
‘ 0.0523 / - -
;] D=285t " ——=
D e T e
. [E E— PN L AP ONS. ST -
) AA
0 000X : ‘ : _
10" 10° 10' 10° 10° 10* 10°
t (ms)

Figure 111.1 : Dépot d’une goutte d’un mélange d’eau distillée et de glycérol (Dy = 2.05mm, p = 96mPa.s, o

= 68mN/m, p = 1210kg/m3) sur (m) une surface de type 1, 8,4 = 8°, (0) une surface de type 2, 0,, = 20° et

(A) sur une surface de type 6, 0,4 = 60°.
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Les différents types d’étalement

Comme nous I’avons vu précédemment et comme le montre la figure II1.2, trois
configurations sont alors possibles dans le cas de I’impact suivi d’un dépot.

Lorsque la vitesse d’impact est suffisamment importante et que la surface est peu mouillante,
le diamétre maximum exceéde le diameétre final. Dans cette configuration, un démouillage,
c’est a dire une rétraction du diameétre et une augmentation de la hauteur, est observé
immédiatement aprés que la goutte a atteint ce diaméetre maximum. Quelques oscillations
apparaissent au niveau du diameétre, mais c’est sur la hauteur qu’elles sont le plus visibles.
Dans le cas intermédiaire, la vitesse d’impact est suffisante pour obtenir un diamétre
maximum équivalent au diametre a I’équilibre. Enfin, dans le cas ou le diameétre maximum est
inférieur au diametre final de la goutte (situation la plus présente dans les applications du jet

d’encre), 1’étalement maximum est suivi d’une phase d’étalement dite capillaire.

4,0
| = U=0.312m/s, D = 2.28mm, Oeq =5°, We=3,Re=711
Y J — e U=0.35m/s,D =2.28mm, 0.~ 50°, We=3.8,Re=798 | .
i U =0.46m/s, D'J =2.04mm, eeq =90° We =5.9, Re =938
- T R R
%% Phase . Phase :
) |cinématique i de transition
5 ORI S R T
] Phase .
© 20 d'étalement e | Phase:
D ) s e oeepnmonnmmrey (RN Y | o NN |- ; ............................... . Caplllalre
a 0 00eme © o occnm o000

0,0 T T T T T 1117 T T T T TTTT T T Illlli T Illlllli T T T Trrrre

0,01 0,1 1 10 100 1000
tu/D,

Figure IIL.2 : Les trois configurations d'étalement possibles pour un impact suivi d’un dépot.

En effet, a cet instant les forces d’inerties ne jouent plus aucun role et seules les forces de
tension de surface et de viscosité vont intervenir ; les forces capillaires et la géométrie (effet

de courbure) vont forcer 1’étalement alors que la viscosité va s’y opposer. Toutefois, dans
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I’ensemble de ces configurations, de I'instant de 1’impact jusqu’au diamétre maximum, le

comportement du diameétre reste le méme (figure I11.2).

Remarque : Dans le cas d’un substrat avec un angle de contact a 1’équilibre de 110°, un
rebond partiel, voir total est observable si le fluide considéré est peu visqueux (typiquement
de I’eau distillée par exemple). Dans ce cas, la hauteur de la goutte s’¢léve fortement et un
amincissement de la goutte apparait entre son sommet et le substrat. Cet amincissement peut
conduire a une brisure et 1’on obtient alors une goutte résiduelle ([Rioboo, 2003], figures 1.3.e

et [.3.1).

[Rioboo et al, 2002] proposent de découper le phénomene de I’impact en 4 phases distinctes
(figure II1.2). Comme nous 1’avons vu dans le chapitre I, la premiére de ces phases est dite
cinématique et correspond aux tous premiers instants de 1’impact. Les déformations de la
goutte sont suffisamment faibles pour considérer que la goutte reste une sphére tronquée
parfaite. La seconde phase est dite phase d’étalement. Elle s’étend de la fin de la premicre
phase a I’instant ou la goutte atteint son diamétre maximum et ou sa forme est généralement
trés proche d’un cylindre. La troisieme phase est une phase de transition, et portera par
conséquent cette dénomination. Elle correspond au passage de la goutte de sa forme de
cylindre a celle de sphére tronquée. C’est au cours de cette phase que les oscillations et/ou le
démouillage apparaissent. Enfin, la derniére phase est dite capillaire et dure de ’instant ou la
goutte commence a s’étaler de nouveau jusqu’a atteindre le diametre d’équilibre. Nous allons
reprendre et montrer systématiquement 1’effet de chacun des paramétres du probléme dans
chacune de ces phases.

Enfin, les grandeurs seront adimensionnalisées pour faciliter leurs superpositions. Il est

commode de choisir le diamétre de la goutte en vol Dy pour échelle de longueur, et le rapport
D . : . .
70 pour échelle de temps ou U est la vitesse d’impact (chapitre I, [Rioboo et al, 2002]). Ces

¢chelles sont construites a partir des grandeurs inertielles du fait de leurs prépondérances au
début de I’¢talement. De plus, les gouttes gardent une « mémoire » et la variation de ces

paramétres a évidemment un impact, y compris sur les temps longs.
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Phase cinématique

Cette phase débute a I'instant ou la goutte entre en contact avec la surface. Des résultats
récents ont montré qu’une couche d’air est comprise entre la goutte et la surface a I’instant de
I’impact. La contraction de cette couche entraine 1’encapsulation d’une bulle d’air
([Thoroddsen et al, 2005]). Les auteurs précisent que la taille et la vitesse de contraction de la
couche d’air sont liées a la courbure a la base de la goutte. Un modele de vitesse de
contraction a été construit a partir de 1’équilibre entre les forces de tension de surface et

I’inertie, ce qui conduit a I’évolution du rayon de la bulle au cours du temps (équation I11.2) :

R(t)=R, exp(— C %J (I11.2)

avec R; le rayon initial de la couche d’air, V le volume de la bulle d’air et C une constante
¢gal 2 0.94 + 0.13 ([Thoroddsen et al, 2003]).

Dans un second temps, le liquide a la base de la goutte est ¢jecté le long de la surface sous la
forme d’une lamelle. Expérimentalement, 1’instant de 1’apparitionde la lamelle et son
développement (forme et vitesse) sont dépendants des parameétres physico-chimiques du

liquide.

1.14mm

Figure I1L.3 : Profils transitoires dans le régime cinématique dans quatre cas particuliers, (a) eau distillée
impactant 2 0.35m/s sur un substrat de type 3 (u = 1mPa.s, 6 = 73mN/m, 0;, = 35°), (b) eau distillée
impactant 2 1m/s sur un substrat de type 3 (u = 1mPa.s, 6 = 73mN/m, 0, = 35°), (c) eau distillée impactant
4 0.35m/s sur un substrat de type 7 (u = 1mPa.s, ¢ = 73mN/m, 0;, = 90°), (d) eau distillée + 85% de glycérol
impactant a 0.35m/s sur un substrat de type 3 (n = 96mPa.s, ¢ = 67mN/m, 0,4 = 35°).
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En effet, a une fréquence de 10000i/s, une image est enregistrée toutes les 100us et
généralement, la lamelle apparait lors des toutes premieres images apres 1’impact, soit entre
50 et 700us environ en fonction des conditions expérimentales.

Dans tous les cas, il n’en reste pas moins que les déformations de la surface libre de la goutte
sont relativement faibles (la goutte garde sa forme de sphére tronquée) et que la lamelle est
trés peu développée (figure I11.3).

Par conséquent, en faisant I’hypothése que la goutte traverse la surface sans la voir (figure
I11.4), le diameétre d’intersection avec la surface est donné par la formule suivante :

D£:2 t*(1-r*) avec t*:% (IT1.3)

0 0

L- Ut Do/2

-~ -
~~~~~~
..........

Figure I11.4 : Schéma de la goutte durant la phase cinématique.

L’utilisation d’un coefficient d’ajustement o, dépendant des conditions expérimentales, est
nécessaire et 1’équation précédente peut se résumer dans les premiers instants de 1’impact a
(développement limité du premier ordre) :
D
—=2at* (111.4)
0

L’évolution du diamétre sans dimension au carré est linéaire avec le temps, cette équation

2
.y D(r* . . e .
s’écrit : ((—)j =4a°t* et c’est cette représentation que nous utiliserons dans la suite. Le
0

régime cinématique ne s’étend pas au-dela de 0.1t; ([Rioboo et al, 2002]), ce qui correspond
dans nos expériences a 770us pour les vitesses les plus faibles et 250us pour les vitesses les
plus importantes. Dans ces conditions, il est possible d’observer la lamelle, d’un point de vue
expérimental, dans ce régime.

Une autre représentation du diamétre au cours du temps et basée sur de la conservation

volumique est proposée par [Kim et al, 2000] :
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2

1
D _ E_gsz_l(ﬂs4_ﬂsz+12S_3j2 (I1L.5)
D, |2 8 26 2

avec s=1-2¢". Les auteurs précisent que pour t*¥ << 1, cette loi est approximée par la méme

équation que présentée précédemment (équation I11.4). Elle est en trés bon accord avec les
mesures expérimentales, toutefois, aucun parametre ne permet de prendre en compte les
conditions opératoires. Nous verrons dans la suite que, méme dans la phase cinématique, la
viscosité modifie de maniére non négligeable le développement du diamétre. Seule I’équation

I11.4 est alors utilisée pour décrire I’évolution du diamétre de contact dynamique.

Effet de la vitesse

Les profils transitoires montrent que la lamelle apparait plus rapidement pour des vitesses plus
importantes. La multiplication de la vitesse d’impact par un facteur 3 conduit a une division
par 2 du temps a partir duquel la lamelle est observable. Sous la forme adimensionnelle, cela
donne une apparition a t* = 0.04 pour I'impact a 0.35m/s et a t* = 0.048 pour I’impact a 1m/s.
Cet écart, rapporté a I’expérience d’impact a 0.35m/s, correspond a une variation de 20%, ce
qui est significatif. En revanche, la forme de cette lamelle, ainsi que ’angle de contact qu’elle
forme avec la surface, ne sont pas modifiés (figures I11.3.a et I11.3.b).

Enfin, en s’intéressant plus précisément a 1’évolution du diameétre de contact (figure II1.5),
nous ne constatons pas d’écarts importants en fonction de la vitesse d’impact. Les incertitudes
calculées, et représentées sur la courbe, indiquent que la vitesse d’impact, au moins dans la
gamme considérée dans ce travail, n’a pas d’influence sur le comportement durant le régime
cinématique. En utilisant la loi de I’équation II1.4 sur les temps courts, le coefficient
d’ajustement a a pour valeur 1.3505. Cette valeur est cohérente avec les résultats publiés par
ailleurs ou a est donné a 1.4 ([Rioboo et al, 2002 ; Rozhkov et al, 2002]). La vitesse d’impact

n’est donc pas un paramétre influant dans ce régime.
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(=]
-]

= Eau distillée, U = 0.35m/s, 0, = 88°
e Eau distillée, U = 1m/s, eéq = 88°
O Eau distillée, U = 0.35m/s, eéq = 30°
0611 o Eau distilice, U= 1m/s, 6, =30°
—— (D/D,)’ = 7.349*(tU/D ), R’ = 0.9872

(D/D,)?

0,2 o e e mw Lt Ee W ...............................

0,0 ; : , : . : . ; :
0,00 0,02 0,04 0,06 0,08 0,10

Figure IIL5 : Effet de la vitesse d’impact sur le diamétre de contact durant le régime cinématique, Dy =

2.28mm, ¢ = 73mN/m, p = ImPa.s, p = 1000kg/m’.

Mouillabilité et tension de surface

Durant cette phase, I’hypothése principale est la prépondérance des effets d’inerties devant les
effets de capillaires. Les temps sont trés courts et les déformations sont faibles quelles que
soient la goutte et la surface d’impact. Ceci explique l’absence d’écart significatif a
mouillabilité trés différente. L’évolution du diamétre de contact au cours du temps (figure
I11.6) illustre bien ce résultat. En utilisant encore une fois 1’équation I11.4 pour donner une loi
de comportement a ce diametre dynamique, on obtient un coefficient o de 1.35. Cette valeur
est en parfait accord avec les résultats précédents ([Rioboo et al, 2002]).

Dans les cas illustrés ici, il faut également noter que ce parameétre de mouillabilité ne modifie
pas I’instant auquel la lamelle apparait (entre 250us et 300us aux incertitudes de mesures
pres) pour un écart de 80° pour I’angle d’équilibre (0sq = 5° et O¢q = 88°).

Cependant, la mouillabilité¢ de la surface influence 1’angle de contact dynamique. En effet,
elle modifie 1égérement la valeur locale de 1’angle de contact que forme la lamelle avec le
support (figures I11.3.a et II1.3.c). Toutefois, ces écarts n’excedent pas une dizaine de degrés
tant que t* < 0.06. Nous reviendrons en détail sur le comportement dynamique de I’angle de

contact dans la suite.
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1,0 - .
A Eau distillée, U = 0.35m/s, eéq =5°
e Eau distillée, U =0.35m/s, eéq =30°
0,8 Eau distillée, U = 0.35m/s, eéq = 50°

v 4

Eau distillée, U = 0.35m/s, 0, = 60°
Eau distillée, U = 0.35m/s, 0, = 88° |
06| « Eaudistiliée, U=0.35m/s, 0, =108° |

- (DID,)* = 7.261%(tU/D,), R* = 0.9763 |

(D/D,)*

0,00 0,02 0,04 0,06 0,08 0,10

Figure II1.6 : Influence de la mouillabilité du support sur I'extension du diamétre de contact, fluide: eau

distillée, Dy = 2.28mm, U = 0.35m/s, 6 = 73mN/m, p = ImPa.s, p = 1000kg/m3, We = 3.8, Re = 798.

Effet de la viscosité

Le dernier paramétre influant dans cette phase est la viscosité. Ce paramétre perturbe
fortement I’apparition de la lamelle et les profils transitoires sont trés peu déformés. Comme
dans le cas des liquides a basse viscosité, aucune onde capillaire ne sont visibles sur la surface
libre pour un liquide de viscosité 96mPa.s. Une premiére explication consiste a dire que la
forte viscosité du liquide atténue rapidement et fortement 1’amplitude de ces déformations. Un
autre argument peut €tre avancé pour justifier leur absence. Dans leurs travaux, [Renardy et
al, 2003] observent la formation d’ondes capillaires sur la surface libre de la goutte. Ils
précisent que la mouillabilité de la surface n’influence pas I’apparition de ces ondes, en raison
d’une échelle de temps trop courte. Nos observations sont en accord avec ce résultat comme
le montre la figure I11.6. Les auteurs notent également un effet de seuil (We > 4) a partir
duquel ces ondes capillaires, qui prennent naissance au sommet de la goutte, apparaissent. Il
en résulte une structure pyramidale a plusieurs paliers. A partir des arguments d’échelle, les
auteurs montrent qu’il existe un intervalle de vitesse d’impact dans lequel ces ondes

capillaires se forment. Cet intervalle est défini par :
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1 1

3 2 )3
20yl 2@ (IIL.6)
PD, pub,

Dans le cas d’un mélange d’eau distillée et de glycérol (a 85% en masse), ce qui correspond a
une viscosité de 96mPa.s, la borne supérieure de I’intervalle de 1’équation I11.4 est de 0.34m/s.
Ceci explique également pourquoi il n’y a pas d’ondes capillaires visibles dans ce cas précis.
Par ailleurs, nous avons observé la présence de ces déformations pour des liquides moins
visqueux et en particulier pour des gouttes d’eau distillée impactant entre 0.3 et 1m/s. Pour ce
liquide, les bornes de 1’équation III.6 sont respectivement de 0.25 et 1.7m/s, ce qui est en
accord avec nos observations.

De la méme maniére, 1a il n’y a pas a proprement parler d’éjection de la lamelle. Simplement,
nous observons ponctuellement, en comparant les profils transitoires des figures 111.3.a et
II1.3.d, a 630us, que I’angle de contact dynamique change et est supérieur a celui d’une
sphére tronquée coupée par un plan. La viscosité du liquide retarde donc temporellement
I’apparition de la lamelle et empéche son développement.

Enfin, et comme cela a été montré par ailleurs ([Rioboo et al, 2002]), les échelles de temps
sont suffisamment courtes pour que la dissipation due a la viscosité soit négligée. De méme
que pour la tension de surface, I’évolution du diametre est donc indépendante de la viscosité

dans la phase cinématique.

Phase d’étalement

La phase d’étalement s’étend de la fin du régime cinématique jusqu’a I’instant ou la goutte
atteint son diameétre maximum. Dans le cas des fluides de viscosité basse, la lamelle s’étend et
se propage le long du substrat. Durant cette phase, les forces d’inerties sont toujours
prépondérantes et elles sont dissipées par la viscosité du liquide qui s’oppose a 1’étalement.
Compte tenu des bornes de ce régime, nous allons nous attacher a montrer I’influence des
paramétres principaux que sont la vitesse d’impact, la viscosité et la tension de surface sur, a
la fois, I’évolution du diamétre de contact, la valeur de 1’étalement maximum et du temps
auquel ce diametre est atteint.

Comme nous I’avons fait remarquer précédemment, durant cette phase, le comportement du
diamétre de contact semble étre indépendant des paramétres inertiels et physico-chimiques.

Nous allons cependant nuancer cette remarque dans la suite. Il faut également noter que la
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mouillabilité de la surface joue un réle dans cette phase, effet que nous allons développer par
la suite.

Enfin, la prépondérance des forces inertielles, sauf a la fin de cette phase, implique que le
comportement du diamétre de contact restera de la forme de 1’équation II1.4 avec comme

coefficient d’ajustement celui déterminé précédemment dans les différents cas.

Effet de la vitesse

Il est évident que la vitesse d’impact a un effet direct sur 1’évolution du diamétre puisque
I’énergie cinétique de la goutte varie comme le carré de la vitesse d’impact. A I'instant du
contact avec le support, cette vitesse est uniquement orientée de fagon verticale et elle passe
brutalement a un étalement radial le long de la surface. L’augmentation de la vitesse d’impact
a pour effet un accroissement plus important du diametre de contact, et par suite, du diametre
maximum. En représentant I’évolution du diameétre de contact en parametre sans dimensions
(figure II1.7), il faut remarquer que dans les premiers instants, la vitesse d’impact n’a pas la
moindre influence. En particulier, il n’y a séparation entre la courbe de I’impact a 1m/s et les
deux autres, qu’a partir de t* = 0.3. De la méme maniére, les expériences a 0.6m/s et 0.35m/s
s’écartent environ a t* = 0.5. Evidemment, si en augmentant encore la vitesse d’impact, nous
pouvons nous attendre a ce que les courbes divergent les unes des autres a des temps encore
plus courts. En outre, le diamétre maximum est obtenu d’autant plus tard que la vitesse
d’impact est grande (t* = 0.8 pour ’expérience a 0.35m/s et t* = 1.1 pour ’expérience a
1.1m/s) et il est utile de remarquer ici que ce temps est tres différent de la valeur 8/3t; donné
par [Pasandideh-Fard et al, 1996] (nous reviendrons sur ce point par la suite).

La comparaison des profils transitoires pour deux vitesses d’impact différentes (0.35m/s et
1m/s) d’un méme liquide sur une méme surface montre que pour la vitesse la plus importante,
les déformations de la calotte sphérique sont plus faibles (I’onde capillaire n’est presque pas

visible sur la surface libre dans le cas a 1m/s).
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Figure IIL.7 : Effet de la vitesse d’impact d'une goutte d'eau distillée de 2.28mm sur une surface a 0., =

50°, Dy =2.28mm, 6 = 73mN/m, p = 1mPa.s, p = 1000kg/m3.

Toutefois, il faut noter que I’exemple choisi ici correspond a I’impact d’une goutte sur une
surface trés mouillante et des travaux expérimentaux récents indiquent une influence de
I’angle d’équilibre sur les ondes capillaires ([Bayer & Megaridis, 2006]). Un trés bon accord a
¢été obtenu avec le modele de [Renardy et al, 2003] mais les observations montrent que plus
cet angle est faible et moins les ondes capillaires sont prononcées. Sur la figure II1.8, cet effet
est bien observable dans le cas de deux vitesses appartenant a I’intervalle défini par I’équation
I1.6.

Enfin, la lamelle est d’autant plus grande et s’étend d’autant plus rapidement en
s’amoindrissant que la vitesse d’impact est importante. Sur la figure II1.8, I’influence de cette
vitesse d’impact est observable bien que, jusqu’a t* = 0.3 (respectivement t = 2ms et t = 0.7ms
environ), les géométries des gouttes soient trés proches et avec une lamelle peu développée
(forme de calotte sphérique surmontant un cylindre). Il est alors important de quantifier son

effet vis-a-vis de la vitesse de propagation de la lamelle.
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1.1mm

-~

Figure II1.8 : Développement de la lamelle lors de impact a (a) U = 0.35m/s et (b) U = 1m/s, d’une goutte

d’eau distillée sur une surface a 6, = 5°, Dy = 2.28mm, ¢ = 73mN/m, p = 1mPa.s, p = 1000kg/m3.

A partir des valeurs expérimentales du diamétre, il est possible d’obtenir une « vitesse
instantanée » a un instant « t » de la propagation de la ligne triple Urt. Le calcul s’effectue a
partir de la dérivée a I’instant t de la régression polynomiale d’ordre 2 entre les points D(t-At)

et D(t+At) (figure I11.9.a).

10 _ 100 5
= U=0.35m/s 3 = U=0.35m/s
. o U=1mis 1 = U=1mis
: ° 1 Modéle
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] o. 10E - -
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Figure II1.9 : Effet de la vitesse d'impact sur la vitesse de propagation de la ligne triple et modéle en
représentation (a) dimensionnelle et (b) adimensionnelle, fluide : Eau distillée, Dy = 2.28mm, substrat :

silicium avec fonctionnalisation de type 3 (0, = 35°).
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Les résultats obtenus montrent bien, comme cela était prévisible, que les vitesses d’avancées
de la lamelle sont d’autant plus importantes que la vitesse d’impact est grande. Plus
particulierement, une vitesse de propagation du rayon de contact de respectivement 4.65m/s et
5.75m/s est mesurée pour des expériences a 0.35m/s et 1m/s. Le rapport entre ces valeurs et la
vitesse d’impact de I’expérience considérée donne respectivement 9 et 5.6. Toutefois, pour
réellement pouvoir comparer ces résultats, il faut que les vitesses expérimentales de la ligne
de contact soient mesurées exactement au méme instant (en temps adimensionnel), ce qui est
tres difficile en pratique. En rapportant la vitesse de la ligne triple au cours du temps
adimensionnalisé a la vitesse d’impact, une tendance générale est obtenue. En effet, pour les
cas d’impact d’une goutte d’eau distillée a respectivement U = 0.35m/s et U = Im/s, une
superposition des valeurs mesurées jusqu’a t* < 0.3 est constatée (figure I11.9.b).

Comme nous I’avons vu précédemment, le diametre de contact peut étre prédit
quantitativement par différents modeles géométriques simples. Par exemple, il est possible
d'utiliser I’équation II1.3 dont la dérivée par rapport au temps nous permet d’obtenir une loi
d’évolution de la vitesse de propagation pour le rayon de contact :
Uy a 1-21

U 2\ra-r)

(111.7)

ou U est la vitesse d’impact, Ur la vitesse de la ligne triple au temps t* et o est le coefficient
d’ajustement précédemment calculé. La valeur o = 1.35 sera conservée dans la suite,
indépendamment des paramétres du probleme du fait qu’elle varie peu dans la phase
cinématique et qu’elle est trés proche des résultats donnés dans la littérature ([Kim et al,
2000 ; Mourougou-Candoni et al, 1997; Rioboo et al, 2002]). Néanmoins, cette loi simple et
générique est en trés bon accord avec les points expérimentaux, jusqu’a un temps t* = 0.4. En
raison des hypothéses géométriques, cette loi ne peut cependant pas étre utilisée lorsqu’il y a
formation de la lamelle. Le comportement du diamétre comme une puissance 2 du temps
n’est donc pas systématique. Des valeurs de puissances plus faibles, de I’ordre de 0.3, sont
mesurables dans plusieurs cas et des simulations récentes abondent en ce sens ([Khatavkar,

20051]).

Effet de la viscosité

La viscosité s’oppose systématiquement a tous mouvements. Comme nous 1’avons vu par
ailleurs, cet effet apparait tres tot dans le mécanisme d’impact et ralentit considérablement le

déplacement de la ligne contact.
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Figure I11.10 : Effet de la viscosité sur I'évolution du diamétre de contact, substrat de type 4 (8, = 50°).

La figure III1.10 met en évidence les écarts temporels et d’amplitudes pour le diamétre
maximum dans le cas de deux vitesses d’impact et de deux viscosités différentes, a tensions
superficielles relativement proches (73mN/m pour I’eau distillée et 68mN/m pour le mélange
eau distillée + glycérol). Pour une vitesse d’impact a 0.35m/s, I’étalement maximum sans
dimension est de 1.62 et est atteint a t* = 0.8 dans le cas d’eau distillée contre 1.05 a t* = 0.4
pour le mélange eau distillée + glycérol. Cela correspond a un facteur 2 en temps pour une
diminution d’amplitude de 35%. Pour les mémes fluides mais a une vitesse de 1m/s,
I’étalement maximum est de 2.4 a t* = 1.7 contre 1.22 a t* = 0.94 soit une variation de 45%
en temps et de 50% en amplitude. Le temps nécessaire pour atteindre le diamétre maximum
semble évoluer réguliérement avec la viscosité, a raison d’un facteur 2 pour deux ordres de

grandeurs, et la différence d’amplitude croit également avec I’augmentation de la vitesse.
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Figure II1.11 : Développement de la lamelle lors de ’impact a U = 0.3m/s d’une goutte (a) d’eau distillée (n

= 1mPa.s) et (b) d’eau distillée + glycérol (85% en masse) (n = 96mPa.s) sur une surface a 0., = 5°.

La comparaison des profils transitoires (figure I11.11) met en évidence que plus la viscosité
augmente, moins la surface libre est perturbée et moins la lamelle se développe. Les fortes
déformations observables dans le cas de 1’eau distillée ont disparu pour laisser la place a une
interface lisse. La géométrie de sphére tronquée surmontant un cylindre est modifiée au fur et
a mesure que la viscosité augmente (le « pied » de la goutte observé par [Roux & Cooper,
2004] disparait). Dans le cas du mélange eau distillée + 85% de glycérol (u = 96mPa.s), le
diametre ne se développe quasiment pas et on observe un aplatissement de la goutte sur elle-
méme. L’intégralité de 1’étalement est contrdlée par la viscosité dans ce cas.

La dissipation de I’énergie cinétique ne se fait pas uniquement par la viscosité a I’intérieur de
la goutte mais également par le cisaillement sur la surface a I’interface liquide / solide. C’est
la courbure de I’interface liquide / gaz, au niveau de la ligne triple, qui traduit les effets de
dissipation a la fois visqueuse et d’interaction solide / liquide ([Bayer & Megaridis, 2006]). A
angle d’équilibre fixé, plus cette courbure est importante (angle de contact fort) et plus la
dissipation visqueuse sur la surface va 1’étre. Il est alors important de noter que dans le cas u

= 96mPa.s, I’angle de contact que forme la goutte avec le support, tout au long de la phase
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d’impact, est compris entre 130° et 150°, alors que pour p = ImPa.s, cet angle reste constant a
environ 80°. Nous reviendrons par la suite sur le comportement dynamique de 1’angle de
contact durant cette phase avec 1’étude spécifique de I'influence de la viscosité et de la
mouillabilité de la surface.

En ce qui concerne la vitesse de déplacement de la ligne contact, elle diminue avec
I’augmentation de la viscosit¢ (le diametre croit moins vite). Décrivons ci-dessous son

évolution.

100
] = D, =2.28mm, c=73mN/m, p = 1mPa.s
[ D'J =2.06mm, c = 68mN/m, p = 96mPa.s
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Figure I11.12 : Effet de la viscosité sur la vitesse de la ligne de contact, U = 0.35m/s, 6, = 50°.

La figure III.12 met en avant le méme phénoméne que dans le paragraphe précédent. La
premicre valeur de vitesse mesurée est de 1.5m/s a t* = 0.014, soit un facteur 5 environ par
rapport a la vitesse d’impact. Comme précédemment, les points expérimentaux se superposent
jusqu’a 0.3t* malgré les deux ordres de grandeurs d’écart sur la viscosité des liquides utilisés.
Il est a remarquer que le modéle géométrique de 1’équation (I11.7) est en trés bon accord avec
le cas visqueux, bien qu’il n’intégre aucunement ces aspects. Cela est sans doute a imputer a
I’absence de déformation dans les cas trés visqueux, ce qui induit que la goutte reste proche

de la forme d’une sphére tronquée (hypothése principale du modéle).
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Effet de la mouillabilité

Nous allons nous attacher ici a mettre en avant I’effet du paramétre de mouillabilité. Les
résultats précédents montrent que la mouillabilité, caractérisée par 1’angle d’équilibre entre le
liquide et la surface, n’a que peu d’impact sur la phase cinématique. Toutefois, s’il est vrai
que durant la phase d’étalement le phénomene d’inertie est prépondérant, il n’en reste pas
moins que I’interaction liquide / solide, contribue a la dissipation de 1’énergie cinétique.
Comme nous 1’avons déja évoqué auparavant, c’est a la fin de cette phase d’étalement que la
vitesse de la ligne de contact s’annule sous les effets combinés de la tension de surface et de
la viscosité. Ces forces ne peuvent donc pas étre totalement négligées devant les forces
inertielles a la fin de cette phase. Aussi, en considérant la mouillabilité d’un liquide vis-a-vis
d’une surface comme étant sa susceptibilité a s’y étaler, il serait normal que cela ait une
influence sur I’étalement maximum pour des angles a 1’équilibre trés €loignés. La seule
possibilité est alors que ce parameétre n’a une réelle influence que lors de la toute derniere

partie de I’étalement inertiel.
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Figure II1.13 : Influence de la mouillabilité sur I’évolution du diamétre de contact, Fluide : eau distillée,

Dy=2.28mm, U = 0.35m/s.
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Pour la premiére fois, 1’effet de ce parametre est mis en évidence dans la phase d’étalement
sans modification de la surface d’impact. En effet, [Rioboo et al, 2002] modifient la surface
d’impact et / ou le liquide (et donc la tension de surface) pour étudier I’influence de 1’angle
d’équilibre. Cependant, le nombre de Weber n’est pas conservé et 1’état de surface des
supports n’est pas identique. Dans notre cas I’utilisation des surfaces de silicium
chimiquement traitées permet de résoudre ces problémes et d’observer uniquement 1’influence
de I’angle d’équilibre (figure II1.13). Son influence est loin d’étre négligeable et c’est la
premicre fois qu’une telle étude compléte est effectuée.
Nous avons représenté sur la figure II1.13 1’impact d’une goutte d’eau de 2.28mm de diamétre
a U = 0.35m/s. Dans ce cas, le nombre de Reynolds est de 800 alors que le nombre de Weber
vaut 4, ce qui implique que c’est la tension de surface qui controle I’étalement. Cette figure
montre que plus la mouillabilité est importante et plus le diamétre maximum sera important et
atteint plus tard. Pour une augmentation de 85° (comparaison des cas 5° et 90°), le diameétre
maximum rapporté au diameétre initial diminue de 2.06 a 1.48 et le temps auquel il est atteint
passe de t* = 1.4 a t* = 0.7. La variation de I’amplitude et du temps pour atteindre ce diametre
correspond respectivement a une diminution de 28% et 50%, ce qui est largement supérieur
aux valeurs données par ailleurs ([Rioboo et al, 2002]). En utilisant un substrat avec un angle
intermédiaire (50°), on constate que les variations de I’étalement maximum et du temps
auquel il est atteint ne sont pas lin€aires avec la variation de ’angle d’équilibre.
La courbure de la surface libre est 1’élément déterminant dans la dissipation au niveau de la
ligne de contact puisque seule la mouillabilit¢ change (et donc 1’angle dynamique, voir
paragraphe correspondant). La comparaison des profils transitoires (figure I11.14) montre que
plus un substrat est non mouillant et plus 1’angle de contact dynamique sera important. Notons
¢galement que la surface libre reste trés déformée par ’onde de choc qui remonte vers le
sommet de la goutte et que ces déformations sont d’autant plus fortes que la mouillabilité est
faible ([Bayer & Megaridis, 2006]).
Sur ces profils (figure III.14), les mesures des angles d’avancée dynamique sont les
suivantes :

- sur le substrat a 5°, ’angle au niveau de la ligne triple est de 60°

- sur la plaque a 88°, I’angle est de 115°

- sur la plaque non mouillante (0¢q = 180°), ’angle est de 150°
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Figure I11.14 : Développement de la lamelle lors de ’impact 4 U = 0.3m/s d’une goutte d’eau distillée sur

une surface a (a) 0,4 =5°, (b) 054 = 88° et (c) B4 = 180°.

Il faut noter que ces angles sont supérieurs aux angles d’avancée thermodynamique,
particuliérement dans le cas du substrat trés mouillant. Nous reviendrons sur ce point dans la

suite.
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Figure II1.15 : Influence de la mouillabilité de la surface sur la vitesse de la ligne de contact: fluide: eau
distillée, Dy = 2.28mm, U = 0.35m/s.

En ce qui concerne la vitesse de la ligne triple, nous constatons une fois de plus qu’aux
premiers instants elle est de I’ordre de 6 a 10 fois la vitesse d’impact (figure III.15). 11 est
important de remarquer la superposition quasi parfaite des points expérimentaux dans les
premiers instants de I’impact, élément que nous avons déja noté préalablement. La bonne
adéquation du modele de vitesse avec les mesures, et cela quelles que soient les conditions
expérimentales, montre la pertinence de ce modele (au moins dans le régime cinématique et
sur une partie de la phase d’étalement). En extrapolant a partir de I’équation II1.7, lorsque t*
— 0, la vitesse de propagation du rayon de contact tend vers 1’infini. Ce résultat est en accord
avec ce qui est mathématiquement prévisible : le passage brusque, au point d’impact, d’un

champ de vitesse purement vertical a un champ de vitesse radial.

Influence du diameétre initial : cas des microgouttes

De nombreuses d’applications, notamment en biotechnologie ou en impression numérique,
utilisent des gouttes dont le diamétre en vol est de I’ordre de quelques dizaines de micromeétre.
Malgré le nombre important de travaux menés sur I’impact de gouttes sur des substrats plans,
aucune comparaison détaillée entre macrogouttes et microgouttes n’a été menée. Bien
é¢videmment, les échelles de longueurs étant 3 ordres de grandeurs plus petit pour les

microgouttes que pour les macrogouttes, les phénomeénes ne sont plus a 1’échelle de la
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milliseconde mais de la microseconde. Le choix des échelles est, par conséquent, primordial

mais ne différe en rien du cas des macrogouttes. Les échelles de longueur et de temps restent

) D : )
respectivement Dy et 70 et les nombres sans dimensions sont le nombre de Weber et le

nombre de Reynolds. Les hypothéses de la mécanique des fluides sont cependant respectées et
le comportement des microgouttes est prédit comme identique a celui des macrogouttes.
Toutefois, I’étude de I’évolution dynamique du diamétre de contact est difficile. Il convient de
rappeler que les incertitudes sur les microgouttes sont relativement importantes pour une
multitude de raisons telles que la méthode d’observation (pseudo cinématographique a
déphasage contrdlé), 1’éjection qui n’est pas parfaitement reproductible (quelques ps de
décalage d’une expérience a I’autre), la taille du systéme a observer (de I’ordre de quelques
dizaines de um), les vitesses de déplacements (plusieurs m/s) ou la vitesse des phénomeénes
transitoires (a 1’échelle de la microseconde). Dans le cas d’une microgoutte de S0um de
diametre qui impacte a Sm/s sur une surface, le temps caractéristique de 1’expérience est t; =
10us. Il parait des lors tres difficile d’observer I’'impact aux premiers instants et par
conséquent le régime cinématique ne sera pas discuté séparément mais inclus dans le régime
d’étalement. Cependant, en s’intéressant a la dynamique d’impact d’une microgoutte d’une
encre a base eau sur plusieurs types de surfaces, nous constatons que le diamétre de contact
évolue également comme une fonction racine carré du temps (équation I11.4) mais avec un

coefficient d’ajustement a deux fois plus petit puisque égal a 0.675 (figure I11.16).
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Figure I11.16 : Evolution du diamétre de contact d'une microgoutte sur 4 substrats différents, Dy = 65um,

U =1.15m/s.
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De la méme mani¢re, une excellente adéquation entre les profils expérimentaux des
macrogouttes et des microgouttes est observée. La figure II1.17.a présente les images obtenues
a partir du dispositif d’observation, qui réuni un flash lumineux en lumiere blanche de 20ns de

durée (ministrobokin) et la caméra rapide Phantom V7.0, présenté dans le chapitre I1.

Figure IIL.17: (a) Profils transitoires expérimentaux observés avec le dispositif d'illumination
nanostrobokin, encre industriel, c = 33.2mN/m, p = 3.2 mPa.s, p = 996 kg/m3, U =3m/s, Dy = 47um, We =
12.7, Re = 44. (b) profils expérimentaux observés par cinématographie rapide (lumiére continue), c =

30mN/m, p =15 mPa.s, p=1100 kg/m3, U=0.5m/s, Dy = 1.7mm, We = 15.6, Re = 62.

Ces profils, au déterminisme excellent, sont comparés a ceux obtenus par cinématographie
rapide dans le cas de macrogouttes pour des nombres sans dimensions du méme ordre. Nous

observons dans les deux cas les profils précis avec notamment la présence d’un cratére au
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centre de la goutte juste avant I’étalement maximum. Ces résultats montrent pour la premicre
fois et trés clairement que les mécanismes sont identiques pour des gouttes de diametre

micrométrique et millimétrique.

Phase intermédiaire

Dans cette phase, il y a compétition entre les forces de tension de surface et de viscosité, et les
forces d’inertie. Le diameétre de contact de la goutte sur le support ne change pas et elle passe
de la forme d’un cylindre a celle d’une spheére tronquée, ce qui se traduit par une
augmentation de la hauteur au centre de la goutte et I’apparition d’oscillations. Comme nous
I’avons évoqué auparavant, une fois que la goutte arrive a son diametre d’étalement
maximum, elle peut se rétracter, si les conditions expérimentales (vitesses d’impact,
mouillabilité, viscosité et tension de surface) le permettent.

La goutte, sous sa forme de calotte sphérique, posséde un certain nombre d’états métastables
compris entre le diamétre d’avancée d, et le diametre de reculée d,. Ils sont définis par
I’équation II.21 en utilisant respectivement I’angle d’avancé 0, et I’angle de reculé O
([Rioboo et al, 2002 ; Rioboo, 2003]). Si le diametre maximum est compris entre ces deux

diamétres, la goutte n’évolue pas, s’il est inférieur a d,, la goutte continue son étalement et s’il

est supérieur a d,, un démouillage apparait.

Cas Bmax < d,

Cette configuration est principalement observable lorsque la vitesse d’impact n’est pas
suffisante pour atteindre un diametre maximum compris entre d, et d;. A la fin du régime de
transition, la goutte n’est pas dans un état d’équilibre et seules les forces capillaires
interviennent. Plus I’état transitoire sera éloigné de 1’état final et plus ces forces interviendront
fortement et rapidement pour forcer I’étalement de la goutte. La durée de ce régime est donc
dépendante des parametres d’étalement maximum, d’angle d’équilibre final et de viscosité du
liquide. Ces aspects n’ont jamais été détaillés auparavant dans la littérature.

La différence d, -3, (donc la différence 0s4-6g) est I’'un des deux facteurs principaux qui

contrdlent ce phénomeéne. Nous avons vu préalablement que 1’étalement maximum est
dépendant d’un ensemble de parametre dont la mouillabilité et la vitesse d’impact font partie.
Dans notre cas (figure II1.18.a), I’augmentation de cette dernieére d’un facteur 2 correspond a

multiplier Bmax par un facteur 1.25. L’angle de contact 6 a la fin la phase de transition entre la
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goutte, sous la forme d’une sphére tronquée, et le substrat passe alors de 65° pour U =
0.45m/s a 38° pour U = 1m/s. Cet angle est obtenu a partir de 1’équation I1.21, du volume
initial et de diamétre de contact expérimental durant ce régime. Dans cette configuration, la

durée totale du régime transitoire « ty » est multipliée par 4.
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Figure II1.18 : Effet sur la durée du régime de transition de (a) la vitesse d'impact et (b) I'angle d'équilibre
(U = 0.6m/s) lors de ’'impact d’une goutte d’encre UV, Dy = 1.5Smm, ¢ = 34mN/m, p = 30mPa.s, p = 1040
kg/m’.

Par ailleurs, pour un étalement maximum donné, plus la surface sera mouillante et plus la
durée du régime de transition sera courte (figure II1.18.b). Pour un écart d’angle d’équilibre

d’un facteur 3 (10° et 28°), la durée est multipliée par 5.

Remarque : Sur la figure I11.18.b, nous observons également que dans le cas ot Bmax est tres
proche de I’étalement final, t. est trés important (multiplication par 20 pour le cas du
polyéthyléne térephtalate par rapport au cas d’impact sur le verre). L’étalement maximum est
dans ce cas suffisamment proche de « d, » pour que la goutte se trouve dans un état quasi-
métastable. La derniére barriére énergétique est franchie a 1’aide d’un apport extérieur. Dans

ce cas, il ne s’agit pas du régime de transition mais plutot un état quasi final.

La viscosité intervient également sur la durée de ce régime. Sur deux surfaces de mouillabilité
tres proches (5° et 10° respectivement) et a étalement maximum trés proche, le régime
transitoire dure environ 50 fois moins longtemps pour de 1’eau distillée (n = 1mPa.s) que pour

une encre industrielle UV (u = 30mPa.s) (figure I11.19). Le diamétre reprend son étalement
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avant méme que le centre de la goutte ait terminé sa remontée. En opposition sur la surface

industrielle, un léger démouillage est observé bien que la viscosité soit 30 fois supérieure.
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Figure I11.19 : Effet de la viscosité sur la durée du régime de transition a angle d’équilibre proche dans (o)
le cas d’une encre industrielle (u = 30mPa.s, c = 27.4mN/m) et (A) d’une goutte d’eau distillée (n =

1mPa.s, o = 73mN/m).

Les différents parametres influant de ce probléme ont un effet non linéaire sur 1’évolution de
ty. D’un point de vue théorique, le probléme peut étre abordé de la maniére suivante : la
goutte commence a s’étaler de nouveau dés qu’elle est passée de la forme d’une crépe a celle
d’une sphere tronquée. Cela se traduit par une modification rapide de I’angle de contact au
cours du temps. En utilisant la théorie de I’hydrodynamique, il est possible d'écrire :

U="R_9 o _0>)0 (IL.8)
dt 6ul 1

ou 0 est I’angle de contact au cours du temps. En dérivant par rapport au temps 1’équation de

volume ([Semal et al, 1999]), nous obtenons :

1

dR _dR d6  do (3V); [1-cos(9)] * 1L9)
dt do dt dt \ =z 4 '
[2 ~3cos(8) +cos’ (6’)] 3
La solution de la forme suivante peut étre proposée a cette équation différentielle :
-a(@,-0, )t
0,0, exp( i . )t J (I11.10)
5T
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2

PDy
yri

avec T le temps de dissipation visqueuse égal a 7= et o un coefficient d’ajustement

linéaire avec I’angle Og (angle de contact de la goutte a 1’étalement maximum sous sa forme
de sphére tronquée, obtenue a partir du diametre maximum et de 1’équation 11.21).
Les résultats obtenus a partir de I’impact d’une goutte d’encre UV (c = 34mN/m, p = 1040

kg/m’, 0¢q = 10°) sont donnés dans le tableau IIIL.1 :

U (m/s) | ty mesuré (ms) | t calculé (ms)
0.626 12 11.8
0.88 20 14.2

Tableau III.1 : Comparaison entre durée calculée et mesurée pour le régime de transition.

Les résultats calculés sont cohérents avec les valeurs mesurées mais lorsque la vitesse
d’impact augmente, I’accord entre expérience et théorie diminue. De plus, la solution
proposée ne tient aucun compte de la tension de surface du liquide, ni de 1’angle d’équilibre.
Cette solution simple donne cependant rapidement un ordre de grandeur du régime de
transition et la résolution compléte de 1’équation différentielle permettrait sans doute de
mieux prédire la durée de ce régime en tenant compte de 1’ensemble des paramétres du

probléme.

Cas PBmax > d;

Dans ce cas, le diameétre de contact va se réduire (démouillage) et la hauteur augmenter,
immédiatement apres 1’étalement maximum. La vitesse a laquelle la goutte démouille (U) la
surface est fonction de la vitesse d’impact. Plus elle est importante, plus la goutte excedera le
diamétre d’équilibre et plus U,y sera grande (figure II1.20). Une estimation de Uy (par
régression linéaire sur I’évolution du diameétre en fonction du temps) donne une vitesse
« moyenne » de rétraction du rayon 4.8 fois supérieure pour une vitesse d’impact 3 fois plus
grande dans le cas de I'impact d’une goutte d’eau distillée sur une surface a 0z = 88°
(Uie=0.04m/s pour U = 0.35m/s et Uyt = 0.2m/s pour U = 1m/s). En considérant I’impact a
0.3m/s sur une surface a 108° d’angle de contact avec I’eau distillée, la vitesse de rétraction
est de 0.05m/s. Ces valeurs sont surprenantes en considérant les résultats de [Rioboo, 2003]

ou pour une vitesse d’impact 3 fois plus importante, la vitesse de rétraction est multipliée par
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2. 1l faut noter que dans les expériences de [Rioboo, 2003], I’angle de reculée est de 95°, la
surface est de la cire rugueuse et le diamétre de la goutte n’est pas conservé d’une expérience
a lautre (2.75mm et 3.17mm). En comparaison, nos essais consideérent des gouttes 20% plus
petites environ (par rapport a 2.75mm) et la surface utilisée est a la fois non rugueuse et a un
angle de contact de reculée de 75° avec I’eau distillée. Un angle de contact de reculée
supérieur devrait plutdt augmenter la vitesse de rétraction. Ces observations montrent
I’influence du diametre en vol de la goutte, de I’angle de reculée et de la rugosité de la surface

(possibilité d’accroche de la ligne triple sur les rugosités).
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Figure II1.20 : Rétraction du diamétre pour une goutte d'eau distillée impact sur un substrat de type 7,

0¢q-= 88°, p=1mPa.s, 6 = 73mN/m, r = 1000kg/m”.

Une approche différente, le modele de [Bartolo et al, 2005], détermine le taux de rétraction
maximum U;/Rpax €t permet de faire correspondre les différents résultats. En effet, les
auteurs précisent que la vitesse de rétraction n’est pas une constante du temps (variation non
linéaire du diametre), ce qui est en accord avec les cassures observables sur la figure I11.21.a.
La mesure d’une vitesse moyenne n’est pas nécessairement une bonne représentation du
mécanisme de démouillage.

En respectant les hypothéses de ce modele, la vitesse de rétraction maximale rapportée au
rayon maximum est indépendant de la vitesse d’impact : le cas U = 0.35m/s ne se superpose
pas avec les courbes a U = 0.5 et U = 1m/s mais ne respecte pas la condition minimale requise

définie par [Bartolo et al, 2005] pour le nombre de Weber. Dans le cas d’une goutte d’eau

- 129 -



Chapitre Il : Impact sur surfaces homogenes

distillée impactant a 0.5 et 1m/s sur une surface de type 7 (6, = 77°), le rapport entre la vitesse
de rétraction maximale et le rayon maximum montre une bonne adéquation entre résultats
expérimentaux et le modéle proposé par [Bartolo et al, 2005]. Nous obtenons respectivement,
d’un point de vue expérimental et théorique, Use/Rimax = 0.0925 et Ue/Riax =.0.1208 a U =
0.5m/s et Uye/Rmax = 0.0856 et U,e/Rmax = 0.1132 & U = Im/s. Pour chacun des cas, cela
correspond a une erreur de 24%. En modifiant le préfacteur de 0.6, donné par les auteurs, par
un coefficient égal a 0.46, nos valeurs expérimentales et les prévisions théoriques
correspondent. Pour un facteur 2 sur la vitesse d’impact, le taux d’étalement maximum
(Uret)/Rmax reste le méme, ce qui confirme le modele proposé et valide 1’hypothése selon
laquelle la vitesse d’impact n’a pas d’influence. En revanche, ce modele ne permet pas
d’obtenir une évolution dynamique de la vitesse ni la durée sur laquelle va intervenir la
rétraction. De plus, 1’écart d’environ 25% entre le coefficient d’ajustement, donné par
[Bartolo et al, 2005], et celui utilisé ici (respectivement 0.6 et 0.46), dans le cas d’une goutte
d’eau distillée, montre que la surface joue également un réle. Les auteurs utilisent une surface
de paraffine ou de polycarbonate alors que nous utilisons des substrats de silicium. Il faut
remarquer que sur le polycarbonate, I’angle de reculée est de 60° et le préfacteur est
également de 0.6. Cela semble indiquer que ce n’est pas la mouillabilité de la surface qui

modifie ce coefficient mais peut étre 1’état de surface ou I’interaction solide / liquide.

Remarque : L’écart obtenu sur le coefficient d’ajustement peut étre li¢ a la méthode de mesure
expérimentale de la vitesse de rétraction maximale. La détermination de cette vitesse pour nos
expériences s’effectue de la maniére suivante. Le diamétre conserve une valeur constante sur
un temps puis il a un changement brusque, ce qui induit beaucoup de variations dans les
valeurs de U, Ce comportement est li¢ au grand nombre d’images acquises avec une
fréquence importante. L’interface se déplace mais la vitesse de rétraction n’est pas suffisante,
compte tenu de la définition de la caméra et de la vitesse d’acquisition, pour observer ce
déplacement. Visuellement, I’interface ne se déplace pas sur I’image alors que physiquement
ce mouvement est bien présent. Nous effectuons alors une régression polynomiale d’ordre 3
sur 1’évolution global du diameétre pour tenir compte de ses diverses variations et 1’équation
obtenue est dérivée par rapport au temps pour avoir la vitesse. L’utilisation d’un polynome de
degré 2 ne convient pas et induit un comportement linéaire de la vitesse de rétraction. Elle
augmente (en valeur absolue) au cours du temps et atteint sa valeur maximale a I’instant ou le
diametre a fini sa rétraction. Ceci est antagoniste avec le fait que la goutte stoppe sa rétraction

a I’étalement maximum et montre que cette approche n’est pas correcte.
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Figure II1.21: Evolution au cours du temps de (a) la rétraction du diamétre de contact et (b) de la vitesse

de démouillage pour deux vitesses d’impact dans le cas d’une goutte d’eau distillée.

Des essais complémentaires sur des surfaces de mouillabilité différentes et avec des liquides
différents doivent étre effectués pour « cartographier » complétement, d’un point de vue
expérimental, I’influence des paramétres de vitesse d’impact, de mouillabilité et de rugosité

(taille, forme et espacement).

Oscillations de la hauteur

Dans le régime de transition, la goutte passe de la forme d’un cylindre a celle d’une sphere
tronquée. Son sommet augmente immédiatement aprés 1’étalement maximum et des
oscillations qui ne sont dues qu’aux forces physico-chimiques sont observables. L’amplitude
de ces oscillations et leur nombre est réduit par effet visqueux dans le liquide. La vitesse
d’impact n’a pas d’influence sur la fréquence des oscillations puisque la ligne triple ne se
déplace plus au moment de ces oscillations. De la méme manicre, [Michel et al, 2005]
précisent que la viscosité du liquide (et par suite le nombre de Reynolds) ne modifie pas la
valeur de cette fréquence, néanmoins 1’ensemble des expériences présentées ne concernent
que I’'impact sur des surfaces dont les angles d’équilibre sont supérieurs a 60°. La fréquence
est due a la tension de surface du liquide mais il faut remarquer que l’interaction avec le
support intervient fortement (figure I11.22). Il est possible de construire une fréquence a partir
des grandeurs physico-chimiques, ce qui correspond a la fréquence d’oscillation d’une goutte
dans I’air ([Clift et al, 1978]). L’inverse de cette fréquence correspond également au temps

caractéristique du probléme (équation II1.11).
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Figure I11.22 : Oscillations de la hauteur d'une goutte d'eau distillée sur une surface (e) de téflon et (m) de

verre.

Pour deux surfaces de mouillabilit¢ différentes, 15° et 80°, la fréquence d’oscillation
expérimentale est mesurée respectivement a 61Hz et 105Hz. Toutefois, pour les deux cas de
la figure II1.22, le liquide est de 1’eau distillée et la fréquence théorique calculée a partir de
I’équation III.11 est de 90Hz. Ces expériences montrent donc I’influence de la mouillabilité
de la surface sur la fréquence d’oscillation. Afin de tenir compte de cet aspect, un coefficient
variable dépendant de I’interaction solide / liquide est utilisé. La fréquence d’oscillation peut

donc s’écrire sous la forme suivante :

O

S =8(0,)- oD

(I11.12)

La figure I11.23.a regroupe les mesures expérimentales de la fréquence d’oscillation lors de
I’impact de gouttes d’eau distillée (pures ou avec 59% de glycérol) sur des substrats modéles
ainsi que des gouttes d’encres industrielles UV sur des supports industriels (tableaux II.1 et

I1.2). L’incertitude relative des mesures est calculée a 7% au maximum. Pour les
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mouillabilités inférieures a 60°, la fréquence augmente linéairement avec 0¢q, tout comme le
coefficient d’ajustement.

f=1.0875-0, +47.64

(IT1.13)
g(eéq) =0.014- eéq +0.4657
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Figure I11.23 : Evolution de (a) la fréquence d'oscillation et (b) du coefficient g(6s) en fonction de la
mouillabilité de la surface d’impact et pour différents fluides, (m) eau distillée, p = 1mPa.s, 6 = 73mN/m,
Dy = 2.2mm, (@) eau distillée + 59% de glycérol, p =9.6mPa.s, 6 = 68mN/m, Dy =2.06mm, (A) encre UV, p
=30mPa.s, 6 = 30mN/m, Dy = 1.47mm.

A partir de 60°, la fréquence d’oscillation devient constante a g(0¢q) = 4/r (figure 111.23.b), ce
qui correspond également au coefficient d’ajustement proposé par [Fukai et al, 1993] pour
estimer cette fréquence d’oscillation. Le coefficient g(0sq) est uniquement dépendant de la
mouillabilité de la surface et une loi empirique linéaire d’évolution est proposée avec un
coefficient directeur de 0.014 (équation II1.13).

Un décalage entre les fréquences maximales d’oscillations entre le cas de ’eau distillée et
celui de I’eau distillée + 59% de glycérol est noté sur les supports a fort angle de contact
(figure I11.23.a). Cet écart est cohérent avec le fait que la tension de surface dans le second cas
est plus basse, ce qui se traduit par une fréquence maximale inférieure.

A titre de vérification, nous avons appliqué cette méthode a un fluide parfaitement caractérisé
pour retrouver sa tension de surface. Pour cela, nous avons réalisé une mesure de fréquence
d’oscillation d’une goutte d’éthyléne glycol de diamétre initial 1.84 mm, de masse volumique

1078 kg/m’, sur une surface a 0¢q = 90°, et avec un coefficient d’ajustement g(0sq) = 4/m. La
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fréquence expérimentale est de 109.6Hz ce qui donne une tension de surface calculée de

0,.,=49.75+2.5 mN /m. La valeur tabulée est de 48 mN/m et une mesure de vérification de

la tension de surface du liquide par la méthode « Pression Maximum de Bulle » donne
48.9mN/m, soit un écart entre valeur calculée et valeur tabulée de 3.65%.

La mesure de la fréquence d’oscillation est une méthode simple pour obtenir la tension de
surface d’un fluide. L’ensemble de nos mesures se limite a des liquides avec des tensions de
surfaces statiques mais cette méthode est relativement prometteuse (en complément des
autres) pour la mesure de la tension de surface dynamique sur des temps courts. Les
oscillations de la goutte sont mesurables au bout de quelques millisecondes dans le cas des
macrogouttes et la seule inconnue est le coefficient d’ajustement. Il suffit de considérer une
surface trés hydrophobe pour s’assurer que la valeur de g(0s,) est proche de 4/m et suivre la

variation de la fréquence (donc de ) au cours du temps.

Remarque : L’hystérésis de 1’angle de contact intervient probablement sur la fréquence
d’oscillation du fait des forces qui s’appliquent au niveau de la ligne de contact. L’ensemble
des points reportés sur les différentes courbes correspond aux angles d’équilibre mesurés et
non aux angles a 1’équilibre d’un point de vue thermodynamique. Pour améliorer les mesures,
il suffit de s’assurer que cet angle se trouve a I’équilibre en utilisant un systeme d’excitation

extérieure, comme un dispositif de haut parleur par exemple ([Vadillo et al, 2006]).

Régime capillaire et régime de relaxation

Le régime dit capillaire correspond a la derni¢re phase de 1’étalement de la goutte qui se
trouve dés lors sous la forme d’une sphére tronquée. Ce régime commence a la fin de la phase
de transition et dure jusqu’a ce que la goutte atteigne son diametre final. Dans le cas d’un
substrat partiellement mouillant, ce diametre est défini par 1’équation I1.21 avec 0 = O¢q. Pour
un support complétement mouillant, 1’étalement prendra fin lorsque le liquide formera une
couche mono moléculaire & sa surface (pourvu que la taille de la surface soit suffisamment
importante devant le volume de fluide). C’est uniquement l’interaction liquide / solide qui
contrdle cette derniére phase (pas d’effet des phases initiales) par le biais de la tension de
surface, qui force 1’étalement de la goutte, et la viscosité, qui s’y oppose.

Comme nous 1’avons largement montré dans ce chapitre, la présence d’une vitesse initiale lors

de I’étalement d’une goutte de liquide sur une surface a une influence forte sur le I’évolution
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du diameétre de contact au cours du temps, d’ou notre allusion dans le début de ce chapitre a
une « mémoire » de la goutte. Toutefois, lorsque cette vitesse initiale n’est pas suffisante pour
atteindre le diametre final immédiatement aprés la phase d’étalement, la goutte poursuit son
étalement sous ’effet des forces capillaires. Le déplacement de la ligne de contact est stoppé a
la fin du régime d’étalement, aussi la vitesse d’impact n’influence plus, a priori, I’évolution
du diamétre de contact au cours du temps dans ce régime ; les lois utilisées dans le cas du
dépdt sont alors supposées valables dans cas de I’'impact. La figure 111.24 ci-dessous présente
le cas de I’'impact a U = 0.3m/s d’une goutte d’eau distillée de 2.28mm sur une surface de
silicium de type 1 (0¢q = 5°). L’évolution de type puissance 1/10 ([De Gennes, 1985]) reste
valable, ainsi que la valeur du coefficient d’ajustement. Dans ce cas également, la valeur de o
reste proche de celle obtenue dans le cas du dépot. Précisons que cela reste également vrai
pour le cas de I’impact sur les autres surfaces mouillantes que nous avons utilisées (verre et

I’aluminium couché notamment).
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Figure I11.24 : Etalement capillaire d'une goutte d'eau distillée sur une surface de type 1, 6 = 73mN/m, p =

1mPa.s, p = 1000kg/m3, We = 2.8, Re = 684.

Remarque : A la fin de I’étalement, lorsque la goutte a quasiment atteint son état final, les
mesures expérimentales s’¢loignent de la courbe théorique. Précisons que cet effet apparait
dés lors que la différence 0sq — 04 = 5°. De la méme fagon, et contrairement a ce qui a été
défini pour le régime de transition, le diametre de contact évolue légérement avant de suivre

la variation temporelle en puissance 1/10 et donc d’étre réellement dans le régime capillaire.
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Les mesures de la durée du régime de transition peuvent &tre réajustées ou il convient de
considérer un régime intermédiaire entre la phase de transition et la partie capillaire.

Toutefois, cela n’a pas d’effet important sur le comportement global de 1’étalement.

Mouillabilité forte

Effet de la vitesse et de la viscosité
Sachant que 1’ensemble des configurations présentées ici ne considérent que le cas de surfaces

partiellement mouillantes, 1’argumentation selon laquelle la vitesse d’impact ne modifie pas
I’évolution du diametre de contact durant la phase capillaire est restreinte au cas ou
I’étalement maximum est suffisamment éloigné du diamétre final. Dans ces conditions, et en
considérant un systeme fortement mouillant (0¢q, = 10° environ), la vitesse d’impact
n’intervient pas. La figure II1.25 ci-dessous permet d’illustrer cette affirmation sur le cas de
I’impact d’une goutte d’encre sur une surface fortement mouillante et pour 3 vitesses
d’impacts différentes (respectivement 0.45, 0.63 et 1m/s). Par ailleurs, plus Bmax est petit et
plus la durée du régime capillaire est élevée (et inversement pour le régime de transition) mais

sans pour autant que cela ne modifie la valeur du coefficient d’ajustement o ou la valeur de n.
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Figure I11.25 : Etalement capillaire pour une goutte d'encre UV industrielle sur du verre pour 3 vitesses

différentes, Dy = 1.49mm, p = 30mPa.s, c = 34mN/m.
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Pour un méme fluide, sur une méme surface mais a des vitesses différentes, les courbes se
rejoignent durant le régime d’étalement capillaire (en représentation dimensionnelle pour le
temps ou en représentation sans dimension mais avec 1’échelle de temps physico-chimique).
Nous montrons sur la figure III.25 que le diamétre atteint en temps final est le méme
quelqu’en ait été le chemin initial.

La viscosité du liquide ralentie I’extension du diametre mais ne modifie en rien le type
d’étalement. Pour le cas d’un fluide a p = 30mPa.s en comparaison avec de 1’eau distillée (soit

un facteur 30 avec sur la valeur de p), a est environ divisé par 2 (3.4 a 1.8).

Effet du diametre initial

Sur la figure I11.26 est représenté 1’étalement dans la phase capillaire de microgouttes et de
macrogouttes. Les expériences correspondent a I’impact de microgouttes d’une encre
industrielle sur différentes surfaces (Dyp = 36um, p = 10mPa.s et c = 30mN/m) et du n-
Tetradecane sur du silicium a trois vitesses différentes (0.89, 1.67 et 2.38m/s) pour les

macrogouttes ([Park et al, 2002] ; Dy = 2mm, p = 2mPa.s et ¢ = 26mN/m).
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454 : Microgoutte
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eo 3,0_- g
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Figure II1.26 : Régime capillaire pour des microgouttes (0, m, m, m, =) et des macrogouttes (e,0,0) et loi

d'évolution associée.
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L’angle que forme chacun de ces fluides avec la surface sur laquelle il s’étale est faible

(<10°). Remarquons que les deux mode¢les (puissance 1/7 ou 1/10) conviennent.

Les microgouttes s’étalent avec une puissance en 1/10 et les macrogouttes avec une puissance
n = 1/7 oun = 1/10. Cela s’explique par le fait que I’étalement sur les macrogouttes n’est pas
suffisamment avancé pour pouvoir distinguer 1’un des comportements plutdt que 1’autre. Cet
écart de puissance s’explique simplement par le fait que les macrogouttes ne font que
commencer leur étalement alors que les microgouttes le terminent. En réfléchissant en ordre
de grandeur, les microgouttes s’étalent sur 1 seconde, soit 6 ordres de grandeurs en temps (a
supposer que le plus petit temps soit la microseconde), alors que les macrogouttes de n-
Tetradecane s’étalent seulement sur 3 ordres de grandeurs. Ce comportement global est en
adéquation avec [De Ruijter et al, 2000] ou les auteurs précisent que les deux tendances
d’étalement se succedent. L’étalement, dans la phase capillaire et pour des angles d’équilibre
inférieurs a 10°, est donc identique a celui du dépot. Enfin, en reprenant le modele donné dans
[Middleman, 1995], I’évolution du diameétre de contact peut étre décrit, dans le cas mouillant,

par:
OD9 1/10

D(z)=2c(%] {10 (IL.15)
i

avec C = 0.94. Cependant, a chaque expérience correspond un coefficient différent. Pour I’eau
distillée, C = 1.35 alors que pour I’encre industrielle, de viscosité supérieure, C = 1.08. En

1/10 . .
reste valable, un travail sur la valeur de « C » en fonction

conséquence, si la forme D = at
des caractéristiques du liquide et de son interaction avec le support doit étre effectué pour

fournir des résultats tabulés pour une application industrielle.

Mouillabilité partielle

Dans la majorité des cas que nous abordons ici, les substrats sont partiellement mouillables
(B¢q >10°). Le substrat a une influence qui se traduit par la réduction de la valeur de la
puissance n. Comme on pouvait s’y attendre aux vues des résultats dans le cas du dépdt,
I’effet de la mouillabilité de la surface est également observable dans le cas de I’impact de
goutte. Une fois encore, la variation du diamétre de contact comme une fonction puissance du
temps reste vraie mais avec une puissance variable entre 0 et 1/10 en fonction de 1’angle

d’équilibre.
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Dans le cas de I’impact sur un substrat avec un angle de contact final de 28°, o =2.11 et n =
0.0575 (figure II1.27). Nous obtenons une puissance proche de celle mesurée dans le cas du
dépot sur une surface de mouillabilité similaire. La mouillabilité de la surface a donc un effet

important sur, a la fois, le coefficient d’ajustement et la puissance de cette loi.
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Figure II1.27 : Etalement capillaire d'une goutte d'encre UV industrielle sur deux surfaces d’aluminium

de couchage différents, Dy = 1.49mm, p = 30mPa.s, c = 34mN/m.

Conclusion : Pour 1’ensemble des mouillabilités présentées ici, une corrélation importante
pour I’évolution du diamétre de contact est obtenue entre le cas du dépot et I’évolution dans la
phase capillaire dans le cas de I’impact. Les hypothéeses initiales sont vérifiées néanmoins il
reste a étudier I’évolution de la valeur de la puissance « n» en fonction de O¢y. Pour se faire,

le cas du dépdt est suffisant.

Régime de relaxation

Le régime capillaire est toujours suivi d’une phase de relaxation lorsque la surface présente
une mouillabilité partielle ([De Ruijter et al, 1999]), méme forte (figure I11.27). On observe
¢galement ce régime lorsque la vitesse d’impact est suffisante pour que Bmax soit trés proche
du diametre d’équilibre final dr. La figure I11.28 ci-dessous présente le régime de relaxation
dans le cas de I’impact d’une goutte d’eau distillée sur une surface de type 1 (B¢q = 5°) et celui

d’une goutte d’encre industrielle UV sur une surface d’aluminium couchée (0¢q = 30°). Sur
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cette figure, on observe clairement la présence d’une phase trés différente du régime capillaire
et qui permet d’atteindre 1’état d’équilibre final. [De Ruijter et al, 1999] proposent un
comportement de type exponentielle pour le diamétre dans ce régime (équation II1.16). Dans

ce modele, le rayon de contact s’exprime comme suit :

R(t)=R,, —OR(t) (II1.16)
8In 337[/
t luRe a eéq .
avec OR(t)=exp|—— | et T= 1o+ et ou a et O sont des coefficients
T 304, 30,

d’ajustements variables en fonction de I’approche (hydrodynamique ou moléculaire).

Sur les deux exemples présentés ici, nous obtenons, en considérant T comme un parametre
d’ajustement, T = 420 (figure 111.28). Notons que les courbes se superposent pour ces deux
cas précis malgré des conditions de mouillage (0¢q = 5° et 30° respectivement) et propriétés
physico-chimiques pour les deux liquides différentes (¢ = 73mN/m et p = ImPa.s pour le cas
de I’eau distillée et o = 30mN/m et u = 30mPa.s pour I’encre industrielle). Cela indique que le

régime de relaxation est indépendant de ces parametres.

0,20

= Eau distillée, eéq=5°
e Encre UV, eéq=30°
Modeéle [Ruiter et al, 1999], T = 420

0,15

0,10 |

SRR,

0,05

0,00 . e :
100 1000 10000

t (ms)

Figure I11.28 : Phase de relaxation lors de I’étalement d’une goutte d’encre UV sur un substrat industriel
partiellement mouillant 8,, = 30° (bleu) et d’une goutte d’eau distillée sur un substrat trés mouillant 6, =

5° (rouge).
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Ces résultats confirment le modele de [Ruijter et al, 1999] mais pour des angles d’équilibre

largement supérieurs a la valeur de 0.1° proposée dans leur travaux.

Remarque : Le cas des microgouttes n’est pas abordé ici. Le comportement est identique a
celui des macrogouttes pour des conditions de mouillabilité identiques et des résultats

similaires sont obtenus.

Angle de contact dynamique

Le caracteére transitoire rapide et les fortes déformations de I’interface au niveau de la ligne
triple rendent difficiles les observations et les mesures de I’angle de contact dynamique 6.
Toutefois, les caméras disponibles a I’heure actuelle sont de plus en plus performantes et
permettent 1’enregistrement d’un grand nombre d’images, a la fois avec une fréquence
importante et un temps d’acquisition toujours plus court. L’angle dynamique devient
mesurable a une échelle macrométrique, mais avec de fortes incertitudes. Par conséquent,
nous n’argumenterons pas sur les lois a 1I’échelle micrométrique, puisque aucune mesure n’est
possible, et nos investigations resteront focalisées sur les mesures expérimentales de I’angle

macroscopique.

Comportement global

I1 est important de faire remarquer ici que I’angle de contact dynamique ne suit pas une loi
simple et que I’ensemble des parametres régissant le phénomene d’impact entrent en jeu. Si
nous suivons 1’évolution de cet angle au cours du temps (figure 1I1.29), une décroissance
rapide est observée dans les premiers instants (t < 1ms) et est immédiatement suivie d’une
phase ou I’angle évolue peu ou pas du tout (t < 4ms). A la suite de ce « plateau », des phases
de décroissances successives apparaissent jusqu’a atteindre un angle minimum. Ces
décroissances correspondent a la phase de transition du diamétre de contact. La ligne de
contact ne se déplace plus mais la goutte se réorganise sous 1’effet de la tension de surface
pour prendre la forme d’une sphére tronquée avec des variations d’angle de contact

supérieures a 50° ([Bayer & Megaridis, 2006]).
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180

64 (°)

Figure I11.29 : (a) Evolution de I’angle de contact dynamique d’une goutte d’eau distillée sur 20ms sur (0)
une surface de type 0,; = 5° et (m) une surface de type 7 0, = 70°, U = 0.35m/s, D, = 2.28m/s, p =
1000kg/m’, 6 = 73mN/m, p = ImPa.s. La figure (b) correspond a un grossissement de I’évolution de I’angle

de contact sur les 5 premiéres millisecondes de I’impact.

La premicre décroissance apparait dés 1’instant ou le diamétre maximum est atteint et ou la
hauteur de la goutte est minimum. Les variations de 1’angle sont observables dés lors que la
hauteur oscille et chaque minimum de I’angle correspond a un maximum de la hauteur.

Sur la figure I11.29, entre t = 4ms et t = 13ms, deux décroissances successives sont visibles.
La valeur des minima est en relation avec la mouillabilité de la surface et I’angle mesuré est
d’autant plus faible que I’angle de reculée sur la dite surface I’est. De la méme maniére, plus
I’angle d’équilibre est important et plus ces minima sont observés tot et ont une valeur plus
importante (respectivement dans les deux cas a 10ms et 13ms avec un angle de 20° et 9°).
Suite a cette phase de relaxation / transition, et lorsque la mouillabilité de la surface et les
conditions expérimentales le permettent, la goutte entre dans la phase d’étalement capillaire.
De¢s lors, I’angle décroit de nouveau et présente quelques légeres variations dans le cas ou les

oscillations ne sont pas complétement terminées.
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Les différentes phases

Nous avons précédemment découpé le probléme en 4 phases et nous allons conserver cette
classification pour étudier I’influence de chacun de ces paramétres. Le probléme de 1’angle de
contact dynamique 64 est central dans notre sujet d’étude et il n’est pas réglé a 1’heure
actuelle. [Sikalo et al, 2005] ont mis en évidence la forte influence de la viscosité du liquide
sans pour autant parvenir a déterminer une loi de comportement. Nous montrerons que les lois
« classiques », telles que [Hoffman, 1975] ou [Tanner, 1979], ne semblent pas applicables
dans les phases cinématique, d’étalement et de transition. Les modeles existants restent
valables pour des nombres capillaires tres inférieurs a 0.1 (état quasi statique de compensation
des forces de tension de surface et de viscosité, correspondant a la phase capillaire) alors que
les mesures de la vitesse de la ligne triple conduisent a des valeurs de Ca dynamique (calcul
du nombre capillaire a partir de la vitesse de la ligne de contact au cours du temps) comprises

entre 1 et 10 dans les premiers instants de I’impact, avec :

catlYir (I1L.17)
o

ou Urr la vitesse de la ligne de contact mesurée expérimentalement en m/s.

[Michel et al, 2005] montrent expérimentalement que, pour un nombre capillaire donné,
plusieurs angles de contacts trés différents sont mesurables, notamment aux vitesses de
déplacements faibles de la ligne triple. Il est donc impossible, a priori, de relier ’angle de

contact uniquement au nombre capillaire.

Phase cinématique

Dans la phase cinématique, les déformations de la goutte sont faibles et I’approximation que
cette dernic¢re conserve la forme d’une sphére tronquée formant un angle 64 avec la surface
(180° a I’instant de I’impact) est valable.

L’¢équation de 04 s’écrit ([Sikalo et al, 2005]) :

0, (t)=@%+acos(D ?)
T

) (II1.18)

0
En injectant 1’équation II1.2 avec a=+2 (valeur de la littérature : 1.4), nous obtenons une

description de temporelle 04 qui est en bon accord avec les mesures expérimentales (figure

IL31).
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D(t)

Figure II1.30 : Angle de contact entre une sphére tronquée et une surface.

Dans ce cas, cet angle dépend de 1’évolution dynamique du diametre de contact et par suite de
tous les paramétres qui influencent ce dernier (vitesse, viscosité, tension de surface,

mouillabilité etc....).

180 T T T

160—- oSO SO .................... .
140_- . - R e TS —
120—-

100

0,(°)

o 804

= 9 =180°
eq
60 © @,=90° .
0 =60°
40 - o4 -
0 =50°
eq

20 @ eeq= 35° . .
{—— Modéle, [Sikalo et al, 2005]

1E-3 0,01 0,1 1 10

tui,

Figure II1.31 : Evolution de 1'angle de contact dynamique lors de I'impact d'une goutte d'eau de 2.28mm

de diamétre sur différentes surfaces.

Effet de la mouillabilité

Dans ce régime, limité a t*<0.1, I’angle diminue de 180° a une valeur dépendante du couple
mouillabilité — viscosité, mais également de la vitesse d’impact. Plus la surface est mouillante
et plus 0y diminue a la fois rapidement et vers une valeur plus basse. Dans les deux cas

extrémes de la figure I11.31 (35° et 180°), la valeur a t* = 0.1 est de 140° pour la surface non

_ 144 -



Chapitre Il : Impact sur surfaces homogenes

mouillante et de 80° pour la surface a 0¢q = 35°. L observation des profils expérimentaux, au
moment de I’expulsion de la lamelle, montrent bien le changement rapide de 1’angle dans les
premiers instants, ainsi que les écarts liés a la mouillabilité (figure I11.14). Pour une surface
partiellement mouillante, la force non compensée de Young qui s’oppose a la propagation de
la lamelle ne dépend que de la mouillabilité et s’exprime comme suit :

F=04 —(ocos@, +0) (II1.19)
A partir de I’équation III.19, nous observons que la force non compensée de Young est

d’autant plus importante que la mouillabilité est faible. Un schéma de description de la

surface libre est donné sur la figure I11.32.

Figure I11.32 : Schéma de comportement de 1'angle de contact en fonction de la mouillabilité de la surface
(fléches en pointillées: champ de vitesse, fléche en trait plein: force de résistance due a la mouillabilité de

la surface).

Remarque : Dans le cas de 1’évolution du diameétre de contact, la mouillabilité n’avait que peu
d’effet, contrairement a ce qui est constaté pour 1’angle de contact. La forte déformabilité de
la surface, particulicrement pour les fluides faiblement visqueux, peut expliquer cette

observation.

Effet de la viscosité et de la vitesse

La viscosité n’intervient que sur la valeur de I’angle en fin de régime cinématique. Quelle que
soit la mouillabilité de la surface, pour p = 96mPa.s, I’angle mesuré est compris entre 125° et
140°. Dans ce cas, ’augmentation de la vitesse d’un facteur 3 diminue 1’angle de fin de
régime cinématique de moins de 10%.

La vitesse n’intervient également que sur la valeur a la fin de ce régime. Plus U est importante

et plus I’angle sera bas. La vitesse globale de la lamelle est d’autant plus importante que la
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vitesse d’impact I’est. La force qui s’oppose au déplacement a une influence moindre et la

ligne de contact avance plus rapidement pour former un angle légérement inférieur.

Phase d’étalement

Effet de la viscosité et de la mouillabilite

A partir de t* = 0.1, la goutte entre dans la phase d’étalement et dés lors seules la tension de
surface et la viscosité vont intervenir. Plus la viscosité est importante et moins la mouillabilité
de la surface influence 1’angle de contact dynamique. Les expériences avec des gouttes d’eau
distillées permettent de bien observer 1’effet de la surface (Re = 2400 pour U = 1m/s). L’angle

obtenu a la fin du régime cinématique se conserve tout au long de la phase d’étalement (effet

de plateau).
s B¢q Oav Odyn
(mPa.s) (mesure moyenne)
1 90 107 115
1 60 72 99
1 50 60 87
1 5 15 58
10 45 55 120
10 70 80 125
96 5 12 146
96 50 60 149
96 87 92 147

Tableau II1.2 : Comparaison de I’angle d’avancée (0,,) et angle d’avancée dynamique (04y,).

De plus, ’augmentation de la mouillabilit¢ de la surface diminue la valeur de I’angle
d’avancée dynamique de la lamelle sur la surface (figure I11.33.a et II1.33.b). Pour le cas
d’une goutte d’eau distillée impactant a une vitesse de U = 0.35m/s sur deux surfaces de
mouillabilité 50° et 90°, 1'angle dynamique mesuré est respectivement de 87° et 115°. Il est
important de préciser ici que cet angle « d’avancée dynamique », que nous noterons 04y, dans

la suite, est largement supérieur a la valeur « classique » de I’angle d’avancée 0,, d’un liquide
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sur une surface. Par ailleurs cet angle dépend significativement de la mouillabilit¢ de la

surface et de la viscosité du liquide (tableau II1.2).

180
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L ]
160 - 160 | - b
146 - - 146 4 .
120 120 [T g
100 L L A 100 2
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Figure II1.33 : Evolution de l'angle de contact dynamique pour 3 vitesses différentes d’une goutte (a)

d’eau distillée impactant sur un surface a 04 = 30°, (b) d’eau distillée impactant sur un surface a 0,,=88°,

(c) d’eau distillée + 85% de glycérol (u = 96 mPa.s) impactant sur un surface a 0,=30°, (d) d’eau distillée

+ 85% de glycérol (n = 96 mPa.s) impactant sur un surface a 0,,=80°.

A viscosité plus importante, I’angle de contact augmente durant la phase d’étalement jusqu’a

atteindre une valeur proche de 150° (ce plateau correspond a 64yn) indépendamment de la

mouillabilité et de la vitesse d’impact (figure I111.33.c et I11.33.d).
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La durée sur laquelle 04 = O4yn est plus importante pour les fluides moins visqueux (0.9t* pour
p = ImPa.s contre 0.1t* pour p = 96mPa.s). Dans ce cas, c’est la viscosité qui domine
I’étalement et qui contribue majoritairement, au niveau de la ligne de contact, a la dissipation

des forces cinétiques.

Remarque : Cet angle de contact dynamique traduit la dissipation des forces de tension de
surface non compensée de Young et de viscosité au niveau de la ligne de contact. Aussi, afin
de traduire au mieux cette dissipation et les variations étant faibles, nous considérons dans la
suite ’angle dynamique de contact 04y, comme la moyenne des angles mesurés durant la

phase d’étalement.

Effet de la vitesse d’impact

Le comportement de 64 n’est que trés peu influencé par la vitesse d’impact. Ce parameétre
modifie la durée du plateau mais de fagon moins conséquente que la viscosité. Dans le cas
d’un fluide visqueux (p = 96mPa.s), pour une vitesse 3 fois supérieure, la durée du plateau
diminue également d’un facteur 3 (respectivement 2.5ms a 0.35m/s et 0.8ms a 1m/s) ce qui
correspond a une durée constante équivalente comprise entre 0.375 et 0.4t* (figure 111.33.d).
L’instant ou la goutte atteint Bn.x est modifié par la vitesse d’impact. Cependant, les valeurs

de Ogyn restent proches (écart inférieur a 5°).

Phase de transition
Dans la phase intermédiaire, 1I’hystérésis de 1’angle de contact est trés importante, la goutte

passe de la forme d’un cylindre (ou d’un trapéze) a celle d’une sphére tronquée sans aucun

déplacement de la ligne de contact (figure I11.34).

Figure II1.34 : Hystérésis de I’angle de contact pour une vitesse nulle de la ligne triple (cas d’une goutte

d’eau distillée sur une surface a 6, = 35°, U = 0.35m/s).
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Remarquons d’ores et déja que dans ce régime, une vitesse de déplacement nulle de la ligne
triple rend impossible de relier 6y au nombre capillaire, excluant d’office 1I’ensemble des lois
« classiques » de la littérature ([Hoffman, 1975 ; Tanner, 1979]). Dans tous les cas, le
diametre de contact ne change pas pendant cette phase et 1’angle de contact 64 diminue. Cette
diminution est largement dépendante des conditions expérimentales et notamment de
I’amplitude de la premiére oscillation. L’angle dynamique peut atteindre 1’angle de reculée, ce
qui se traduit par un démouillage de la surface. Dans les cas mouillants, les démouillages sont
faibles et le diamétre augmente de nouveau des que le sommet de la goutte commence sa
descente. Pour les cas non mouillants, le démouillage de la surface est plus important et est di

a ’angle de reculée du liquide sur la surface.

120 1,25
6, =35° U= 0.5mls . 1 : 1
eq B
i = g_=50°U=0.5mis ] : ;
ed N : : :
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. : > : :
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Figure IIL.35 : Décroissance de 1'angle de contact en fonction de la vitesse d'impact et de 1a mouillabilité

(liquide : eau distillée), (a) en échelles dimensionnelles et (b) en échelles adimensionnées.

Lorsque la goutte présente des oscillations a son sommet, ces oscillations sont également
observables sur 1’angle de contact dynamique. Un effort d’adimensionnalisation a été effectué
pour trouver une base commune aux différentes courbes (plusieurs mouillabilités et vitesses
d’impact différentes dans les expériences). L’objectif est de faire ressortir une courbe
maitresse en fonction des parameétres importants. Les figures II1.35.a et II1.35.b permettent
clairement de voir I’effet de I’adimensionnalisation.

Deux vitesses d’impact et quatre mouillabilités étant utilisées pour ces expériences, nous
avons cherché a déterminer un point commun entre elles. Les parametres de vitesse et de
mouillabilité de la surface ont une influence sur I’instant auquel le diamétre maximum est

atteint ; et donc sur D’instant tqer.auquel 1’angle débute sa décroissance. Le temps est alors
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rapporté a cet instant. De la méme maniére, la mouillabilité modifie la valeur de 1’angle avec
lequel la lamelle se propage, aussi I’angle dynamique est rapporté a la valeur de Ogyn. Une
décroissance linéaire de 04 est observable dans le cas de 1’eau distillée indépendamment de la
mouillabilité de la surface (dans la gamme considérée ici, a savoir entre 35° et 90°). En
opposition, pour une vitesse d’impact moins importante, le film est moins tendu et 1’effet de
« ressort » de I’interface est plus faible (la division par 2 de la vitesse d’impact entraine une

décroissance plus lente de I’ordre de 39%).

Phase capillaire

De¢s lors que la goutte entre dans la phase capillaire (quand elle existe), seules les forces de
viscosité et de tension de surface interviennent et, tout comme pour le diaméetre, les lois
classiques s’appliquent. Plusieurs formulations sont alors possibles telles que les lois de
[Tanner, 1979], [Hoffman, 1975], ou plus récemment [Sciffer, 2000].

Dans le premier cas, I’évolution de I’angle de contact est reliée a la vitesse de la ligne triple

par la relation donnée dans [Middleman, 1995] (équation I11.20).

1

6,=C(Ca)? (I11.20)
ou Ca est le nombre capillaire défini a I’aide de la vitesse de la ligne triple (équation II1.17) et
C une constante égale a 3.4 ([Middleman, 1995]). Cependant, cette formule nécessite la
connaissance de la vitesse de la ligne triple. Une autre approche consiste a utiliser des
considérations géométriques. La goutte a la forme d’une sphére tronquée et une conservation
de volume en utilisant 1’équation 11.21 permet d’obtenir une évolution de 64 a partir de la
variation temporelle du diametre de contact.

3y sin; ,) )g (IL21)
m(1-cos(8,))" (2+cos(b,))

D(t) =2(

Dans le cas de mouillage complet, il suffit de résoudre I’équation suivante pour obtenir 64 en
fonction du temps :

=2 ( 3V sin’(6,)
7(1-cos(8,))’ (2 +cos(8,))

(111.22)

Avec o le coefficient d’ajustement dépendant des propriétés physico-chimiques du liquide
([De Ruijter et al, 2000]).
Une solution approchée est également donnée par [De Ruijter et al, 1999] sous la forme

suivante :
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0, z2(2—Vj10 _ o (I11.23)
T (3Vj
ln Y
ma

ou « a » est un coefficient d’ajustement de I’ordre du pum ou moins ([De Ruijter et al, 1999]).

Relation entre 0, et Ca, comparaison aux lois classiques

De nombreuses lois disponibles dans la littérature relient I’évolution de 1’angle de contact
dynamique a la vitesse de la ligne de contact ([Hoffman, 1975 ; Tanner, 1979 ; Shikhmurzaev,
1997 ; Sciffer, 2000]).

Le mode¢le de [Hoffman, 1975] considére le cas d’un écoulement a faible vitesse dans un
capillaire. Il précise que dans un tel cas, en particulier lorsque I’interaction entre solide/liquide
ne change pas, les forces interfaciales et les forces visqueuses s’opposent a I’écoulement et
que se sont les seuls facteurs contrdlant la forme de I’interface (elles tendent a ramener
I’interface vers sa position, et donc son angle, d’équilibre). En conséquence, il établit une
relation reliant 1’angle de contact, le nombre capillaire et 1’angle de contact d’équilibre
(équation 1.15).

[Tanner, 1979] considere quant a lui le cas de I’étalement continue et complet (8= 0°) sous
I’action de la tension de surface d’une goutte se trouvant sous la forme d’une calotte
sphérique. Il relie la vitesse de la ligne de contact a 1’angle de contact apparent macroscopique
mesuré¢ au point d’inflexion de D’interface (jonction entre la couche de lubrification et
I’interface de la goutte, [Tanner, 1979]).

Dans ces travaux, [Shikhmurzaev, 1997] compare son mod¢le aux théories existantes. Dans sa

liste, nous trouvons notamment la forme de 1’équation suivante :
Ca=k(0,-6,)" (111.24)

Ce que nous faisons ici, c’est reprendre 1’hypothése d’un comportement asymptotique de
I’angle dynamique ([Tanner, 1979]) en prenant m = 3 et avec k un coefficient empirique.
Notons a ce sujet que les valeurs que nous obtenons pour cette constante sont du méme ordre
de grandeur que 1’épaisseur de la couche de lubrification nécessaire pour obtenir une solution
dans les simulations de [Tanner, 1979].

Une approche plus récente ([Sciffer, 2000]), reprend les hypothéses de [Shikmurzaev, 1993]
selon lesquelles la tension de surface a I’interface varie avec la densité interfaciale. Par suite,

I’écoulement dans le volume provoque des contraintes de cisaillement interfaciales ([Blake,
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1988]) et ce sont les transferts de masse du volume vers I’interface qui rétablissent 1’équilibre
de la densité interfaciale loin de la ligne de contact. [Sciffer, 2000] propose une relation
linéaire entre la contrainte de cisaillement et la tension interfaciale pour traduire ces

contraintes de cisaillement (voir chapitre I).

180 : : .
- Shikhmursaev, 1997 ; >
160 + k=8e" R
: 1 1 Sciffer, 2000 [/ -
1404 B/r =150 : 3
120 - Tanner, 1979 :
T 9 =533.6Ca"
100 d
> |
— 80
60 -]
40 -
20 i PP
0 A T T T R A
10° 10™ 10° 107 10"
Ca

Figure I11.36 : Angle de contact dynamique en fonction du nombre capillaire lors du dépot d’une goutte
d’encre UV sur une surface d’aluminium couché Dy = 1.45mm, 0;, = 10°, p = 30mPA.s, 6 = 34mN/m, p =

1040kg/m’.

Dans le cas du dépdt d’une goutte de liquide sur une surface (totalement ou partiellement
mouillante), ces lois conduisent a des résultats plus ou moins en bon accord (figure I11.36).
Les écarts avec les mesures expérimentales sont essentiellement dus, pour [Hoffman, 1975], a
I’écart dans le procédé expérimental (mesures effectuées sur un liquide qui se déplace dans un
capillaire en verre). La loi de [Tanner, 1979] ne considére que des systémes totalement
mouillants et excede 180° pour les nombres capillaires importants. Cependant, le coefficient
d’ajustement o obtenu dans le cas de figure I11.36 est de 533, ce qui est cohérent avec la
valeur de 612 obtenue par [Chen & Wada, 1992] dans le cas du dépot d’une huile silicone de
196mPa.s et 972mPa.s (c = 21mN/m, 0¢q = 0°). Le modele cité dans [Shikhmursaev, 1997]

(équation 1.52) tient compte de 1’angle d’équilibre mais excéde également la limite de 180°.
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La loi de [Sciffer, 2000] respecte les différentes limites imposées par le systeme liquide /

solide d’une goutte sur une surface et constitue le modele le plus adapté au cas du dépot.

Toutes les lois disponibles dans la littérature relient 1’angle de contact dynamique au nombre
capillaire et dans le cas de I’impact sur une surface trés mouillante, la majeure partie de
I’étalement s’effectue dans la phase capillaire ou la validit¢ de ces lois est avérée. Elles

semblent donc suffisantes.
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Figure I11.37 : Nombre capillaire (m) et angle dynamique (®) en fonction du temps, cas d’une goutte d’eau
distillée impactant a 0.35m/s sur surface de type 0,y = 5°, Dy = 2.28mm, p = 1000kg/m’, ¢ = 73mN/m, p =

1mPa.s.

La figure I11.37 présente I’évolution de 1’angle de contact et du nombre capillaire au cours du
temps dans le cas d’une goutte d’eau distillée impactant a U = 0.35m/s sur une surface a 054 =
5°. Le nombre capillaire décroit de maniere monotone au cours du temps et son évolution ne
suit pas celle de I’angle de contact, notamment durant le plateau et au cours de la
décroissance. Pendant le plateau, I’angle de contact ne varie pas alors que la vitesse de la
ligne triple diminue jusqu’a s’annuler. Pour les phases de décroissance, les déplacements de la
ligne de contact sont suffisamment faibles pour que les mesures conduisent a une vitesse
constante sur plusieurs instants. Par suite, pour une méme valeur du nombre capillaire Ca,
plusieurs angles différents (écart jusqu’a plusieurs dizaines de degré) sont mesurés (figure

I11.38). Toutefois, il n’y a aucune raison d’observer de telles variations pour un méme nombre
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capillaire et les écarts mesurés sont certainement dus aux incertitudes de mesures. Nous avons
donc effectué¢ la moyenne des angles de contact pour une méme vitesse de la ligne de contact

(et donc un méme nombre capillaire ; figure I11.39).
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Figure I11.38 : Evolution de I’angle de contact dynamique en fonction du nombre capillaire dans le cas
d’une goutte d’eau distillée impactant a 0.35m/s sur surface de type 1, Dy = 2.28mm, 0, = 5°, p =

1000kg/m’, 6 = 73mN/m, p = 1mPa.s.

Mouillabilité importante

Bien que la représentation 04 = f(Ca) semble ne pas étre adaptée, la durée sur laquelle les
comportements de I’angle dynamique et le nombre capillaire sont différents est relativement
courte, particulicrement dans le cas d’un étalement fort (mouillabilit¢ importante). En
conséquence, il est tout de méme possible d’obtenir une bonne adéquation entre les lois
[Tanner, 1979 ; Sciffer, 2000] et les mesures expérimentales. Toutefois, la partie constante de

I’angle de contact ne peut pas étre correctement retranscrite par les lois classiques.
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Figure I11.39 : Evolution de I’angle de contact dynamique en fonction du nombre capillaire dans le cas
d’une goutte d’eau distillée impactant a 0.35m/s sur surface de type 1, Dy = 2.28mm, 0, = 5°, p =

1000kg/m’, 6 = 73mN/m, p = ImPa.s.

La figure I11.39 montre que la loi d’Hoffman ne permet pas de prédire correctement les
valeurs expérimentales, a I’inverse de la loi de Tanner, de Shikhmursaev ou de la loi de
Sciffer ([Vadillo et al, 2006]). Dans I’expérience de la figure I11.39 ci-dessus, la valeur de C =
3.4 pour la loi de [Tanner, 1979] surestime I’angle de contact théorique et le meilleur accord
est obtenu pour C = 2.5. De méme pour la loi citée dans [Shikhmursaev, 1995], le meilleur
accord est obtenu pour k = 1.3 10®. Enfin, pour la loi de [Sciffer, 2000], la meilleure
corrélation est obtenue pour une valeur de 80 de la constante. En comparant ces
représentations, notons que les restrictions sur le dépot restent vraies dans le cas de I’impact.
En conséquence, la loi de [Sciffer, 2000] est la représentation la mieux adaptée bien qu’elle

sous estime 1’angle de contact pour les nombres capillaires supérieurs a 0.04 (figure I11.39).

Mouillabilité intermédiaire

La figure I11.40 présente le cas de I’impact d’une goutte d’eau distillée a U = 0.35m/s sur une
surface d’angle d’équilibre 30°. Dans ces conditions, 1’étalement maximum est suffisamment
¢élevé pour que le diamétre obtenu soit compris entre d, et d.. En conséquence, la ligne triple
ne se déplace plus une fois le diameétre maximum atteint et la goutte présente des oscillations

sur sa hauteur. L’angle de contact oscille également et converge vers sa position d’équilibre
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(figure I11.34). La représentation 64 = f(Ca) est donc particulierement inadaptée dans ce cas de
figure et aucune des lois classiques ne permet de traduire correctement 1’évolution de 1’angle

de contact dynamique ([Vadillo et al, 2006]).
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Figure I11.40 : Evolution de ’angle de contact dynamique moyenne en fonction du nombre capillaire dans

le cas d’une goutte d’eau distillée impactant a 0.35m/s sur surface de type 1, Dy = 2.28mm, 6, = 5°, p =

1000kg/m*, 6 = 73mN/m, p = ImPa.s.

Modeéle de [Bayer & Megaridis, 2006]

Comme nous ’avons montré, le cas partiellement mouillant n’est pas correctement représenté
par les lois classiques. Celles-ci ne permettent pas non plus de relier les vitesses négatives
(lors du démouillage) avec cet angle dynamique. Une représentation plus fine de rapport entre
la vitesse de la ligne triple et I’angle de contact dynamique est donc nécessaire. [Bayer &
Megaridis, 2006] proposent une représentation du probléme sous la forme de la combinaison
d’effets moléculaires et cinétiques. Ils relient 1’angle de contact dynamique a la fois a la
« fréquence « et la longueur A » du déplacement des molécules d’aprés la formule proposée

par [Blake & Haynes, 1969].

(o)

Uy, =2k, sinh{ (cos 0,, —cos 9)} (II1.25)

2nkT

ou k et T sont respectivement la constante de Boltzmann et la température absolue, n

. . . .1 .
correspond au nombre de sites d’absorption sur la surface et est proportionnel a 7 Ils relient
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la fréquence de déplacement «,, a I’énergie molaire d’activation découpée en une contribution
AGg liée a I’influence de la surface et une contribution AG, liée aux interactions moléculaires
dans le liquide.

kT (—AGS—AGV]

=" ex (I11.26)
h N kT

K

avec N le nombre d’Avogadro et h la constante de Planck.

En définissant la fréquence d’interaction K, et en calculant AG, a partir de [Glasstone, 1941],

ona:
kT - AGy
Kg=—28Xp| ———
h N kT
. AG, (I11.27)
H=—€Xp | ——
v N kT

avec U la viscosité du liquide et v le volume spécifique de la goutte.

On obtient donc :

2
U, = 2K5 A sinh ot (cos 6, —cos 6’) (I11.28)
uv 2kT 1

Ce mode¢le donne un trés bon accord quelles que soient les configurations d’impacts. A titre
d’exemple, la figure I11.41 présente le cas de 1’évolution de 1’angle de contact dynamique en
fonction de la vitesse de la ligne triple pour deux cas de mouillabilité différente. Nous
observons notamment la forte influence de la mouillabilité de la surface sur la valeur de k5. En
effet, pour un facteur 17 sur I’angle d’équilibre final (de 90° a 5°), on a une multiplication par
77 de I’interaction entre le liquide et la surface. Nous montrons ici la dépendance des
coefficients du modéle en fonction de la mouillabilit¢ de la surface. Toutefois, d’autres
paramétres influencent I’évolution de la ligne triple (rugosité, d’hystérésis d’angle de contact)
mais ne sont pas pris en considération dans le modele. Des travaux supplémentaires restent

donc a effectuer.
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180 : ’ . .
] = Eau distillée, octadécyl, étalement 1, 0, 90°

1604 T
|| —— [Bayer & Mégaridis, 2006], » = 1.15¢”, k = 7e"")
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Figure II1.41 : Modéle de [Bayer & Megaridis, 2006] appliqué au cas de I’'impact d’une goutte d’eau

distillée (a) 2 U = 1m/s sur une surface a 6, = 90° et (b) 2 U = 0.35m/s sur une surface a 6, = 5°.
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En résumé, nos travaux montrent que 1’angle d’équilibre entre le liquide et la surface est un
parametre important dans 1’étude des mécanismes d’impacts et d’étalements de gouttes. Le
tableau II1.3 fait la synthese des différentes lois utilisées pour représenter I’évolution de
I’angle de contact dynamique en fonction de la vitesse de la ligne triple ainsi que leur validité

en fonction du caractére totalement ou partiellement mouillant.

Formulation des Accord avec I’expérience
ois Parametre | Coefficient | Configuration | Totalement | Partiellement
mouillant mouillant
[Hoffman, 1975] Ocq sans Dépot Oui Oui
Impact Non Non
[Tanner, 1979] sans C Dépot Oui Non
Impact Oui Non
[Sciffer, 2000] O¢q B/re Dépot Oui Oui
Impact Oui Oui
[Bayer & Ocq A, ky Dépot Oui Oui
Megaridis, 2006] Impact Oui Oui

Tableau I11.3 : Lois d’évolution de I’angle de contact en fonction de la vitesse de la ligne de contact et

accord avec I’expérience.

Prédiction de I’étalement

Ce paragraphe a pour objectif de présenter la comparaison de plusieurs modéles aussi bien sur
I’évolution du diamétre de contact au cours du temps que sur la prédiction de 1’étalement
maximum ou encore de I’instant auquel celui-ci est atteint. Nous comparons tout d’abord
plusieurs modeles géométriques qui décrivent 1’évolution du diameétre de contact jusqu’a
I’étalement maximum. Dans un second temps, nous comparons trois modeles de prédiction de
cet étalement maximum et nous apportons une amélioration au modele de [Ukiwe & Kwok,
2005] en y intégrant a la fois le temps auquel le diametre maximum est atteint et 1’angle
dynamique de contact 64. Enfin, nous présentons la comparaison entre nos résultats
expérimentaux et des simulations a partir de la méthode Variationnelle et une méthode

d’intégrale de fronticre (chapitre I).
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Evolution du diamétre au cours du temps

Plusieurs lois simples basées sur des considérations géométriques sur la forme de la goutte
durant I’impact ([Pasandideh-Fard et al, 1996 ; Kim et al, 2000]) sont présentes dans la
littérature et permettent de décrire I’évolution du diamétre de contact au cours du temps.

Les modéles géométriques sont simples et rapides a résoudre et ils conduisent a des résultats
intéressants. En reprenant les travaux de [Pasandideh-Fard et al, 1996] mais en procédant un
peu différemment, le diamétre de contact est relié a la hauteur au centre. L’évolution de cette
hauteur est proche d’une fonction exponentielle et dépendante de 1’étalement maximum. Ces

¢léments conduisent a 1’équation suivante :

o2 o 4 a0 2 1
D —\/4t +(h'(t) 4)t 350 avec h(t) D, (IT1.29)

D/D,

---=+ [Kim et al, 2000]

0,4-: ¢ oo | IMRELAL AUVRL
1] : - I LR [Pasandideh-Fard et al, 1996]
0,2-]ifg® . ) . notre travail |
0,0 . ; . — ; . — —
0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6
tu/D,

Figure 1I1.42 : Comparaison de I’évolution du diamétre dans la phase d’étalement d’une goutte d‘eau
distillée sur deux surfaces de mouillabilité différentes ((0) 90° et (o) 50°) avec des modeles de la littérature,

Dy =2.3mm, U =1m/s, p = ImPa.s, 6 =73mN/m et p = 1000kg/m3.
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Aucun coefficient d’ajustement n’est nécessaire et le diamétre de contact n’est dépendant que
du diametre de la goutte, de la vitesse d’impact (par 1’utilisation du temps caractéristique
inertiel) et de I’étalement maximum. Par ailleurs, sur les temps courts, les termes d’ordre 2 et
3 du temps sont négligeables devant le terme d’ordre 1. L’équation I11.29 se résume donc a
une équation de la méme forme que 1’équation I11.4. Cette formulation, tout comme celle de
[Kim et al, 2000], montre que I’évolution du diamétre ne s’effectue pas uniquement en racine
carré du temps, ce qui est cohérent avec nos mesures expérimentales et certaines simulations
([Khatavkar, 2005]).

Sur la figure I11.42, nous comparons divers modeles tels que [Pasandideh-Fard et al, 1996] et
I’équation II1.29 en utilisant le diamétre maximal mesurée expérimentalement. L’accord est
excellent entre notre modele semi empirique et les points expérimentaux. De plus, notre
modele est ajustable en fonction des conditions expérimentales puisque dépendant de
I’étalement maximum. Il est donc trés important d’étre capable de prédire avec précision la

valeur de cet étalement.

Prédiction de I’étalement maximum

Comme nous I’avons déja explicité, plusieurs comportements sont possibles (mouillage,
démouillage ou stagnation) lors de I’impact d’une goutte sur une surface séche en fonction
des parametres physico-chimiques du liquide, de la surface d’impact et de la vitesse a laquelle
la goutte atterrit sur la surface. C’est la combinaison du couple « diamétre de contact
maximum / angle a I’équilibre » qui indique la configuration dans laquelle nous nous
trouvons. Si la mesure de I’angle statique est relativement simple a réaliser, les moyens
expérimentaux de visualisation et de traitement a mettre en ceuvre, sont beaucoup plus
importants pour obtenir le diametre maximum. Ces raisons ont motivé le développement de
nombreux modeles parmi lesquels nous retiendrons plus particuliérement ceux de [Asai et al,
1993], [Roisman et al, 2001], [Pasandideh Fard et al, 1996] et [Ukiwe & Kwok, 2005] qui ont
¢été décrits dans le chapitre 1. Dans cette partie, nous présentons les modifications que nous

proposons a ce dernier modele.

Modifications au modele de Kwok ([Ukiwe & Kwok, 2005])

Le mod¢le de [Ukiwe & Kwok, 2005] est une utilisation directe du modéle de [Pasandideh-
Fard et al, 1996]. Ce dernier est construit a partir de la conservation de 1’énergie entre

I’instant de I’impact et celui de 1’étalement maximum appliqué a une goutte dont la forme
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durant I’impact est celle d’une sphére tronquée pénétrant dans un cylindre. La principale
différence entre ces deux mode¢les, outre le fait que [Pasandideh-Fard et al, 1996] négligent
I’énergie de surface provenant des faces latérales de la goutte sous sa forme de cylindre, se
situe au niveau du choix de ’angle de contact. Dans ces deux cas, la détermination du
diamétre maximum se fait a partir de la résolution de I’équation 1.31. Elle tient compte a la
fois de I’étalement maximum PB.x et de I’angle de contact 6. Pour [Pasandideh-Fard et al,
1996] il faut considérer I’angle de contact dynamique a I’instant de 1’étalement maximum.
L’argument de [Ukiwe & Kwok, 2005] consiste a dire qu’il existe plusieurs états métastables
qui sont également des angles d’équilibre, aussi, seul 1’angle de contact d’avancée traduit les

véritables interactions solide / liquide.

Deux remarques importantes sont a formuler sur ces deux différents points de vue. Tout
d’abord, le temps pour obtenir 1’équilibre entre forces cinétiques et forces visqueuses est un
¢lément important dans la prédiction du diamétre maximum. Pour obtenir la quantification de
la dissipation visqueuse, et par suite le temps d’étalement, la goutte est considérée durant
I’impact comme étant une sphere tronquée qui pénetre dans un cylindre au travers d’un disque
de diametre « d » (chapitre I).

Dans [Pasandideh-Fard et al, 1996], le flux de liquide qui passe de la calotte sphérique au
cylindre est estimé en réalisant une moyenne simple sur le diamétre « d » (il varie entre O et

Do) de la surface de contact circulaire entre les deux parties de la goutte (figure 1.13). Cela

conduit a un étalement qui s’effectue en gti , alors qu’expérimentalement des temps 2 a 3 fois

plus courts sont trés souvent mesurés.
En faisant I’hypothése que la goutte n’est pas freinée verticalement durant la phase
d’étalement, nous pouvons écrire que la hauteur au centre varie au cours du temps comme :

L:%—Ut (I11.30)

La variation du diamétre « d » du disque d’intersection au cours du temps est estimée a partir

du théoréeme de Pythagore et de 1’équation I11.30 comme étant, en grandeurs sans dimensions :

d’=D; -4’ (I11.31)

Dizz,/z*(l—t*) (I11.32)
0

En suivant le méme raisonnement que dans [Pasandideh-Fard, 1996], nous arrivons a :
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B PO _ fpw (I11.33)

D

max
Dans ce cas, le diamétre maximum est obtenu lorsque fmax = 1 soit a t = t;. Le choix d’une
valeur moyenne pour « d » permet de tenir compte d’un maximum de configuration possible
et de ne pas restreindre le modele aux cas ou la goutte a effectivement la forme d’une sphere

tronquée surmontant un cylindre. Toutefois, il apparait que le diamétre maximum peut Etre
. 8 - . C e e, :
atteint entre t; et Eti ce qui n’est pas sans effet sur le calcul de 1’énergie dissipée et par suite

sur la valeur du diamétre maximum. Cette durée doit donc étre déterminée avec précision.

Dans un second temps, il faut remarquer que I’ensemble des expériences présentées dans
[Ukiwe & Kwok, 2005] concerne des surfaces sur lesquelles les liquides forment des angles
forts. Ainsi, ’angle d’avancée est également fort et supérieur a I’angle d’équilibre. Toutefois,
aucune comparaison entre expérience et modele n’est effectuée avec des systémes liquides /
solides de forte mouillabilité (¢, de I’ordre de 10 a 20°). Pour de tels couples, les angles
d’avancée sont généralement faibles.

Nos modifications du modele de [Ukiwe & Kwok, 2005] portent essentiellement sur ces deux

observations.

Temps pour atteindre [’étalement maximum t,,,y

Le diamétre maximum PBmax €t le temps tmax pour 1’atteindre sont intimement liés. Les
grandeurs physiques qui influent sur le premier paramétre ont donc des répercussions sur le
second. Ainsi, I’augmentation de la vitesse d’impact U a pour conséquence la diminution
linéaire de tyax jusqu’a une valeur limite (figure 111.43.a). A partir d’une vitesse seuil, mesurée
environ a 2m/s, tm.x devient constant et est compris entre 2.5ms et 3ms et cet effet est
indépendant de la mouillabilité ou de la viscosité du liquide.

La mouillabilité de la surface, tout comme pour By, influence la valeur de ty.x. Plus elle est
forte et plus tyax sera important. Dans le cas d’une goutte d’eau distillée impactant a 3m/s, sur
deux surfaces ayant respectivement comme angle de contact 5° et 180° ty.x sera
respectivement de 12ms et 3ms. L’€cart entre ty,x(5°) et tmax(180°) diminuera fortement avec
I’augmentation de la vitesse d’impact, et atteindra Oms a partir de U = 2m/s.

La représentation adimensionnelle, ty,x/ti, montre que dans le cas de 1’eau distillée et pour des

angles de contact supérieurs a 50°, ty.x est indépendant de la surface (figure I11.43.b) ; tous les
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points sont regroupés suivant une seule courbe maitresse. Toutefois, sur la surface non
mouillante, a U = 1m/s, le rapport tyax/ti ne correspond pas a la courbe maitresse. De la méme
maniere, les courbes portant sur les expériences sur des surfaces trés mouillantes (ici silicium
a Bsq = 5° et le verre) sont parfaitement superposées entre elles mais décorrélées du reste des
expériences (largement au dessus). En prenant la surface a 5° comme référence, la pente et
I’ordonnée a ’origine diminuent respectivement de 42% et 84% (tableau II1.4) lorsque le
méme angle d’équilibre passe de 5° a 90°. Cela peut s’expliquer par 1’écart de comportement
du mouillage de la surface par la lamelle. Les surfaces de verre ou de silicium a 0¢q = 5° sont
quasiment totalement mouillantes pour 1’eau distillée, ce qui se traduit par un angle de contact
pendant 1’étalement de la lamelle plus faible. Dans ce cas, la viscosité contribue

majoritairement a dissiper 1’énergie liée a I’impact.

tmax (ms)

T T
025 O, 0,75
U (m/s) U (m/s)

Figure I11.43 : Evolution de t,,, en fonction de la mouillabilité de la surface et de la vitesse d’impact pour

une goutte d’eau distillée de 2.28mm de diamétre (a) en dimensionnelle et (b) en adimensionnelle.

La différence entre les surfaces avec un angle d’équilibre inférieur a 10° et les surfaces avec
un angle d’équilibre supérieur a 10° peut s’expliquer par la différence entre surface
partiellement ou totalement mouillantes. Il est également possible d’aborder ce point en
considérant I’angle de contact dynamique durant la propagation de la lamelle avec dans un cas
un angle « d’avancée » constant pour les surfaces partiellement mouillantes et dans un autre

cas un angle qui diminue réguliérement pour les surfaces « totalement mouillantes ».
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Figure II1.44 : Evolution de t,,, pour une goutte d'un mélange d'eau distillée + 85% de glycérol, c =

68mN/m p = 96mPa.s, p = 1210 kg/m3, (b) effet de la viscosité sur 1'évolution de t,., en fonction de la

vitesse d'impact.

La viscosité influence également la valeur de tn.x qui diminue au fur et & mesure qu’elle

augmente. A une viscosité de 96mPa.s, ty.x varie toujours linéairement avec la vitesse

d’impact U mais indépendamment de la surface (figure 44.a). De plus, on constate que le

rapport tmax/ti est indépendant du fluide tant que les vitesses d’impact sont inférieures a 0.5m/s

(figure 44.b). Cela correspond également a la zone ou tn.x < t;. L’augmentation de la vitesse

d’impact entraine une augmentation lin€aire de t.,./ti mais les pentes observées dépendent de

la viscosité du liquide.

Fluide o (mMN/m) | w(mPas) | 6 (°) a b
Eau distillée 73 1 5°-10° 2.4235 0.9028
Eau distillée 73 1 50° 1.6241 0.1736
Eau distillée 73 1 > 90° 1.3903 0.148
Eau distillée + 59% de 68 9.6 50° 1.0076 0.4705
glycérol
Eau distillée + 85% de 67 96 50° 0.6337 0.5481
glycérol

Tableau II1.4: Valeurs des coefficients dans la loi t,,,/t; = aU+b dans différents cas.
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Pour deux gouttes de viscosité respectivement 1 et 96mPa.s, impactant a 1m/s, tn./t; sera
réduit de 34% (1.8 a 1.18). Précisons que ce rapport ne varie pas linéairement avec le couple
(U, n). Le tableau III.4 regroupe l’ensemble des coefficients obtenus. Ces observations
permettent de conclure que tmayx €st un parametre dépendant a la fois de la vitesse d’impact, de

la viscosité du liquide et de la mouillabilité de la surface.

Remarque : La zone ou tmax < ti correspond a des nombres de Reynolds compris
respectivement entre 320 et 570, 33 et 60 et 3 et 6 pour des fluides de viscosités respectives de
1, 9.6 et 96 mPa.s. Dans le cas des microgouttes, Re est compris entre 20et 50. Pour le modéle

d’étalement maximum, il faudra donc considérer un temps de dissipation de 1t; environ.

Angle d’avancée dynamique

La seconde remarque concernant ces modeles d’étalement maximum porte sur le choix de
I’angle de contact. La valeur préconisée dans [Ukiwe & Kwok, 2005] est physiquement
rigoureuse mais 1’écriture de 1’énergie potentielle au niveau des faces latérales de la goutte a
I’étalement maximum fait apparaitre un angle de contact dynamique différent qu’il faut
mesurer. Quel choix s’impose ?

Pour répondre a cette question, il faut rappeler que, bien que les modeles se basent sur deux
instants précis de I’impact, il faut tenir compte des états intermédiaires. C’est la courbure de la
surface libre au niveau de la surface qui traduit la dissipation due a la ligne de contact. La
prédiction de cette dissipation est importante pour le modele. Expérimentalement, la lamelle
se développe avec un angle de contact quasi constant et qui dépend des conditions opératoires.
Il est également possible d’argumenter que la valeur de 1’angle de contact a 1’étalement
maximum est trés peu différent de Ogyn (supposé constant ou quasi constant sur la phase
d’étalement). Seulement, pour un liquide peu visqueux s’étalant sur des surfaces mouillantes,
I’écart peut étre important. Lorsque la goutte arrive a son étalement maximum, dans les tous
derniers instants de la phase d’étalement, la ligne de contact se déplace trés 1égerement. Cet
effet, bien que « résiduel », modifie la valeur de 1’angle de manicre importante (entre 15 et
20°). Par ailleurs, c’est I’angle dynamique 04 qu’il faut considérer dans la caractérisation de la
dissipation visqueuse. Sa valeur évolue peu pour une expérience donnée (de quelques degrés
pour un fluide peu visqueux a 20 degrés pour un fluide de viscosité 96mPa.s). Une traduction
correcte de I’ensemble de la dissipation visqueuse consiste donc a utiliser une moyenne des

valeurs de cet angle sur la phase d’étalement, soit O4yn. Rappelons également que cet angle est
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différent de 1’angle d’avancés (au sens thermodynamique) ou de I’angle a 1’étalement

maximum (voir précédemment).

We Re 0O¢q 0.y Odyn Bmax tmax (MS) [Ukiwe & Modele
Kwok, 2005] modifié
3.8 791 90 107 116 1.48 4.64 1.55 1.45
12.4 1434 90 107 114 1.66 3.55 1.98 1.91
31 2273 90 107 115 2.28 2.92 248 2.40
4.1 824 61 72 99 1.64 4.82 2.17 1.67
9.9 1282 61 72 95 1.90 4.7 242 2.03
30.7 | 2267 61 72 93 2.46 3.7 2.93 2.63
4.2 836 48 60 87 1.63 4.7 2.50 1.86
11.9 1413 48 60 86 1.87 4.2 2.76 2.24
329 | 2348 48 60 87 2.40 3.8 3.17 2.75
3.1 715 5 15 58 2.05 12.3 4.90 2.52
13.7 1514 5 15 55 2.75 9.3 3.96 2.92
347 | 2412 5 15 63 2.87 7.3 3.91 3.15
4.4 9.02 87 92 147 1.15 4.28 0.84 1.08
12.2 15 87 92 147 | 1.279 3.45 0.99 1.33
343 25.1 87 92 145 1.55 2.33 1.11 1.62
4.4 9 50 60 149 1.06 2.7 1.12 1.07
12.2 15 50 60 149 1.29 3.7 1.09 1.33
34.1 25 50 60 146 1.5 2.6 1.17 1.62

Tableau IIL.5: Comparaison entre étalements maximum expérimentaux et étalement prédit, suivant le

modéle de [Ukiwe & Kwok, 2005] et le modéle modifié a partir de nos travaux.

Dans [Ukiwe & Kwok, 2005], les surfaces choisies sont toutes peu mouillantes (0s4 > 70°) et
dans ce cas, 0,y et B4y sont proches ; le modele reste valable. C’est sur les substrats avec des
angles de contact plus faibles que les écarts sont les plus importants. Pour une goutte d’eau
impactant sur un substrat a O = 5°, I’angle d’avancée est de 15° alors qu’expérimentalement

un angle moyen de 55° est mesuré lors du déplacement aprés contact.

Le modele de [Ukiwe & Kwok, 2005] modifié est donc :
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(We+12)f,, =8+ Pra {3(1 —cosd,,) +%5 e } (111.34)

JRe

avec O le temps adimensionnalis¢ pour atteindre 1’étalement maximum et 0y 1’angle
dynamique.

Le tableau II1.5 et la figure 111.48 présentent la comparaison d’étalements expérimentaux avec
le modele de [Ukiwe & Kwok, 2005] et le modele en tenant compte des modifications que
nous avons proposées. Pour illustrer, dans le cas d’une goutte d’eau de 2.28mm de diamétre
impactant a 0.35m/s sur un substrat de type 7 a O¢q = 90°, nous observons un étalement
maximum de 1.48 expérimental, 1.55 avec le mode¢le initial et de 1.45 avec le modéle
modifié. Dans le cas d’une goutte d’eau de 2.28mm de diametre impactant a 0.35m/s sur une

surface a B¢q = 5°, les valeurs obtenues sont, dans le méme ordre, 2.05, 4.9 et 2.52.

4 : : ;
= [Ukiwe & Kwok, 2005]
o} Modéle modifié ’
s I T Y
: : ) u
: O : ||
I ? 5 O W
b 5 N T
o1 S . O
.g O o n [
3 e cRm o
g nm
Q. n :
1 0 N R
0 T T T | ' T X
0 1 2 3 4

B..., théorique

Figure I11.45 : Comparaison entre mesures expérimentales et le modéle de [Ukiwe & Kwok, 2005] et le

modéle modifié proposé ici.

La connaissance de Oq4yn est alors nécessaire. La figure I11.46 regroupe 1’ensemble des valeurs
mesurées pour Ogyn en fonction de la mouillabilité de surface d’impact (supports modéles et

industriels) et de la viscosité (eau distillée, eau distillée + glycérol, formamide et encres
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industrielles). Deux ¢léments sont remarquables. Premiérement, dés qu’un liquide présente
une angle d’équilibre avec une surface supérieure ou égal a 150°, I’angle d’avancée
dynamique 04 de la lamelle n’excédera pas 150°, y compris dans le cas de non mouillage et
indépendamment de la vitesse. De la méme maniére, lorsque la viscosité du fluide augmente,
la lamelle se développe moins (voir plus du tout) et Og4yn augmente en se rapprochant
¢galement de 150°. L’effet de la mouillabilité de la surface sera d’autant moins visible que la
viscosité sera forte (voire étre nul & viscosité importante). A 96mPa.s, c’est la viscosité qui
contrdle 1’écoulement, I’effet de la mouillabilité de la surface est inexistant. Le point de
coordonnée (150, 150) est donc un point fixe de I’espace (0, O¢q, O4yn) €t il nous servira de
repere dans la suite. En second lieu, pour une viscosité donnée, 64 varie linéairement avec la
mouillabilité de la surface. Cela est parfaitement visible dans le cas de 1’eau distillée ou cette
tendance est trés prononcée. En effectuant une régression linéaire, et en forcant son passage

par le point fixe (150 ; 150), nous obtenons une équation de droite pour chaque viscosité.

(1) T Bl SR
—
o
§ S0 -G LA T = U=0.35m/s,p=1mPa.s A U=0.5m/s,p=1mPa.s
db-c ¢ U=0.63m/s,p=1mPa.s *¥ U=0.8m/s,p=1mPa.s
7 e U=1m/s,p=1mPa.s o U=0.35m/s, p=3 mPa.s
B0 T e A U=0.5m/s,p=3 mPas ¢ U=0.63m/s, p=3 mPas
* U=091m/s,p=3mPa.s X U=1.29m/s,p=3 mPa.s
N + U=1.63m/s, p =3 mPa.s ¢ U=0.63m/s, y=57mPa.s
40 e = U=035m/s,p=9.6mPa.s ¢ U=0.63m/s,y=9.6 mPa.s|
: : : e U=1m/s,p=9.6 mPa.s 4 U=0.5m/s,p=13.8 mPa.s
E . : E U=1m/s, p=25mPa.s A U=0.5mls, p=30 mPa.s
20 P i il e U=063mis,p=30mPas * U=0.91mis, p=30mPas |
: i ‘] ® U=1mis,py=30mPas U =0.35m/s, p = 96 mPa.s
E ; : : U =0.63 m/s, p = 96 mPa.s U=1m/s, p=96 mPa.s
0 — T T T T
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180
o
0, (°)

Figure 111.46 : B4y, en fonction de la mouillabilité de la surface pour des liquides de différentes viscosités.

En extrapolant ces droites au cas de mouillage total (0¢q = 0°), I’ordonnée a 1’origine 04yn(0)

pour chaque viscosité est retrouvée. L’ensemble de ces ordonnées a 1’origine est reporté sur la
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figure 111.47. Un comportement linéaire est observé mais avec 1’existence de deux zones
distinctes et séparées a environ p = 10mPa.s. Les équations pour ces deux zones sont :
0,,,(0)=5.4217u+48.34 pour u<l0mPa.s

(I11.35)
0,,,(0)=0.5213p+100.95 pour pu>10mPa.s

Dans la premiere zone, la mouillabilité est prépondérante devant la viscosité et contrdle
I’¢talement. La dissipation est assurée par ce parametre en modifiant de manicre importante
I’angle de contact dynamique en fonction de la nature du support. Dans la zone ou
u>10mPa.s, la viscosité prend le pas sur les autres effets et réalise I’essentiel de la dissipation.
Ces viscosités étant importantes, I’angle de contact dynamique le sera également et ce, durant
toute la phase d’étalement.

Dans une gamme de viscosité allant de 1 a 100mPa.s, pour une expérience particulicre a
viscosité et angle de contact connus, il est possible d’avoir la valeur de 04y, durant la phase

d’étalement.

edy"(o)= 05213p+ 10095 e

0,,(0) ()

' e’dyn'('p)'=' 5.4217p + 48.34 .

{ ]
edyn(o’“)
. : —— modeéle
0 T T T T T 7 T 7
0 20 40 60 80 100
M (mPa.s)

Figure 111.47 : Evolution de 0,4 prédit sur des supports parfaitement mouillants en fonction de la viscosité

du fluide.

I est également intéressant de regarder I’évolution de 04y en fonction du nombre
d’Ohnesorge Oh qui compare les effets visqueux aux effets capillaires. Dans ce cas, nous
retrouvons 1’enveloppe obtenue sur la figure 111.46 a savoir que plus Oh augmente et moins
I’intervalle de Og4yn est important (figure I11.48). Ceci est vrai indépendamment de la vitesse

d’impact et de la mouillabilité de la surface. La figure I11.48 met clairement en évidence que
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lorsque la viscosité domine les forces capillaires, la dissipation au niveau de la ligne de
contact est principalement contrélée par cette viscosité. A titre d’exemple, pour Oh =
0.00245, Ogyn varie de 55° a 150°. En multipliant Oh par 9.5, 04y, varie de 5° (ce qui

correspond aux incertitudes de mesures) soit une division par 19.

180

120 ‘%ﬁ!
e ;
¥
— 9
c
< H = p=1mPas, Oh=0.00245
! e p=3.2mPa.s, Oh=0.0147
B0 §=5.6mPas, Ohs=0.025

v p=8.8mPas, Oh=0.0385
H ¢ p=9.7mPa.s, Oh=0.0238
30 H % p=13.8mPa.s, Oh = 0.0564
% p=30mPas, Oh=0.13

& p=96mPa.s, Oh=0.234

0 : ; : ; : ; : . :
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25

Oh

Figure 111.48 : évolution de 64y, en fonction du nombre d’Ohnesorge

Méthode Variationnelle

La méthode variationnelle ([Bechtel et al, 1981 ; Kim & Chun, 2001]), présentée dans le
chapitre I, est une méthode de simulation qui s’appuie sur la conservation d’énergie entre
deux pas de temps sur une géométrie préférentielle pour la goutte de sphére tronquée. Cette
méthode simple ne permet pas d’accéder aux profils transitoires mais conduit rapidement a
I’évolution du diamétre et de la hauteur de contact. De plus, ce modele n’utilise qu’un
coefficient d’ajustement Fq et cela uniquement pour limiter I’étalement maximum. A partir du
modele de [Ukiwe & Kwok, 2005] que nous avons modifié combiné a la méthode
variationnelle, Fd est modifi¢ ce qui rend le modele indépendant des mesures expérimentales.
Dans ce paragraphe, nous présentons quelques résultats de simulation avec cette méthode et
nous les comparons aux observations expérimentales.

Sur les substrats mouillants, la corrélation entre diamétre de contact expérimental et diametre
simulé par la Méthode Variationnelle (MV) donne des résultats intéressants, que ce soit sur
les gouttes de quelques dizaines de micrométres ou de quelques millimetres. La figure 111.49

présente la comparaison entre le modele variationnel et I’expérience dans le cas de
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microgouttes d’encre a base d’eau (u = 3.21mPa.s, 6 = 33.2mN/m, Dy = 64.7um, U = 1.21m/s
et p = 996 kg/m’, obturation de 2ps). Sous chaque profil expérimental de cette figure est

représentée la sphére tronquée correspondante a la simulation en conservant la mesure de

diameétre.
200
" Enm
o L1}
180 -
. 160 - o
E 4
3 140
5 ] .
% 120 = Diametre
& 100+ e Hauteur
T 804 —— Modéle . 1205us
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Figure II1.49 : Impact d'une goutte d'encre base eau sur du verre,Dy = 64.7um, U = 1.21 m/s, 0= 10°, p =
3.2 mPa.s, c = 33.2 mN/m, p = 996 kg/m3, We = 2.85, Re = 24, F=55.

La correspondance avec les profils théoriques est correcte sur la quasi-totalité de I’étalement
excepté durant la phase de transition, ou de légéres différences sont visibles. Ce bon accord

est principalement di aux faibles déformations des microgouttes durant leur impact.

am 0.5ms

= Diameétre
| e Hauteur
6 - —— Modéle

85ms

Diamétre et hauteur (mm)

107 10" 10° 10’ 10° 10°
t (ms)

Figure II1.50 : Impact d'une goutte d'eau distillée sur un support type 1, Dy = 2.28 mmm, U = 0.35 m/s,
0:=5° n =1 mPa.s, o = 72 mN/m, p = 1000 kg/m3, We = 3.8, Re = 798, F4 = 6, échelle identique entre les

profils expérimentaux et les profils théoriques (mm).

-172 -



Chapitre Il : Impact sur surfaces homogenes

Dans le cas des macrogouttes (figure I11.50), les écarts sont plus importants entre les profils
transitoires de la goutte et la forme de sphere tronquée. En particulier a t = 2ms, la goutte a la
forme d’une sphere tronquée surmontant un cylindre.

Dans la phase d’étalement et la phase capillaire, les pentes théoriques d’évolution du
diamétre, obtenues a partir des simulations sont en bon accord avec les pentes expérimentales.
Le plus gros écart se situe dans le cas des macrogouttes pour lesquelles le diameétre maximum
est atteint théoriquement a 4ms contre 10ms expérimentalement. Malheureusement,
« I’avance » que prend le modele sur I’expérience n’est pas compensée et les temps auxquels
I’état final est atteint est beaucoup plus court théoriquement qu’expérimentalement. Enfin,
dans les deux cas présentés ici, la phase de transition est effectivement observée bien que sa

durée soit écourtée par le modele.

5
| = Diamétre (mm)
o Hauteur (mm)
4 - Modéle F =2
| - - -Modéle F =8

‘%"“:‘

Diameétre et hauteur (mm)

Temps (ms)

Figure II1.51 : Comparaison de la méthode variationnelle avec une expérience pour deux coefficients de
dissipation F, différents (2 et 8 représentés respectivement en rouge et en traits discontinues bleu), fluide :
eau distillé, Surface de type (8, = 80°), Dy = 2.03mm, U = 0.46m/s, c = 73mN/m, p = 1mPa.s, p =
1000kg/m’, We = 8, Re = 944.

La M¢éthode Variationnelle présente les écarts les plus importants dans le cas d’une

expérience d’impact sur une surface hydrophobe. En effet, si Fq est fixé pour atteindre

-173 -



Chapitre Il : Impact sur surfaces homogenes

exactement 1’étalement maximum, on n’observera peu ou pas de rebond du diameétre de
contact. Le diamétre n’évoluant plus, la hauteur n’oscillera pas, contrairement a ce qui est
observé expérimentalement. Le fait d’utiliser une géométrie particuliere fait la force de cette
méthode (temps de calcul, mise en ceuvre simple etc...) mais dans les configurations ou de
fortes déformations sont observées, ce modele ne peut rendre fidélement le diamétre de
contact ou la hauteur. Une solution consiste a diminuer le coefficient de dissipation Fd. Le
diametre maximum sera supérieur et le démouillage « théorique » suffisant pour observer les

oscillations.

La figure II1.51 présente les résultats expérimentaux pour une goutte d’eau distillée impactant
a 0.56m/s sur une surface d’angle de contact 80° et deux simulations utilisant la Méthode
Variationnelle pour respectivement Fq = 2 et Fq = 8. Pour F4 = 2, le diameétre maximum est
surestimé de 20% environ alors que pour F4 = 8, aucune oscillation n’est observable et le

diamétre se stabilise a sa valeur d’équilibre immédiatement apres le premier rebond. De plus,

et toujours dans le cas Fq = 2, I"amplitude et la fréquence des oscillations f=_| 23 sont
PLy

légérement inférieures aux observations expérimentales. Ce dernier point n’est pas surprenant
a la vue des résultats précédents sur la fréquence d’oscillation des gouttes. La figure I11.52
présente une comparaison entre les profils expérimentaux a des temps particuliers de I’impact
(noté par ordre croissant a, b, c, d, e et f sur la figure II1.51) et les sphéres tronquées obtenues
a partir du mod¢le variationnel pour respectivement Fq =2 et Fq = 8. Les diamétres prévus par
le modele sont utilisés pour dessiner la sphere tronquée correspondante a chaque profil
expérimental.

De forts écarts entre profils expérimentaux et la forme de sphére tronquée sont observés, en
particulier aux temps 1.5, 3 et 12 ms. Ceci explique la déviation entre la courbe théorique et

les points expérimentaux dans la phase d’étalement et le régime de transition.
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b 1.5ms

20.5ms

Figure I11.52 : Comparaison entre les profils expérimentaux (colonne de gauche) et les sphéres tronquées
prévues par la méthode variationnelle pour Fq = 2 (colonne centrale) et F; = 8 (colonne de gauche), les
indices noté sur les profils expérimentaux correspondent aux mémes indices notés sur la figure I11.52.

L’échelle est le millimétre sur les profils expérimentaux et We = 6 et Re = 944,

Nous avons également utilisé, dans ce modele, une évolution dynamique pour ’angle de
contact obtenue a partir de mesures expérimentales. Malheureusement les résultats ne sont pas
concluants méme si dans la partie capillaire de I’étalement, la courbe de simulation se
rapproche plus de la courbe expérimentale. Dans les équations, 1’angle de contact n’intervient
que dans le terme dissipatif et pour fixer la valeur du diamétre de contact a 1’équilibre. Il ne
modifie en rien I’écoulement a I’intérieur de la goutte ni au niveau de la ligne de contact. Dés
lors que I’inertie est importante (phase d’étalement, oscillation), le terme dissipatif (et donc
I’angle de contact) ne modifie que trés peu I’évolution du diameétre de contact.

Pour conclure, bien que les hypothéses géométriques de ce modele soient trés importantes et
contraignantes, il rend des phénomenes fin de D’interaction fluide/substrat en prédisant
I’existence des oscillations, la présence d’une phase de transition et les pentes des régimes

asymptotiques sont correctement rendues. Toutefois, en raison des diverses limitations

- 175 -



Chapitre Il : Impact sur surfaces homogenes

développées précédemment, ce modeéle ne peut étre utilisé que pour obtenir rapidement et

simplement des ordres de grandeurs cohérents.

Méthode d’intégrales de frontiéres

L’une des principales limites de la Méthode Variationnelle est la nécessité d’avoir une
géométrie fixée a priori, toute variation se faisant en respectant cette géométrie initiale. Elle
ne permet donc pas d’obtenir les profils complexes des gouttes pendant les régimes
transitoires contrairement, par exemple, a la méthode d’intégrales de fronti¢res. L’ utilisation
de cette méthode de simulation a fait I’objet d’un travail particulier au début de la thése. Nous
reprenons donc ici le travail effectué (chapitre I).

Le principal apport que nous avons effectué se situe au niveau du mouvement de la ligne de
contact en intégrant une des lois approximatives citées dans [Shikhmursaev, 1997] (équation
1.51). Malheureusement, aucun apport n’a été effectué ensuite.

Cette méthode de simulation permet de prédire 1’intégralité des profils transitoires comme
illustré sur la figure I11.53 dans la cas d’une microgoutte d’encre a base d’eau (p = 996kg/m’,
u = 3.2mPa.ss, c = 33.2mN/m) de 50um de diamétre, impactant a 4m/s sur une surface
hydrophobe (70°) soit We = 24 et Re = 62. Précisons que I’angle d’équilibre n’est pas atteint
sur ces simulations car le temps de calcul était limité a 50t*. En outre, plus 1’angle dynamique
est proche de I’angle d’équilibre et moins les mouvements de la ligne de contact sont rapides,
d’autant qu’il n’y a plus d’inertie apres t* = 2.5. Notons toutefois que 1’angle d’avancée
dynamique sur les profils simulés correspond effectivement a la valeur mesurée
expérimentalement et a la valeur prévue par le diagramme de la figure 111.46, a savoir 110°
environ. Ce mod¢le tient bien compte de la relation vitesse / angle de contact obtenue a partir
de mesures expérimentales dans I’évolution du diametre de contact.

Ceci étant, les profils sont en bon accord qualitatif avec les résultats expérimentaux présentés
dans le cas de la figure II1.17 ou les conditions expérimentales sont proches. Ce bon accord
est a porter au crédit de la trés forte influence de la viscosité. Pour des nombres de Reynolds
plus importants, les prévisions de ce mod¢ele restent cohérentes avec d’autres méthodes de
simulations mais les résultats ne sont plus en accord avec l’expérience. En effet, la
comparaison des profils obtenus a 1’aide de la MIF avec les résultats de [Fukai et al, 1993]
(We = 10 et Re = 500), ou d’autres méthodes sont utilisées pour résoudre les équations de
Navier et Stokes, montre un accord correct. Dans ce cas limite, les deux mode¢les prédisent la

scission de la goutte en deux gouttes identiques (I’interface fluide/gaz touche I’interface
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fluide/solide). Toutefois, ceci n’arrive pas en pratique et constitue donc une limitation

sérieuse a la MIF.

Figure IIL.53 : Simulation avec la MIF sur l'impact d'une goutte de 50pm, impactant a 4m/s sur une

surface hydrophobe (6:,,=70°) en temps adimensionnel, We = 24, Re = 62.

En définitive, pour des nombres de Weber supérieurs a 60 et a partir des nombres de Reynolds
proches de 150, le mod¢le n’est plus représentatif de la réalité. Plusieurs configurations sont
observables d’un point de vue numérique et ne correspondent pas aux observations
expérimentales. A titre d’exemple, ce modele prédit que I’interface liquide/gaz s’approche
fortement de I’interface liquide/solide provoquant la scission en deux de la goutte (cas We =
10, Re = 200) ou encore qu’une goutte résiduelle soit éjectée au sommet de la goutte dans les
premiers instants de I’impact (cas We = 2.8, Re = 684). Si I’on augmente encore We et Re, un
probléeme li¢ a la ligne de contact se pose. Comme nous 1’avons dit par ailleurs, la vitesse
initiale sert a adimensionaliser la loi de variation d’angle de contact et lorsque 1’on s’approche
d’une vitesse critique de 4 m/s, on observe un décrochement d’une couronne de liquide. Ce
phénomene est dii a I’inexistence de frottement a I’intérieur de la goutte. Dans le cas

contraire, la viscosité¢ empécherait un développement trop rapide de la lamelle et I’apparition
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de gouttes ¢jectées. Ces limitations montrent la nécessité de travailler a I’amélioration de ce
modele dans le cas précis de I’impact de goutte sur surface solide. Par exemple, I’intégration
dans le modéle d’une loi compléte de 64, tenant compte de 1’ensemble des conditions
expérimentales, des parameétres physico-chimiques du liquide et de I’interaction liquide /
solide, devrait permettre d’améliorer sensiblement le modele. En 1’état actuel, seuls les
problémes axisymétriques peuvent étre considérés ce qui est naturellement une limitation dans

beaucoup de nos applications.
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Chapitre IV

Substrats Hétérogénes

Hétérogénéités chimiques

Dans cette partie, nous étudions les aspects liés aux hétérogénéités des surfaces d’impact, ce
qui constitue un probléme relativement courant ([Michel et al, 2005]). Ces surfaces restent les
plaques de silicium sur lesquelles un traitement chimique est réalis¢ mais a 1’aide des
procédés de masquage, démasquage et silanisation. Différentes configurations géométriques
sont réalisées, a savoir une plaque partagée en deux parties égales mouillante / non mouillante
(figure I'V.1.a) et une surface sur laquelle des cercles mouillants sont entourés d’une zone non
mouillante (figure IV.1.b). Cette derniére est séparée en différentes zones, elles mémes
constituées de cercles mouillants. Le diameétre des cercles des différentes zones est
respectivement de 4mm, 3mm, 2mm, Imm, 500pum, 250pum, 150um, 120pum, 80um, 60um et
enfin 40um. Pour chacune des deux configurations de la figure IV.1, la surface mouillante est
de I’oxyde de silicium (0¢q = 50° environ avec de I’eau distillée) et la surface non mouillante

est obtenue en greffant la fonction 7 (tableau II.1, (0¢q = 95° environ avec de I’eau distillée)).

3mm o0 0000606O0C0OCGCOGFS

m @ @O 000
m@ @ @ @

Demi-plague

a
LETI swront D

Figure IV.1: Configuration géométrique des substrats silicium chimiquement hétérogénes, partie

mouillante en noir, partie non mouillante en blanc.
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Confinement de fluide par variation de mouillabilité

Dans le chapitre consacré aux applications (chapitre V), une partie du procédé consiste a
confiner un volume donné dans une zone particuliere de la surface. Pour satisfaire a cette
application, une surface du type de la figure IV.1.b peut, par exemple, étre utilisée. Nous
présentons dans un premier temps le comportement en statique avant de nous intéresser au cas
d’une goutte arrivant sur la surface avec une vitesse initiale. Dans un premier temps, nous
nous focalisons sur le cas centré (dans ce paragraphe), par la suite nous nous intéressons au
cas ou la goutte est en contact avec les deux mouillabilités des 1’instant de 1’impact. Par
ailleurs, deux liquides sont utilisés, de I’eau distillée comme référence et du Diméthyl

Sulfoxyde (DMSO) par cohérence avec I’application de synthése in situ (chapitre V).

Comportement en statique

La premiere approche consiste a observer 1’état statique du liquide sur la surface. Pour cela,
nous déposons, avec un systeme Digidrop® un volume de liquide parfaitement connu et
contrdlé sur des sites fonctionnalisés circulaires et mouillants de respectivement 3 et 4mm,.
Sur la surface non mouillante, une goutte d’eau distillée posseéde un angle de 95° et le DMSO
a quant a lui, un angle de 77°. Nous augmentons progressivement le volume de liquide par
palier de 1ul, les profils obtenus sont enregistrés afin de mesurer les angles de contact. En
fonction de la mouillabilité de la partie hydrophile et de la partie hydrophobe, du diamétre de

la zone et du volume de liquide déposé, 4 configurations différentes apparaissent.

Figure IV.2 : Les 4 configurations différentes et angles de contact observables (partie mouillante en rouge,

partie non mouillante en noire).

Précisons que la goutte conserve toujours sa forme de sphere tronquée. Dans le cas d’un
volume de liquide trop peu important, I’intégralité de la surface n’est pas recouverte et la

goutte n’est en interaction qu’avec une seule surface homogene. L’angle de contact mesuré
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correspond donc a I’angle de contact sur la surface mouillante 0,, (figure IV.2 configuration
a). A chaque augmentation du volume, I’angle de contact excéde la valeur de 1’angle
d’avancée, la ligne de contact se déplace pour que la goutte retrouve une position d’équilibre.
Le diamétre croit ainsi jusqu’a atteindre la taille Dy du site fonctionnalisé. L’angle de contact
reste celui du liquide avec la surface mouillante (figure IV.2 configuration b), mais en
augmentant encore le volume, la goutte se trouve dans une phase intermédiaire. En effet, la
zone extérieure hydrophobe retient le fluide a ’intérieur du site mouillant. La ligne de contact
ne peut ni avancer ni reculer, du fait de la présence de ces deux mouillabilités ; la goutte est
dans un état d’équilibre de force. L’angle de contact sur la surface mouillante est supérieur a
I’angle d’avancée sur cette méme surface mais il reste inférieur a I’angle d’avancée sur la
surface non mouillante 0,,. Enfin, I’augmentation du volume se traduit par I’augmentation a
la fois de la hauteur de la goutte et de 1’angle de contact (compris entre 6y, et 6,m) alors que le
diametre reste égal a D (figure I'V.2 configuration c). Cette configuration correspond a un état
spécifique.

La derni¢re configuration correspond au cas ou le volume de liquide permet d’obtenir une
goutte dont le diamétre est Dg et avec un angle d’équilibre égal a 0., (figure 1V.2
configuration d). Par la suite, tout ajout de liquide conduit a augmenter le diametre de contact
et par conséquent a excéder la taille du site mouillant.

Dans le cadre de nos applications, les gouttes utilisées sont éjectées sur la surface et elles sont
sphériques avant I’impact. Par conservation volumique, il est possible de ramener le volume
de liquide déposé, a une goutte unique et « équivalent » en vol, et par conséquent au calcul de
son diametre Dy. Cela nous permet simplement de suivre 1’évolution du volume et de

déterminer ainsi le diametre maximum de la goutte que peut contenir le site mouillant.

A titre d’exemple, un volume maximum V = 15 ul peut étre contenu sur un site de 4mm. Le

1
. : 6V \3
diameétre de la goutte fictive en vol est D, = (—j =3.06 mm
V4

Le diamétre fictif est calculé en inversant I’équation I1.21 et en remplacant Dy, par D (cela
sous-entend que la goutte sur le support est toujours considérée comme une sphere tronquée).

Nous obtenons alors la relation suivante :

b - [(1 ~cos0) 2+ cos(e))T D (IV.1)
4sin(0)
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ou 0 est I’angle de contact avec la surface.

110 —
0nm pour I'eau distillée .
100 - o
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Figure IV.3 : Angle de contact d’équilibre pour différents volumes de fluide.

Dans cette configuration de surface hétérogeéne, 1’échelle de longueur caractéristique du
probléme est le diametre du site. En rapportant le diamétre en vol « équivalent » a ce diametre
du site, nous obtenons un comportement indépendant de la taille de la goutte. Les résultats
sont alors extrapolables au cas des microgouttes, qui sont les gouttes utilisées dans
I’application.

La figure IV.3 présente 1’évolution de I’angle de contact en fonction du rapport Dy/Ds (ou
autrement dit, la variation du volume déposé rapporté a Ds). Sur cette figure, les quatre
configurations présentées précédemment sont également repérables.

Pour les deux liquides de référence, un palier est observable au début de la courbe. Pour 1’eau
distillée, tant que Dy/Ds est inférieur a 0.55 environ, I’angle est constant et égal a I’angle sur la
surface mouillante. De la méme manicre, la valeur est de 0.45 pour le DMSO. Ces deux
valeurs correspondent au volume d’une goutte dont le diametre sur la surface est D et dont
I’angle correspond a 1’angle sur la partie mouillante pour chacun des deux liquides. Ces
valeurs sont en accord avec le calcul théorique réalisé a partir de I’équation IV.1 sous sa
forme sans dimension. En utilisant les angles mesurés initialement sur la surface mouillante,
respectivement 50° et 30° pour I’eau distillée et le DMSO, le rapport Dy/Ds vaut 0.57 et 0.47.
A partir de ces valeurs, le diamétre de contact a atteint les bords du site fonctionnalisé, la zone

non mouillante va contenir le fluide. La goutte se trouve dans la zone intermédiaire
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d’équilibre entre les deux surfaces et durant laquelle 1’angle de contact va augmenter. La
croissance de cet angle est quasi linéaire, indépendamment du diametre du site et du fluide
considéré. Expérimentalement, la croissance de 1’angle de contact s’interrompt pour un
rapport de Do/Ds respectivement de 0.7 et 0.85 pour le DMSO et I’eau distillée (figure 1V.3).
En comparant ce résultat avec le suivi de 1’évolution du diamétre de contact, un effet similaire
est constaté (figure IV.4). Dés que le diametre augmente a nouveau, cela signifie que la goutte
a excédé la zone mouillante, et qu’elle se trouve en contact avec les deux surfaces. Une fois
de plus, les valeurs expérimentales correspondent aux valeurs prédites théoriquement a partir
de I’équationIV.1. En prenant comme angles de contact 77° et 95°, nous obtenons 0.71 et 0.83
pour respectivement le DMSO et 1’eau distillée.

L’ensemble de ces résultats montre que le probléme du confinement est uniquement controlé
par la mouillabilit¢ de la surface extérieure hydrophobe. Plus ’angle de contact entre le

liquide et cette surface sera fort, plus le volume de fluide contenu sur le site sera important.

®  Eau distillée, site de 4mm
= Eau distillée, site de 3mm I
DMSO, site de 4mm F
44| 4 DMsO, site de 3mm _,.-...pl"'
K -I-
n
A S
3 : n
—_— - A ‘ & ‘ 'R & L
S A
£
=
o 2 - ™ )
o ] / \
14 Limite de I'eau distillée Limite du DMSO
DC > DS DC > Ds
0 * T * T ¥ T ¥ T . T '
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2
Dg/Ds

Figure IV.4 : Angle de mouillage en fonction de la taille du site et du volume de fluide.

Comportement dynamique

Dans certains cas, la surface sur laquelle la goutte vient impacter, n’est pas parfaitement
homogene. De la méme manicere, la taille et la forme de ces hétérogénéités sont variables.
Enfin, la goutte n’atterrit pas toujours au centre d’une hétérogénéité, mais peut étre en contact
a la fois avec une zone hydrophile et une zone hydrophobe. Dans de telles situations, et en

fonction du positionnement de la goutte a I’instant de 1’impact (impact centré ou décentré),
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plusieurs comportements sont observables. Nous nous intéressons dans ce paragraphe a
I’influence de la discontinuité de mouillabilité sur le comportement dynamique de la goutte
dans les configurations particuliéres d’impact centré; le probléme de la configuration
décentrée sera abordé dans le point 2. Précisons que lors de I’impact d’une goutte de manicre
centrée sur un site mouillant et entouré d’une zone non mouillante, deux configurations sont
envisageables. Elles dépendent des conditions expérimentales de taille de site, de vitesse
d’impact et de volume de liquide, de tension de surface et de viscosité. En effet, si le diameétre
maximum de I’étalement est supérieur a la taille du site mouillant, la goutte se trouve en
interaction dynamique avec les deux types de surfaces. Dans le cas contraire, le mécanisme
est identique au cas de I’impact présenté dans le chapitre précédent. Nous étudions dans ce
paragraphe ces deux configurations en utilisant pour les essais, les surfaces chimiquement

texturées présentées sur la figure IV.1.b.

gMQQ<—D§
La configuration idéale correspond a DI’impact parfaitement centré d’une goutte. Les
conditions expérimentales sont telles que le diamétre maximal est inférieur ou égal a la taille
du site. La goutte s’étale sur une partie de la zone mouillante uniquement (volume de fluide
insuffisant et/ou angle d’équilibre trop important), ou sur sa totalit¢. Pour cette derni¢re
possibilité, cela peut étre le cas directement apres 1’étalement maximum (Byax = Ds) ou via
une phase d’étalement sous 1’action des forces capillaires (Bmax < Ds et 04 > 044). La figure
IV.5 représente schématiquement les ¢tats d’équilibres possibles. La goutte n’est en
interaction qu’avec une seule surface. La configuration est identique a celle largement

présentée dans le chapitre III, a savoir « impact et étalement sur une surface homogene ».

g =50° g = 95°

eé = 5(0° Oéq = 95° ee
NN P

| | B ] | | E= ] |

Figure IV.5 : Vue de c6té schématique des deux types d’état final lors de ’impact centré sur une surface
mouillante (zone hachurée, 6;, = 50°) de forme circulaire entourée d’une surface non mouillante (6, =
95°), dans le cas ou le diamétre maximum est insuffisant pour excéder le site mouillant.
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gMQQ>—D§
Dans un second cas, la goutte impacte toujours au centre du site fonctionnalisé. Cependant
son volume, sa vitesse et ses caractéristiques physiques sont tels que le diamétre maximal
exceéde la surface mouillante. La goutte interagit avec deux surfaces, dont la mouillabilité est
différente. Dans les premiers instants de I’impact, elle ne voit que la surface mouillante. Dés
que le diametre de contact devient supérieur au diametre du site, la goutte se trouve en partie
sur une surface non mouillante et ’angle d’avancée de la surface augmente fortement. Ce
changement brusque de I’interaction au niveau de la ligne de contact modifie également 1’état
d’équilibre de la goutte : I’angle de contact final (pour une goutte d’eau distillée) est passé de
50° a 95°. Dans cette configuration, les ¢léments prépondérants qui controlent les mécanismes
au niveau de la ligne de contact et fixent les limites pour les états admissibles de la goutte,

sont les angles d’équilibre, d’avancée et de reculée sur la partie non mouillante de la surface.
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Figure IV.6 : Impact d’une goutte d’eau distillée sur une surface hétérogéne, site de 3mm de diamétre

Si les conditions expérimentales le permettent (volume et vitesse d’impact suffisants, etc...),
le diameétre de contact maximum avec la surface non mouillante est a la fois supérieur au
diametre du site et au diametre d’équilibre sur cette surface. Un démouillage de la ligne de
contact est observé, la goutte est finalement complétement contenue a I’intérieur du site
(configuration de la figure IV.7.a). L’angle de contact est supérieur a I’angle d’avancée sur la
surface mouillante, mais inférieur a I’angle d’avancée sur la surface non mouillante. L’état

d’équilibre obtenu est un état intermédiaire ; précisons d’une part que le diameétre de contact
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obtenu est équivalent a la taille du site mouillant, d’autre part que I’angle d’équilibre est
mesuré¢ a 83° (contre 95° normalement sur la surface non mouillante). Dans cet exemple
d’une goutte d’eau distillée impactant sur une surface hétérogéne, un démouillage de la ligne
de contact est effectivement observé sur la partie non mouillante.

Pour des conditions expérimentales particuliéres (volume, vitesse etc...), I’étalement
maximum peut étre équivalent au diametre final de la goutte de volume V sur une surface
d’angle d’équilibre 0, (angle de contact compris dans la zone d’hystérésis). La goutte se

trouve dans un état d’équilibre stable et ne se déplacera plus (figure IV.7.b).

| | 58 =] | | B : == |

Figure IV.7 : Vues de coté schématiques des deux types d’état final lors de ’impact centré sur une surface
mouillante (zone hachurée, 8;, = 50°) de forme circulaire entourée d’une surface non mouillante (zone

blanche, 6, = 95°, dans le cas ou I’étalement maximum est supérieur au diamétre du site mouillant

Enfin, dans le cas ou I’étalement maximum excede I’état d’équilibre de la goutte sur la
surface non mouillante mais avec cette fois un diametre d’équilibre supérieur au diametre de
I’hétérogénéité (Deq > Ds), un démouillage de la ligne de contact est également observé. La
goutte excedera toujours la taille du site et le diametre final sera compris entre le diamétre
d’avancée d, et le diamétre de reculée d; sur la surface non mouillante (figure IV.8). Nous
nous trouvons de nouveau dans la configuration présentée sur la figure IV.7.b avec 0, = 50°
et O, = 95°.

Le diamétre maximum sur la surface hétérogene est compris entre le diameétre maximum sur
la surface homogéne mouillante et la surface homogeéne non mouillante. Nous mesurons
respectivement pour ce diametre maximum, dans le méme ordre, 3.1mm, 3.8mm et 2.97mm.
La mouillabilit¢ de la surface est le seul paramétre variable dans cette expérience (aux
incertitudes de reproduction de I’expérience), la ligne de contact est freinée en fonction de la
surface sur laquelle elle se déplace. En conséquence, et d’aprés ce que nous avons montré
préalablement dans le chapitre III, 1’étalement maximum est plus important sur la surface

homogene a 054 = 50° (et donc la ligne de contact est moins freinée) que sur la surface
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homogene a O¢q = 95°. La surface hétérogéne étant composée des deux zones distinctes, la
ligne de contact est freinée en fonction de la mouillabilité de la partie sur laquelle elle s’étend.
L’influence de la surface est observée a partir de 0.1t; (cf Chapitre III), soit 0.45ms apres
I’impact. A cet instant, le diametre dans 1’expérience de la figure IV.8 est de 1.5mm. La partie
mouillante ne peut influencer 1’étalement que sur 0.5mm soit sur 16.6% en temps de
I’étalement. Ceci explique en grande partie le faible écart entre I’étalement maximum sur la
surface non mouillante et 1’étalement sur la surface hétérogéne (< 5%). Finalement, et
uniquement pour une surface du type de la figure IV.1.b, I’étalement maximum sur une

surface hétérogene est composite entre celui des deux surfaces homogeénes.
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Figure IV.8 : Comparaison de I’évolution du diamétre de contact lors de I'impact & U = 0.44m/s d’une
goutte d’eau distillée de 2Zmm de diamétre sur une surface homogéne non mouillante (6, = 95°) (e), une
surface homogéne mouillante (0, = 50°) (m) et une surface hétérogéne (D, = 2mm) composée des deux

premiéres surfaces (A), We = 5.3, Re = 880.

Cette expérience montre que la surface extérieure au site (surface non mouillante) contrdle en
grande partie 1’étalement. Cela indique (mais on ne peut pas I’affirmer avec certitude) que le
comportement global de la goutte, et plus précisément le diamétre final (lorsque la goutte
excede la taille du site), est uniquement controlé par la surface non mouillante. La zone
centrale de la goutte accepte I’étalement alors qu’a sa périphérie, la surface s’y oppose. Le
diamétre maximal sur la surface non mouillante est 4.3% plus faible que celui de la surface

hétérogene, ce qui est proche des incertitudes de mesures. Il est impossible d’en étre certain,
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d’autant plus que s’il y a une influence de la zone mouillante, elle se situe pour cette
expérience durant la phase cinématique et nous avons montré précédemment que dans cette
phase, la mouillabilité n’était pas un parameétre de contrdle du probléme (chapitre III). Pour se
convaincre de I’influence effective de cette zone, il suffit de comparer le démouillage entre
surface homogéne et surface hétérogéne En effet, le démouillage et le rebond sont plus
prononcés sur la surface hétérogene (jusqu’a atteindre la taille du site). Dans chacun de ces
cas, le déplacement de la ligne de contact nécessite normalement une quantité identique
d’énergie puisque I’ensemble de son déplacement se situe sur la zone non mouillante.
Toutefois, le démouillage sur la surface hétérogéne est 35% plus prononcé (différence
d’amplitude du rebond entre les deux types de surface rapportée a I’amplitude sur la surface
hétérogene) pour un étalement maximum a peine 4.3% plus élevé. Cet élément indique que la
partie centrale de la surface hétérogene participe a la dissipation de 1’énergie utilisée par la
goutte pour démouiller. Pour s’assurer de I'influence exacte de la partie mouillante, des
expériences complémentaires sont nécessaires, particulierement avec une surface hydrophobe
sur laquelle I’hystérésis de 1’angle de contact est faible (pour obtenir un écart entre d, et d,
faible). De la méme maniere, I’effet du gradient de mouillabilité n’est pas étudié. Quel serait
le résultat de tels essais avec une zone centrale plus mouillante encore ? Pour des sites de
tailles différentes ? (notamment avec une taille de site atteinte au-dela de 0.1t; pour bien

observer I’influence de la partie mouillante sur 1’é¢talement maximum et le démouillage).

Simulation

Comme précédemment, la prédiction des mécanismes de I’impact est un point important. De
plus, I’impact centré sur un site circulaire est un probléme qui est axisymétrique et les profils
expérimentaux montrent que la forme de sphére tronquée reste également une forme
privilégiée dans cette configuration. En conséquence, nous sommes en mesure de reprendre
les méthodes de simulations utilisées précédemment, a savoir la Méthode Variationnelle et la
Meéthode d’Intégrale de Fronticre, et de les adapter a ce cas particulier.

La principale différence avec le cas de I’impact sur surface homogeéne est 1’existence de deux
zones disjointes de mouillabilité treés différentes. Dans le cas de la MV, le probléme se résume
a modifier I’angle d’équilibre sur la surface, en fonction de la valeur du diametre de contact
au cours du temps. Pour la MIF, une relation entre la vitesse de la ligne de contact et I’angle
dynamique est encore nécessaire en fonction de la surface sur laquelle se trouve la ligne de

contact, c'est-a-dire une relation pour chacune des mouillabilités. Ces relations sont obtenues
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a partir d’expériences sur les surfaces homogenes ; I’aspect hétérogéne n’est donc pas pris en

compte globalement mais par succession de deux surfaces homogenes.

Meéthode Variationnelle

La figure IV.9 présente la comparaison entre 1’expérience et la méthode variationnelle pour le
cas d’une goutte d’eau distillée de 2.26mm de diametre impactant a 0.7m/s sur une surface
présentant une hétérogénéité chimique circulaire de 3mm et de 50° d’angle d’équilibre. La
surface autour de ce site est non mouillante et I’angle d’équilibre est de 90°. Les simulations
du cas d’un site de Imm de diamétre et de 3mm de diamétre pour les mémes conditions
d’angle d’équilibre sur les deux zones de la surface expérimentale sont également
représentées. Dans le cas présent, le coefficient de dissipation Fq est fixé pour atteindre un

diametre maximum équivalent a celui mesuré expérimentalement.

2,0

© 1,0 | o AN R

D/D

/ o D, =2.95mm, U=0.7m/s
0,54 ——MV, F,=15,D_=1mm
: ---MV,F=15D_=3mm

0,0 — — — — T

0,01 0,1 1 10 100
tu/D,

Figure IV.9: Impact d’une goutte sur une surface avec une hétérogénéité circulaire, (©) mesures
expérimentales, D, = 3mm (--) modélisation variationnelle Dy = 3mm et (-) modélisation variationnelle Dy
=1mm ; Dy =2.26mm, U = 0.7m/s, c = 73mN/m, p = ImPa.s, p = 1000kg/m3, We =15, Re = 1582, 0, = 50°,
Onm = 90°.
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Sur cette figure, nous constatons que le démouillage sur la surface non mouillante est bien
prédit par la simulation, mais pas dans sa globalité. En effet, dés que le diametre atteint la
taille du site mouillant, le démouillage est stoppé. De la méme manicere, aucune oscillation
n’est visible sur la courbe simulée. En réalité, en diminuant suffisamment Fy, il est possible

d’observer ces oscillations ; toutefois, ni ’amplitude ni la fréquence (toujours équivalente a

) ne correspondent aux valeurs mesurées expérimentalement. Ces €carts ne sont pas

0

surprenants, sachant que pour la simulation de I’impact sur surface homogene, cela était déja
le cas. Suite a la phase de démouillage, le diameétre n’évolue quasiment plus, si ce n’est pour
osciller autour de la position d’équilibre de 3mm. Ces instabilités sont uniquement dues au
calcul ; ils traduisent 1’état instable de la ligne de contact en présence de deux mouillabilités
différentes. En effet, sur la surface a 50°, 3mm est inférieur au diamétre normal d’équilibre ;
la MV prévoit donc un étalement. Cependant, immédiatement apres cet étalement, la ligne de
contact se trouve sur la partie non mouillante sur laquelle le diamétre d’équilibre est inférieur
a 3mm, ce qui provoque de nouveau un démouillage.

De plus, notons qu’en conservant la valeur du coefficient de dissipation F4 entre simulation
sur surface homogene et sur surface hétérogene, une 1égére déviation est visible, a environ
0.3t*, entre les deux diametres simulés. Le changement de surface est donc bien pris en
compte, bien que les écarts ne soient pas significatifs (de méme que ce qui a été constaté sur
la figure IV.8). De plus, le diamétre final est donné uniquement par la surface non mouillante
(diametre final de 2.85mm, soit un angle de contact de 90°), comme observé dans le cas du

dépot (figure IV.3).

Meéthode d’Intégrales de Frontiere

La simulation de I’impact de macrogouttes sur des surfaces homogenes ne conduit pas
toujours a des profils parfaitement en accord avec I’expérience (chapitre I1I, [Vadillo et al,
2003]). La non-traduction des effets de cisaillement sur la paroi en est une des causes
principales, particulierement dans le cas de macrogouttes de liquides a faibles viscosités. De
méme, la trés forte influence de Dl’effet de tension superficielle (We < 20) n’est pas
suffisamment atténuée par la viscosité dans le volume puisqu’elle n’est pas prise en compte
dans ce modele. De plus, les profils transitoires simulés présentent de trés fortes déformations

(et donc de tres forts rayons de courbures) qui empéchent le calcul de converger.
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Toutefois, pour la simulation de I’impact de macrogouttes de fluide plus visqueux ou
I’extrapolation au cas des microgouttes, la MIF conduit a de meilleurs résultats. La diminution
du nombre de Reynolds (par la diminution du diamétre en vol de la goutte ou 1’augmentation
de la viscosité) permet d’augmenter 1’influence de la viscosité et de se rapprocher ainsi des

résultats expérimentaux.

t=0.03 t=063 t=1.25
N | AR 1] T
L S S 2] Aa—— —
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E 0 2

t=250 t=7.50
T B T A B
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L= —0 & e ne——

Figure IV.10 : Comparaison entre profils expérimentaux et simulés par MIF lors de I’'impact d’une goutte
de 2mm de DMSO a U = 0.6m/s sur une surface hétérogene (site mouillant circulaire de 2mm), 6,, = 27°,

Oum = 77°, 6 = 43mN/m, p = SmPa.s, p = 1100 kg/m3, We =18, Re = 260.

La figure IV.10 compare les profils transitoires expérimentaux et la simulation avec la MIF
lors de I’impact d’une goutte DMSO de 2mm de diamétre sur une surface hétérogéne (site
circulaire de 2mm, impact centré) a 0.6m/s. Sur cette figure, les profils simulés sont en accord
dans les premiers instants de I’impact. En revanche, en fin de simulation (t* = 7.5), ’accord
n’est plus satisfaisant. Aucun rebond au centre de la goutte n’est observable, le drainage du

film de fluide a la paroi (chapitre III) ne suffit pas pour conduire a une forme de calotte
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sphérique. Ces résultats ne sont pas surprenants aux vues des simulations sur surface
homogene.

En revanche, sur la figure IV.11, qui présente le cas d’une microgoutte de fluide impactant sur
la méme surface (le rapport 1 entre le diametre de la goutte en vol et le diameétre du site
hydrophile est conservé) pour We = 10.8 et Re = 33, les profils simulés sont plus proches de
ce qui est attendu expérimentalement. Les limitations de la MIF dans le cas de I’impact sur
surface homogene restent vraies dans le cas hétérogene bien que la nature de la surface, en

fonction de la position de la ligne de contact, soit bien prise en compte.
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Figure IV.11 : Simulation par la MIF de ’impact 2 U = 2.8m/s d’une microgoutte d’eau distillée sur une
surface hétérogéne (Dy/D, = 1), 0,, = 27°, 0,,, = 77°, 6 = 73mN/m, p = 1mPa.s, p = 1000kg/m3, We =10.8, Re
=33.

En conclusion, les limitations de chacune de ces deux méthodes de simulation de I’impact sur
surface homogeéne (voir chapitre III) restent vraies dans la configuration hétérogene (pour le
cas d’impact centré). De plus, une limitation supplémentaire, liée a la gestion de la nature de
la surface, apparait. Chacune des deux méthodes prend uniquement en compte 1’interaction

avec la surface au niveau de la ligne de contact. Dés que le diameétre de contact excede le
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diamétre du site mouillant, la présence de la zone mouillante n’est plus prise en compte dans
les simulations. Les mesures expérimentales montrent au contraire que 1’interaction liquide /
solide, dans le cas ou le fluide est en contact avec les deux types de surfaces, modifie le
comportement global de la goutte, notamment au niveau des dissipations par cisaillement sur
la surface au cours du mouillage et du démouillage. Ces méthodes de simulations conservent
donc leur principaux atouts dans le cas hétérogene (vitesse de calcul, temps de mise en
ceuvre), permettent de prendre en compte (localement au moins) la nature de la surface et
prédisent certaines interactions liquide / solide fines. Toutefois, ces résultats ne sont pas
suffisants et des simulations plus fines a partir de méthodes de calculs plus élaborées sont
nécessaires en vue d’obtenir des résultats quantitatifs cohérents avec les observations

expérimentales.

Déplacement radial d’une goutte par gradient de mouillabilité

Les configurations de I’'impact sur surface hétérogéne ne sont pas restreintes au cas de
I’impact centré d’une goutte sur une surface présentant une hétérogénéité circulaire. En
considérant la surface utilisée au paragraphe précédent, ou pour des hétérogénéités de formes
différentes, il est possible de voir apparaitre un déplacement radial de la goutte sur la surface.
Ce déplacement est dii a I’action des angles d’avancée et de reculée du liquide sur chacune
des zones en présences. Dans cette partie, nous allons donc étudier deux cas particuliers de
I’impact sur surface hétérogéne. Dans un premier cas, nous étudions I’impact d’une goutte sur
la surface définie sur la figure IV.1.a. Dans un second temps, nous reprenons la surface de la

figure I'V.1.b mais dans le cas d’un impact décentré.

Demie plaque

Comportement général

La figure IV.12 présente les profils transitoires observés lors de I’impact d’une goutte d’eau
distillée, a la limite entre une zone hydrophile et une zone hydrophobe (figure IV.1.a). Sur
cette figure, ou les temps sont donnés en haut a droite des images en milliseconde, nous
observons D’apparition rapide d’une dissymétrie de la goutte, en particulier au niveau de
I’angle de contact dynamique. Ainsi, a t = 1.7ms (soit t* = 0.22), ’angle de contact sur la
partie mouillante est proche de 90° alors que sur la partie non mouillante, cet angle est

largement supérieur a 90° (figure IV.13.a). Cette dissymétrie s’accentue au cours du temps et,
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a I’étalement maximum (t = 4.7ms), la forme de cylindre habituellement visible n’est pas
réellement respectée. A t = 8.3ms, nous notons a la fois que plus de la moiti¢ du volume de la
goutte s’est déja déplacée sur la zone la plus mouillante et la hauteur de la goutte atteint un
maximum (rebond) également localisé sur cette partie de la surface. A t = 11.7ms, le liquide
localisé sur la partie gauche de la surface ne se déplace pas, alors qu’un démouillage de la
ligne de contact sur la surface non mouillante est observé. Ceci s’explique par un angle de

contact dynamique 04,m supérieur a I’angle de reculée 0, ,n, sur cette méme surface.

2.28mm Oms
| —
Non

Mouillant mouillant

6.7

Figure IV.12 : Impact d’une goutte d’eau distillée sur une demie plaque hétérogéne a I’intersection des
zones mouillante / non mouillante, 0, = 40°, 0,,,, = 90°, D, = 2.28mm, U = 0.3m/s, We = 2.8, Re = 684. Les

traits blancs symbolisent la séparation entre les deux zones.

Cet effet de « stick and slip » (figure IV.13.b) se poursuit en alternance sur les deux zones
jusqu’a ce que l'intégralité du liquide soit en contact avec la surface mouillante (t = 21.7).
Ensuite, un étalement capillaire apparait sur la partie gauche de la goutte (zone mouillante).
En revanche, la partie de la goutte a proximité de la surface non mouillante ne se déplace plus.
L’angle a droite diminue lentement avec le temps mais sans pour autant atteindre I’angle
d’équilibre a gauche. La goutte obtenue est alors dissymétrique (figure IV.13.c). Afin de
comparer I’évolution de la ligne de contact en fonction de la nature de la zone sur laquelle la
goutte s’¢tale, la figure 1V.13.a représente, en valeur positive, I’évolution des lignes de

contact sur les deux surfaces au cours du temps. Plusieurs choses sont notables. D’une part, le
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rayon de contact ne suit pas la méme évolution sur la partie mouillante et la partie non

mouillante, d’autre part une séparation intervient a environ t* = 0.2,

2,5 180

150

120

Position de la ligne de contact (mm)

L 2 Point d'impact
< Angle de contact (NM) 4
O Angle de contact (M)
0,0 30
a B
-0,5 v — T T ———————— 0
0,01 0,1 1

tu/D,

+ Ligne triple (NM)
= Ligne triple (M)

Position de la ligne triple (mm)

Figure IV.13 : (a) Position de la ligne de contact, en valeurs positives, et de ’angle de contact dynamique
en fonction de la zone de la surface sur les temps courts, (b) position de la ligne de contact en fonction de
la zone de la surface sur les temps longs et (c) vue de dessus en fin d’étalement. Dy = 2.28mm, U = 0.35m/s,

6 =73mN/m, p = 1mPa.s, p = 1000kg/m’.

Ce temps correspond également a celui obtenu sur la figure II1.13 qui présente I’effet de la
mouillabilité de la surface sur I’évolution du diamétre de contact. De la méme maniére, le

rayon maximum obtenu sur chacune des deux zones est respectivement de 1.58mm et 2mm
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sur la surface hétérogeéne contre 1.67 et 1.85mm dans le cas d’une surface homogéne, soit
5.7% et 7.5% d’écart respectivement. Cet écart, bien que faible, est Iégérement supérieur aux
incertitudes de mesures, ce qui traduit un léger effet des deux surfaces 1’'une sur I’autre. A ce
sujet, il faut rappeler qu’a I’étalement maximum, la goutte a déja une dissymétrie forte. Enfin,
I’angle d’avancée dynamique mesuré sur chacune des zones correspond lui aussi exactement a
la valeur mesurée sur la surface homogene de mouillabilité identique. Dans les premiers
instants de I’impact (régime cinématique), I’aspect hétérogene de la surface ne modifie en rien
le mécanisme d’étalement et aucune influence de la présence de deux zones de mouillabilité
importante n’est observée. En revanche, dans la phase d’étalement, des différences
apparaissent.

La figure IV.13.b présente I’étalement a partir de t* = 1 et jusqu’a 1’état d’équilibre. Entre t*
=1 et 5, I’effet de « stick and slip » de la ligne de contact en alternance sur chacune des deux
zones est observé (les lignes de contacts se déplacent en alternance a droite et & gauche,

[Frassy et al, 2006]).
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Figure IV.14 : Vitesse de la ligne de contact sur chacune des deux surfaces.

Remarquons que le démouillage sur la partie non mouillante est systématiquement supérieur
au mouillage sur la partie mouillante. De la méme manicére, la reculée de la ligne de contact
sur la partie hydrophobe est immédiatement suivie d’un étalement sur la zone hydrophile. Cet
aspect est bien visible sur la figure IV.14 qui présente la vitesse de la ligne de contact de part
et d’autre de la ligne de séparation des deux zones de la surface. Cela s’explique simplement
par les jeux d’angles d’avancée et de reculée sur chacune des deux zones. En effet, suite au

rebond sur la hauteur de la goutte, les angles de contact, de part et d’autre du point d’impact,
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diminuent. Toutefois, I’angle de reculée sur la zone non mouillante est supérieur a I’angle de
reculée sur la zone mouillante et est, par conséquent, atteint plus rapidement. Au cours du
déplacement de la ligne de contact qui s’en suit, ’angle a droite est de nouveau plus important
que ’angle sur la partie gauche. Le liquide cherche a se placer sous la forme d’une sphére
tronquée sous ’action de la tension de surface, ce qui induit un transfert de liquide de la droite
vers la gauche, augmentant ainsi I’angle a gauche. Des lors, ce dernier excede la valeur de
I’angle d’avancée sur la partie mouillante et le liquide s’étend. Le mécanisme de « stick and
slip » se répete ainsi jusqu’a obtenir une forme d’équilibre proche de la sphére tronquée. Dans

le cas présenté ici, cela survient a t* = 5 et correspond également a 1’étalement a I’équilibre.

Effet de la viscosité

Un essai identique est réalisé¢ avec une goutte d’un mélange d’eau distillée et de glycérol (a
59% en masse). La viscosité est ainsi multipliée par un facteur 10. La vitesse et la surface
d’impact restent identiques a I’expérience précédente et les profils obtenus sont beaucoup
moins déformés. La dissymétrie de la goutte existe ici aussi mais de manic¢re bien moins
prononcée que dans le cas de I’eau distillée. Ainsi, I’angle d’avancée sur la surface mouillante
(a gauche sur les images de la figure [V.15) est de 115° environ contre 125° sur la partie non

mouillante.

S —

Mouillant Non
mouillant

Figure IV.15 : Impact d’une goutte d’eau distillée sur une demie plaque hétérogéne a I’intersection de la
zone mouillante / non mouillante, 8,, = 40°, 0, = 90°, u = 9.6mPa.s, c = 69mN/m, p = 1100 kg/m’, D, =

2.12mm, U = 0.3m/s, We = 3, Re = 73. Les traits blancs symbolisent la séparation entre les deux zones.
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Comme précédemment, ces valeurs sont en accord avec les résultats de la figure I11.46
obtenus dans le cas de I’impact sur surfaces homogenes. Notons ¢galement sur cette figure
que malgré les variations de 1’angle de contact a droite et a gauche suite aux oscillations de la

hauteur, la ligne de contact ne se déplace pas. L’effet de « stick and slip » n’a pas lieu.

Le cisaillement sur la surface est trop important et les diverses déformations sont rapidement
atténuées par la viscosité du liquide. La figure IV.16.a présente 1’évolution de la ligne de
contact et ’angle de contact dynamique sur chacune des deux zones de la surface et confirme
les observations que nous venons de faire. L’évolution des deux rayons est représentée dans le
méme cadran pour faciliter la comparaison. La séparation des deux rayons intervient a t* =
0.5, soit quasiment au moment d’atteindre I’étalement maximum. De la méme manicre, les
angles de contacts dynamiques a droite et & gauche ne se séparent qu’a t* = 0.4 et 1’écart
maximal entre ces deux angles n’excede pas 10° et ce, sur une durée de 0.25t* uniquement
(soit 1.5ms environ). Toutefois, les valeurs mesurées de part et d’autre de la ligne de
séparation des zones mouillante et non mouillante, correspondent une fois encore aux résultats
obtenus précédemment dans le cas homogene (figure I11.10 et 111.46).

A partir de t = 11.3ms, la goutte prend la forme d’une calotte sphérique et I’étalement débute
du c6té mouillant. En effet, la ligne de contact sur la partie mouillante commence a s’étaler
sous 1’action des forces capillaires plus tot, mais moins rapidement que la ligne de contact sur
la surface non mouillante (figure IV.16.b). Le déplacement sur la partie mouillante débute a
partir de t* = 2 environ, contre t* = 10 sur la partie non mouillante. De plus, en utilisant une
corré¢lation de type fonction puissance (par analogie avec le régime capillaire dans le cas
d’une goutte seule), nous obtenons respectivement dans le méme ordre, une valeur de
puissance 0.673 et 1.233 (les coefficients de corrélation sont, dans ces deux cas, supérieurs a
0.99). Précisons cependant que ce type de régime n’est pas observé avec 1’eau distillée. Le
démouillage sur la partie droite de la surface a donc une puissance environ deux fois
supérieure au mouillage sur la partie gauche. En outre, cette derniére s’étale avec une
puissance 6.7 fois supérieure aux valeurs observées dans le cas de 1’étalement capillaire sur
surface homogene. Nous pouvons supposer que la répulsion de la surface vis-a-vis du liquide
sur la partie non mouillante contribue au déplacement de la ligne de contact. Enfin, la
distinction entre le mouillage sous 1’action des forces capillaires, et le déplacement di a
I’action du liquide en présence de la surface non mouillante n’est pas possible. La
superposition de ces deux effets (en opposition ou en addition) peut expliquer, en partie au

moins, les écarts mesurés.
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Position de la ligne de contact (mm)

Position de la ligne de contact (mm)

Figure IV.16 : (a) Position de la ligne de contact, en valeurs positives, et de ’angle de contact dynamique
en fonction de la zone de la surface sur les temps courts et (b) position de la ligne de contact, en fonction

de la zone de la surface sur les temps longs. Dy = 2.12mm, U = 0.35m/s, ¢ = 69mN/m, p = 9.6mPa.s, p =

1100kg/m>.
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Site circulaire : recentrage automatique

Afin de nous rapprocher des applications en relation avec une partie du travail (chapitre V),
nous ¢tudions une derniére configuration qui correspond a un impact décentré sur la zone
mouillante de forme circulaire entourée d’une zone non mouillante. En effet, il peut étre

nécessaire de vouloir déposer une goutte sur un point précis et utiliser les gradients de
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mouillabilité pour la maintenir en position. Toutefois, les instabilités des générations peuvent
modifier la trajectoire de la goutte et par suite son point d’impact. Si la déviation A est
suffisamment importante, la goutte n’entrera jamais en contact avec la partie mouillante et
nous nous retrouvons dans la configuration d’un impact sur substrat homogéne non mouillant.
Si la déviation est suffisamment faible (Bmax > A), la goutte s’étalera sur deux surfaces
différentes et le gradient de mouillabilité¢ permettra de drainer le fluide de la partie non
mouillante vers la partie mouillante ([Mock et al, 2005 ; Michel et al, 2005]). Les profils
transitoires seront influencés a la fois par le phénoméne d’impact mais également par le

déplacement radial de la goutte (figure IV.17)

133 153

223 373

Figure V.17 : Impact a la limite d’une hétérogénéité chimique de 3mm de diamétre d’une goutte d’eau

distillée de 2.1mm de diamétre, a U = 0.6m/s (6,,, = 90°, 6,, = 30°), We = 10, Re = 1260.

113
183

Dans la phase d’étalement, la goutte peut €tre s€parée en une partie en contact avec la surface
mouillante (4 gauche) et une partie en contact avec la surface non mouillante (2 droite). La
lamelle sur chacune des ces deux parties évolue en fonction du support sur laquelle elle se
trouve et indépendamment de 1’autre. La seconde image de la figure IV.17 (t = 3.3ms), qui
correspond a I’instant de 1’étalement maximum, montre clairement, et comme précédemment,
la différence d’angle de contact en fonction de la zone sur laquelle le fluide se situe. Les
mécanismes observés ici sont similaires a ceux obtenus dans le cas d’une goutte d’eau
impactant sur la demie plaque (cas trait¢ dans ce chapitre). Du c6té mouillant, I’étalement

n’est pas terming et les forces capillaires forcent 1’étalement sur cette partie de la surface. Du
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coté non mouillant, lorsque le centre de la goutte rebondit, 1’angle de contact devient inférieur
a ’angle de reculée. Un démouillage apparait et la goutte se déplace vers le centre de la zone
mouillante. Toutefois, si le mouvement global se fait de la partie non mouillante vers la partie
mouillante, les mouvements ne s’effectuent pas simultanément. De nouveau un effet de
« stick and slip » apparait ([Frassy et al, 2006]) c'est-a-dire des mouvements de mouillage (a
gauche) et de démouillage (a droite) par a coup et en alternance (c6té droit puis c6té gauche)
(figure IV.17). Cette alternance de mouvements est également visible sur la figure V.18 qui
représente I’évolution de la ligne de contact sur la surface mouillante (2 gauche) et sur la
partie non mouillante (a droite). L origine est repérée au point d’impact et un sens positif est
défini en direction de la partie mouillante. Nous représentons néanmoins les résultats de ces
déplacements en valeur absolue afin de comparer 1’évolution de la ligne de contact de part et
d’autre du point d’impact. Les fleches noires indiquent 1’axe vertical de lecture. La position
de la ligne de contact sur la partie non mouillante reste fixe sur les intervalles de temps
adimensionnels [0.25 ;0.5] et [1 ;1.8]. Il en est de méme pour la ligne de contact sur la partie
mouillante sur t* € [0.5;1], les rayons de contact sur chaque surface se séparent a environ
0.2t* aux incertitudes de mesures pres (elles ne sont pas représentées sur la figure), comme
observé a la fois dans le cas de I’impact sur des surfaces homogenes et de I’impact sur demie
plaque.

L’angle de contact dynamique varie fortement en fonction du c6té de la surface considérée.
Un écart d’environ 35°, qui apparait dés les premiers instants, est visible entre la zone
mouillante et la surface non mouillante. Précisons que cette expérience a été réalisée avec la
caméra Kodak HG2000 a 1000 images par seconde. Cette faible cadence ne permet pas de
s’assurer du positionnement précis du premier point de mesure, cependant les angles mesurés
sur chaque partie de la surface sont en accord avec les résultats de la figure I11.46. Nous
rappelons que cette figure correspond a 1’angle de contact dynamique en fonction de la
viscosité du liquide et de la mouillabilit¢ de la surface. Les différences apparaissent
principalement dans la phase d’étalement (i.e. en quelques millisecondes pour une

macrogoutte) comme ce qui a été observé dans le cas d’impacts homogenes.
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Figure V.18 : Evolution de la ligne de contact a droite et a gauche (en valeur absolue) lors de ’impact a la

limite d’une hétérogénéité chimique de 3mm de diamétre d’une goutte d’eau distillée de 2.1mm de

diamétre, a U= 0.6m/s (0, = 90°, 0,, = 30°), We = 10, Re = 1260.
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Figure V.19 : Evolution de la vitesse de la ligne de contact a droite et 2 gauche (en valeur absolue) lors de

P’impact a la limite d’une hétérogénéité chimique de 3mm de diamétre d’une goutte d’eau distillée de

2.1mm de diamétre, a U = 0.6m/s (0,, = 90°, 6,, = 30°), We = 10, Re = 1260.
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En procédant de la méme maniere que dans le chapitre III pour le calcul de la vitesse, 1’effet
de « stick and slip » est également visible (figure V.19). Les vitesses sont représentées en
tenant compte du sens réel de déplacement de la ligne de contact, nous remarquons ainsi
qu’elles sont a la fois systématiquement positives (déplacement vers la partie mouillante) et
que les pics de vitesse sont alternés. Par ailleurs, les mouvements les plus importants se
situent sur la surface non mouillante, du fait de sa forte répulsion vis-a-vis du liquide. Enfin,
I’intégralité¢ du fluide se situe, a la fin de ’expérience, sur le site mouillant, en opposition au
cas de surface hétérogéne en demie plaque, ou la ligne de contact poursuivait son étalement
jusqu’a atteindre son angle d’équilibre. Cette configuration présente un intérét important pour
toutes applications ayant pour but de controler une quantité de liquide dans une zone

spécifique.

Modele de [Daniel et al, 2005]
En 2004, [Daniel et al, 2004] proposent un modele pour le déplacement global de la goutte sur

la surface hétérogeéne. Dans leurs travaux, une goutte de liquide est déposée sur une surface
présentant un gradient de mouillabilité « continu ». La goutte subit une excitation sinusoidale
afin qu’elle franchisse ses états métastables. Le modele se construit a partir du fait que le
déplacement de la goutte de liquide sur la surface est uniquement dii a I’action des forces non
compensées de Young (minimisation de 1’énergie d’interface). Une vitesse constante est
obtenue sous 1’action de ces forces (qui augmentent également linéairement avec la surface de
contact) et est compensée par 1’action des forces visqueuses. Par ailleurs, cette vitesse peut
étre exprimée a partir de I’équation suivante :

dcosf
dx

Ca=aR

(IV.2)

ou Ca est le nombre capillaire, R le rayon de contact entre la surface et le liquide, o est un
coefficient d’ajustement et x la position de la goutte.
Pour une goutte se déplacant sur une surface avec une expansion minimale de son diametre,

les forces non compensées de Young peuvent s’exprimer comme suit :

o(cos@, —cosB)=c(cosd—cosb. ) (Iv.3)
soit
cos =270 — 08T, O, —cos, (Iv.4)

2

ou 0, et O, sont les angles d’avancée et de reculée de la goutte sur la surface.
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L’angle de contact, au centre de la goutte peut étre estimé par la valeur moyenne entre I’angle
d’avancée et de reculée ([Smith & Lindberg, 1978 ; Deckerg & Garoff, 1996]). La mesure de
I’angle de contact dynamique a différentes positions sur la surface hétérogene (aux deux

extrémités dans notre cas) est une bonne estimation du gradient de mouillabilité. Cela conduit

a:

cos@, —cosf. _R d cos 0 (IV.5)
dx

En combinant les équations (IV.2) et (IV.5), ’expression suivante est obtenue :

Cazza(cos 0, —cos Hr) (Iv.6)

V4

Les auteurs précisent que le gradient de mouillabilité influence la valeur du coefficient o.
Dans le cas d’une surface présentant une discontinuité de mouillabilité de 1’ordre de 50° (écart
entre les angles d’équilibre du liquide sur chacune des zones de la surface), avec une goutte

d’eau distillée de 2.5mm, le coefficient obtenu est de 0.0055 ([Daniel et al, 2004]).
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Figure IV.20 : Evolution de la vitesse de déplacement de la goutte sur une surface présentant un gradient

de mouillabilité en fonction du gradient d’angle de contact dynamique sur chacune des zones.

\

Nos mesures sont comparées a ce modele pour différentes situations d’impact (ce qui ne
correspond pas au mode opératoire présenté¢ dans [Daniel et al, 2004] ou la goutte est posée).

La premicre situation concerne le cas de I’impact sur une demie plaque hétérogéne (avec une
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discontinuité de mouillabilité de I’ordre de 50° dans tous les cas). La vitesse d’impact est de
0.35m/s et les fluides sont de 1’eau distillée (figure 1V.20.b) ainsi que des mélanges d’eau
distillée et de glycérol afin d’obtenir des viscosités de 5 et 10 mPa.s (respectivement figure
IV.20.c et figure IV.20.d), sans modifier la tension de surface (mesurée a 69mN/m dans le
cas le plus visqueux). Enfin, des mesures sont effectuées sur une surface présentant la méme
discontinuité de mouillabilité, mais avec une zone mouillable circulaire et entiérement
entourée par une zone non mouillante (figure IV.20.a). Dans cette derniére configuration, le
fluide est également de I’eau distillée et la vitesse d’impact est de 0.7m/s.

Précisons que nos surfaces ne sont constituées que de deux zones. La mouillabilité de chaque
partie des surfaces hétérogeénes est caractérisée par une mesure d’angle de contact avec le
liquide utilisé pour I’expérience. Comme évoqué précédemment, les surfaces sont préparées a
partir d’une silanisation par zone et des jeux de masquage/démasquage. Dans les travaux de
[Daniel et al, 2004], un gradient d’énergie de surface est obtenu a partir d’une diffusion
contrdlée de silane decyltrichlorosilane.

Sur cette figure, plusieurs éléments sont notables. Tout d’abord, les mesures expérimentales
sont en bon accord avec le modele (mesures effectuées sous la condition que la forme de la
goutte soit proche d’une sphére tronquée, donc aprés relaxation des effets inertiels). Le
comportement du nombre capillaire avec le gradient de ’angle de contact a droite et a gauche
de la goutte est bien linéaire. Ensuite, le coefficient d’ajustement du mod¢le obtenu par
[Daniel et al, 2004] correspond a la valeur obtenue dans nos travaux, malgré des méthodes
expérimentales complétement différentes. Ceci sous-entend que les hypotheéses du modele
sont valables et que la méthode pour passer les états métastables importe peu. Il faudrait
néanmoins connaitre la valeur des angles d’avancée et de reculée sur I’ensemble de la surface
utilisée par [Daniel et al, 2004] pour les comparer a ceux que nous avons pu obtenir au cours
de nos expériences. Notons également que le coefficient d’ajustement n’est pas influencé par
la forme de 1’hétérogénéité ou la répartition du gradient de mouillabilité, puisqu’une valeur de
0.00584 est obtenue dans le cas d’un site hydrophile circulaire. Sur la demie plaque nous
obtenons 0.00535. Dans leur configuration de gradient continu [Daniel et al, 2004] mesurent
0.0055. Cela correspond a un écart inférieur a 6%. Enfin, la valeur de ce coefficient
d’ajustement est influencée par la viscosité du liquide. Plus ce dernier est visqueux et plus le
cisaillement sur la surface lors de I’étalement et du déplacement 1’est. En conséquence o
augmente avec la viscosité (dans nos expériences, la tension de surface a été peu modifiée au

contraire de la viscosité¢). Par ailleurs, dans notre cas, un comportement linéaire est observé
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pour des viscosités comprises entre 1 et 10mPa.s et la loi empirique ci-dessous peut étre
proposée :
a=2.63234+0.0019

V.7
R*=0.9829 ( )

Une nuance doit cependant étre apportée. Dans le cas d’une goutte de liquide de viscosité
96mPa.s et de tension de surface de 68mN/m, aucun écart sur la valeur des angles de contact
n’est mesurable et aucun déplacement du liquide sur la surface n’est visible. Cela correspond
a une pente trés prononcée sur la figure IV.20, c'est-a-dire que pour une vitesse importante de
la ligne de contact (donc nombre capillaire important), le gradient d’angle de contact sera tres
faible et difficilement mesurable. Ceci est en accord avec les observations expérimentales de
I’angle de contact dynamique, présentées dans le chapitre III, ou pour une viscosité¢ de
96mPa.s, I’angle de contact dynamique semblait indépendant de la surface sur laquelle
s’¢étalait le liquide.

De plus, I’ordonnée a 1’origine des courbes de corrélation linéaires varie entre nos résultats et
ceux présentés par [Daniel et al, 2004]. Un écart est observé entre le cas de la demie plaque et
du site circulaire. Cette différence peut s’expliquer par la différence du pourcentage de
surface de la goutte en contact avec les différentes zones dans les premiers instants du
déplacement. Toutefois, il faut noter que la viscosité¢ du liquide modifie également cette
ordonnée a I’origine.

Enfin, précisons que la présence d’une vitesse initiale n’intervient pas sur les mécanismes de
déplacement le long de la surface (le comportement linéaire et la valeur de o ne sont pas
modifiés). Des travaux complémentaires sont nécessaires pour caractériser complétement la

dépendance des deux coefficients et pour valider ce modele dans le cas de I’impact.
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Hétérogénéités topographiques

Les surfaces réelles ne sont pas toujours trés lisses comme le silicium, mais présentent des
rugosités de ’ordre de plusieurs micromeétres. De plus, si cette structuration topographique de
surface est judicieusement effectuée, il est possible de rendre la surface super hydrophile ou
super hydrophobe. Dans cette partie, nous rappelons les modeles de référence utilisés pour
caractériser le caractére mouillant d’une surface en fonction de sa rugosité, dans le cas du
dépot. Dans un second temps, nous présenterons les premiers résultats d’impacts sur une

surface super hydrophobe réalisés pour cette étude.

Modeéle de Cassie Baxter et de Wenzel

Théoriquement, pour un systetme donné, seul un angle de contact est possible. Toutefois, les
mesures expérimentales montrent I’existence d’une plage d’angles de contact admissibles. Cet
hystérésis s’étend de I’angle d’avancée 6, a I’angle de reculée O, et provient de I’ensemble des
hétérogénéités chimiques et géométriques présentes sur la surface, voir de 1’absorption du
liquide sur la surface ([Lam et al, 2001]). La rugosit¢ notamment, a fait 1’objet d’¢tudes
poussées dans le cas du dépdt d’une goutte et deux approches sont a retenir. En 1936, Wenzel
([Wenzel, 1936]) proposa un argument thermodynamique pour modifier 1’équation de Young
et y inclure la rugosité. L’hypothése consiste a considérer que les rugosités augmentent la
surface en contact avec le liquide. Pour traduire cet effet, il introduit un facteur correctif ky,
sans dimension et strictement supérieur a 1 (la surface de contact est plus importante pour une
surface rugueuse) qui permet de relier ’angle statique 0sq a ’angle apparent 6y, suivant la
relation I'V.8 :

cos@, =k, cosb,, (Iv.8)
La seconde approche est celle proposée par Cassie et Baxter en 1944 ([Cassie & Baxter,
1944)). Les auteurs consideérent qu’une partie des aspérités est mouillée par le fluide (la partie
supérieure) mais que ’air est toujours localisé entre la surface et la base de la goutte. On a
donc un probléme composé de trois phases. Ils définissent 1’angle apparent par la relation
suivante :

cosf., =a, cosl, —a, (Iv.9)

ou O¢cg est I’angle de Cassie Baxter, O¢q est ici aussi I’angle statique, o, est la fraction d’aire
de surface mouillée par le fluide et oy, est la fraction d’aire entre les rugosités. Les auteurs

précisent que la somme des deux fractions d’aires est égale a 1. Ces deux modéles peuvent
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étre utilisés pour déterminer les hystérésis d’angles de contact. Il suffit pour cela de remplacer
I’angle d’équilibre dans chacune des €quations par 1’angle d’avancée ou 1’angle de reculée.
Toutefois, les variations calculées ne correspondent pas souvent aux variations mesurées. Ces
deux approches montrent théoriquement que la présence de rugosité amplifie le caractére
hydrophile ou hydrophobe de la surface. La limite entre les deux régimes se situe pour un
angle de contact sur surface plane, a 90°. Les modeles de [Wenzel, 1936] et de [Cassie &
Baxter, 1944] ne tiennent pas compte de 1’aspect « escarpé » des rugosités. De plus, dans ces
deux approches, les auteurs ne considérent que la surface d’interaction liquide / solide alors
que I’angle de contact est normalement défini au niveau de la ligne triple, soit au niveau de

I’interaction gaz / liquide / solide.

Modeéele d’Extrand

En 2002, [Extrand, 2002] proposa des considérations géométriques pour définir des critéres
théoriques permettant de prédire si une goutte va mouiller une surface rugueuse ou si elle sera
suspendue. Les surfaces considérées ne sont pas aléatoires mais constituées de rugosité¢ de

forme, de taille et de position contrdlées (figure IV.21).
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Figure IV.21 : Représentation schématique d’une surface couverte par un remplissage hexagonale de
rugosités de formes carrées (x est la largeur des aspérités, y I’entraxe, z la hauteur, ¢ est ’angle en haut
des aspérités et @ a la leur base), schéma tiré de [Extrand, 2002].

Les critéres sont fonction de la densité de ligne en contact entre le fluide et les rugosités. Elles
sont définis par :

A=pod (IV.10)
avec p le périmétre d’intersection entre le fluide et les aspérités et o0 la densité de

recouvrement de la surface par les rugosités (dans le cas de la figure 1.3, 6 = y?2). Une
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comparaison entre les forces de volumes et les forces de surfaces lui permet d’obtenir le

critére limite (ou critique) de suspension qui est défini par :

1—-cosd, 1—-cosé, ’
— N3
1 sind, sind,
V3

c 1

(367)3 5 cos(, , + @ +90°)

IV.11)

avec p la masse volumique du fluide, g la gravité, V le volume du fluide, o la tension de
surface, 0, et 0, respectivement 1’angle d’avancée apparent et I’angle d’avancée réel défini
par la représentation de Wenzel dans 1’équation IV.10. Si A est supérieure a A, alors la goutte
sera suspendue et la surface sera super hydrophobe. Dans le cas contraire, la goutte mouille la
surface qui est alors super hydrophile. Extrand ne donne cependant pas 1’influence de la
hauteur des rugosités. C’est chose faite depuis 2004 ([Extrand, 2004]), toujours dans le cas de
rugosités carrées réparties de manicére hexagonale sur la surface. Pour cela, il tient compte du
volume de liquide suspendu par le biais d’un facteur (1-k) qu’il multiplie a I’équation IV.11

ou k est défini, en gardant les mémes notations que précédemment, tel que :

1
_ 3
2 |96 1—coséd,
P 2+cosé,
k= 2

(IV.12)

ou a,, est la fraction d’aire de contact entre I’interface solide et liquide. Dans le cas présenté
ici, o, est estimé a (x/y)?. Il rajouta également un second critere z., qui doit étre respecté (sur
la hauteur des rugosités) pour que la goutte soit suspendue. Il donne que la profondeur
d’avancée du fluide entre les aspérités est dépendant de ’angle d’avancée réel 6,9 et de
I’espace maximum 2b entre les aspérités.

La figure IV.22 présente schématiquement le comportement de la ligne triple entre deux
aspérités. Ce critére est défini par 1’équation I'V.15 suivante :

z, =btan[(0, , + @ —180°)/2] (IV.13)

avec 2b = 2"X(y-x) dans notre cas.

De la méme maniére que pour A et A, si z est supérieur a z., la goutte sera suspendue ; elle
mouillera la surface dans le cas inverse. Dans son modéle, les angles d’avancée et de reculée
sont définis par I’équation suivante :

0,=4,0,,+ 4,0, (IV.14)
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ou 1 = a dans le cas de ’angle d’avancée et 1 = r dans le cas de I’angle de reculée. 0,; et Oy;
sont les angles réels respectivement sur et entre les aspérités. A, représente la fraction linéaire
de contact du fluide sur les rugosités et Ay est la fraction de la ligne de contact entre les

rugosités. Nous obtenons alors A, + A, = 1.
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Figure IV.22 : Représentation en vue de coté d’une rugosité de forme rectangulaire ; schéma tiré de

[Extrand, 2004].

Dans le cas de la figure IV.21 (répartition hexagonale de plot de forme carrée) :

2
PRE. §_2£+[£j N
yiv4 v \y y

(IV.15)

Pour des plots de formes géométriques particulieres (carré, hexagone etc...), les formules
théoriques des critéres importants pour définir la nature de la surface étudiée sont données

dans le tableau suivant en conservant les notations précédentes :

Forme du plot ) A p 2b
Carré 1/y? 4x/y? (x/y)? 2" (y-x)
Hexagone 1/y? 4x/y? 2x/Y[T/A+x/Y)] | [(5/4)x2-3xy+2x2]"
Circulaire 1/y? nx/y? (/4)(x/y)? 2"yx

Tableau IV.1 : Paramétres géométriques pour la suspension ou le mouillage d’une goutte de liquide sur

une surface micro rugueuse super hydrophobe ([Extrand, 2004]).
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A titre d’exemple, une surface ou x = 2um, y = 2um, z = 40um, 0,9 = 117° et ® = 90°
suspendra une goutte d’eau distillée de 2mm environ. Si I’on modifie x et y tel que x = 64pm
et y = 128um, la goutte mouillera la surface.

Quelques résultats sont donnés a titre d’exemple dans le tableau IV.2 ainsi que I’extrapolation

au cas des microgouttes pour le cas de I’eau distillée déposée sur une surface ou 6,9 = 108° et

o = 90°.
Plot Dy X (um) | y(um) | z (um) A Z, (um) Ac résultats
carré 2mm 2 4 40 510° 022 | 1.910" | suspendu
carré 2mm 32 64 40 3.110° | 3.58 | 1.910" | suspendu
carré 2mm 64 128 40 | 1.5610°] 10.6 | 1.910* | mouillage
carré 2mm 32 64 3 3.110° | 3.58 | 1.910" | mouillage
carré | 150um | 32 64 40 3.110° | 3.58 | 1.410° | suspendu
carré | 150um | 2 4 40 510° 22 1.4 10° | suspendu

Tableau IV.2 : Exemple et extrapolation du modéle de [Extrand, 2004] a la suspension ou au mouillage

d’une goutte d’eau distillée.

Ces criteres permettent de déterminer rapidement et simplement la capacité d’une surface a
suspendre une goutte. IlIs viennent compléter les modeles existants et sont en bonne
adéquation avec les résultats expérimentaux. Cependant, le cas de I’impact n’est pas abordé.
Le bilan des forces qui conduit a 1’écriture de ces critéres ne prend pas en compte I’inertie de
la goutte & I’impact. Une question supplémentaire est encore en suspens. Si ’on force le
mouillage d’une goutte sur une surface super hydrophobe par I’application d’une pression

supplémentaire (AP=-Aocos(d,,+w®-90°), [Extrand, 2004]), y aura-t-il démouillage ?

Dans quelles conditions et a quelle vitesse ?

Cas de I'impact sur une surface rugueuse super hydrophobe

Pour répondre aux questions précédemment posées, nous avons préparé une surface super
hydrophobe. Le mode opératoire consiste a réaliser une nanostructuration géométrique de la
surface puis a effectuer un traitement chimique hydrophobe par greffage de silanes. Pour ce
faire, la technologie de DRIE silicium, qui est aujourd’hui classique pour la création de

structure de silicium, permet de réaliser des structurations géométriques présentant de fortes
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variations d’aspect. Ce procédé¢ de nanostructuration ([Bhardwaj et al, 1997; Ayon et al,
1999]), consiste en une alternance d’étapes de gravure et de protection de durée et de
fréquence controlées (figure 1V.23). En jouant sur les parametres expérimentaux, il est

possible de créer une grande surface de nanostructures de la forme de pics ([Jansen et al,

19951).

VA
d

Vr////////////////////////////////////////////////////////////i_

e f

Si B Pt % Pton black Si
I sio. 7/ Black Si
Al,O; 77, Oxidized black Si

Figure IV.23 : Diagramme schématique de la microfabrication de surface plane, (a, e) épaississement de la

couche de SiO,, (b) rincage Al, O3, (c, f) dépot de Pt et (d) formation du silicium noir.

Cette nanostructuration particuliére est appelée « silicium noir » du fait qu’il n’y ait aucune
réflexion lumineuse. 11 est utilisé pour créer des surfaces super hydrophobes ([Kim & Kim,
2002]) ou pour absorber la lumiere dans des applications photovoltaiques ([Schnell et al,
2000]). Les conditions expérimentales pour réaliser ce « silicium noir » avec le procédé DRIE
sont décrites par d’autres groupes de recherche ([Jansen et al, 1995 ; Besser & Shin, 2003]).
Les paramétres géométriques des pics (hauteur, largeur et angle) dépendent largement des
conditions opératoires. Dans notre cas, le silicium noir est réalis¢ avec une machine Multiplex
STS. Les pics ont la forme de cones d’une hauteur de 1.5um et d’un diamétre de 0.2um a mi-
hauteur. La surface externe pour un cone avec ces caractéristiques est de 1.95um? et la surface
occupée par ce dernier sur la surface plane est de 0.12um? (figure IV.24). L’angle de contact
que forment les pics avec la surface et la distance entre deux sommets sont respectivement de
87° environ et de 0.65um. Pour le calcul, il est impératif de connaitre la surface supérieure
des pics. Sur une image de la surface réalisée au microscope électronique a balayage, 1’angle
de contact et le diamétre a mi-hauteur sont mesurés sur une série de pics. A partir de ces
résultats, le diametre au sommet est calculé a 0.015um et la surface supérieure est considérée

circulaire (le pic est un cone).
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Suite a cette nanostructuration, un greffage de la fonction chimique de type 8 (chapitre II) est

effectué afin de rendre la surface super hydrophobe.

Figure IV.24 : Observation, au microscope électronique a balayage de la surface super hydrophobe, (a)

grossissement x9 et (b) grossissement x45.

Sur cette surface, plusieurs expériences d’impact sont réalisées. D une part, des expériences
avec des macrogouttes d’eau distillée a des vitesses de 0.35, 0.5 et 1m/s et de formamide et
d’éthylene glycol a une vitesse de 0.5m/s. Pour les microgouttes, seule de 1’eau distillée est
utilisée, le diameétre en vol est de 150um et la vitesse d’impact est de 1’ordre de 0.5m/s. Dans
ce dernier cas, la fréquence d’acquisition est fixée a 43000 i/s et I’illumination est assurée par
un dispositif de diode laser modulé Omicron LDM658 de 250mW de puissance et a 658nm de
longueur d’onde. L’illumination est alors monochromatique (ce qui explique la présence des
zones plus ou moins lumineuses ainsi que la présence des franges d’interférences destructrices
liées a la réflexion de la surface de silicium) mais sa durée est réduite jusqu’a 25ns (figure
IV.24). Cette méthode d’observation est équivalente a celle décrite dans le chapitre II avec la
combinaison caméra rapide / ministrobokin. L’instantanéité et le contraste obtenus sont
excellents et les déformations de la goutte ainsi que le rebond total sont parfaitement visibles

(figure IV.25).
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Figure I1V.25 : Impact et rebond d’une goutte d’eau distillée de 150um de diamétre, impactant a 0.5m/s
sur une surface de silicium noir (x = 0.015pm, y = 0.65pm, z = 1.5pm), We = 0.5, Re = 75.

Les résultats de ces essais (suspension ou mouillage) sont reportés dans le tableau IV.3 avec

les valeurs des différents critéres de suspension ([Extrand, 2002 ; Extrand, 2004]).

Fluide Do U (m/s) A A Z. (um) Résultat
Eau distillée 2.2mm 0.35 1.1210° | 0.06510° | 5810~ | Suspendu
Eau distillée 2.2mm 0.5 1.1210° | 0.06510° | 58107 | Suspendu
Eau distillée 2.2mm 1 1.1210° | 0.06510° | 5.810° | Suspendu
Eau distillée 150pm 0.5 1.1210° | 0.01710° | 5.810° | Suspendu
Formamide 2mm 0.5 1.1210° | 0.62210° | 2.710° | Suspendu

Ethyléne glycol | 1.8mm 0.5 1.1210° | 1.2310° | 1.210% | Mouille

Tableau IV.3 : Critéres de suspension [Extrand, 2002 ; Extrand, 2004] dans le cas du dépot et résultat de

I’impact.

Dans le cas de I’éthyléne glycol, la densité de ligne A est inférieure a sa valeur critique et
c’est le seul cas ou il y a mouillage. L expérience de dépot avec ce fluide est réalisée et le
mouillage apparait également. Il semblerait donc que la présence d’une vitesse d’impact ne
modifie en rien le mouillage ou la suspension d’une goutte de fluide et que les critéres de
densité¢ de ligne et de hauteur de plot soient suffisants pour définir le caractére super

hydrophobe ou non de la surface. Toutefois, cette affirmation doit étre nuancée en raison du
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nombre limité de vitesses d’impacts testées et des expériences supplémentaires sont alors
nécessaires pour la valider.

Notons, toujours pour 1’éthyléne glycol, que la différence entre A et A est relativement faible,
mais suffit pour provoquer un mouillage de la surface. En revanche, nous n’avons pas pu
obtenir un écart faible pour observer 1’effet de la vitesse, méme dans le cas ou A > A..

Bien que la vitesse d’impact ne semble pas forcer le mouillage (au moins dans la gamme de
vitesses testées) elle n’est cependant pas sans influence. En effet, pour 1’éthyléne glycol, avant
d’obtenir le mouillage de la surface, la goutte rebondit une premiére fois totalement suite au
démouillage de la surface. Ceci est en accord avec [Rioboo, 2003] qui précise que ce cas se
produit lorsque 1’angle dynamique (lors du démouillage) que forme le liquide avec la surface
est supérieur a 90°. Ce n’est que lors du troisieme étalement (troisiéme impact), ou
I’étalement maximum et le démouillage sont moins prononcés, que la goutte semble mouiller
effectivement la surface (figure IV.26). Cet effet s’observe également lors du dépot ou la

vitesse d’impact n’est jamais completement nulle.

Figure IV.26 : Impact d’une goutte d’éthyléne glycol sur une surface super hydrophobe, Dy = 1.8mm, U =
0.5m/s, c =47mN/m, p = 1.7mPa.s, p = 1100kg/m3, 0¢q = 143° (mesure manuelle), We = 10.7, Re = 595.

Précisons que la mesure de 1’angle de contact a I’équilibre a été effectuée a la fois par mesure
manuelle et a partir de nos algorithmes de traitement d’image (chapitre II). Dans le premier
cas, la mesure obtenue est de 143° alors que le traitement automatique donne 144+2.5°. Le

résultat est cohérent aux incertitudes de mesure pres. Précisons toutefois que la valeur de cet
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angle peut varier en raison du caractere hétérogene (les pics ne sont pas disposés précisement
et leur forme et leur taille ne sont pas homogenes) de notre surface superhydrophobe.
[Brandon et al, 2003 ; Marmur, 2004] précisent qu’un hystérésis d’angle de contact est
observable (plusieurs états métastables sont envisageables) du fait de la forte dépendance des
minima d’énergie libre du systéme aux paramétres de volume de liquide et des
caractéristiques de la surface rugueuse. Dans les expériences présentes, les impacts ont été
reproduits autant que possible sur la méme zone de la surface avec les difficultés que cela
comporte (nettoyage, positionnement etc...).

En conclusion, il ne semble pas possible de forcer le mouillage d’une goutte de fluide sur une
surface super hydrophobe en augmentant la vitesse d’impact. Au contraire, la vitesse initiale
provoque un rebond total lors du démouillage. Il est cependant important de préciser qu’un
seul type de surface est testé, et que les vitesses d’impacts sont inférieures a 1m/s. Des
travaux complémentaires sont nécessaires pour bien établir I’influence de cette vitesse

d’impact ainsi que I’existence éventuelle d’une vitesse de mouillage forcé.

Conclusion : Les surfaces chimiquement et/ou topographiquement hétérogeénes ont fait 1’objet
d’une étude. Pour le premier type de surface, qui entrent dans la constitution d’un procédé
présenté au chapitre suivant, nous avons montré que, lors de I’impact d’une goutte sur une
surface présentant une discontinuité de mouillabilité, 1’évolution du diamétre et de 1’angle de
contact dynamique sur chacune des deux parties de la surface restent similaires a ceux
observés lors de I’étalement sur une surface homogeéne d’angle identique. Par ailleurs, la
vitesse de déplacement global moyenne a été comparée au modéle de [Daniel et al, 2004] et
un accord significatif a été observé (pente équivalente). Notons €galement que dans notre cas,
il s’agissait d’un discontinuit¢ de mouillage au contraire de [Daniel et al, 2004] qui
considéraient un gradient « continu ». Enfin, nous avons montré la dépendance de la loi
proposée a la viscosité du liquide.

Sur les surfaces superhydrophobes (hétérogénéité topographique), nous avons considéré le cas
de I'impact de gouttes dont la taille varie de 150pm a 2.28mm. Nous avons montré que la
présence d’une vitesse d’impact ne permettait pas de forcer le mouillage de la surface (pour
We compris entre 0.5 et 35 et Re compris entre 75 et 2300). L’utilisation de critéres
géométriques a permis de caractériser le caractére mouillable ou non de la surface. Ces
critéres, initialement prévus pour le cas du dépot ont montré leur pertinence dans le cas de

I’impact, pour la gamme de vitesse étudiée. C’est un résultat original.
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Chapitre V
Applications

Les situations ou des gouttes de liquide impactent sur des surfaces sont nombreuses et ne
concernent pas uniquement un probléme académique. Dans ce chapitre, nous allons
développer particuliecrement deux applications. Dans un premier temps, nous nous
intéresserons au domaine de I’impression numérique ou I’impact de gouttes est essentiel pour
la qualité¢ d’impression. En second lieu, nous considérerons une application en relation avec la
synthése in-situ d’oligonucléotides dans laquelle une goutte de fluide polymérique permet de

réaliser une couche protectrice.

Application au jet d’encre

L’impact de goutte sur des surfaces solides non poreuses trouve de nombreuses applications et
notamment en impression numérique. Dans ce cas, une image se compose d’une multitude de
microgouttes de quelques dizaines de micromeétres de diametre disposées les unes a coté des
autres et qui peuvent également se mélanger. Lorsqu’une goutte ¢jectée entre en contact avec
une ou plusieurs autres gouttes précédemment déposées sur la surface, ce phénoméne est
appelé coalescence. C’est de la juxtaposition plus ou moins précise de plusieurs gouttes de
couleur : cyan, magenta et jaune plus du noir (voire de 6 couleurs plus du noir pour des
systémes hexachrome) et / ou de leur coalescence que résulte une image (figure V.1). L’étude
de ce phénomeéne est donc capital dans 1’optique de 1’optimisation de la qualité d’impression
ou la taille et la forme des gouttes en fin d’étalement sont deux des principaux parametres.
Deux cas sont étudiés en détail dans ce chapitre, la coalescence axisymétrique et la
coalescence non axisymétrique.

En ce qui concerne la configuration de coalescence axisymétrique, la seconde goutte arrive au
sommet de la goutte au repos. Dans le cas de la configuration de coalescence non
axisymétrique, la goutte qui impacte, entre en contact avec la surface et interagit avec la
goutte au repos au cours de son étalement. C’est de cette configuration que provient la
majorité des problémes, en particulier lorsque la quantit¢ d’encre est importante. Les
mécanismes ne sont pas bien connus a 1’heure actuelle comme, par exemple, I’effet de la
mouillabilité de la surface, ou encore ceux de la viscosité ou de la tension de surface. Par

ailleurs, dans le cas de la coalescence asymétrique, un transfert radial de fluide s’effectue, ce
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qui modifie la configuration finale de la goutte. De nombreux points sont en suspens et nous
allons tenter de mettre en avant un certain nombre d’¢léments de réponse. Dans ce
paragraphe, nous étudions la coalescence symétrique et asymétrique dans le cas de

macrogouttes et de microgouttes en conservant les mémes conditions expérimentales que dans

le cas de I’impact d’une goutte unique.

Figure V.1: Observation d’une image réalisée par impression numérique, (a) image globale, (b)

grossissement de la zone de I’ceil, (c) grossissement supérieur montrant la disposition des gouttes.

Dans tous les cas, il est utile de rappeler que les échelles de temps associées aux mécanismes
d’impact ou de coalescence de microgouttes sont de 1’ordre de quelques dizaines de
microsecondes. La figure V.2 rappelle I’évolution d’une microgoutte sur une surface
mouillante en échelle de temps et de longueur dimensionnelle. Cet exemple est caractéristique
des applications de jet d’encre telles que les imprimantes de bureautiques ou industrielles.
Généralement, la vitesse d’impact est plus importante mais les mécanismes sont identiques et
la durée de I’étalement reste de ’ordre de la seconde. Dans les applications utilisant des
encres UV, la réticulation est utilisée pour solidifier I’encre et, par conséquent, stopper
I’évolution de la goutte sur la surface. Cette figure met en corrélation les temps auxquels il
faut réaliser cette réticulation pour obtenir un diametre donné. De plus, il faut retenir que

I’exposition au UV s’effectue seulement apres plusieurs dizaines de millisecondes. Toutefois,
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I’étalement est plus qu’avancé au bout de ces quelques millisecondes, ce qui justifie les

travaux sur I’interaction solide / liquide en vue de contrdler la taille final de la goutte.
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Figure V.2 : Etalement d'une goutte d'encre base eau sur du verre, Dy = 64.7um, U = 1.21 m/s, 0,4= 10°, n

=3.2 mPa.s, 6 =33.2 mN/m, p =996 kg/m3, We = 2.85, Re = 24.

Dispositifs expérimentaux
L’¢étude présentée ici considere la coalescence de deux gouttes de liquide qui peuvent étre

identiques ou non sur une surface non poreuse. En fonction de la taille des gouttes, les

adaptations des dispositifs expérimentaux sont plus ou moins importantes.

Macrogouttes

Dans le cas de la coalescence axisymétrique, deux gouttes identiques sont générées
successivement avec un décalage temporel suffisant pour s’assurer que la premicre goutte se
trouve dans un état d’équilibre. Le capteur optique de passage ne déclenche 1’acquisition
qu’au deuxiéme signal et avec un délai variable fixé par [utilisateur (le dispositif de
déclenchement reste identique a celui présent¢ dans le chapitre II pour les deux
configurations).

Le cas le plus contraignant expérimentalement est la configuration non axisymétrique. Un

dispositif expérimental plus élaboré au niveau du systeéme d’éjection est utilis€ pour le
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positionnement précis des gouttes. Le substrat est fixé sur un banc de translation motorisé

(précision : dizaines de micrometres) pour le déplacement entre deux expériences.
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Figure V.3 : Dispositif de génération de macrogouttes dans le cas de la coalescence non axisymétrique.

Le systeme de génération reste basé sur une pompe pousse seringue reliée a une seringue
équipée d’une aiguille a bout droit parfaitement calibrée a 150um de diamétre. Dans ce cas,
deux aiguilles identiques et positionnées indépendamment 1’une de 1’autre sont utilisées. La
premicre est reliée a un dispositif de déplacement micrométrique manuel de 8mm de course
pour un déplacement dans le plan XY. La seconde, fixe, sert de référence et correspond a la
goutte qui vient coalescer avec la premiére (figure V.3). C’est la détection du passage de cette
seconde goutte par un capteur optique qui déclenche I’enregistrement de la caméra. La
juxtaposition de deux gouttes impose d’augmenter la zone d’observation le long de la surface,
aussi les grossissements sont diminués. La conséquence est immédiate sur les incertitudes de
mesure. Elles sont toujours de 1’ordre de quelques pixels (de un a quatre) mais sur un total
supérieur (la longueur des deux gouttes juxtaposées est plus grande). De plus, chaque pixel
représente une taille plus importante (30um a la place de 20um par exemple) mais ces
incertitudes restent aux alentours de 5%. Deux exemples d’observations expérimentales sont

présentés sur la figure V.4.
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Figure V.4 : Coalescence (a) axisymétrique et (b) non axisymétrique de deux gouttes identiques d’un

mélange d’eau distillée, de glycérol et de tensioactif, Dy = 1.7mm, U = 0.7m/s, c = 30mN/m, p = 10mPa.s.

Microgouttes

Dans le cas des microgouttes, le dispositif utilisé est plus élaboré encore. Le dispositif en
place a AGFA-GEVAERT permet d’¢tudier tous types de coalescence en fixant avec
précision I’entraxe entre les points d’impacts de chacune des deux gouttes. En raison de
I’encombrement et du positionnement vertical (voir chapitre II), le substrat est placé sur un
banc de translation commandé électriquement mais de faible précision.

Dans la configuration de coalescence non axisymétrique, la distance entre les points d’impacts
des deux gouttes est un parametre important du probléme et dont la modification nécessite
une trés grande précision. Le systéme d’¢jection se compose donc de deux éjecteurs
piézoélectriques de 128 buses Spectra SL 128 ® qui permet de former des gouttes d’environ
50um de diameétre avec une vitesse d’impact de 8m/s en utilisation optimale. Sur la figure
V.5, ensemble du dispositif est présenté et les possibilités de déplacement micrométriques
des ¢jecteurs sont numérotées de 1 a 4. La translation numéro 1 est horizontale, elle a une
amplitude de 10 cm et positionne les éjecteurs en face de la caméra. La translation numéro 2
est verticale et régle précisément la distance au substrat. La translation 3 correspond au
déplacement du second éjecteur par rapport au premier pour modifier la distance entre les
points d’impact des deux gouttes. L’amplitude est restreinte 8 8mm. En effet, la distance entre
les buses est de 508um et le pilotage électronique des éjecteurs, permet de contrdler au choix,
chacune des 128 buses de chacune des tétes ([Desie et al, 2004]). De surcroit, ce dispositif
assure le délai entre 1’¢jection des deux gouttes ainsi que le déclenchement de

I’enregistrement.
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Figure V.5: Dispositif expérimental pour I’étude de la coalescence axisymétrique et asymétrique des

microgouttes.

Enfin, le mouvement 4 permet une rotation de I’¢jecteur numéro 1 de 45° a 120° par rapport a
I’horizontale. Ces tétes d’impression ne peuvent éjecter des fluides que dans une gamme
limitée (o compris entre 30 et 35mN/m et p entre 8 et 20mPa.s). Pour des encres trop
visqueuses a température ambiante, un systeme de chauffage interne augmente la température
jusqu’a 70°C. Cette régulation s’effectue a +£1°C (observation a 1’affichage) par un test, toutes
les 3 secondes, de la température au niveau de la plaque a buse. Cependant, le chauffage et la
sonde de température n’étant pas disposés treés prés 'un de I’autre, nous pouvons supposer
que les variations de température dans I’éjecteur sont supérieures aux écarts observés sur
I’afficheur. En ce qui concerne I’illumination, elle est, une fois encore, réalisée par une
lumicre constante guidée par fibre optique (Intralux 6000). La caméra Sensicam SVGA,
utilisée a la fois en pseudo cinématographie a déphasage contr6lé et en mode multi
expositions, permet d’enregistrer et de reconstituer le phénoméne observé. La figure V.6
présente un cas de coalescences axisymétrique et non axisymétrique de deux gouttes d’une

méme encre.
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Figure V.6 : Coalescence de deux gouttes d’encre UV dans le cas (a) axisymétrique (entraxe a Opm) et (b)
non axisymétrique avec 49pm d’entraxe, Dy = S6pm, U = 4m/s, ¢ = 31mN/m, p = 9.5mPa.s a 25°C, les

temps correspondant a des microsecondes.

Sur cette figure, la différence de teintes entre la premicre et la seconde goutte provient de
’utilisation du mode de multi exposition. Comme nous 1’avons expliqué auparavant dans le
chapitre II, la premiére goutte impactée est exposée a deux reprises. Son niveau de gris est
donc supérieur. Dans le cas axisymétrique, I’étalement de la deuxiéme goutte sur la premiére
présente notamment une déformation sur sa périphérie. A la fin de I’étalement, la goutte finale
a une hauteur et un diametre supérieur. Il faut également noter 1’absence d’un bourrelet a la
périphérie des gouttes, comme pour les macrogouttes. La forme générale de la goutte n’est
pas modifiée et le caractére axisymétrique est conservé. En revanche, dans le cas de la
coalescence non axisymétrique, le point de coalescence se déplace de la ligne de contact vers
le centre de la premiére goutte, traduisant ainsi le mélange des deux gouttes. En fin
d’étalement, le diametre est nettement supérieur mais la hauteur a peu évolué. Ceci s’explique

par le fait que la goutte a une forme ellipsoidale plutot que circulaire ([Narhe et al, 2004],
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figure V.7), ce qui est possible en particulier sur les surfaces mouillantes et avec une
hystérésis d’angle de contact important.

Ces deux configurations correspondent a un cas réel rencontré dans le jet d’encre. La majorité
des déplacements de la ligne de contact ne s’effectue pas sous I’effet de I’inertie de la goutte
incidente mais plutot lors de la réorganisation spatiale de la masse de liquide sous I’action des

forces physico-chimiques (ici : We =29, Re =9).
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Figure V.7 : Evolution de la forme des gouttes apreés coalescence non axisymétrique.

Cette méthode d’observation en multi exposition est particulierement importante pour
dissocier les deux gouttes et observer la position des points d’impact. Le diamétre, la hauteur
et les angles de chaque c6té de I’ensemble coalescé sont mesurables. Malheureusement, cette
double exposition ne permet pas d’observer facilement les déformations et les déplacements
de la ligne de contact. En effet, elle donne I’illusion que la goutte initiale ne se déplace pas
lors de la coalescence. Les déformations qui pourraient apparaitre durant le mélange au
niveau de cette premiére goutte ne sont pas observables puisqu’elles restent localisées dans la

zone doublement exposée.

Coalescence axisymétrique

La coalescence axisymétrique est une configuration particuliére de ’interaction de deux
gouttes de fluide. Ce probléme est trés peu traité dans la littérature (le cas le plus étudié est la
coalescence d’une goutte avec un film de liquide d’épaisseur homogéne) bien qu’il soit
relativement courant dans les applications. En effet, lors de I’impression numérique, il n’est

pas rare que deux gouttes se superposent. Ce mécanisme est également important dans des
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applications biologiques et notamment dans le cas de la synthése in situ d’ADN (voir partie B
de ce chapitre) ou il s’agit d’augmenter un volume de fluide tout en le confinant.

Dans cette partie, nous mettrons I’accent sur I’influence des principaux parametres physiques
tels que la vitesse d’impact, la mouillabilité¢ de la surface ou encore la tension de surface et la
viscosité du fluide considéré. Dans chacun des cas présentés, nous considérons deux gouttes
identiques d’un méme fluide et les résultats sont comparés au cas de I’impact d’une goutte
seule. Enfin et comme précédemment, nous décrirons un modele construit a partir de
considérations géométriques et énergétiques pour prévoir 1’évolution du diametre de contact

lors de la coalescence.

Comportement général

La coalescence axisymétrique est ’impact d’une goutte de fluide au sommet d’une autre
goutte de fluide se trouvant sur le support et dans son état d’équilibre. A I’instant de la
coalescence, il s’agit de I’interaction entre deux interfaces liquides / gaz ; les phénomenes qui
régissent ce mécanisme sont donc, a priori, différents de ceux de 1I’impact d’une goutte seule.
La ligne de contact ne joue un rdle que lors de I’expansion de la lamelle. Cependant, le
probléme reste axisymétrique et ce mécanisme reste controlé par les équations de Navier-
Stokes. Les nombres sans dimension du probléme restent donc le nombre de Weber et le
nombre de Reynolds, les échelles caractéristiques du probléme sont elles identiques au cas
d’une goutte seule.

Le mécanisme de coalescence apparait dés lors que les deux fluides sont miscibles (ce qui est
toujours notre cas) et que les interfaces sont suffisamment proches ([Mackay & Mason, 1963]
prédisent que la coalescence ne peut avoir lieu tant que la distance entre les deux interfaces
est supérieure a IOZA). Pour ce faire, il faut évacuer les molécules d’air comprises entre ces
deux interfaces suffisamment rapidement pour ne pas en piéger une quantité trop importante.
Dans le cas contraire, la coalescence pourrait ne pas avoir lieu. Ceci laisse penser que la
tension de surface, qui est la traduction de ce type d’interaction, est un des parameétres dont

I’influence est prépondérante.

La figure V.8 présente la coalescence axisymétrique de deux gouttes d’eau distillée identiques
impactant sur une surface industriel de polyéthyléne avec un couchage hydrophobe. Le
diametre des gouttes est de 2.4mm et la vitesse d’incidence de la seconde goutte est de 1m/s.

La méthode d’acquisition est dans ce cas de la pseudo-cinématographie a déphasage contrdlé
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([Vadillo, 2003]). Sur cette figure, nous constatons, dans les premiers instants, que le diamétre
de base ne varie pas et il faut attendre 1.5 ms pour observer un déplacement. Notons, par
ailleurs, qu’entre les photos a 1.25 ms et 1.5 ms, I’angle de contact a augmenté de facon

importante, passant de 60° a environ 120°.

Figure V.8 : Coalescence axisymétrique de deux gouttes d’eau sur une surface de Polyéthylene avec un

couchage non mouillant, = 73mN/m, p = ImPa.s, Dy = 2.4mm, U = 1m/s, We = 34, Re = 2400.

A partir de 1.5 ms, le diamétre augmente fortement jusqu’a atteindre une valeur d’équilibre a
3.25 ms environ, valeur qu’il conserve jusqu’a 9.5 ms a peu pres. C’est ’inertie de la goutte
incidente qui force 1’étalement jusqu’a cette valeur d’équilibre. Par analogie au cas de
I’impact d’une goutte seule (analogie sur les causes et la forme de cylindre), ce diametre sera
¢galement appelé « étalement maximum ». Par la suite, le diametre évolue peu mais la hauteur

présente des oscillations.

Le méme type d’expérience a été réalis¢ dans le cas de microgouttes de 74um de diamétre
d’encre base eau (figure V.9) impactant a 2.35m/s sur la méme surface que précédemment.
Bien que les nombres sans dimensions soient treés différents entre ces deux expériences (We =
10.8 et Re = 40 pour les microgouttes), le méme type de comportement est observé pour
I’évolution du diamétre de contact.

La phase sans variation du diametre de contact correspond, quant a elle, au temps nécessaire a
la goutte incidente pour parcourir la hauteur de la goutte au repos (17.5um dans cette
expérience). Rappelons que cet effet est identique a celui observé sur les macrogouttes (durée

de 1.5ms).

Dans ces deux cas, tout se passe comme I’entrée d’un corps dur dans un corps mou (nous

verrons par la suite que cela est trés souvent le cas mais pas systématiquement). Les profils
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présentés ici sont en accord avec les résultats de [Fujimoto et al, 2001]. L’observation de
comportements particuliers au cours du temps nous permet de séparer le mécanisme en deux

situations distinctes.

Figure V.9 : Coalescence axisymétrique de deux gouttes d’encre base eau sur une surface de téflon, c =

33.2mN/m, p =3.2mPa.s, p = 1035kg/m3, Dy = 74pm, U = 2.35m/s.

Nous étudions donc ce mécanisme en le séparant en une phase dite de coalescence a
proprement parler (pénétration d’une goutte dans I’autre et étalement forcé sur la surface) et
une phase de mise a 1’équilibre (oscillation, mouillage ou démouillage capillaire). La premiere
phase s’étend de I’instant de la coalescence jusqu’a I’étalement maximum. La seconde phase

débute a cet instant et s’étend jusqu’a I’instant de 1’équilibre.

Phase de coalescence

Cette premiere phase concerne principalement les interactions entre les deux gouttes a
I’instant de la coalescence ainsi que l’expansion du fluide sur la surface. Dans ce cas,
I’énergie associée a chacune des interfaces en présence va influencer le mécanisme, c'est-a-
dire la tension de surface du fluide et la mouillabilité de la surface. L’énergie cinétique de la
goutte incidente modifie également les comportements, ce qui impose la vitesse d’impact

comme 'un des paramétres influents. Enfin, la viscosité joue, comme toujours, le role de
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dissipateur d’énergie (frottement sur la surface, traversée de la goutte au repos) en diminuant
drastiquement les déformations. Ces parametres ne sont pas les seuls et nous pouvons parler
de la rugosité de la surface c'est-a-dire la répartition des ces rugosités, leur forme et/ou leur
amplitude. Néanmoins, les expériences ont ét¢ menées sur les surfaces de silicium modéles

présentées dans le chapitre II et ce parametre n’est pas étudié ici.

Angle de contact dynamique

Le comportement général de I’angle de contact dynamique au niveau de la ligne de contact
reste fixe, méme si de petites variations sont notables en fonction des paramétres
expérimentaux. Sur la figure V.10 ci dessous, son augmentation s’effectue entre 3 et Sms
(augmentation de 30°) bien qu’aucune variation du diamétre ne soit notable. La coalescence
peut étre instantanée avec la pénétration de la goutte incidente dans la goutte au repos (figure
V.11.a) ou retardée dans le cas d’un écrasement mutuel des deux gouttes 1’une sur 1’autre
(figure V.11.b et V.11.c). Dans ce dernier cas, c’est le changement de forme qui participe a
augmenter l’angle jusqu’a une valeur maximum obtenue a I’instant ou les instabilités
hydrodynamiques arrivent sur la surface. Cela induit également une légére variation du
diametre. L’angle de contact décroit alors rapidement jusqu’a atteindre un minimum a
I’instant effectif de la coalescence. Un léger rebond sur la hauteur est observé, il correspond
¢galement au début de I’évolution du diamétre. Cette modification rapide est en relation avec
I’augmentation brusque de 1’énergie potentielle du systéme (liée a I’augmentation soudaine de
la surface libre). Dés que la coalescence a lieu (au sommet de la goutte au repos), la masse de
liquide composée des deux gouttes n’est plus en équilibre et débute son étalement par une
expansion rapide du diametre de contact (mouillage de la surface). L’angle augmente des lors
trés rapidement jusqu’a arriver a une valeur plateau identique a celle mesurée dans le cas
d’une goutte unique (valeurs reportées sur la figure 111.46). A titre d’exemple, dans les trois
cas de la figure V.11, un angle dynamique de 69°, 97° et 108° est mesuré respectivement sur
les surfaces a 30°, 55° et 105° d’angle d’équilibre.

Pour une coalescence instantanée suite a la rencontre des deux gouttes, 1’angle reste constant
sur une certaine durée. La goutte incidente, lors de sa traversée de la goutte au repos, repousse
le fluide a la périphérie de la goutte au repos et ne subit que peu de déformations. Dés que le
volume de liquide repoussé est suffisant pour que I’angle de contact soit égal a ’angle

dynamique d’avancée (chapitre III), I’expansion de la lamelle débute. Cet effet est observable
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pour I’ensemble des expériences réalisées, indépendamment des conditions opératoires si ce

n’est que la vitesse d’impact doit étre suffisante pour obtenir une phase d’étalement.

55 — - 180
= Hauteur
5’0__ e Diamétre
4,5 - A angle de contact 150
1 e L1 1 i
4,04 e o e ecee
| 4120
3,5
_— 3,0—- s )
€ i
£ 25 )
Q 50
BN A
1,5
1,0 4
0,5
0,0 — — — ] 0
0,1 1 10 100

Temps (ms)

Figure V.10 : Evolution du diamétre, de la hauteur et de I’angle de contact dynamique durant la
coalescence axisymétrique de deux gouttes d’eau distillée sur une surface de type 5, 0, =57°, Dy =2.6mm,

U=0.22m/s, c = 73mN/m, p = ImPa.s, p = 1000 kg/m3, We =1.7, Re =572.

Remarque : Cela sous entend également que dans le cas ou le volume de liquide au repos est
trés important devant celui de la goutte incidente, et si cette derniere n’a pas suffisamment
d’énergie cinétique, I’angle dynamique ne sera jamais atteint. L’étalement sera alors de type

capillaire.

Effet de la mouillabilité

La mouillabilité de la surface est un ¢lément important lors de I’impact d’une goutte sur une
surface. Nous avons montré précédemment pour une goutte seule, que le temps nécessaire
pour atteindre 1’étalement maximum, ou encore I’angle d’avancée dynamique, sont modifiés
sur des surfaces de mouillabilit¢ différentes. La figure V.11 présente la coalescence
axisymétrique de deux gouttes d’eau distillée sur des surfaces modéles de silicium a 6¢q = 30°,
55° et 105°. La goutte incidente impacte a une vitesse de 0.7m/s et le diamétre des gouttes est

d’environ 2.3mm, ce qui correspond a We = 15 et Re = 1580. Dans les premiers instants, la
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forme globale des profils transitoires est celle d’une sphére tronquée, surmontée par une
calotte sphérique. Sur la surface a 6¢q = 30°, la coalescence est immédiate (du moins, c’est ce
qu’il semble mais compte tenu du fait que la goutte incidente pénétre dans la goutte au repos,
il est impossible d’en étre siir) et la goutte incidente ne subit que peu de déformations tant

qu’elle n’a pas atteint la surface.

2.28mm
—

Figure V.11 : Coalescence axisymétrique de deux gouttes d’eau distillée identique, impactant sur une
surface (a) de type 2, 0, = 30° (b) de type 5, 0, = 55° et (c) de type 7, 0y = 105°, Dy = 2.26mm, U = 0.7m/s,
o =73mN/m, p = ImPa.s, p = 1000 kg/m’, We = 15, Re = 1580.

L’augmentation de I’angle d’équilibre fait apparaitre des déformations sur la surface libre des
deux gouttes. Ces ondes capillaires, dues a la collision entre les deux gouttes, sont d’autant
plus importantes que la courbure de la goutte au repos et que la tension de surface du liquide
(pour deux gouttes d’un méme liquide) le sont aussi. A titre d’illustration, observons les
images a 1 ms et 2 ms dans les deux cas de mouillabilité extréme de la figure V.11. Sur la
surface a 054 = 30°, la goutte incidente traverse la goutte au repos en prenant schématiquement
la forme d’une calotte sphérique surmontant un cylindre. En revanche, a 0 = 90°, nous

constatons la présence de 4 courbures sur la surface libre (en ne considérant que la moiti¢
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droite ou gauche des gouttes). A t = 2ms, le profil transitoire fait apparaitre des déformations
plus prononcées encore (I’amplitude des instabilités est augmentée) et les profils transitoires
montrent un écrasement mutuel des deux gouttes. La goutte incidente prend elle la forme
d’une calotte sphérique surmontant un cylindre (profil proche du cas de I’impact sur surface
solide) alors que la goutte au repos se trouve sous la forme d’un crépe. Cette derniére est
comprimée entre la goutte incidente et la surface avec lesquelles elle présente un angle de
contact important (274° entre les deux gouttes et 130° avec la surface). Précisons également
que sur la surface non mouillante (05 = 90°), la rupture de ’interface entre les deux gouttes
(et donc la coalescence) intervient aux alentours de 3 ms contre 2 ms sur la surface a 054 = 55°
et « instantanément » apres I’impact lorsque O¢q = 30°.

La goutte incidente n’est pas (ou trés peu) freinée par la traversée de la goutte au repos et la
mesure de la hauteur au centre confirme cette hypothése. Une corrélation linéaire sur cette
hauteur permet d’obtenir, dans chacun des cas, une vitesse de chute avant impact de 0.685m/s,
0.715 et 0.69m/s sur respectivement les surfaces a 30°, 55° et 105° d’angle d’équilibre. Dans
le méme temps, la vitesse d’impact mesurée est, dans le méme ordre, de 0.7+£0.2 m/s,
0.74£0.2 m/s et 0.72+0.2 m/s.

De plus, et tout comme dans le cas de I’'impact d’une goutte seule, la mouillabilité de la
surface influence 1’évolution du diameétre, la valeur de I’étalement maximum ainsi que
I’instant ou ce diametre est atteint ou encore celle de I’angle de contact dynamique. Les
mesures effectuées a partir des expériences de la figure V.11 sont présentées sur la figure
V.12 et les différentes valeurs spécifiques obtenues sur ces expériences sont regroupées dans
le tableau V.1. Précisons cependant que les résultats ne sont pas présentés sous une forme
sans dimension puisque seul la mouillabilité de la surface est modifiée. La vitesse d’impact
ainsi que le diamétre en vol des différentes gouttes restent fixes d’une expérience a I’autre, ce
qui implique une échelle de longueur et une échelle de temps fixe. Dans le cas de coalescence
axisymétrique, précisons que le temps tyax pour atteindre 1’étalement maximum est mesuré a
partir de I’instant ou le diameétre de contact commence a augmenter jusqu’a I’instant ou le
maximum est atteint.

Enfin, pour nous affranchir du volume de liquide considéré (le volume de la goutte incidente
et de la goutte au repos), la hauteur et le diametre de contact sont rapportés au diametre Dy,
d’une goutte de volume double (méme liquide). Toutefois, sachant que 1’énergie cinétique ne
provient que de la goutte incidente, 1’échelle de temps ti, comme défini précédemment, est

conservée. Dans la suite, nous utiliserons ces échelles pour les adimensionnalisation (figure
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V.12.c, représentation dans le plan (D/Dy; tU/Dg)). La figure V.12 regroupe les trois

configurations.
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Figure V.12 : Evolution du diamétre de contact lors de la coalescence axisymétrique de deux gouttes d’eau
distillée identiques sur une surface (m) de type 2, 65 = 28°, () de type 5, 054 = 55°, (A) et de type 8, 64 =
105°, Dy = 2.26mm, U = 0.8m/s, c = 73mN/m, p = 1mPa.s, p = 1000 kg/m3, We = 22.8, Re = 2080. (a)
représentation sans dimension ; diamétre adimensionné par D, et (b) temps adimensionné par Dy/U et (c)

temps adimensionné par D,,/U.
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Remarques :

. - . L .. tu
- Notons par ailleurs que 1’adimensionnalisation en temps change peu en écrivant ¢, =
0

out, :ﬁ. En effet, les gouttes formées ont toujours un volume trés proche. Les variations
2g

sont donc faibles entre ces deux échelles de temps.

- La structure pyramidale est également observable sur ces profils. En reprenant 1’équation

1.6 et en remplacant Dy par D,, (diamétre d’une goutte de volume double), I’intervalle de

vitesse (en m/s) sur lequel la forme de pyramide est obtenue passe de [0.25; 1.67] a [0.22 ;

1.55]. La vitesse utilisée pour nos expériences est de 0.8m/s, ce qui est cohérent avec les

observations.

Toujours par comparaison avec le cas de I’impact d’une goutte, nous constatons un effet
similaire du parameétre de mouillabilité de la surface. Le temps pour atteindre 1’étalement
maximum tmay est d’autant plus important que la mouillabilité de la surface I’est. Cette durée
est néanmoins augmentée d’environ 20% pour des conditions de vitesse et de volume
supérieures. En effet, la présence de liquide sur la surface implique que les conditions de
frottement sont différentes. Avec une quantité équivalente d’énergie cinétique, 1’étalement
maximum est donc augmenté, tout comme la durée de 1’étalement.

Sur la figure V.12, qui représente 1’évolution du diameétre de contact, une cassure est observée
sur les surfaces ou Osq = 55° et B¢q = 105°. En revanche, elle n’existe pas sur la surface la plus
mouillante. De plus, elle apparait temporellement deux fois plus tard dans 1’évolution du
diamétre sur la surface la plus hydrophobe (respectivement a 0.7ms et 1.3ms) mais a des
diametres de contact équivalents et proches de 3.9mm (soit 1.37 environ en valeur sans
dimension). Cette évolution en « deux temps » est liée au fait que la goutte incidente a
d’avantage de difficulté a pénétrer la goutte au repos dans les cas de mouillabilité plus faible.
En utilisant une corrélation de type fonction puissance pour représenter 1’évolution du
diametre (toujours par analogie avec 1I’impact d’une goutte seule), les pentes sont d’autant
plus importantes que la surface est non mouillante. Par ordre décroissant de mouillabilité,
nous mesurons une puissance respectivement de 0.32, 0.35 et 0.51 (en grandeurs
dimensionnelles, soit respectivement 0.36, 0.39 et 0.55), ce qui est comparable avec le cas
d’une goutte seule. Il faut noter que cette valeur de 0.5 correspond également a la valeur

obtenue dans I’expérience précédente ou U = 1m/s et B¢q = 70° ([Vadillo, 2003], figure V.8).
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Ces résultats ne sont pas surprenants sachant que les forces qui s’appliquent au systéme ne
sont pas modifiées.

Enfin, durant la phase d’expansion du diameétre, la goutte, de volume double, forme avec la
surface un angle dynamique, a la fois dépendant de la mouillabilité de la surface et équivalent
aux résultats présentés sur la figure I11.46 (tableau V.1). Cette observation est en accord avec

le fait que I’angle de contact dynamique est une fonction de la mouillabilité de la surface.

Toujours par analogie avec le cas de I'impact d’une goutte unique, plus la surface est
mouillable et plus I’étalement maximum sera important. Respectivement dans les trois cas de
la figure V.12, de la surface la plus mouillante a la moins mouillante, le diametre de contact

augmente de 4.18mm a 6.25mm, de 3.51mm a 5.31mm et de 2.63mm a 4.96mm.

Surface de type 2 Surface de type 5 Surface de type 8
(B¢ =30°) (05 = 55°) (Bsq = 105°)

Diamétre au repos 4.18 3.51 2.63
(mm)
Dinax (mm) 6.25 5.31 4.96
Dmmax/Do 2.77 2.35 2.19
tmax 538+0.1 4.8+0.15 4.8+0.1
Puissance (n) 0.324 0.352 0.511
Odyn (°) 74 95 120
Fréquence 55.5+4.7 66.5+4.4 7615.8
expérimentale
d'oscillation (Hz)

Tableau V.1 : Effet de la mouillabilité sur le comportement des différentes grandeurs caractéristiques de

la coalescence axisymétrique, liquide : eau distillée.

La multiplication par un facteur 3.5 de 1’angle de contact d’équilibre diminue I’étalement
maximum, ainsi que le temps pour ’atteindre, par respectivement 20% et 10.7%, ce qui est
inférieur aux variations mesurées dans le cas de I’'impact d’une seule goutte quelle que soit la
mouillabilité de la surface. Une fois de plus, la présence de liquide sur la surface diminue

I’influence de la mouillabilité de la surface sur la valeur de 1’étalement maximum.
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Remarquons que, malgré un étalement maximum supérieur sur les surfaces plus mouillantes,
le diametre de contact augmente plus fortement en proportion sur les surfaces hydrophobes.

Ici, il varie de 50% sur la surface a 30° et de 90% environ sur la surface a 105°.

Effet de la vitesse d’impact

La vitesse d’impact est également un ¢lément déterminant dans le processus de coalescence
axisymétrique (. En diminuant la vitesse d’impact de 0.8m/s a 0.22m/s, le comportement
général est drastiquement modifié. Dans une configuration particuliére ou la vitesse d’impact
est faible, les profils observés sont surprenants (figure V.13).

A U = 0.22m/s, la goutte incidente et la goutte initialement au repos se compressent 1’une sur
’autre, ce qui correspond a la configuration de coalescence retardée. Dans ces conditions, ce
sont les interactions liquide / gaz, liquide / liquide et liquide / solide qui vont controler le
phénomene avec un effet conséquent de la mouillabilité de la surface. Ici, le nombre de Weber
est tres faible (1.7) ce qui traduit la prépondérance des phénomenes li€s a la tension de surface
par rapport a ceux en relation avec I’inertie. Suite au contact entre les deux gouttes, une onde
de choc se propage de la goutte incidente vers la ligne de contact de la goutte au repos, avec

une augmentation de 1’angle de contact (figure V.13, t = 4ms).

Oms & 4 6 14

<8 8al
i B S §o Qo 4

Figure V.13 : Coalescence axisymétrique de deux gouttes identiques d’eau distillée sur une surface de type

2, 0¢q=28° Dy =2.6mm, U =0.22m/s, c = 73mN/m, p = ImPa.s, p = 1000 kg/m3, We =1.7, Re =572.

Apres I’écrasement et la déformation radiale (t = 6ms), les gouttes réagissent et se déforment
verticalement (t = 14ms). La goutte initialement au repos voit sa hauteur augmenter de
nouveau et la goutte initialement incidente s’allonge vers le haut. Cette derniére semble sur le

point de rebondir complétement, ce qui est similaire a ce qui a été observé sur les surfaces
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super hydrophobes (chapitre III). A I’instant ou les deux gouttes vont se séparer, les interfaces

liquide / gaz se brisent et la coalescence apparait (figure V.13, image 6, 18ms). Leur rupture

(donc le phénomene de coalescence) génére ¢galement une onde de choc qui se propage vers

la ligne de contact mais pour former un angle de contact trés faible (t = 22ms). La coalescence

est immédiatement suivie d’une phase d’expansion qui est relativement limitée dans ce cas et

il est difficile d’affirmer que 1’évolution du diamétre est due a I’inertie de la seconde goutte.

Toutefois, la goutte incidente continue a se déplacer vers le haut et a t = 28 ms ; un profil

particuliérement perturbé est visible avec la possibilité que la partie supérieure de la masse de

liquide se détache pour créer un satellite. Ce phénoméne de « rebond » peut s’expliquer par
plusieurs éléments.

- Le caractere « déformable » de la goutte est peu contré par la viscosité du liquide. Les
courbures de la surface libre sont importantes et la dissipation de 1’énergie cinétique par
frottement est minimale. Cette dissipation visqueuse, uniquement liée au liquide (pas ou
moins de frottement sur des parois contrairement au cas de I’impact d’une goutte seule),
est insuffisante et I’excédent énergétique est utilisé pour « rebondir» (effet de
« Tessort »).

- Le second paramétre qui permet d’expliquer ce comportement est la mouillabilité de la
surface. Celle-ci modifie 1’épaisseur et la courbure du liquide sur lequel impacte la
seconde goutte. Plus la courbure au sommet de la goutte statique est faible, moins
I’espace pour évacuer ces molécules d’air sera important, retardant ainsi le phénomene de
coalescence. La goutte au repos s’apparente, dans ce cas, a un film mince.

De la méme maniére, une vitesse plus élevée modifie également les comportements.

[Fujimoto et al, 2001] puis [Roisman et al, 2002] ont réalisé une étude sur la coalescence

entre deux gouttes. Dans le premier cas, seul le cas de la coalescence axisymétrique est

envisagé et les expériences portent sur des gouttes d’eau distillée de 2.4mm de diamétre
impactant a 0.8, 2.1 et 3.1m/s sur une plaque de verre optique. En revanche, [Roisman et al,

2002] présente une ¢tude plus large concernant a la fois I’interaction entre un nombre

supérieur de gouttes et I’étalement non axisymétrique de deux gouttes. Ces dernieres

expériences sont comparées a un modele qui décrit notamment le déplacement de la ligne de

collision, la forme de la ligne de contact et la formation des différentes couronnes.
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0.3 ms 4.5 ms

Figure V.14 : Collision axisymétrique de deux gouttes d’eau distillée de 2.4mm de diamétre, vitesse de la

goutte incidente de (a) 0.8m/s, (b) 2.1m/s et (¢) 3.1m/s, (extrait de [Fujimoto et al, 2001]).

En reprenant les travaux de [Fujimoto et al, 2001] a U = 0.8m/s, les profils obtenus sont
identiques a ceux que nous avons observés et présentés sur la figure V.8. Les auteurs montrent
également que I’augmentation de la vitesse d’impact permet de modifier la forme de la masse
de liquide avec une ¢lévation de la hauteur du bourrelet périphérique d’autant plus importante
que la vitesse d’impact ’est. A 2.1m/s, le diamétre augmente et 1’épaisseur de liquide est

maximum au niveau du bourrelet (épaisseur supérieure a la hauteur initiale de la goutte au
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repos). Dans ce cas précis, des instabilités de couronne apparaissent et la hauteur du bourrelet
est proche de 2.5mm (figure V.14.b). En augmentant la vitesse jusqu’a 3.1m/s, ces instabilités
de couronne s’amplifient et permettent 1’¢jection de gouttes satellites a partir du bourrelet
(figure V.14.c). La configuration est alors proche de 1’étalement par éclatement en couronne
([Rioboo et al, 2001]). Malheureusement, cette étude est principalement numérique et les
mesures de diametre ne sont pas données. Cela rend impossible la comparaison de ces
résultats avec ceux que nous avons pu obtenir. Cependant, les mécanismes sont mis en

évidence et I’influence de la vitesse d’impact est démontrée qualitativement.

Enfin, en ce qui concerne les microgouttes, des comportements d’écrasement mutuel des deux
gouttes sont également observables (figure V.15). Dans cette expérience, le liquide employé
est également de 1’eau distillée et la surface est en téflon. Les deux gouttes s’écrasent 1’une

sur ’autre et se déforment avant que la coalescence n’ait lieu.

Figure V.15 : Coalescence de 2 microgouttes d’eau distillée sur une surface de téflon, Dy = 78um, U = 2m/s,

p= 1000kg/m3, 6 =73mN/m, p = 1mPa.s, We = 4.4, Re = 158.

L’angle de contact dynamique est important (115° environ), le diamétre augmente de 20% (de
96p a 115um en 17us) et avec une puissance de 0.15 environ. En comparaison avec les
macrogouttes, nous sommes ici aussi dans le cas d’une coalescence avec un nombre de Weber
trés faible (4.4) et, donc, une prépondérance des phénomenes liés a la tension de surface (dans

chacun des cas, le nombre de Reynolds est fort donc peu d’influence de la viscosité). Le
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comportement des microgouttes, comme pour le cas de I’impact d’une seule goutte, reste

similaire a celui des macrogouttes.

Effet de la viscosité

La figure V.16 présente la coalescence axisymétrique a 0.68m/s de deux gouttes d’un mélange

d’eau distillée et de glycérol (a 59% en masse, p = 9.6mPa.s) sur une surface ou B¢q = 50°.

Figure V. 16: Coalescence axisymétrique de deux gouttes d’un mélange d’eau distillée et de glycérol (59%

en masse) impactant sur une surface de type 5 (8 = 50°), Dy = 2.6mm, U = 0.68m/s, c = 69mN/m, p =

9.6mPa.s, p = 1100kg/m3, We =19, Re = 238.

En comparaison avec le cas de ’eau distillée (figure V.11.b), les déformations des surfaces
libres ainsi que le rebond sont beaucoup moins prononcés (pour une multiplication de la

viscosité par un facteur 9.6, I’amplitude des rebonds est diminuée de 22% environ).

2,0
154 & — b ot — gy e
E o p=1 mPa.s,. o = 73mN/m (Hauteur)
- e u=1mPa.s, c =73mN/m (Diamétre)
g 1.0 O  p=9.6 mPa.s, c = 69mN/m (Hauteur)
g T = u=9.6 mPa.s, c = 69mN/m (Diamétre)
- ; ; ;
[)
&
a
~
o 0,5
0,0 : : : ; : ; : : :
0 2 4 6 8 10
tu/D,

Figure V.17 : Coalescence axisymétrique de deux gouttes identiques d’eau distillée (o) et d’eau distillée +

59% de glycérol (m) sur une surface de type 5 (8;4 =55°) 2 U = 0.65m/s.
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Ceci n’est pas suprenant puisqu’une quantité supérieure d’énergie cinétique est dissipée par
frottement au sein du liquide lors de la coalescence et la remontée du liquide au centre de la
goutte (rebond) est freinée.

Toutefois, pour les deux cas présentés ici, le diametre de contact augmente respectivement, de
39% et 33% suivant les viscosités considérées (1mPa.s et 10mPa.s). Notons que dans ces deux
expériences le nombre de Weber est faible ce qui traduit un effet important de la tension de

surface.

Effet de la tension de surface

La tension de surface est un paramétre déterminant dans le processus de coalescence. La
figure V.18 présente 3 cas de coalescence axisymétrique de deux gouttes identiques, pour
trois liquides de tensions de surface différentes mais de viscosités trés proches. Pour ce faire,
deux mélanges d’eau distillée et d’éthanol sont réalisés. Les substrats sont différents d’une
expérience a I’autre afin de conserver le paramétre de mouillabilité (compris entre 45° et 55°).
La proximité de 1’angle d’équilibre d’une expérience a I’autre pour des liquides de tension de
surface aussi différentes (c = 30mN/m a 73mN/m) n’est possible que grace a nos surfaces
modeles. En comparant le comportement global du mécanisme, nous constatons que plus la
tension de surface diminue et moins il y a de déformations a la fois sur la goutte au repos et
sur la goutte incidente.

A t = 2ms, les profils transitoires sont déja différents entre le cas de 1’eau distillée (figure
V.18. a) et les cas des mélanges eau distillée + éthanol (figure V.18.b et V.18.c). Dans le
premier cas, il y a une onde capillaire sur la goutte incidente alors que dans les deux autres
cas, la surface libre ne montre aucune déformation. Le liquide de la goutte au repos est
simplement repoussé sur les bords et la forme schématique est celle d’une sphére tronquée
surmontant un cylindre

Pour les liquides avec les tensions de surface les plus basses (¢ = 30mN/m a 73mN/m),
I’augmentation du diamétre commence au méme instant. Ceci s’explique par la combinaison
du fait que la hauteur de la goutte au repos est trés proche d’une expérience a I’autre et que la

goutte incidente ne subit pas ou peu d’influence du liquide au repos.
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Figure V.18 : Coalescence de deux gouttes de fluide identiques pour trois tensions de surface différente.
Les surfaces utilisées sont différentes dans chaque cas pour fixer la valeur de ’angle de contact. (a) eau
distillée (04 = 55°), (b) eau distillée + 5% éthanol (o = SSmN/m et 0., = 52°) et (c) eau distillée + 48%
éthanol (c = 30mN/m et 6;, = 45°), U = 0.61m/s.

En ce qui concerne 1’étalement maximum, il est d’autant plus important que la tension de
surface est faible (figure V.19), ce qui est en accord avec les résultats observés lors de
I’impact d’une goutte seule. Pour les trois cas présentés ici, et par ordre décroissant de tension
de surface, le diametre de contact adimensionnalisé par le diametre d’une goutte de volume
double D,, augmente respectivement de 40%, de 50% et de 66%. Une division par 2.43 de la

tension de surface du liquide conduit a doubler I’étalement maximum.
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Figure V.19 : Effet de la tension de surface sur le diamétre de contact lors de la coalescence axisymétrique,

U=0.67 m/s.

Durant ’augmentation du diameétre, les trois courbes se superposent. En utilisant, comme
précédemment, une corrélation de type puissance pour I’évolution du diamétre de contact,
nous obtenons 0.44 (coefficient de corrélation supérieur a 99%) en supprimant les derniers
points pour les expériences avec les liquides a 6 = 55mN/m et 30mN/m (c'est-a-dire lorsque
I’inertie n’est plus tout a fait prédominante). Cette valeur est comparable a celles mesurées
dans le cas de I’'impact d’une goutte simple. Cet €lément confirme la similitude du mécanisme
de mouillage entre le cas de ’impact d’une goutte unique ou de la coalescence axisymétrique.
Concernant le temps nécessaire pour atteindre 1’étalement maximum, et toujours sur les cas de
la figure V.19, il est de 4.3ms, 5.7ms et 8.3ms (par ordre décroissant de tension de surface), ce
qui correspond a une augmentation de 93% lorsque la tension de surface passe de 73mN/m a

30mN/m.

Simulation

La prédiction de 1’évolution du diameétre de contact est, comme préalablement pour le cas
d’une goutte unique, un élément important pour la qualité d’impression. Nous allons nous
attacher ici a présenter un ensemble de calculs permettant d’obtenir différents éléments, tels
que le temps avant que 1’étalement ne commence, la vitesse de déplacement moyenne de la

ligne triple ou encore le diamétre maximum.
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Profils transitoires schématiques

Malgré le nombre important de parametres et la diversité des résultats obtenus, un
comportement particulier est observable pour nos expériences (pour une gamme du nombre
de Weber et de Reynolds respectivement comprise entre 10 et 100, et 30 et 2300). En effet,
dans les premiers instants de cette coalescence, la goutte incidente ne se déforme pas et n’est
pas freinée par la goutte déja sur la surface. La goutte au repos est repoussée de facon radiale
et tout ce passe comme la traversée d’un corps mou par un corps dur. En supposant le fluide
incompressible, 1’augmentation du diameétre a une altitude donnée peut étre estimée a deux
fois la somme du rayon R(z) de la goutte incidente a I’altitude z et du rayon Ry(z) de la goutte
au repos a I’altitude z :

D, (2,0) = 2(R,,(2) + R(2)) (V.1

Cette somme définie D¢oqi(z,t) le diamétre a 1’altitude z et a I’instant t.

fﬂ y t) total=2 (R (Z) *+R, gr( ﬁ

7 , IM) . {

Figure V.20 : Représentation schématique des profils transitoires lors de la coalescence axisymétrique

Temps d’avancée

Les observations expérimentales montrent clairement que le diamétre de contact ne
commence pas son évolution a I’instant de la coalescence (il existe une durée, dépendante des
conditions expérimentales et des parametres des liquides, sur laquelle le diameétre reste
constant). La ligne de contact ne commence effectivement son déplacement que lorsque la
géométrie globale de la goutte s’apparente a une sphére tronquée surmontant un cylindre. En
utilisant une approximation, il est possible de considérer que I’expansion du diameétre
s’effectue a hauteur constante. Une partie du volume de fluide apporté par la goutte incidente
est nécessaire pour passer la goutte au repos de la forme d’une sphere tronquée a celle d’un

cylindre. C’est la partie complémentaire de ce volume qui permet 1’étalement sur la surface
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(figure V.21). En conservant I’hypothése de non déformation de la goutte incidente, nous

calculons la hauteur h1 de la calotte sphérique de volume équivalant au volume a compléter.

Figure V.21: Représentation schématique du passage de deux gouttes superposées a un cylindre

surmontée d’une calotte sphérique, le volume initial V= V1+V2 et V2 = V3,

Pour ce faire, nous déterminons a la fois le volume de la goutte au repos ainsi que le volume
du cylindre de diamétre de contact D, et de hauteur h. Cela conduit au volume V3 (figure

V.21) équivalent au volume V2 et revient a résoudre 1’équation suivante :

2 2 2
h—l(iDo —hlj _ 1D, —EL—?’D" +h2j (V.2)

312 4 6\ 4

En considérant que la goutte incidente traverse la goutte au repos a une vitesse moyenne Uy,
la durée sur laquelle le diamétre de contact conserve une valeur constante s’exprime comme
suit :

;oo (V.3)

av

Vitesse moyenne d’expansion

Comme nous I’avons précisé précédemment, deés lors que la réunion des deux gouttes prend la
forme d’un cylindre surmonté d’une sphere tronquée, la lamelle commence son évolution a
une vitesse donnée. Elle est variable dans le temps et nous faisons 1’hypothése que sa valeur
moyenne d’expansion est équivalente a la vitesse moyenne de parcours U,, défini

précédemment (figure V.22).
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hmax| | }

hav = Ua,v’.'t Uav

~~~~~

Figure V.22 : Schéma géométrique de la coalescence axisymétrique

En procédant par conservation d’énergie ([Pasandideh-Fard et al, 1996]) entre ’instant de la
coalescence et 1’é¢talement maximum, il est possible de déterminer une équation explicite de
U.y. A I’instant de la coalescence, le bilan énergétique est le suivant :

ECI +ES1 +Esz +EFCL _Ep _Ecis (V-4)

avec Ec; et Eg; I’énergie respectivement cinétique et de surface de la goutte incidente, Es,
I’énergie de surface de la goutte au repos et Egcp est la friction sur la surface de la ligne de

contact. Nous avons alors :

1 D’
E.=—pU*==2
cl 2,0 6

E,, =noD,’

r
E, =207hA, — azcos(é’éq \D;

(V.5)

Eye, =y (D = D)o c05(0,,,)

D
E, =86z~ UL

max

2
D,..—-D U D’ — D
EciS:,Bd)vVlu—( s ~Dc) avec O© =|—"| et V=7r—( C)h
Uav hmax 4
ou U est la vitesse d’impact, Dy le diamétre initial de la goutte en vol, D, le diamétre de
contact de la goutte au repos sur le surface, h sa hauteur, A, est le diameétre de la calotte

sphérique sur la surface (voir chapitre I), & et B sont deux coefficients d’ajustement et Ogyn est
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I’angle dynamique d’avancée sur la surface (chapitre III). Ercr, E; et Es sont les énergies
dissipées respectivement, par frottement de la ligne de contact lors de sa progression, par
frottement visqueux lors de la traversée de la goutte au repos par la goutte incidente et par
cisaillement sur la surface. L est la longueur de pénétration (soit la hauteur de la goutte au
repos), Dmax €t hyax sont respectivement le diamétre et la hauteur du cylindre a I’étalement
maximum et Uy, est la vitesse d’avancée du fluide sur la surface.

A I’étalement maximum, le volume de fluide se trouve sous la forme d’un cylindre et le bilan
énergétique est :

E.,+Eg, (V.6)

avec Ec, I’énergie cinétique de la goutte qui avance et Eg son énergie de surface. L’énergie
cinétique est calculée en utilisant comme volume un cylindre creux de diamétre intérieur D
(nous considérons que seul le cylindre extérieur progresse, et non pas la goutte initiale).
Toutefois, et au contraire de ce qui est fait dans le cas de 1’étalement d’une goutte seule,
I’énergie cinétique a 1’étalement maximum n’est pas nulle (estimation a partir de la vitesse

moyenne d’expansion). Chacun des termes s’exprime comme suit :

1 D: D’

EcZ = Epﬂ%hmaxl]jv

Ji V.7
ESS = G( 47:“&" + ”Dmathax)
Le polynome du second degré suivant est obtenu :

_ 4 2
Ujv " 9/”[8(Dmax GZ)C )Dmax ‘Uav _ 33D[1213x S -(Ecl _i_l;S1 +E52 +EFCL _E _Ecl'v) = O (V,S)
SpDO 2ﬂ-pDO(Dmax_Dc) g A

Deux solutions existent (mais une seule positive) et sont dépendantes des coefficients d et f3.

4 4 7?2 2
_ Q#ﬂ(DmﬂX B DC ) max + 9#ﬂ(DIHaX B DL‘ ) max + 4 %k 3DIH8X .(ECI + ESI + ES2 + EFCL — E — EC‘.S )
9pD; 8pDg 272pDg (D = D7) 8 (V.9)

o= 2

Prévision de ’étalement maximum

A T’étalement maximum, le liquide a la forme d’un cylindre. A partir de la conservation de la
masse combinée a des hypotheéses géométriques, nous établissons le diamétre maximum. Le
volume de fluide V|, exprimé en fonction de h; et qui n’a pas pénétré dans la goutte au repos
(V — V) participe seul a I’expansion de la lamelle (figure V.22) sous la forme d’un cylindre

creux, de diamétre intérieur D, et de hauteur h,,,,. La goutte de volume double est donc sous
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la forme d’un cylindre diamétre de contact D, et de hauteur h entourée d’un tore, de volume

Vi, d’épaisseur Dyax-D. et de hauteur hyax (figure V.23).

(Dmax-Dc)/2

=
<—>:»
=
3 |
Qo
ol

Dc

Figure V.23 : Schéma géométrique de la goutte de volume double a son étalement maximum

Avec les mémes notations que précédemment, 1’équation suivante vient :

2 by (D2, ~ D) =%<Do—hl><3hl(Do—h1)+<Do—h1>2> (V.10)

4 max max

Le volume du cylindre externe de hauteur hy.x correspond au maximum au volume de la

goutte incidente d’ou :

max

D, 3D?

max

how _ 2D

(V.11)

En combinant V.10 et V.11, le diamétre maximum s’exprime comme suit :

D’D;
D, = ,/ D o _°2 P (V.12)
1 0 1

Diamétre au cours du temps

Les hypotheses géométriques du paragraphe précédent sont conservées afin d’obtenir
I’équation de 1’évolution du diamétre sur la surface au cours du temps. En substituant h,y a h;
et D a Dy dans I’équation V.10, nous obtenons 1’évolution dynamique du diameétre (figure

V.22):

%hmax (D*-D?) =%hav(3hav (Dy—h, )+h) (V.13)
avec
hav :hl +Uavt (V14)

et ou t est le temps durant lequel le diamétre de contact s’étend sur la surface. Cette durée

s’exprime a 1’étalement maximum comme t=¢,,—¢, ou ty est le temps total depuis I’instant

ev
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de la coalescence. Par conservation de la masse et adimensionnalisation, nous obtenons
1I’équation ci-dessous :
h, U,tU_U, tU

== —= —=¢t avec 5=U“V (V.15)
D, D, U U D, U

En introduisant (V.14) et (V.15) dans (V.13), il vient finalement :

2% *2
D:\/LZD““"(%* ~2617)+D* (V.16)

Comparaison aux mesures expérimentales

La figure V.24 représente la comparaison entre mesure expérimentale et le calcul pour deux

viscosités différentes.

2,00

D/D

1,25 -
m  Eau distillée, U = 0.64m/s, eéq=55°
Modeéle, § =04, =0.1
® Eau distillée + 85% glycérol, U = 0.64m/s, eéq=55"
- — -Modéle, § =0.5, 8 =0.3
1,00 T T T T T T T
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0

tuiD,

Figure V.24. : Evolution du diamétre de contact, comparaison entre expérience et théorie, (m) eau distillée,
p=1mPas, 6 = 73mN/m, p = 1000kg/m3, (@) eau distillée + de glycérol (85%), p = 96mPa.s, c = 68mN/m,
p =1210kg/m’.

Le calcul est interrompu dés lors que le diamétre maximum mesuré expérimentalement est
atteint et une bonne adéquation est obtenue au vu de la simplicit¢ des hypotheses
géométriques utilisées.

Par ailleurs, pour deux viscosités tres différentes (1 et 96mPa.s), & varie peu (0.4 a 0.5)

contrairement a B (0.1 a 0.3). Cela signifie, au niveau du modele, que la dissipation de
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I’énergie cinétique par cisaillement sur la surface augmente de manicre plus importante que la
dissipation due a la traversée de la goutte au repos par la goutte incidente, lorsque la viscosité
du liquide augmente.

Notons enfin que deux coefficients sont nécessaires ce qui correspond a un modele peu
performant. Cependant, compte tenu de la simplicité¢ a la fois des hypothéses et des calculs,

seuls des ordres de grandeurs et des tendances étaient attendus.

Conclusion a la phase d’étalement

La coalescence axisymétrique, et particuliecrement dans les premiers instants du contact, est un
probléme trés compliqué. Les profils transitoires observés présentent trois comportements
distincts, la traversée simple de la goutte au repos, la traversée de la goutte au repos avec
expulsion de liquide vers le haut a la périphérie de la goutte au repos ([Fujimoto et al, 2001])
et ’écrasement mutuel. Dans ce dernier cas, nos résultats montrent que la vitesse d’impact, la
tension de surface et la mouillabilit¢ de la surface en sont les principaux parametres.
Malheureusement, si nos résultats montrent I’existence des ces mécanismes, nous ne sommes
pas en mesure d’obtenir un seuil ou un nombre sans dimension permettant de déterminer dans
quel type de configuration nous nous trouvons en fonction des conditions expérimentales. Des
travaux supplémentaires pour étudier systématiquement I’influence de chacun des parameétres

physico-chimiques sont nécessaires afin de classifier complétement ces mécanismes.

Phase capillaire

La phase capillaire est principalement constituée du démouillage du diametre (lorsque
I’étalement maximum est supérieur au diametre d’équilibre) et de 1’oscillation de la hauteur.
Nous allons rapidement présenter ici ces deux éléments en reprenant les modéles utilisés dans
le chapitre III, et montrer que les résultats précédents restent valables dans le cas de la

coalescence axisymétrique.

Démouillage
Dans les cas ou la vitesse d’impact est suffisante vis-a-vis de la mouillabilité de la surface, la
masse de liquide va démouiller immédiatement aprés 1’étalement maximum. Cet effet est

identique a celui observé dans le cas d’une seule goutte et s’explique par le fait que les deux

- 249 -



Chapitre V : Applications

gouttes sont réunies sous la forme d’une seule et méme masse de liquide. A priori, les
mécanismes sont donc les mémes et le modele de [Bartolo et al, 2005] reste valable. A titre
d’exemple, dans les cas de la figure V.11 (donnée dans le tableau V.1), le diamétre maximal
excéde le diameétre a I’équilibre et un démouillage est observable. Sur la surface a 108°
d’angle d’équilibre, un taux de rétraction maximum U,/Rp.x de 0.0758 est mesuré
expérimentalement. Bien que 1I’impact ne concerne qu’une goutte ici aussi, la masse de liquide
qui démouille la surface est de volume double. Le rayon utilisé dans le modéle doit étre ajusté

en tenant compte de cet aspect, c’est a dire d’utiliser dans I’équation 1.35 un rayon

1
correspondant a une goutte unique mais de volume double soit R'=2°R, .

Remarque : Pour I’impact d’une goutte unique, ce sont les nombres de Weber et Reynolds qui
indiquent la validit¢ du modéle. La valeur minimale requise pour ces deux nombres ne
permet, expérimentalement, que de traduire un démouillage minimum en amplitude. Dans
notre cas, les conditions ne sont pas satisfaites sur les surfaces a 30° et a 55° .Le démouillage
est insuffisant pour que ce modele s’applique et ce, bien que les conditions sur les nombres de
Weber et Reynolds soient respectées, ce qui n’est pas surprenant sachant que la masse de

liquide a mettre en mouvement est double.

Le rayon utilisé est de 1.42mm et 1’angle de reculée est de 70° (chapitre II). Comme
précédemment, le coefficient de 0.6 donné par les auteurs conduit a une prévision théorique
supérieure de 25.8% a la valeur obtenue expérimentalement. L’écart entre le modele et
I’expérience est du méme ordre de grandeur que dans le cas d’une goutte unique. En utilisant
le méme coefficient d’ajustement que nous avons établi au chapitre 111, soit 0.46, la prévision
est de 0.0732 soit 3.5% d’erreur environ. Ce mod¢le reste valable dans le cas de coalescence
axisymétrique bien que les conditions de validit¢ soient plus difficiles a établir. Cette
adéquation n’est pas surprenante étant donné que ce modele est indépendant a la fois du
volume de liquide et de la vitesse de chute. Toutefois, il est important de noter que si 1’ordre
de grandeur du taux de démouillage théorique est correct, il est relativement sensible a la
mesure de I’angle de reculée.

Enfin, plus la surface est non mouillante et plus I’amplitude de ce démouillage le sera. Pour
une multiplication de 1’angle d’équilibre d’un facteur 3.5, cette amplitude est multipliée par
2.07. Précisons, enfin, que 1’amplitude du démouillage ne varie pas linéairement avec la

mouillabilité de la surface.
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Oscillations

Pendant la phase de reculée du diamétre, la hauteur au centre de la goutte augmente de
nouveau puis oscille avec une fréquence et une amplitude variables en fonction des
parametres expérimentaux (tableau V.1). En particulier, nous avons établi précédemment que
cette fréquence d’oscillation est uniquement fonction de la masse volumique du fluide, de la
tension de surface (figure V.25), du diamétre initial en vol et de I’angle d’équilibre du liquide.
Elle est définie suivant 1’équation III.11 (I’inverse de cette fréquence correspond au temps
caractéristique physico-chimique du probléme). Comme pour le probléeme du démouillage, le

modele est ajusté pour tenir compte du volume total qui oscille.

Amplitude

L’amplitude des oscillations est d’autant plus faible qu’a la fois, la mouillabilité et la tension
de surface sont faibles et que la viscosité est importante. Sur une surface plus mouillante,
I’étalement maximum est plus important et 1’angle de reculée est plus faible. Dans le cas de la
coalescence axisymétrique de deux gouttes d’eau distillée sur des surfaces respectivement a
30°, 55° et 105°, Pamplitude de la premiere oscillation est de 1.06mm, 1.6mm et 2.19mm,
soit un écart de 106.6% entre les deux cas extrémes. L’effet est identique pour la tension de
surface. Les trois gouttes de liquides de tension de surface respective 30mN/m, 55mN/m et
73mN/m, obtenues a partir d’un mélange d’eau distillée et d’éthanol (a 5% et 48% en
volume), forment un angle final expérimental mesuré a 52+3° sur leur surface respective.
Nous observons sur la figure V.25 que pour une tension de surface 59% plus faible (de 73 a
30 mN/m), I’amplitude sans dimension de la premiére oscillation passe de 0.536 a 0.24, soit
55% de réduction. Par ailleurs, plus la tension de surface est faible et plus le nombre
d’oscillations diminue.

Enfin, ’augmentation de la viscosité augmente ¢galement la dissipation par frottement ce qui
a pour conséquence de diminuer a la fois le nombre et I’amplitude des oscillations. Pour des
viscosités de 1mPa.s, 10mPa.s et 100mPa.s, obtenu par mélange d’eau distillée et de glycérol
(chapitre II), I’amplitude de la premiére oscillation est respectivement de 1.6mm, 1.09mm et,
1.1mm soit 31% de variation entre les deux viscosités extrémes. Remarquons également que

I’amplitude est comparable entre les cas a p = 9.6.mPa.s et 96mPa.s.
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Figure V.25 : Fréquence d’oscillation suite a la coalescence de deux gouttes identiques (m) d’eau distillée,

(e) d’eau distillée + 5% d’éthanol et (A) d’eau distillée + 48% d’éthanol, 8, = 5243°, U = 0.66m/s.

Fréquence d’oscillation

Comme dans le cas d’une goutte unique, la viscosit¢é ne modifie pas la fréquence des
oscillations, contrairement a la mouillabilité de la surface ou a la tension de surface du liquide
utilisé. La figure V.25 montre que plus la tension de surface est importante et plus la
fréquence des oscillations 1’est (pour une diminution de 73 a 55mN/m, la fréquence est réduite
de 68.5Hz a 44.4Hz). Cette figure montre également que la variation de cette fréquence n’est

pas linéaire avec la tension de surface.

En reprenant I’équation empirique obtenue au chapitre III qui permet de déterminer le
coefficient g(0¢,) en fonction de la mouillabilité de la surface (équation II1.12 et II1.13), nous
obtenons, une fois encore, une trés bonne adéquation entre les mesures expérimentales et le
modele empirique (figure V.26).

A titre d’exemple, pour les trois cas présentés sur la figure V.11, g(6¢,) prend pour valeur
0.8857, 1.2357 et 4/n pour des angles d’équilibre respectivement de 30°, 55° et 105°. Les
fréquences théoriques sont de 49.8Hz, 69.5Hz et 71.6Hz, soit respectivement 10.3%, 1% et

9.2% d’écart avec les mesures expérimentales (tableau V.1). Compte tenu des mouvements
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complexes lors des oscillations, les incertitudes de mesures sur les périodes d’oscillations sont
estimées, pour ces trois cas, entre 1 et 1.5ms. Ces résultats sont en accord avec [Desie et al,

2003 ; Vadillo, 2003].

Remarque : Dans chacun des calculs effectués et présentés sur la figure V.26, I’angle utilisé
correspond a I’angle de contact a la fin des oscillations. L hystérésis de 1’angle de contact est
suffisamment importante pour obtenir des écarts entre angle d’avancée et de reculée
supérieurs a 10°. En effet, lors des oscillations de la hauteur, I’angle de contact oscille
¢galement autour de sa valeur a 1’équilibre. Cette derniére traduit 1’interaction locale au
niveau de la ligne contact et affecte la fréquence et I’amplitude de ces oscillations (influence
de la répulsion du substrat vis-a-vis du fluide).

L’utilisation de surfaces a trés faible hystérésis d’angle de contact permettrait de minimiser
les incertitudes et conduirait a établir une dépendance plus précise entre la fréquence

d’oscillation et I’angle d’équilibre.

1,50
f(Géq) =4/n e +
1,25 e T :
: ! = D, ,=228mm,c=73mN/m, p=1mPa.s
D, =78um, ¢ = 73mN/m, p = 1mPa.s
" A D =2.6mm,c=69mN/m, p=10mPa.s
= 1,00 o
o’ D, =2.5mm, ¢ = 68mN/m, p = 100mPa.s
=] : D, =2.18mm, o = 30mN/m, p = 1mPa.s
- g(eéq) = 0_014*9éq+0_4657 %* D, =2.42mm, c = 50mN/m, p = 1mPa.s
0,754 ' Modeéle
0!50 T T T T T T T T T T T
0 20 40 60 80 100 120

0, ()

Figure V.26 : évolution de du coefficient g(6:,) en fonction de la mouillabilité de la surface d’impact et

pour différents fluides
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Coalescence non axisymétrique

La coalescence non axisymétrique est une configuration également trés présente dans le
domaine de I’impression numérique puisque la juxtaposition de points de couleurs différentes
permet de réaliser une image (figure V.1). Différents algorithmes de placements de gouttes
sont utilisés suivant les effets désirés. Si les encres de couleurs variables ont généralement des
propriétés physico-chimiques proches, cela n’est pas toujours le cas. Par ailleurs, dans le cas
axisymétrique, nous ne nous attendons pas a ce que cette variation de propriétés modifie la
forme ou le comportement lors de la coalescence, si ce n’est sur le mélange (probléme que
nous n’avons pas étudi¢). En revanche, dans le cas de coalescence non axisymétrique, les
gradients de viscosité et/ou de tension de surface d’une goutte a I’autre pourraient faire

apparaitre des déplacements de liquide pas toujours controlés.

Dans ce paragraphe, nous présentons une étude préliminaire du mécanisme de coalescence
non axisymétrique. La configuration géométrique sera toujours la méme, a savoir que la
goutte incidente coalesce avec la goutte au repos lors de son étalement radial sur la surface.
L’influence des différents parameétres est mis en évidence mais, seule une description
comportementale est réalisée. Une étude complémentaire approfondie serait nécessaire pour
caractériser quantitativement 1’influence de 1’ensemble des paramétres. Nous présentons tout
d’abord le cas de la coalescence non axisymétrique avec deux gouttes identiques d’un méme
fluide. Comme précédemment, nous présentons I’effet de la viscosité, de la tension de surface,
de la mouillabilité de la surface, et nous montrons que les profils transitoires sont similaires
entre microgouttes et macrogouttes. Dans un second temps, nous exposons d’un point de vue
comportemental le cas de la coalescence non axisymétrique lorsque les deux gouttes utilisées
ont des tensions de surface et/ou des viscosités différentes.

Une modélisation compléte simple étant exclue ici, le probleme ayant perdu son caractére
axisymeétrique, nous décrivons uniquement un modele d’évolution pour le point de jonction
des deux gouttes ([Menchaca-Rocha, 2001]). Des simulations par des logiciels commerciaux
(Flow3D, etc...), résolvant les équations de Navier et Stokes, montrent une certaine prédiction

des comportements ([Soucemarianadin, 2004]) ces simulations ne seront pas détaillées ici.
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Fluide identique

Comportement global

La coalescence non axisymétrique est la réunion de deux gouttes lors de leur étalement sur la
surface. Dans notre cas, une premiére goutte est au repos et la coalescence a lieu durant
I’étalement de la seconde goutte (figure V.27).

1.6 mm

Figure V.27 : Coalescence non axisymétrique de deux gouttes d’eau distillée contenant du surfactant sur
une surface de téflon en (a) vue de coté et (b) vue inclinée, Dy = 1.6mm, o = 30mN/m, p = 1mPa.s, p =

1000kg/m’, 6, = 50°.

A D'instant de la coalescence, les interfaces se rompent et la masse de liquide se retrouve dans
un état instable. La ligne de contact a I’extrémité opposée du point de jonction de la goutte au
repos ne bouge pas alors que I’étalement de la goutte incidente se poursuit. De fagon
schématique, une partie de la masse de liquide reste statique alors que I’autre partie s’étale sur
la surface. Le point de jonction s’éléve (t = 2ms), ce qui diminue 1’angle sur I’ensemble de la
ligne de contact, et des déformations sur la partie supérieure de la masse de liquide sont
visibles (t = 7.5). Les angles de contacts dynamiques a droite et a gauche ne sont pas
identiques au cours du temps. Quant aux déformations, elles ont plusieurs causes. D’une part,
elles semblent principalement liées a I’instabilité engendrée par la relaxation de la forte
courbure des gouttes au voisinage du point de coalescence. D’autre part, elles proviennent de
la collision entre les deux lignes de contact. Plus la vitesse de collision est importante (par
exemple lorsque la vitesse d’impact augmente), plus les déformations le sont. Enfin, elles sont
¢galement dues a la réorganisation de la masse de liquide. Une fois I’étalement maximum
atteint, la tension de surface a pour effet de regrouper le liquide sous la forme d’une spheére

tronquée alors que la viscosité s’oppose a cette réorganisation. Par ailleurs, une forme
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paraboloidale de la goutte, et non pas circulaire, trés certainement en raison de 1’hystérésis

d’angle de contact sur la surface est obtenue en fin d’étalement ([Eggers et al, 1999]).

Effet de la mouillabilité

La tension de surface et / ou la mouillabilité de la surface modifient le comportement au cours
du phénoméne de coalescence non axisymétrique. Dans le cas d’une mouillabilité forte, la
réunion des deux gouttes prend la forme de deux disques qui se coupent ([Roisman et al,
2002]). L’hystérésis de 1’angle de contact est souvent conséquente sur des substrats de grande
mouillabilité si bien que la masse de liquide ne prend pas la forme d’un disque ni d’une
ellipse (ou sur des temps tres longs). Ce comportement est observable sur la figure V.28 qui
présente le cas de la coalescence non axisymétrique de deux gouttes d’une encre base eau (o
= 32mN/m et p = 3.2mPa.s, Dy = 1.5mm). Un élargissement de la zone de contact entre les
deux gouttes est observable mais il n’y a pas de mouvement des lignes de contact dans la

direction de I’axe des x.

Figure V.28 : Coalescence non axisymétrique de deux gouttes d’encre base eau sur une surface industrielle

en Pet fortement mouillante, c =32mN/m et p = 3.2mPa.s, Dy = 1.5Smm, U = 0.5m/s.

En revanche, dés lors que I’angle d'équilibre entre le liquide et la surface est important, un

déplacement est observable. En effet, comme nous I’avons évoqué précédemment, le point de
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jonction s’¢léve suite a la coalescence, ce qui induit une diminution des angles le long de la
ligne de contact. Les angles dynamiques deviennent inférieurs a I’angle de reculée et un
démouillage est observé (figure V.29). Dans cette configuration, une forme finale comprise
entre un disque et une ellipse est obtenue en fonction a la fois de la viscosité et de I’hystérésis
de I’angle de contact. Cette figure montre également 1’importance des déformations subies par
la surface libre. En comparaison avec le cas du glissement sur les surfaces hétérogenes
(chapitre IV), le démouillage mesur¢ ici se fait également par « stick and slip » en alternance
a gauche (entre t = 11.25ms et t = 13.75ms) et a droite (entre t = 13.75ms et t = 16.25ms) du
point de coalescence. Enfin, la mouillabilité de la surface influence la durée du mécanisme de
réorganisation ou seules les forces capillaires interviennent. Dans le cas de la coalescence non
axisymétrique de deux gouttes d’eau distillée sur une surface a s = 30°, le temps pour
atteindre 1’état d’équilibre est d’environ 150ms contre 50ms sur une surface a O¢q = 108°.
L’angle d’équilibre et certainement le rapport tension de surface ainsi que la viscosité

modifient de maniere conséquente 1’établissement de 1’état d’équilibre.

Figure V.29 : Coalescence non axisymétrique de deux gouttes d’eau distillée sur une surface a 6,, = 108°,

Dy =2mm, U = 0.5m/s, 6 = 73mN/m, p = 1mPa.s, p = 1000kg/m3.
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Effet du diametre initial

La figure V.30 présente la coalescence non axisymétrique de deux gouttes d’encre industrielle
base eau sur une surface de Polyéthyléne recouvert d’un couchage non mouillant. Les profils
et les déformations sont similaires a ceux obtenus précédemment dans le cas des macrogouttes
dans des conditions expérimentales proches. De la méme maniére, le temps de mise a
I’équilibre est équivalent a 10 t,. (chapitre I), ce qui correspond au méme ordre de grandeur
que pour les macrogouttes pour un angle d’équilibre et une viscosité similaires. Tout comme
dans le cas de I’impact d’une seule goutte, la similitude des mécanismes entre gouttes

millimétriques et gouttes micrométriques reste établie.

Ous 2us 4us 8us
65pum

14us 32us 38us 43us
55us 80us 1ms

Figure V.30: Coalescence non axisymétrique de deux gouttes d’eau distillée sur une surface de
Polyéthyléne couchée hydrophobe (0; = 70°), Dy = 65pm, U = 2/s, o = 32mN/m, p = SmPas, p =
1035kg/m’.

Effet de la viscosité

La viscosité s’oppose systématiquement au mouvement de liquide et, par conséquent, a la
contraction de la masse de liquide sous la forme d’une sphére tronquée. Les effets de
démouillage sont donc peu ou pas observables, essentiellement en raison d’un cisaillement
accru sur la surface. Le temps d’établissement de 1’état d’équilibre dans le cas d’un mélange
d’eau distillée et de glycérol (u = 10mPa.s, o = 69mN/m) est largement plus important en
comparaison du cas de deux gouttes d’eau distillée. Pour ce mélange, dans le cas de la

coalescence non axisymétrique de deux gouttes sur une surface d’angle d’équilibre de 90°, un
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angle proche de 70° est mesuré¢ a t = 50ms (figure V.31). Le liquide est dans une phase
capillaire et tous les mouvements sont trés lents. En comparaison, pour un temps équivalent,
I’équilibre est déja atteint pour de 1’eau distillée. De méme, et comme dans le cas de I’impact
d’une seule goutte, les déformations de la surface libre sont plus faibles et rapidement
atténuées du fait d’une dissipation plus importante. Les déformations de la surface libre ont
totalement disparu avant d’avoir dépassé le milieu de la goutte statique. Enfin, la ligne de
contact de la goutte initialement au repos ne se déplace pas, que ce soit suite a I’impact ou

durant la phase de démouillage.

Oms 1 2
2mm
‘
8 12 50

Figure V.31 : Coalescence non axisymétrique de deux gouttes d’un mélange d’eau distillée et de glycérol,

Dy =2mm, U = 0.7m/s, p = 10mPa.s, c = 69mN/m, p = 1100 kg/m3.

Modeéle d’évolution du point de jonction

Le point de jonction correspond au premier point de contact entre les deux gouttes lors de la
coalescence (figure V.32.a). A partir de nos algorithmes de traitement d’image, nous avons
suivi le déplacement des profils au cours du temps aux alentours de ce point (figure V.32.b).

Le modéle de [Menchaca-Rocha et al, 2001] est basé sur des considérations géométriques
pour décrire 1’évolution de ce point particulier de 1’interface. Précisons que dans leurs
travaux, les auteurs utilisent des gouttes de métal liquide que I’on rapproche. Les conditions

cinématiques sont assez différentes de notre cas. L’équation est :

U....un Dol

h ~ collision
|

(V.17)
2

ou Uonision €t Do correspondent respectivement a la vitesse de la ligne de contact a 1’instant de

la coalescence (mesure obtenue expérimentalement) et au diameétre initial de la goutte

incidente. L’évolution du point de jonction est donc liée aux grandeurs inertielles de la goutte
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incidente. Un temps caractéristique inertiel ti. (expérimentale) 1ié¢ a la collision peut étre défini

a partir de la vitesse de collision et 1’équation V.17 devient :

h t D,
—= avec t,=———

t V.18
D, \2, (V.18)

collision

1,00

0,75

Point de jonction

1 |—o—t =0.0208
—a—t'=0.0416
0,50 - [—v— t =0.0624

&
&= LK
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B~~~ b
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Figure V.32 : (a) Définition du point de jonction et (b) suivie de I’évolution de ce point au cours du temps
dans le cas de la coalescence non axisymétrique de deux gouttes d’eau distillée contenant du surfactant sur

une surface de téflon, Dy = 1.6mm, ¢ = 30mN/m, p = 1mPa.s, p = 1000kg/m3, 0eq = 50°.

Notons par ailleurs que [Eggers et al, 1999] proposent, pour décrire 1’évolution du point de
jonction en fonction de la racine carrée du temps, un préfacteur basé sur la tension de surface

et le diametre initial des gouttes. La relation est la suivante :
1

4
nel o' V2 (V.19)
o,

La combinaison des équations (V.18) et (V.19) conduit a :

(V.20)

o 2
D, \ pDU

collision

avec a un coefficient d’ajustement égal a 0.8. Remarquons que 1’équation sans dimension
ainsi établie est uniquement proportionnelle a 1’inverse du nombre de Weber de collision. En
comparant ce modele a 3 cas expérimentaux (deux portant sur des microgouttes et un sur des
macrogouttes), nous obtenons un treés bon accord durant 0.3 t;. dans le cas des microgouttes et

1tic pour les macrogouttes (figure V.33).
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Figure V.33 : Comparaison entre le modéle d’évolution géométrique du point de jonction (équation V.20)

et 3 expériences particuliéres.

Modeéle d’étalement maximum

Comme précédemment, 1’étalement maximum est un €élément de premiére importance et nous
cherchons a le déterminer. Une représentation simple consiste a ne prendre en compte que les
variations de la goutte incidente. Dans ce cas, I’étalement maximum correspond au diamétre
de contact maximum de contact suivant le plan de la visualisation. Il est défini comme la

somme du rayon de contact de la goutte au repos (R.), de I’entraxe L (distance entre les deux

ax

points d’impact) et le rayon maximum de la goutte incidente % obtenu a partir du modéle

de [Ukiwe & Kwok, 2005] modifié (chapitre III, figure V.34).

D

2G _max

=R +L +% (V.21)

Ce calcul simple permet d’estimer trés rapidement la valeur de 1’étalement maximum.
Cependant, sa précision est directement lié a la validité des hypothéses (pas de mouvement
sur la ligne de contact de la goutte au repos jusqu’a I’étalement maximum) et la précision du

modele d’étalement maximum.
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Rc L Dmax/2

DZGimax

Figure V.34 : Schéma pour I’estimation du diamétre maximum lors de la coalescence non axisymétrique.

Fluides différents

Dans le cas de coalescences non axisymétriques ou les liquides utilisés présentent des tensions
de surface et/ou des viscosités différentes, ce qui peut étre le cas lorsque des encres
différentes sont utilisées (impression numérique), les gouttes peuvent se déplacer. En
particulier, lors de la réorganisation en sphére tronquée, 1’'une des deux gouttes peut étre
drainée par Dl’autre, c'est-a-dire qu’un démouillage de la ligne de contact est observable
suivant I’axe de coalescence. Les gradients de viscosité et/ou de mouillabilité sont a 1’origine
de ces déplacements. Ils peuvent ainsi influencer la qualité d’impression.

Nous présentons succinctement dans ce paragraphe 1’effet de 1'un et 1’autre de ces deux
parametres. Pour ce faire, des encres industrielles de tensions de surface statiques ont été

utilisées.

Tensions de surface différentes

Dans un premier cas, nous considérons deux liquides de tensions de surface différentes a
savoir 45 et 55mN/m respectivement. Ensuite, deux expériences de coalescence non
axisymétrique sont réalisées dans les mémes conditions que les expériences précédentes et sur
une surface non mouillante (6¢q = 70° environ). Dans un premier cas, la goutte au repos
correspond au liquide de tension de surface la plus basse (figure V.35.a). La deuxiéme

expérience inverse cette situation (figure V.35.b).
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1.9mm
Al

Figure V.35 : Coalescence non axisymétrique pour des liquide de tension de surface différentes, (a) goutte
incidente tension de surface inférieure, c = 45SmN/m, Dy = 1.9mm, p = 2.5mPa.s et (b) goutte incidente

tension de surface supérieure ¢ = 55mN/m, Dy = 2.05mm, p = 2.5mPa.s.

Dans ces deux situations, nous nous attendons a ce que le liquide de tension de surface le plus
¢levé démouille la surface suite a la coalescence (angle de reculée plus important pour ce
liquide). Il est également possible de penser que le drainage du liquide se fera sous un effet
Marangoni, a savoir de la tension de surface la plus basse vers la tension de surface la plus
¢levée. Dans cette situation, deux comportements s’ opposent.

La figure V.35 montre que la deuxieme hypothése semble, a priori, étre la bonne puisque dans
les deux cas un déplacement de la ligne de contact de la goutte de tension de surface
inférieure. Cependant, il faut rester trés prudent. Les liquides sont apparemment miscibles ; il
semble des lors difficile de discriminer les deux parties de la goutte résultante. En modifiant
légérement les conditions expérimentales, en particulier I’entraxe ou la vitesse d’impact, il est
possible d’inverser la prépondérance d’une des deux situations, comme cela est le cas sur la
figure V.36.

Notons également qu’en inversant I’ordre d’arrivée des liquides sur la surface, I’évolution du
diametre de contact au cours du temps est modifée. A t = 90ms environ, le temps nécessaire
pour obtenir une condition d’équilibre est atteint dans la configuration de la figure V.35.a
alors que le déplacement n’est pas terminé pour I’autre configuration (figure V.35.b) et ce,

malgré un étalement maximum relativement proche dans les deux cas.
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Figure V.36 : vue de dessus de la coalescence non axisymétrique dans le cas d’une goutte incidente avec
une tension de surface supérieure, Gyepos = 45MN/M, Giycidente = 35MN/m, p = 2.5mPa.s, Dy = 1.9mm, U

=0.6m/s.

Viscosités différentes

De la méme maniere que précédemment, nous réalisons des expériences similaires en utilisant
des encres de tensions de surface identiques mais de viscosités variables, 2.5 et 7mPa.s. Il
n’est pas rare de rencontrer des procédés ou les encres sont éjectées a S0°C et plus, alors que
les surfaces sur lesquelles les gouttes impactent sont a température ambiante. La forte
variation de la viscosité¢ avec la température (variation exponentielle), la faible taille des
gouttes et certains procédés d’impression numérique (« réticulation UV ») peuvent induire des

gradients de viscosité trés importants.

Figure V.37 : Coalescence non axisymétrique pour des liquide de viscosité différentes, (a) goutte incidente
viscosité inférieure, c = S5SmN/m, Dy = 2.05mm, p = 2.5mPa.s et (b) goutte incidente viscosité supérieure, ¢

= 55mN/m, Dy = 2.05mm, p = 7mPa.s.
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Comme pour la tension de surface, nous avons inversé I’ordre d’arrivée des gouttes. Plus la
viscosité d’un liquide est importante et plus le déplacement sur la surface est soumis a des

contraintes de cisaillement importantes.

Figure V.38 : Vue de dessus de la coalescence non axisymétrique dans le cas d’une goutte incidente avec
une tension de surface supérieure, pyeps = 7mMPa.s, Wincigente = 2.5mPa.s, 6 = 55mN/m, Dy = 1.9mm,

U=0.6m/s.

Nous prévoyons donc un déplacement de la ligne de contact essentiellement au niveau de la
goutte du liquide le moins visqueux. La figure V.37 confirme cette hypothése. Un léger
déplacement est observable suite a la réorganisation de la masse de liquide sous la forme
d’une sphére tronquée. La figure V.38 présente la forme finale vue de dessus de la masse de

liquide en fin d’étalement.

Conclusion :

L’ensemble des configurations présentées pour I’application de I’impression numérique
montre un domaine scientifique et technologique encore vaste et complexe. De nombreux
mécanismes restent encore a étudier en détail et des parameétres tels que ’entraxe, la rugosité,
le taux d’humidité ou encore la susceptibilit¢ des fluides a se mélanger sont a prendre en
compte. Les variations de propriété physico-chimique provoquent des mouvements du liquide
et des points particuliers, comme le mélange des liquides entre eux lors de la coalescence,

restent encore a étudier.
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Par ailleurs, nous ne considérons que le cas de la coalescence de 2 gouttes en opposition alors
que les procédés de réalisation d’une image en nécessitent plusieurs dizaines de milliers.
L’augmentation de la quantité d’encre sur la surface rajoute des contraintes qui modifient les
mécanismes. Il faut également préciser que 1’objectif de la coalescence est le mélange des
deux liquides. Cependant, cet échange de mati¢re d’une goutte vers 1’autre peut engendrer un

écoulement, paramétre qui n’a jamais encore €té ¢tudié en détail.
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Application a la synthése in situ d’ADN

L’utilisation de microgouttes n’est pas restreinte a I’impression numérique mais trouve des
applications dans beaucoup d’autres domaines ou la microfluidique est présente. La
possibilité de dépot précis d’un volume de liquide parfaitement connu a un endroit bien
déterminé constituent des avantges forts. Ils permettent notamment d’étendre les applications
de I’¢jection de fluide aux domaines biologiques. Dans cette partie, nous présentons une
forme particuliere de synthése in situ d’oligonucléotides qui utilise des microgouttes pour
réaliser la formation d’une couche de polymére en vue de protéger des zones spécifiques

d’une surface ([Rosilio et al, 2000]).

Principe de la synthése

L’acide désoxyribonucléique (souvent abrégé en ADN) est une molécule que I'on retrouve
dans tous les organismes vivants. Cette molécule se présente sous forme d’une structure en
double-hélice, dans laquelle deux brins complémentaires sont apparié¢s. Chacun de ces brins
est un polymére formé de bases désoxyribonucléiques, plus communément appelées
nucléotides. Chaque nucléotide est constitué d'un groupement d’un désoxyribose, un sucre,
lui-méme li¢ a une base nucléique. Ces bases sont au nombre de quatre: 1'adénine (notée A), la
thymine (notée T), la cytosine (notée C) et la guanine (notée G).

//H2N N

=N ' Base azotée
\ N/ /' Adénine
bl~ -

HO 4
0

Désoxyribose

OH
Adénosine

Figure V.39 : Exemple de nucléotide.

L’appariement des deux brins formant I’ADN est un phénoméne de reconnaissance
moléculaire nommée hybridation et apparaissant car les nucléotides sont complémentaires

deux a deux (A/T et G/C). Des méthodes de synthese de brins d’ADN unitaires, alors nommés
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oligonucléotides, ont été développées et ont permis la naissance de la technologie des
biopuces a ADN. Le principe général de ces biopuces est le suivant: (i) des sondes
oligonucléotides connues sont greffées de maniere covalente sur une surface solide, (i1) des
brins unitaires d’ADN, dits cibles, sont mis en contact avec cette surface en phase aqueuse.
L’hybridation entre les cibles et les sondes est obtenue lorsque les séquences de bases sont
complémentaires. Cette hybridation est alors mesurée par différentes méthodes allant de la
détection optique ([Eggers et al, 1994]) a la détection mécanique, en passant par la détection
¢lectrique ([Marchand et al, 2005]).

Les biopuces sont aujourd’hui largement utilisées dans le domaine de la biologie moléculaire,
par exemple pour étudier la détection de points de mutation, d’insertion ou de suppression de
genes (les signaux générés par I’hybridation d’une cible complémentaire ou non
complémentaire se différencient, méme avec un seul nucléotide de différence). Afin de
recueillir le maximum d’informations avec un seul test biologique, des multitudes de sondes
oligonucléotides sont disposées sous la forme de matrices trés denses sur la surface des
biopuces. L’utilisation de ces biopuces demande de combiner plusieurs ¢léments différents :
la puce elle-méme avec ses surfaces spécifiquement congues pour le greffage des sondes,
I’appareil de synthése permettant la fixation de ces sondes de maniére localisée et contrdlée,
un systeme d’apport de fluides pour 1’hybridation des brins d’ADN, un scanner pour détecter
I’hybridation et un programme évolué pour quantifier et interpréter les résultats.

Des équipements pour chacun des composants sont actuellement disponibles dans le
commerce. Deux approches principales ont été utilisées pour la réalisation des matrices
d’oligonucléotides : (i) synthése chimique ex-situ, puis fixation localisée des sondes
completes, (ii) synthése in-situ directement sur la surface des biopuces en des endroits
précisement définis. La premiere méthode a été particulierement développée par Rosetta® et
Agilent® ([Référence 1]). Dans leur procédé, les oligonucléotides sont synthétisés a partir de
la méthode dite « dimethoxytrityl blocked phosphoramidites ». Cette synthése utilise des
nucléotides de syntheése possédant tous un groupe chimique protégé et un groupe chimique
activé, et s’effectue en phase liquide. Les étapes principales sont les suivantes : (a) choix d’un
premier nucléotide, (b) déprotection du groupe protégé, (c) couplage de ce groupe avec le

groupe activé d’un second nucléotide.
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Base
Nucléique
Groupe protégé (A, T,C,G)
(Fonction
DiM¢éthoxyTrityl)

Groupe activé
(Fonction
Phosphoramidite)

Figure V.40 : Représentation schématique des nucléotides modifiés pour la synthése « dimethoxytrityl

blocked phosphoramidites ».

Cette méthode est trés flexible ce qui est important dans les aspects de recherches ou les
oligonucléotides utilisés sur les puces sont souvent modifiés.

Plusieurs approches ont été développées pour réaliser la synthése in-situ d’oligonucléotides.
La méthode développée par la société Affymetrix® ([Référence 2]) utilise des nucléotides
modifiés comportant des groupements chimiques photoactivables. Une chaine
d’oligonucléotides est alors construite via des étapes successives de photoexposition. La
technique de photolithographie développée pour la microélectronique permet d’exposer la
surface de la puce a travers un masque avec des motifs de tres faible dimension (~5um). L’un
des avantages de cette méthode est le nombre conséquent d’oligonucléotides différents
présents sur la puce sous forme matricielle. Cependant, la faible qualité des oligonucléotides
obtenus, due a la faible efficacité de chaque cycle, présente un inconvénient important. En
comparaison avec la méthode de synthése ex-situ décrite ci-dessus, les étapes de couplages
sont moins efficaces et les oligonucléotides obtenus sont de moins bonne qualité.

Le laboratoire d’Electronique de Technologie de 1’Information (LETI) du CEA de Grenoble a
également développé un procédé pour réaliser la synthése in situ d’oligonucléotides. Ce
procédé est basé sur I’utilisation conjointe, d’une part, de la chimie «dimethoxytrityl blocked
phosphoramidites» modifiée pour pouvoir étre utilisée sur support solide, et d’autre part, sur
la protection sélective de sites spécifiques par un film de polymére qui constitue une barriére
durant le cycle de synthése. Ce film est obtenu par dépdt, a 1’aide d’un ¢éjecteur
piézoélectrique, d’une goutte d’une solution contenant le polymere dissout dans un solvant,
puis évaporation dudit solvant par chauffage. Aprés chaque cycle de couplage de nucléotides,

ce film protecteur est éliminé par une étape de ringage dans un solvant adéquat. Au cycle de
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synthése suivant, un dépot de polymere est effectué sur les nouveaux sites sélectionnés et les
opérations décrites ci-dessus sont répétées jusqu’a obtenir la séquence désirée (figure V.41).
Les résultats obtenus en laboratoire ont été avancés jusqu’a une phase industrielle par la
société¢ Yamatake® (DNA chip Gemkey) en s’appuyant sur certains résultats obtenus dans ce

travail.

Dispense de
fluide Masquage

polymérique ¢ de site

A_A_aWp

Masquage par le 1¢f couplage de Nucléotide Déprotection
polymeére

o @

Masquage par le
polymeére et
détritilation

Oligonucléotides avec des séquences différentes sur
dans chaque cuvettes

Figure V.41 : Schéma de principe du procédé de synthése in situ développé par le CEA-LETI.

Robot pour la phase de protection

Un prototype industriel a été¢ développé pour réaliser automatiquement I’ensemble du procédé
de synthése, c'est-a-dire construire la chaine d’oligonucléotides souhaitée ([Kuroiwa et al,
2003-1 et 2]). Ces chaines sont constituées de 25 a 80 de bases soit une longueur de chaine
comprise entre 75A et 480A (la longueur des nucléotides dépend de la base considérée). Ce
robot de synthése réalise 1’ensemble des opérations de bases nécessaires pour ajouter un
nouveau nucléotide. Les étapes sont les suivantes : éjection de la solution contenant le
polymere, cuisson pour former la couche protectrice, déprotection chimique (consiste a rendre
les chaines oligonucléotides réceptives pour I’ajout d’un nouveau nucléotide), couplage de ce
nouveau nucléotide et enfin élimination du polymeére. La figure V.42.a présente une vue
d’ensemble de ce prototype. La partie basse (avec la porte transparente) regroupe les
réservoirs des agents chimiques nécessaires a la synthese et a 1’¢limination du polymere en fin

de cycle. Cette partie basse du robot regroupe également I’ordinateur et le pilotage
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¢lectronique et €lectrique des différents appareillages. Directement au-dessus se situe 1’écran
de contrdle pour vérifier 1’alignement des biopuces avant le lancement de la synthése. Enfin,
sur la partie supérieure gauche du robot se trouve le cceur du systéme : 1’'unité de masquage.
Elle est constituée principalement d’un mono éjecteur piézoélectrique de goutte a la demande
Microdrop® de 70um de diamétre de buse (figure V.42.b). Ce dernier est fixé sur un systéme
de translation x-y-z qui le déplace de la station de maintenance jusqu’a la biopuce (précision
de £1um). Apres dépot sur les sites choisis, la biopuce est placée sur une plaque chauffante
pour évaporer le solvant et former la couche de protection. Une unité spécifique est
responsable de la récupération de la biopuce et de son transport vers les différentes zones
(zone de dépdt, zone d’évaporation, chambre de synthése). La phase de couplage du
nucléotide s’effectue dans la chambre de synthése (figure V.42.c). Dés que la réaction est
terminée, le film de polymeére est retiré par traitement chimique. Le robot est également
équipé d’optiques combinées a une méthode de visualisation par pseudo cinématographie et a
un systeme d’enregistrement. Les étapes principales du procédé de synthése sont :

- Dépot manuel de la puce sur la zone appropriée

- Lancement du robot

- Déplacement sur les axes XY et reconnaissance de la position de la biopuce

- Capture automatique de la biopuce et alignement avec le systéme d’¢jection

- Dispense du polymere

- Récupération de la biopuce qui est ensuite déposée sur la zone de cuisson

- Récupération de la biopuce qui est déposée dans la chambre de synthese (procédé

automatique)

- Fermeture automatique de la chambre et début de la synthése

- Répétition automatique des étapes 2 et 4

- Les étapes 2 et 9 sont répétées autant de fois que nécessaire a la constitution de la

chaine oligonucléotide
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Figure V.42 : (a) Vue générale du robot de syntheése, (b) zone de synthése et (c) biopuce dans la chambre

de synthése (1cm x 1cm).

Réalisation des biopuces

Les schémas ci-dessous précisent brievement le procédé technologique de fabrication des 2
types de puces utilisées ici. La surface de silicium obtenue aprés 1’étape de gravure profonde
anisotrope est plutot hydrophobe, car des gaz fluorés (type C4F8) sont utilisés dans le procédé
de gravure. A I’opposé, I’oxyde de silicium (SiO2) forme une surface trés mouillante pour les
solutions aqueuses ou le DMSO. Cette couche de SiO2 est essenticlle pour la
fonctionnalisation chimique préalable a la synthése in situ des oligonucléotides. Les puces P1
possédent des cuvettes dont toutes les surfaces (parois verticales et fond) sont tres
mouillantes. A I’inverse, les cuvettes sur les puces P2 auront des murs plutdt non mouillants,
tandis que le fond restera mouillant. Ce dernier type de puces a été spécialement développé

pour ce caracteére hétérogéne en terme de mouillabilité. D’autre part, ’absence de couche de
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SiO; sur la surface des puces permet de localiser la fonctionnalisation chimique uniquement

au fond des cuvettes.

Premier type de puces P1

Second type de puces P2

s S
sl

Si ¥~5i0,

Plaque de silicium

Gravure profonde anisotrope

Oxydation

Plaque silicium sur isolant (une
couche d’oxyde de silicum entre
deux couches de silicium)

Gravure profonde anisotrope avec
arrét sur la couche d’oxyde de
silicium

Figure V.43 : (a) Procédé technologique de réalisation des puces et (b) exemple de biopuce (profondeur :

de 5 a 20pm).

L’angle de contact de ces surfaces non mouillantes avec I’eau est voisin de 100°, tandis qu’il

est proche de 50° pour le Si02.

Des surface planes de silicium comportant deux types de fonctionnalisation chimique ont

aussi été réalisées afin d’étudier plus finement le comportement des gouttes sur des surfaces

modeles. Ces surfaces possédent un angle de contact avec 1’eau distillée d’environ 90° dans

un cas (surface S1) et de 50° dans I’autres cas (surface S2).

-273 -



Chapitre V : Applications

Formation du film protecteur

La formation du film de polymére dépend de plusieurs paramétres et en particulier de la
quantité de polymere (donc de la concentration et du volume de fluide éjecté), de la surface a
protéger et de la mouillabilit¢ des surfaces utilisées. Cependant, le film de polymere
n’apparait qu’aprés la phase d’évaporation du solvant. Le choix du polymére et les

mécanismes d’évaporation vont conditionner la forme de ce film

Volume des gouttes

La quantité de polymére déposée par une goutte sur la surface est un €élément capital pour la
formation du film de protection. Cette valeur est dépendante a la fois de la concentration
massique en polymere dans la solution éjectée et de la taille des gouttes formées. Pour ce
dernier ¢lément, une mesure optique directe est difficile et peu précise (sur le robot), aussi la
mesure de diameétre s’effectue a partir de la pesée de 10000 gouttes. L hypothese que les
densités du polymeére et du solvant sont proches est faite et, pour le calcul, nous utilisons
uniquement la masse volumique du solvant.

La mesure de I’épaisseur du film protecteur de polymere dans les cuvettes est obtenue par
comparaison entre leurs profondeurs initiales et leurs profondeurs apres évaporation. Les deux

mesures sont effectuées par un profilometre 2 dimensions TENCOR Alphastep 500 ®.

Choix du polymére

Comme nous 1’avons précisé auparavant, le procédé consiste a déposer un film de polymeére
protecteur sur une surface de silicium comportant des puits (ou cuvettes) fonctionnalisés.
Cette protection permet de sélectionner précisément quel nucléotide est fixé et dans quelles
cuvettes. Ce film est éliminé aprés chaque cycle de synthése ou, en fonction des ses
propriétés, apres la phase de détritylation. Cette élimination peut €tre incluse dans le procédé
global de synthése ou faire I’objet d’une étape particuliere en utilisant un solvant compatible
avec la procédure expérimentale.

Le choix du polymeére doit tenir compte de 1’ensemble des étapes comprises dans la synthése.
Le dichlorométhane (CH,Cl,), I’acétonitrile (CH3;CN) et le tétrahydrofurane (THF) sont les
trois solvants utilisés dans la synthése et auxquels le couche protectrice de polymere doit

résister. De plus, le polymeére ne doit pas modifier la mouillabilité des sites sur lesquels il a été
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déposé. Le tableau V.2 regroupe les différents polymeéres sélectionnés pour entrer dans le

procédé de synthese.

Polymer CH,Cl, CH;CN Etapes de protection
PolyVinylAlcohol Insoluble Insoluble All

PolyStyrene Soluble Insoluble Coupling
PolyvinylCarbazole Soluble Insoluble Coupling
PolyImide XU 5218 Soluble Insoluble Coupling
PolyHdroxyStyrene Insoluble Soluble Detritylation
Photoresist XP 8843 Insoluble Soluble Detritylation
PolyEthyleneOxide Soluble Soluble Aucune

Tableau V.2 : solubilité des polymeére vis-a-vis des solvants utilisés dans la syntheése.

Deux polymeres sont retenus, le PolyVinylAcool (PVA) pour étre insoluble dans les trois
solvants et le PolyHydroxyStyrene (PHS) pour sa forte solubilité dans 1’acétonitryle. La forte
viscosité élongationnelle du PVA rend son éjection difficile, instable et des filaments tres
longs sont observables. Le PHS est donc retenu comme le polymeére utilisé pour la phase de

protection des cycles de synthése ([Kuroiwa et al, 2003-1]).

Evaporation

Suite a I’éjection du fluide polymérique sur les sites fonctionnalisés, la biopuce est chauffée
durant plusieurs minutes pour évaporer le solvant. A la fin de cette cuisson, il ne reste plus sur
la surface qu’un film de polymere. Le succés de I’opération de protection est directement lié a
I’épaisseur et la forme du film obtenu (des essais ont montré qu’a partir de 0.5um, cette
protection était efficace). Le caractére tridimensionnel des sites mouillants complexifie le
probléme, notamment pour 1’évaporation. De plus, les parois des cuvettes n’ont pas
nécessairement la méme mouillabilité que la surface supérieure de la biopuce et/ou le fond de
la cuvette.

L’observation a l’intérieur de la cuvette étant impossible, 1’effet de la mouillabilit¢ de la

surface sur la forme du film de polymeére est tout d’abord étudié sur surface plane.
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Le mécanisme d’évaporation se traduit par une perte de masse du solvant et le temps
caractéristique de ce mécanisme est défini par :

_RipL
“w AT

(V.22)

ou p est la densité du fluide, L est la chaleur latente de vaporisation, Ry est le rayon de la
goutte sur la surface, k la conductivité¢ thermique et AT est I’écart de température entre le
liquide et la surface.

La comparaison des temps caractéristiques des deux phénomenes prépondérants (impact et
évaporation) montre que t;<<tsys, (dans le cas d’une microgoutte d’eau distillée de 70pm de
diametre a 25°C impactant sur une surface a 60°C, le temps d’évaporation théorique est de
I’ordre de 250ms contre quelques dizaines de microsecondes pour le temps caractéristique de
I’impact) ; les deux mécanismes peuvent donc étre étudiés séparément.

Durant I’évaporation d’une goutte sur une surface plane, elle reste sous la forme d’une sphere
tronquée mais avec des modifications au niveau du diametre et de I’angle de contact. Sur un

substrat non mouillant, I’évaporation se déroule a angle de contact constant et a diamétre de

contact variable au cours du temps (figure V.44).

Figure V.44 : Evaporation d’une microgoutte d’eau distillée sur une surface hydrophobe S1 chauffée a

60°C (0, = 90°C)

En opposition, sur un substrat mouillant, I’évaporation s’effectue a diamétre de contact
constant et a angle de contact variable au cours du temps (figure V.45). Dans ce dernier cas, le
diamétre n’évolue pas tant que ’angle de contact est supérieur a I’angle de reculée. A cet
instant, le diametre de la goutte diminue brutalement puis I’angle de contact recommence a

décroitre jusqu’a ce qu’il atteigne a nouveau I’angle de reculée (effet « stick and slip »). Ce
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mécanisme se reproduit jusqu’a la disparition compléte de la goutte (figure V.45).
Remarquons que le temps d’évaporation est deux fois plus important environ sur la surface a

0sq = 90°) par rapport a la surface a 6¢q = 50°.

140 ms 250 ms

Figure V.45 : Evaporation d’une microgoutte d’eau distillée sur une surface hydrophile S2 chauffée a

60°C (85, = 50°C)

Donc, la mouillabilité de la surface controle la forme de la goutte lors de 1’évaporation. En
extrapolant ces résultats au cas de la cuvette, il est possible de prévoir le comportement du
film de fluide. Dans le cas d’une paroi mouillante, la ligne triple ne se déplace que trés peu
(voire pas du tout) et une grande partie du polymere se retrouve sur les parois latérales. En
revanche, si les parois sont plutét non mouillantes, nous pouvons penser que la ligne de
contact se déplacera vers le fond de la cuvette au fur et & mesure de la diminution du niveau

du fluide en gardant une interface parallele au fond de la cuvette (figure V.46).

Figure V.46 : Forme de ’interface dans la cuvette, apres évaporation du solvant a hauteur de (a) 50% et

(b) 90%. (images obtenues a partir de « surface evolver »).
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Le probléme de I’évaporation dans la cuvette est relativement éloigné de celui de la goutte sur
une surface plane. La surface libre a une forme différente de celle d’une sphére tronquée. Rien
ne montre que dans le cas de cuvettes avec des parois non mouillantes, le film de fluide se
déplace totalement vers le fond de la cuvette et sans laisser de polymére sur les parois. Pour
les cuvettes mouillantes, la surface est composée de silicium recouvert d’une couche d’oxyde
de silicium d’épaisseur controlée. Cette surface est trés fortement mouillante pour le DMSO
(6: <5°) ce qui conforte ’hypothese d’un déplacement faible de la ligne de contact.

Enfin, un dernier probléme parasite et prépondérant intervient et accentue la différence entre
I’évaporation d’une goutte sur surface plane et celle d’'une goutte dans une cuvette. Pour que
I’évaporation ait lieu, il est impératif que la concentration du solvant sous sa forme gazeuse
soit inférieure a la concentration de saturation au niveau de la surface libre (surface
d’évaporation). Dans le cas d’une goutte, la zone de chauffage se situe sous la goutte et

I’évaporation est maximale au niveau de la ligne de contact ([Frassy et al, 2006], figure V.47).
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Figure V.47 : Taux d’évaporation a proximité de la goutte, ce taux est traduit par la longueur des fléches

(extrait de [Frassy et al, 2006]).

Ceci explique en partie le temps d’évaporation supérieur dans le cas de la surface non
mouillante (saturation plus rapide au niveau de la ligne de contact). Dans le cas de la cuvette,
le polymére va s’acculer sur le pourtour de la zone mouillable vers les parois et former une

couronne ([Ozawa et al, 2005; Mori & Zaitsu, 2004]).

Forme du film de polymeére : test sur biopuce

La protection du site est efficace a partir d’une épaisseur minimale de 0.5um pour le film de

polymére. Nous avons donc testé les deux types de cuvettes P1 et P2 (figure V.43). Les
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premiers puits sont fabriqués dans une plaque de silicium qui est ensuite oxydée sur le fond et
les parois pour former de I’oxyde de silicium SiO,. L’épaisseur d’oxyde est contrdlée et
représente plusieurs centaines de nanometres. Dans ces conditions, toute la biopuce est
mouillante vis-a-vis de I’eau et du DMSO (044 < 10°). Par ailleurs, la faible dénivellation entre
le fond et la surface de la cuvette (20um environ) ne suffit pas a empécher le fluide de
remonter le long des parois et de s’étaler sur I’ensemble de la surface. La position de la goutte
déposée doit donc étre bien controlée pour éviter la pollution de sites autres que celui visé. Le
second type de puits est fabriqué a partir de plaque SOI (Silicon On Insulator). Comme nous
I’avons vu précédemment, le procédé de gravure permet d'avoir une couche d'oxyde en fond
de puits de quelques centaines de nanomeétres et des murs en silicium avec un dépdt de
matériau hydrophobe au cours de la fabrication. Ce matériau n’est pas retiré et forme avec le

DMSO un angle de contact d’environ 70°.

Protocole expérimental

A T’aide d’un éjecteur Microdrop MDK 140, nous avons ¢éjecté un mélange de DMSO et de
PHS a une concentration de 5% en masse (diametre en vol des gouttes : 56um). La protection
efficace d’un site nécessite trés souvent plusieurs gouttes ; nous nous trouvons dans le cas de
I’impact de goutte sur un film de liquide ([Santiago-Rosanne et al, 2001]). La limite est fixée
a cette concentration pour des raisons de reproductibilité et de stabilité de 1’¢jection. Des
puces de chaque type de cuvettes sont utilisées et ces dernieres ont un diamétre de 150um. Le
dépot est réalisé sur le dispositif expérimental présenté précédemment. Aprés dépot, chaque
échantillon est placé sur une plaque chauffante a 80°C pendant quelques minutes. Cette
température n’est pas destructrice pour les brins d’oligonucléotides qui résistent jusqu’a
120°C. Néanmoins la répétition des cycles et la durée en temps de la synthése peuvent altérer
la qualité des brins. Avant chaque test de protection, les puces sont nettoyées sous agitation
dans une bain d’acétone, puis d’éthanol, rincées a 1’eau distillée et enfin séchées sous azote.

Dans un premier temps, nous allons déterminer quel type de substrat est le plus adéquat pour
réaliser la protection. Les premiers impacts ont été faits sur un substrat type 1 comportant des
puits d’une profondeur de Sum. De maniére générale, sur ces surfaces ou I’étalement est tres
prononcé, la profondeur du puits ne suffit pas a confiner le liquide qui peut alors contaminer
les cuvettes environnantes. Suite a I’évaporation, une quantité non négligeable du polymeére se
trouve hors des puits. La seconde conséquence est une faible épaisseur du film de polymere

(inférieur a 0.1pum) insuffisante en terme de protection.
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De la méme manicre, des tests sur des biopuces de profondeur 20pum et avec du matériau
hydrophobe sur les parois ont été réalisés. Dans cette configuration, une cuvette peut contenir
jusqu’a 3 gouttes avant débordement. La visualisation au microscope montre un centrage
parfait et une trés bonne reproductibilité du procédé. Toutefois, les franges d’interférences
montrent, tout comme sur les surfaces trés mouillantes, une épaisseur de polymére variable
(figure V.48). La zone centrale de la cuvette est néanmoins mieux recouverte et aucun

débordement n’est observable.

Figure V.48 : Une goutte de DMSO + 5% de PHS sur une biopuce de type 1, image au microscope.

Bien que I’intégralit¢ du liquide reste confinée dans la cuvette, les mesures d’épaisseur de
polymere au centre des cuvettes ne sont pas en accord avec les prévisions. En effet, en
considérant que le film a la forme d’une sphére tronquée ou méme d’un cylindre, ces

prédictions sont trés éloignées des mesures.

Figure V.49 : Image au microscope confocale LEICA® TCS-SP2 d’une cuvette aprés cycle de un

masquage
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Une mesure par microscopie confocale (Systtme LEICA® TCS-SP2) suite a une expérience
de dépdt permet de visualiser la forme en 3D du film de polymeére (un colorant fluorescent a
été ajouté a la solution de polymere pour améliorer le signal). Le dépot obtenu est non
uniforme et fortement localisé au niveau des parois ([Kuroiwa et al, 2003], figure V.49).

Une observation au microscope électronique a balayage Philips XL 40 permet également
d’expliquer I’écart entre la théorie et ’expérience (les cuvettes ont ét¢ découpées au centre
des puits par une micro scie). Nous distinguons avec précision sur la figure V.50 les écarts a
la fois sur la forme et I’épaisseur du film de polymére pour les deux types de biopuces. Dans
chacun des cas, on constate que la majorité du polymeére est localisé dans les coins et sur les
parois des cuvettes et non pas au fond du puits (figure V.50.a et V.50.b).

Des mesures sur les biopuces hydrophiles (type 1) et hydrophobes (type 2) donnent une
¢paisseur maximale au centre des cuvettes de respectivement 0.1pum et 0.63pm. Dans ce
second cas, nous observons également un dépdt largement prépondérant sur les parois (figure

V.50.a et V.50.b).

Polymére PHS

Polymére PHS
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Figure V.50 : Image au microscope électronique a balayage Philips XL 40 d’une cuvette P2 (avec matériau
hydrophobe sur les parois) dans laquelle deux gouttes de DMSO + 5% de PHS ont été déposées.

Visualisation (a) au centre et (b) au bord de la cuvette.

Les résultats présentés ici sont en parfait accord avec des travaux antérieurs a partir de gouttes
plus petites (35um de diameétre). En particulier, la forme du film, le volume de fluide, la
concentration en polymeére et I’épaisseur au centre du puits sont trés proches ([Rapport interne

CEA-LETI]).
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Volume de polymeére et température

Le procédé de gravure en déposant un matériau hydrophobe sur les parois améliore de
maniére significative le procédé de protection des sites de synthése d’oligonucléotides. Par la
suite, nous utiliserons uniquement ce type de biopuce.

L’amélioration de la protection nécessite 1’augmentation de I’épaisseur de polymeére. Pour ce
faire, deux procédés sont envisageables. Le premier consiste a augmenter directement sa
quantité dans la solution mere. Cela a un effet néfaste sur 1’¢jectabilité qui devient impossible
avec le Microdrop MDK 140® a partir d’une concentration de 7% (¢&jection stable a 5%). La
deuxieme méthode est celle que nous utiliserons. Elle consiste a augmenter le volume de
fluide directement dans les cuvettes en tenant compte du volume maximum admissible par ces
derniéres. Elles peuvent contenir au maximum jusqu’a 3 gouttes (débordement a la 4°™), ce
qui correspond a multiplier par trois la quantité de polymere. Il est utile de remarquer ici que
le mécanisme de superposition de gouttes est trés proche des mécanismes de coalescence
axisymeétrique présentés dans la premiere partie de ce chapitre. L’étude précédente et les
résultats obtenus sont utilisables pour ce procédé.

Nous avons comparé trois puces identiques mais ayant subi un traitement chimique différent
avant la phase de protection a savoir sans traitement, ringage acétone/Ethanol/EDi et
activation Brown. L’intérét de ce nettoyage est d’éprouver la résistance du matériau
hydrophobe déposé sur les parois. Sur chacune de ces biopuces, nous avons déposé 1, 2 et
gouttes. Enfin, une protection en deux étapes est envisagée, i.e. une double phase de dépdt /
cuisson de 3 gouttes. Dans chaque cas, une dizaine de cuvettes sont testées et les résultats sont

regroupés dans le tableau V.3.

Figure V.51 : Image au microscope d’une biopuce sur laquelle deux gouttes de DMSO + 5% de PHS ont

été déposées

L’augmentation de la quantité de polymére améliore la qualité de la protection. Les franges
d’interférences visibles au microscope sont d’autant plus resserrées que la quantité¢ de

polymere est importante. Cela signifie que la couche de polymére obtenue aprés évaporation
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du solvant a une pente plus prononcée (figure V.51). Par suite, la couche de polymere au

centre de la cuvette est plus importante.

Comme précédemment, les mesures d’épaisseur sont réalisées a I’aide du profilométre
TENCOR AlfaStep 500, par différenciation de la profondeur des cuvettes avant et apres le

processus de protection. Les résultats sont donnés dans le tableau V.3.

Hauteur
Nombre de
Traitement moyenne Ecart type
Substrat gouttes
Chimique au centre | (um)
déposées
(um)
Substrat 1 Air ambiant 1 0.155 0.043
Substrat 2 Acétone, éthanol 2 0.055 0.05
et eau distillée
Substrat 2 Acétone, éthanol 3 0.02 0.04
et eau distillée
Substrat 2 Brown 2 0.685 0.085
Substrat 2 Air ambiant 1 0.394 0.026
Substrat 2 Air ambiant 2 0.684 0.027
Substrat 2 Air ambiant 3 0.71 0.03
Substrat 2 Air ambiant 2x3 0.4625 0.052

Tableau V.3 : Hauteur (um) de polymére au centre des puits sur plusieurs substrats différents et pour

différentes quantités de fluide.

Les dépdts de 2 ou de 3 gouttes de 56pum de diametre donnent une épaisseur de polymeére
comparable. De plus, 1’épaisseur obtenue avec deux gouttes (0,65 um environ) excede la
hauteur minimum requise de protection de I’ADN fixée a 0,5 um lors des ¢tudes précédentes.
Deux gouttes sont donc suffisantes pour protéger efficacement la zone de synthese. Le dépot
successif de trois gouttes avec cuisson entre deux dépdts diminue I’épaisseur du film de
polymeére. Cela peut s’expliquer par le fait qu'une partie du polymeére se dépose quand méme
sur les parois (le fluide remplit entierement le puits) rendant le matériau hydrophobe
inopérant. De plus, lors du deuxiéme dépot, une partie du polymere doit se re-dissoudre dans

le DMSO et se re-étaler. La concentration en polymere est augmentée artificiellement dans le
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fluide ce qui n’a pas d’influence sur la forme de I’interface liquide lors de I’évaporation. La
couche initiale de polymeére modifie 1’interaction liquide solide entre les nouvelles gouttes et
les cuvettes (mouillabilité augmentée donc influence moindre du matériau non mouillant). Les
dépots successifs ne constituent pas une alternative intéressante.

Enfin, le matériau hydrophobe est sensible au traitement chimique que subit la biopuce. Le
protocole de ringage acétone, éthanol et eau distillée semble le détériorer (centre du puits mal

protégé pour un dépdt de 2 ou 3 gouttes).

Le dernier parametre de ce probléme concerne I’évaporation et en particulier la température a
laquelle elle s’effectue. Les oligonucléotides résistent jusqu’a une température de 120°C.
Aussi, ’éjection peut se faire sur une surface maintenue a une température donnée (entre la
température ambiante et 100°C).

L’¢étude de I’effet de la température de la biopuce sur la formation du film protecteur est
réalisée en comparant deux méthodes de chauffage. Dans un des cas, la biopuce est maintenue
a 100°C alors que dans ’autre, les gouttes sont déposées dans les puits et ensuite le chauffage
est effectué. Les microgouttes mesurent 64pm de diamétre (concentration en polymere : 5%

en masse) et sont ¢jectées dans un puits de 300um de diametre.

. NG/ =
-:5_513“," - 0.520pm b

Figure V.52 : Forme et épaisseur du film de polymére obtenue a partir d’une solution de DMSO + 5% de
PHS dans un puit de 300pm de diameétre a (a) 20°C avec 25 gouttes et (b) 100°C avec 23 gouttes, diamétre

des gouttes : 65um, la ligne rouge représente le fond du puit.
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Expérimentalement, 1’écart en terme de nombre de gouttes éjectées pour atteindre la valeur
seuil de 0.5um n’est pas significatif. Pour un film sous la forme d’un cylindre, 5 gouttes
seraient suffisantes pour ce seuil. Expérimentalement, la quantit¢ minimale de liquide a
déposer est 5 fois plus importante, soit 25 gouttes environ. Ces résultats étaient attendus
sachant que la limite de 100°C fixée pour les nucléotides ne permet pas d’avoir un temps
d’évaporation t;, comparable au temps d’étalement ti. De méme, les observations au
microscope ¢lectronique a balayage montrent un dépdt dont la forme est trés éloignée d’un
cylindre.

D’apres les études qui viennent d’étre conduites, il faut envisager d’autres méthodes avec
pour objectif de maitriser la forme du film et améliorer la protection. Des mesures de
profilométrie montrent cependant, que 1’épaisseur au centre croit linéairement avec le nombre
de microgouttes déposées (figure V.52). Rappelons que I’épaisseur obtenue lors de nos essais
est suffisante pour obtenir une bonne protection. Cela justifie les tests de synthése in situ que

nous présentons dans le paragraphe suivant.

Résultat de synthéese

Le test de la validité de la méthode de synthése s’effectue sur une biopuce carrée de lcm de
coté et dont les puits ont un diamétre de 300um et une profondeur de 10um. 4 zones
identiques de 6 lignes de 10 puits sont utilisées (figure V.53). Sur la premicre ligne, une
séquence de 14 mers (ou nucléotides) est synthétisée. Sur les 4 lignes suivantes, une séquence
quasi identique de 15 mers est synthétisée. Chacune des séquences de 15 mers se différencie
des 3 autres par une base A, C, T ou G située au milieu de la séquence. Sur la derni¢re ligne
se trouve une séquence de 18 mers. Enfin, I’hybridation est réalisée et avec pour cible le brin
complémentaire de 15 mers avec une base C au milieu de la séquence.

Dans cet exemple, la séquence complémentaire est donc celle portant la base G en son centre.
Une lecture par fluorescence montre que la séquence complémentaire est effectivement celle
dont I’intensité est la plus importante. Par ailleurs, ceci est observable sur les 4 blocs qui
composent la biopuce. La méthode de masquage par dépdt de polymere permet une
discrimination fine jusqu’a une erreur d’une base dans une séquence d’oligonucléotides de 15

mers.
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14 mers
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Figure V.53 : Une biopuce avec 4 blocs identiques de 6 lignes comportant chacune une séquence différente

L’hybridation est un phénoméne complexe qui n’a pas été étudi¢ en détail ici. Néanmoins,
I’utilisation de cibles modeles a permis de valider le concept de la synthése in situ. Par
ailleurs, I’effet de la concentration en cibles mod¢eles a également été étudié et un effet de
saturation des sites fonctionnalisés (a partir d’une concentration limite, le signal de
fluorescence n’augmente plus) est observé.

Des études complémentaires avec des cibles biologiques réelles sont encore a réaliser, ainsi

que des travaux sur les biopuces elles mémes.

En conclusion, les travaux conduits pour cette étude sur la forme du film de polymére, les
mécanismes d’évaporation ou encore I’influence de la mouillabilité des différentes parties des
cuvettes ont largement contribué a la compréhension et a 1’efficacité des biopuces. Cependant,
les résultats présentés ici mettent en avant un certain nombre de limitations a 1’utilisation des
cuvettes pour ce procéd¢é de synthése in situ d’oligonucléotides. Il est nécessaire, en effet, de
rechercher d’autres types de substrats pour améliorer a la fois I’efficacité des biopuces et la
densité de sites fonctionnalisés sur une plaque de silicium. De la méme maniére, d’autres

alternatives en terme de chauffage doivent également étre envisagées dans ce but.
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Conclusions

Dans ce travail, nous nous sommes intéressés au cas de I’impact d’une goutte suivi de dépot.
Dans un esprit de cohérence avec les applications utilisant des microgouttes et présentées dans
ce travail (impression numérique et synthése in situ d’ADN), les conditions opératoires sont
restreintes a des nombres de Weber et de Reynolds respectivement inférieures a 80 et 2400.
Expérimentalement, nous avons observé la présence des quatre phases distinctes dites
cinématique, d’étalement, de transition et capillaire. Une cinqui¢me phase, liée au caractere
partiellement mouillant des surfaces utilisées a également été observée et comparée a un

modele de la littérature. Rappelons ici les principales conclusions de nos travaux.

L’originalit¢ de nos travaux se situe dans l’investigation systématique de 1’influence des
paramétres de contrdle du phénoméne d’impact et d’étalement. Ainsi, I’effet de la vitesse
d’impact, du diametre de la goutte (comparaison des macrogouttes et des microgouttes), de la
tension de surface et de la viscosité des liquides ont fait I’objet d’une étude systématique.

Chaque parametre de contrdle a été étudié indépendamment des autres (un parametre variable
et tous les autres fixes). La variation de I’altitude de chute a permis de modifier la vitesse
d’impact. Une viscosité comprise entre ImPa.s et 100mPa.s a été obtenue a partir de mélange
d’eau distillée et de glycérol pour une tension de surface trés proche (entre 68mM/m et
73mN/m). A Dinverse, des mélanges d’eau distillée et d’éthanol ont conduit a abaisser la
tension de surface jusqu’a 30mN/m sans modification de la viscosité. La variation de diametre
initial est obtenu a partir de gouttes générées par une pompe pousse seringue équipée d’une
aiguille calibrée de 150um et des gouttes formées a partir d’éjecteur piézoélectrique. La
gamme de diametres s’étend donc de 2.28mm jusqu’a environ 30um. De surcroit, 1’influence
de la mouillabilité de la surface a été isolée et quantifiée avec précision pour la premiére fois a
notre connaissance. Pour ce faire, des surfaces industrielles, mais également des surfaces

modeles, ont été utilisées. Ces dernieres sont constituées de plaques de silicium chimiquement
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et topographiquement modifiées (greffage de silane) permettant d'obtenir un angle d’équilibre
avec de I’eau distillée allant de 5° jusqu’a plus de 170°.

Enfin, I’intégralité¢ de ces études porte sur les quatre phases qui constituent le phénomene
d’impact et d’étalement (soit 6 ordres de grandeur en temps, de la microseconde a la seconde
pour les microgouttes). Nos observations ont notamment montré que la tension de surface, la
viscosité, la vitesse d’impact et la mouillabilité de la surface ont une influence non linéaire sur
le diamétre transitoire, la valeur du diamétre maximum ou encore l’angle de contact
dynamique. En revanche, le diamétre initial ne semble pas intervenir puisque des profils et
des comportements similaires entre macrogouttes et microgouttes sont observés pour des

nombres sans dimensions de Weber et Reynolds proches.

Dispositif expérimental (chapitre 11)

Pour réaliser cette étude, nous avons congu et mis en place un dispositif expérimental basé sur
la combinaison d’une caméra a enregistrement rapide (plusieurs milliers d’images par seconde
avec un temps d’obturation minimal de 2us) et des systemes d’illuminations particuliers.
L’objectif était de maximiser la détection des interfaces et de minimiser les incertitudes de
mesure. Dans le cas d’un éclairage continu, un intensificateur de lumiére permet de diminuer
la durée d’obturation jusqu’a 200ns. Un systéme d’éclairage alternatif, de type lumiére pulsée,
conduit a la diminution de la durée d’éclairage jusqu’a 25ns. Les images obtenues par
I’utilisation de ces dispositifs expérimentaux montrent pour la premicre fois et de manicre
indiscutable, que les déformations de la surface libre sont similaires entre les microgouttes et
les macrogouttes, pourvu que les nombres de Weber et de Reynolds soient conservés. Ainsi,
nous avons montré le principe de similitude de la dynamique des gouttes de quelques dizaines
de micrometres et des gouttes de quelques millimétres.

La qualité des images obtenues a partir de ces montages expérimentaux a rendu possible le
développement d’algorithmes de traitement automatique d’image. En particulier, I’intégralité
de la surface libre est détectée. La mesure du diameétre et de la hauteur de contact est réalisée,
tout comme le suivi temporel de I’angle de contact. La mesure automatique de cette derniére
grandeur est réalisée sur ’ensemble des liquides (et pas seulement pour le cas des viscosités

importantes) et avec une précision de 3°.

Les phases de 1’impact (chapitre I11)

L’impact d’une goutte de liquide sur une surface solide passe par quatre phases distinctes.

Nous rappelons ici succinctement les principaux résultats sur chacune d’elle.
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Phase cinematique

Les résultats que nous avons obtenus lors de la premicre phase cinématique sont en accord
avec la littérature. En particulier, le diamétre de contact, en représentation adimensionnelle,
é¢volue comme une fonction puissance '2 du temps. Toutefois, cette évolution est mise en
défaut lorsque la viscosité du fluide constituant la goutte devient trop importante. Nous avons
montré que son effet intervenait dés la premiére phase de I’impact en limitant I’étalement.
Cela a pour conséquence la diminution des déformations de la surface libre et la réduction du
développement de la lamelle au fur et a mesure que la viscosité du liquide augmente pour des

nombres de Reynolds suffisamment importants.

Phase d’étalement

Dans la phase d’étalement, I’influence de la tension de surface, de la viscosité, de la vitesse
d’impact et du diametre initial de la goutte est étudiée en détail. Un intérét particulier est porté
sur I’influence de la mouillabilité de la surface et sur I’angle de contact dynamique. Pour cela,
nous utilisons nos surfaces modéles de silicium ayant subies le greffage de silanes plus ou
moins hydrophobes. Ainsi, et pour la premiere fois a notre connaissance, I’effet de 1’angle de
contact d’équilibre est isolé¢ et ceci avec une rugosité variant peu (quelques dizaines a
quelques centaines de nanomeétres). En conservation des nombres de Weber et de Reynolds
d’une expérience a 1’autre, cela nous a permis de quantifier I’influence de ce parametre sur la

valeur du diamétre a 1'étalement maximum et sur 1’évolution de 1’angle de contact dynamique.

Nous montrons également que la valeur de cet angle de contact dynamique varie trés peu sur
la majeure partie de cette phase (avancée de la ligne de contact a angle dynamique constant,
effet de plateau). En outre, pour des mouillabilités inférieures a 140°, I’angle de contact
dynamique montre un comportement linéaire en fonction de la mouillabilité. La viscosité joue
le role inverse ; la dépendance de la valeur du plateau a I’angle d’équilibre diminue. Elle
devient méme nulle pour des viscosités égales a 100mPa.s. Pour des mouillabilités
supérieures a 140°, I'angle de contact semble montrer une valeur de saturation aux alentours
de 150°.

De plus, nos travaux mettent en évidence que les lois classiques ([Hoffman, 1975 ; Tanner,
1979 ; Shikhmurzaev, 1997 ; Sciffer, 2000]) qui lient la vitesse de la ligne de contact a I’angle
de contact dynamique ne sont pas adaptées pour décrire I’évolution de 1’angle de contact
dynamique. En particulier, dans le cas d’une surface partiellement mouillante, ces lois sont

trés éloignées des résultats expérimentaux.

- 289 -



Conclusions et perspectives

Concernant I’étalement maximum, nous avons, a partir de nos résultats, modifié le modéle de
[Ukiwe & Kwok, 2005]. L’angle a I’étalement final ([Pasandideh—Fard et al, 1996]) ou
I’angle d’avancée thermodynamique ([Ukiwe & Kwok, 2005]) est remplacé par I’angle de
contact dynamique. La durée pour atteindre I’étalement maximum est également adaptée. La
cohérence entre les hypothéses géométriques de la forme de la goutte durant son impact et les
profils transitoires observés varie avec les conditions opératoires. Aussi, le temps d’étalement
expérimental est compris entre 0.5 et 8/3 de temps caractéristique. Théoriquement, nous avons
¢établi que ce diametre peut étre atteint a 1 fois le temps caractéristique inertiel de 1’impact
(soit D¢/U). Ces deux modifications améliorent sensiblement ce modéle, notamment dans le
cas d’un angle d’équilibre faible.

Enfin, pour cette phase d’étalement, nous montrons que le diamétre de contact dynamique
n’évolue pas comme une fonction puissance Y%, contrairement a ce qui est établi dans la
littérature. La valeur de cette puissance est variable avec les conditions expérimentales (donc
en fonction des déformations de la goutte) et des valeurs aux alentours de 0.3 ont pu étre

mesurées. Ces observations sont en accord avec des simulations récentes ([ Khatavkar, 2005]).

Phase intermédiaire

Dans la phase intermédiaire, la relation entre les oscillations des gouttes et la mouillabilité des
surfaces a ¢été ¢tudiée. A partir de la fréquence d’oscillations d’une goutte dans 1’air, un
modele empirique a été proposé en utilisant un coefficient dépendant de 1’angle d’équilibre.

Nous avons également noté un effet de saturation de cette fréquence dés lors que I’angle de

contact d’équilibre est supérieur a 60°; la valeur du coefficient est proche de —. Le
T

démouillage du liquide, lorsque le diamétre maximum exceéde le diameétre d’équilibre, a été
suivi. Un accord correct a été constaté avec le modéle de [Bartolo et al, 2005] concernant le
taux de rétraction maximum, mais avec un coefficient d’ajustement 23% plus petit.

Une équation est proposée pour déterminer la durée de cette phase. Les résultats ont un ordre
de grandeur cohérent avec les mesures expérimentales, mais I’écart augmente rapidement

avec la vitesse d’impact.

Phase capillaire
Dans la phase capillaire, nous avons montré, en utilisant a la fois des microgouttes et des
macrogouttes, que 1’évolution du diametre de contact dans la phase capillaire est identique a

celle obtenue lors d’un dépdt, en particulier le comportement comme une puissance du temps
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prédit dans la littérature (1/7 ou 1/10 pour les surfaces complétement mouillantes). Ceci
confirme I’hypothése selon laquelle dans la phase capillaire, la vitesse d’impact n'a aucun
role. Un travail sur des surfaces partiellement mouillantes a mis en évidence la décroissance
de l'exposant de la loi puissance (des valeurs deux a trois fois inférieures ont ét¢ mesurées)

lorsque 1’angle d’équilibre sur la surface augmente.

Simulations

Pour terminer sur les surfaces homogenes, deux méthodes de simulation ont été mises en
ceuvre pour prédire le comportement des gouttes. La premicre méthode, dite méthode
variationnelle, basée sur une géométrie fixe de sphére tronquée, permet rapidement et
simplement d’obtenir I’évolution du diamétre et de la hauteur de la goutte. La seconde, dite
méthode d’intégrale de frontic¢re, permet d’obtenir I’intégralité des déformations de la surface
libre lors de I’impact. Ces méthodes présentent des intéréts conséquents en termes de temps

de calcul et de mise en ceuvre, mais les résultats obtenus ne sont pas satisfaisants.

Surfaces hétérogenes (chapitre IV)

Surface super hydrophobe

Un travail particulier a été effectué sur I’étude de I’'impact de gouttes sur des surfaces super
hydrophobes et des surfaces hétérogenes. Dans le premier cas, une surface de silicium a été
traitée d’un point de vue chimique puis texturée d’un point de vue topographique pour devenir
super hydrophobe.

Sur cette surface, ou les critéres de suspension de [Extrand, 2002 ; Esxtrand, 2004] sont
respectés pour une goutte d’eau distillée, nous avons pu observer que la vitesse d’impact ne
permet pas de forcer le mouillage. En particulier, un rebond complet est obtenu

expérimentalement pour des gouttes de 2.28mm et 150pm de diametre.

Surface chimiquement hétérogene

Concernant I’impact sur une surface divisée en une partie mouillante et une partie non
mouillante, le liquide réagit en fonction de la nature de la surface sur laquelle il se trouve.
Plus précisément, lors de 1’étalement de la lamelle sur une zone de la surface hétérogéne, le
comportement du diamétre transitoire et de 1’angle de contact est identique a celui observé sur
la surface homogéne de méme angle d’équilibre. L'évolution des rayons et des angles de

contact des parties mouillantes et non mouillantes entraine une forte dissymétrie de la goutte.
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Immédiatement aprés 1’étalement maximum, la goutte se déplace ensuite de la partiec non
mouillante vers la partie mouillante par un effet de « stick and slip ».

Sur les temps longs, la dissymétrie de la goutte s’accentue encore jusqu'a obtenir une forme,
en vue de dessus, différente de celle d’une ellipse et d’un cercle.

Aucun effet de la géométrie de 1’hétérogénéité n’a été observé sur la vitesse de déplacement
de la goutte (résultats identiques avec un site mouillant circulaire). Il en est de méme pour la
vitesse d’impact.

Nos résultats ont montré un excellent accord avec un modéle de la littérature basé sur 1’action
des forces non compensées de Young qui sont a l’origine de la vitesse constante de

déplacement ([Daniel et al, 2004]).

Applications (chapitre V)

Nous avons traité en dernier lieu deux applications du probléme de I’étalement d’une goutte :

I’impression numérique et la protection de site fonctionnalisé pour la synthése in situ d’ADN.

Impression numérique

Dans le premier cas, nous avons considéré les interactions qui apparaissent lors de la
coalescence axisymétrique et non axisymétrique de deux gouttes de liquide. Dans chacun de
ces deux cas, une goutte est disposée sur la surface et vient ensuite €tre percutée par une autre
goutte (a son sommet ou sur le coté). Pour ces deux configurations, tout comme dans le cas de
I’impact d’une goutte seule, nous utilisons les mémes surfaces et les mémes mélanges d’eau
distillée / glycérol et eau distillée / éthanol. Les parametres de contrdle, qui sont la tension de
surface, la viscosité, la vitesse d’impact, le diamétre initial (comparaison microgouttes et
macrogouttes) et la mouillabilité de la surface, ont été étudiés en détail et indépendamment les

uns des autres.

Pour la coalescence axisymétrique, plusieurs scénarios apparaissent en fonction des
conditions opératoires : coalescence par traversée de la goutte au repos, coalescence avec
écrasement mutuel et coalescence apres rebond. Nous avons montré que la vitesse d’impact
est un parameétre prépondérant. Pour une vitesse suffisante (0.8m/s pour une macrogoutte), la
goutte incidente traverse la goutte au repos comme un corps dur dans un corps mou. En
augmentant la vitesse jusqu’a 2m/s, une couronne de liquide se développe. Cette derniére se
brise en gouttelettes sous I’action des instabilités de couronne lorsque la vitesse d’impact est

supérieure a 3m/s. En revanche, pour une vitesse faible (0.22m/s) et une surface mouillante,

-292 -



Conclusions et perspectives

un écrasement apparait. Un rebond est sur le point de se produire lorsque la coalescence
intervient effectivement. La viscosité, quant a elle, a tendance a diminuer les effets
d’écrasement et de rebond. Enfin, des comportements similaires dans les cas de traversée et
d’écrasement mutuel ont pu étre observés avec des microgouttes.

Finalement, suite a la coalescence, une phase de démouillage et / ou d’oscillations peut
apparaitre. Lorsque c’est effectivement le cas, des résultats similaires au cas d’une goutte
seule ont été obtenus. Bien entendu dans ce cas, il faut tenir compte du doublement du volume
de la goutte.

Enfin, un modéle basé sur la conservation de I’énergie a été construit pour déterminer
I’évolution du diametre de contact au cours du temps dans le cas de la traversée de la goutte
au repos. Ce modele montre un accord correct compte tenu des hypotheses géométriques

effectuées.

Pour la coalescence non axisymétrique, les gouttes pouvaient étre constituées d’un méme
liquide ou de deux liquides différents. De maniére générale et quelle que soit la configuration,
nous avons observé que suite a la coalescence, 1’hystérésis entre angle de contact d’avancée et
I’angle de contact de reculée conduit la masse de liquide a une forme d’ellipse ou de cercle.
L’utilisation de deux gouttes de liquides différents a mis en avant I’influence d’un gradient de
viscosité et / ou de tension de surface ; notamment, un déplacement de 1’une ou ’autre des

gouttes a été observé.

Synthese in situ d’oligonucléotides

Pour I’application a la syntheése in situ d’ADN, I’objectif était de former une couche de
polymeére protectrice sur un site fonctionnalisé a partir du dépdt d’une microgoutte d’une
solution polymérique. Pour cette application, les surfaces utilisées étaient hétérogénes puisque
les microgouttes étaient éjectées dans des cuvettes. Cette géométrie particuliére pose un
certain nombre de problémes puisqu’elle conditionne la forme du film de protection. La
température d’évaporation du solvant ne modifie en rien cette forme ou son épaisseur. Sur ce
dernier point, la concentration en polymeére ou le nombre de gouttes permet d'augmenter
1'épaisseur bien que la majorité du polymeére se localise dans les coins du puits.

En opposition, 1’utilisation de parois hydrophobes contribue a augmenter sensiblement
I’épaisseur de polymere au centre du site (de 0.1um a 0.6um) pour obtenir une protection

efficace. Ce résultat a permis de réaliser un test complet de synthése de protection qui atteste
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de la validité du procédé. Malgré tout, la tendance naturelle de ce polymeére a se positionner

dans les coins des sites n’a pas été résolue.

Limites et perspectives

Dans ce travail, nous avons cherché a apporter autant de réponses que possible a un probleme
d’une trés grande complexité. Il en résulte, comme bien souvent, de plus nombreuses
questions tout aussi complexes et tout aussi intéressantes. En définitive, et malgré le travail
réalisé, le probleme de I’impact d’une goutte sur une surface homogene ou hétérogene n’est
pas réglé. Par exemple, I’angle de contact dynamique ne suit pas une loi monotone. Les
interactions au niveau moléculaire doivent étre prises en compte pour pouvoir traduire les
effets de dissipation au niveau de la ligne de contact en fonction de la viscosit¢ du liquide

mais également de la mouillabilité de la surface.

Dans la phase capillaire, aucune description théorique ne permet de prédire exactement
I’évolution du diameétre de contact en fonction des conditions opératoires.

Sur les surfaces hétérogenes d’un point de vue chimique, un travail spécifique est nécessaire
pour quantifier avec exactitude I’effet de chaque paramétre. Nous pouvons par exemple nous
interroger sur I’influence du gradient de mouillabilité d’une surface a 1’autre ou encore quel
serait 1’effet si I’on conservait le gradient de mouillabilit¢ mais en modifiant la tension de

surface du liquide.

Sur les surfaces super hydrophobes, il serait intéressant de réaliser des expériences a vitesse
d’impact plus importante (nos expériences se limitent a une vitesse d’impact de 1m/s) afin de

voir s’il est possible de forcer le mouillage d’une telle surface.

En ce qui concerne la coalescence non axisymétrique, le paramétre de distance entre les deux
gouttes a ’instant de I’impact n’a pas été étudi¢ en détail, tout comme celui du volume de
liquide en présence sur la surface. De la méme maniere, il semble que tous les parametres
influents n’aient pas été identifiés. En effet, lorsque 1’on répéte plusieurs fois la méme
expérience, nous n’obtenons pas systématiquement les mémes résultats. Notamment, il
semble que le déplacement d'une des deux gouttes reste du domaine aléatoire ou que tous les
parametres de contrdle du probléme ne soient pas encore identifiés. Un travail précis sur ce

probléme est nécessaire. Pour la coalescence axisymétrique, plusieurs comportements ont été

- 294 -



Conclusions et perspectives

identifiés mais ne sont pas expliqués en détail. Par ailleurs, I’influence du volume de liquide

de la goutte au repos n’a pas ét¢é traitée ici.

Dans ce travail, nous avons largement mis 1’accent sur I’influence de la mouillabilité de la
surface. Toutefois, ce caractére est directement en relation avec la tension de surface du
liquide qui peut elle-méme Etre séparée en sa composante polaire et sa composante dispersive.
Il serait particuliecrement intéressant d’étudier 1’influence de chacune de ces deux
composantes sur la mouillabilité et sur le comportement de 1’angle de contact dynamique.
L’effet des rugosités, en terme de forme, de répartition ou encore de taille n’est pas encore
trés clair a I’heure actuelle. Sur ces points particuliers, un travail spécifique de profondeur est

indispensable.

Enfin et parce qu’il faut bien terminer, des expériences de Vitesse a Image de Particules lors
de I’'impact et / ou du dépot d’une goutte serait un plus significatif. Ces travaux conduiraient
notamment a la connaissance précise du champ de vitesses dans la goutte en fonction des
conditions expérimentales. Dans cet esprit, le dispositif combinant caméra rapide / laser
250mW modulé ultra-rapide a été réalisé. Ces travaux constitueraient un apport significatif

dans la compréhension des mécanismes qui interviennent dans ce probléme.
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Planches expérimentales:
Dans cette premicre partiec des documents annexes, nous présentons un certain nombre de

planches expérimentales. Ces dernieres correspondent aux principales bornes de notre
domaine d’étude en terme de vitesse d’impact, de mouillabilit¢ et viscosité. Elles ne

concernent I’impact et le dépot que de macrogouttes uniquement.

Figure VI.1 : Camera NAC et intensificateur de lumiére Hamamatsu, temps d’obturation = 200ns, Eau
distillée, p = ImPa.s, 6 = 72mN/m, Dy = 2.28mm, U = 0.3m/s, 0;, = 5°
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Figure VI.2 : Camera NAC et intensificateur de lumiére Hamamatsu, temps d’obturation = 200ns, Eau
distillée, p = ImPa.s, 6 = 72mN/m, Dy = 2.28mm, U = 0.3m/s, 0¢, = 50°
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Figure VL.3 : Camera NAC et intensificateur de lumiére Hamamatsu, temps d’obturation = 200ns, Eau
distillée, p = 1mPa.s, 6 = 72mN/m, Dy = 2.28mm, U = 0.3m/s, 0., = 88°
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Figure V1.4 : Camera Phantom V7.0, temps d’obturation = 2ps, Eau distillée, p = 1mPa.s, 6 = 72mN/m,D,
=2.2mm, U = 0.5m/s, 04 = 180°
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Figure VL5 : Camera NAC et intensificateur de lumiére Hamamatsu, temps d’obturation = 200ns, Eau
distillée + 59% de glycérol, p = 9.6mPa.s, ¢ = 68mN/m, Dy = 2.28mm, U = 0.3m/s, 0, = 55°
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Figure VI.6 : Camera NAC et intensificateur de lumiére Hamamatsu, temps d’obturation = 200ns, Eau
distillée + 85% de glycérol, p = 96mPa.s, 6 = 67mN/m, Dy = 2.28mm, U = 0.3m/s, 0¢, = 50°
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Figure VLI.7 : Camera NAC et intensificateur de lumiére Hamamatsu, temps d’obturation = 200ns, Eau
distillée + 85% de glycérol, p = 96mPa.s, 6 = 67mN/m, Dy = 2.28mm, U = 0.3m/s, 054 = 105°
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Figure VI.8 : Camera NAC et intensificateur de lumiére Hamamatsu, temps d’obturation = 200ns, Eau
distillée, Dy = 2.28mm, U = 1m/s, 0, = 5°

- 304 -



Annexe

Figure V1.9 : Camera Phantom V4.2, temps d’obturation = 2us, Eau distillée, p = ImPa.s, 6 = 72mN/m, D,
=2.3mm, U = 1m/s, 0;, = 88°
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Figure VI.10 : Camera NAC et intensificateur de lumiére Hamamatsu, temps d’obturation = 200ns, Eau
distillée, p = ImPa.s, 6 = 72mN/m, D, = 2.28mm, dépét, 0., = 55°
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Figure VI.11 : Camera NAC et intensificateur de lumiére Hamamatsu, temps d’obturation = 200ns, Eau
distillée, p = ImPa.s, 6 = 72mN/m, D, = 2.28mm, dépét, 0., = 90°
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25000

Figure VI.12 : Camera NAC et intensificateur de lumiére Hamamatsu, temps d’obturation = 200ns, Eau
distillée + 85% de glycérol, p = 96mPa.s, 6 = 67mN/m, D, = 2.28mm, dépot, 0,4 = 50°
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Figure VI.13 : Camera NAC et intensificateur de lumiére Hamamatsu, temps d’obturation = 200ns, Eau
distillée + 85% de glycérol, p = 96mPa.s, 6 = 67mN/m, D, = 2.28mm, dépot, 0, = 90°




Annexe

Impact de gouttes contenant du tensioactif

Dans le cadre de I’application lié au jet d’encre, nous avons effectué un certain nombre
d’expériences sur des gouttes d’eau distillée contenant plus ou moins de surfactant. Un
surfactant de référence, le tergol a été utilisé. De 1’eau distillée et deux mélanges d’eau
distillée et de tergol (respectivement a 0.1 et 1 la concentration micellaire critique (CMC)) ont
¢été testés. La tension de surface a été mesurée par Pression Maximale de Bulle et est reportée
sur la figure VI.14.a. La figure VI.14.b présente I’évolution du diameétre de contact au cours
du temps. L’étalement maximum est identique entre I’eau distillée et le mélange d’eau
distillée et du tergol a 1ICMC. En revanche, la solution d’eau distillée et tergol a 0.1CMC a un
diamétre maximum 17% plus petit que ’eau distillée. Cela peut s’expliquer par un effet
Marangoni chimique au niveau de la ligne de contact. L’ interface est saturée en tensioactif au
niveau de cette ligne de contact alors qu’elle ne I’est pas plus haut. Cet effet Marangoni ajoute
une force supplémentaire qui s’oppose a I’étalement. Ce résultat est en accord avec les

observations de [Mourougou-Candoni, 1999].
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Figure VI.14: (a) tension de surface des différentes solutions mesurée par MBP, (b) évolution du diametre

de contact au cours du temps, U = 0.54m/s
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Evolution de microgoutte

Dans cette dernicre partie, nous présentons I’évolution du diamétre de contact de microgoutte
d’une encre industrielle base eau (n = 3.2 mPa.s, ¢ = 33.2 mN/m, p = 996 kg/m3, We = 2.85,
Re = 24) lors de son ¢talement sur 4 surfaces. La premicre est une plaque de verre, la seconde
est en polyéthyléne, la troisiéme est du papier photo recouvert d’une couche polymérique et la
derniére correspond a un papier photo microporeux. La téte d’éjection est un Spectra®
SE128. La vitesse d’impact est U = 1.2m/s, le diametre initial est de 64pm et la méthode
d’acquisition est de la pseudo-cinématographie a déphasage contrélé (caméra Sensicam
SVGA).

L’¢évolution du diamétre montre bien une forte similitude au début de 1’impact (phase
d’étalement et transition). Les différences deviennent significatives dans la phase d’étalement
capillaire avec notamment une absorption de I’encre sur la surface microporeuse. Notons a ce
sujet que le phénomene d’impact intervient environ 3 ordres de grandeur plus tot ( ~10us) que

le phénomeéne d’absorption (~10ms).
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Figure VI.15: Evolution d’une goutte d’encre industrielle base eau (Dy = 64.7um, U = 1.21 m/s, p = 3.2
mPa.s, o =33.2 mN/m, p =996 kg/m3, We = 2.85, Re = 24.) sur 4 surfaces différentes.
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Résumé : L’objectif principal de ce travail est la compréhension des mécanismes physiques
liés au phénomeéne d’impact orthogonal d’une ou de plusieurs gouttes sur des surfaces solides
séches. Les surfaces modeéles utilisées sont réalisées a partir de plaques de silicium sur
lesquelles un traitement chimique a permis d’obtenir des angles de contact d’équilibre
couvrant une trés large gamme de hydrophile a superhydrophobe. A I’aide de ces briques de
base, des surfaces hétérogenes de différents types ont été fabriquées et leur comportement
étudié.

Les expérimentations sont basées sur I’acquisition des profils transitoires lors de I’impact
d’une goutte unique ou de plusieurs gouttes. Les méthodes de visualisation utilisées sont la
cinématographie ultra-rapide et la pseudo-cinématographie a déphasage controlé. Les mesures
sont effectuées automatiquement a partir d’algorithmes de traitement d’images
spéecifiqguement développés pour le cas de I’étalement. Ces observations ont permis d’étudier
en détail les quatre phases de I’impact.

A partir de ces résultats, deux applications, ou I’interaction solide/liquide lors de I’étalement
joue un tréle prépondérant, ont été étudiées : I’impression numérique et la synthése in situ
d’oligonucléotides. Les simulations numériques proposees reposent sur la méthode
variationnelle et la méthode des intégrales de frontieres pour les cas axisymétriques. Les
résultats obtenus sont discutés.

Mot clés: Impact de goutte unique et de multi-gouttes, mouillabilité, angle de contact,
substrat homogene, substrat hétérogene

Abstract: The main goal of this work is the understanding of physical mechanism related to
the orthogonal impact phenomena of one or several drops onto solid and dry surfaces. Model
surfaces used are made using silicon plate on which ones chemical treatment allowed to reach
equilibrium contact angles covering a wide range from hydrophilic to super hydrophobic.
Thanks to this technique, different kinds of heterogeneous substrate have been built and the
influence of their behavior is studied.

These experiments are based on acquiring transient profiles during impact process of one or
several drops. Visualization techniques used are high speed cinematography and pseudo-
cinematography with phase shifts. Measurements are automatically made from algorithms of
image processing specifically developed for wetting mechanism. These observations allowed
to study in details the four different phases of drop impact.

From these results, two applications, where solid/liquid interaction has a preponderant role,
have been investigated: digital printing and in situ DNA synthesis. Proposed numerical
simulations are based on variational method and boundary element method. The obtained
results are discussed.

Keywords: drop and multi-drop impact, wettability, contact angle, homogeneous and
heterogeneous substrates
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