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Introduction

Le phénomene d’'impact de goutte est un probleme largement présent au quotidien

Dans la nature

Pulvérisation d’engrais ou
d’'insecticide

Dans l'industrie

“ﬁr o

Impression numérique: collection ~ : .
de points de couleur ° . ° .0‘
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Introduction

Des domaines nouveaux: diagnostic médical (synthése in situ d’oligonucléotides)

Prélevement de
I’échantillon Hybridation sur puces
a ADN

Dispense de
fluide Masquage

ari de site
polymérique o

a0 5

Masquage par le 1¢rcouplage de Nucléotide Déprotection
polymere

>

Répétition du . " . e
Processus Oligonucléotides avec des sequences différentes sur

dans chaque cuvette.
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Introduction

Contraintes

Q Solvant et polymére fixés

l une ou plusieurs gouttes

Nature de la surface

Mouillante / \ Non mouillante
Protection Caract_ere hydrophile
e du silane pour la
inefficace ;
ﬁ synthése

Surface chimiquement hétérogene
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Plan géenéral de la présentation

» Contexte Scientifique

* Dispositifs Expérimentaux
 Impact sur Surface Homogene
» Coalescence

 Impact sur Surface Hétérogene

» Conclusions et Perspectives
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Phénomeéne d’impact

Eclaboussure initiale

Eclaboussure en couronne

Cassure par rétraction

Rebond partiel

Rebond total

Les comportements possibles lors de l'impact d'une goutte

Tiré de Rioboo et al (2001), Atomization Sprays 11.
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Nombres sans dimension

Echelles:

* Vitesse: vitesse d’'impact U

 Longueur: diametre initial de la goutte en vol D,

* Temps: t, = D,/U
* * * o * 2 *
e B S (RIS b2
ot or 0z % pr Lr or 0z We="—-"_
* * * ‘ * . * 2 *
M iy Dz y g, X e -
ot or 0z )z or or 0z Mc

. : u
oz? r or '
N\ N\
D, =2mm, U = 0.5m/s,
p = 1000kg/m3, p = 1 mPa.s 6.8 1000 3}()-4 X
o = 73mN/m
D, =50um, U = 5m/s,
p = 1000kg/m3, p = 10 mPa.s 41 25 3}@4 5}@
o = 30mN/m
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Surfaces modeles

Surfaces parfaitement caractérisées

\

Large gamme de mouillabilité: de 5° a 110°

. ERE

—S|-0—§|-O—§|-O—Sl—

EO=S NN o o o 0o
Activation ?H ?H ?H (I)H EtO O I I I I
—-_— -
I .. Etape 2 I
Silicium oxyde ~40° Silicium oxydé et activé ~0°

Rugosité faible et trés peu variable entre les plaques (mesure AFM: de 5 a 50 nm)

50nm e 5nm

Silicium silanisé

Grenoble
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Dispositifs de visualisation

Camera CCD

Intensificateur de lumiere Camera Nac

Obturation de 10ns a 1ps Jusqu’a 168 000 i/s

B i -
4 1>-lsertite de focalisation

20000 flashs / seconde

Mourougou-Candoni et al (1997), Journal of Colloid and Interface Science, vol.192 DU rée de ZOnS
Rozhkov et al (2002), Physics of Fluids, vol.14

Grenoble
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Dispositifs de visualisation

Substrat 1

1

e

s We = 15.6, Re = 62

-

We =12.7, Re =44
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Traitement automatique d’image

Traitement d'image spécifique et automatique (boites a outils Matlab ®, développement d’'une
interface utilisateur)

Détection des
contours

Détection de la chaine
la plus lalongue

Superposition du
profil et de I'image

hauteur
“~—_angle

rayon
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Traitement automatique d’image

Mécanisme d’éjection

Cinématographie rapide (Phantom v4.2)
Lumiére continue (50W)

Fréquence: 40000 i/s Filtre « Canny »
Obturation a 2us
Dyuse: 150um

Incertitude: 1 pixel soit 2um

niversité
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Les différentes phases

Phase cinématique Phase de transition

A — Phase capillaire
3,5 - -

thase d’étalemeni

Phase capillaire:

285 o étalement capillaire

DD,

10_ £ . Qéq =90°

0,5 us

: Phase capillaire:
0,0 +————rrrrf———rrrr———rrry ot
0.01 i oscillations
Phase cinématique Phase d’étalement Phase de transition

Grenoble
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La phase cinématique
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La phase cinématique

9 O
0 8 0
U (m/s) 0.35 1 0.35 0.35
KU (mPa.s) 1 1 1 100
Bsq (©) 35° 35° 90° 35°
-2 180 D(t
D(t)ZZB l(»] _i) Ug, _ E t, ed(t):_ E+arccos(£))
ool D t, u 2 [t, t n (2 D,
Do/2 - Ut o, 0 c c —(1--)
1:C tC
T B B=paramétre ajustable
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La phase cinématique

Evolution du diamétre de contact

t
1-2—
UCL — E tc
D 180 ( = D(t
ﬂ:z l 1_l u 2 i _ L 04(t)=——| —+arccos b(t)
D t t (1 ) ’ n |2 Do
0 c c tc tc
1,0 : 100
0.8 -
p=1mPa.s FIu
10 -
0,6 - h S
o ol £
o -4 3 R
S 04 2 42
: 1+ Aa, : . 60 -
i 2= i p=100mPa.s A
02 i | s i Lo _ |‘=1.12 “.:\\.q. 304
i : A ‘:‘0 F 4 j
: : i o P ——Modéle (Sikalo et al, {2005))]
0.0 4 g T " T T T T T T 0,1 SR S~ . o T T T
0,00 0,02 0,04 0,06 0,08 0 1E-3 0.01 0.1 1E-3 0.01 0.1
tU!DG tUJ’Dn lUﬂ:)cl

04q < [5;,110]
Ue[0.3;1]

Sikalo et al (2005) Physics of Fluid vol. 17

bu(mPa.s) € [1;100]
U(m/s)e[0.3;1]

Ogq € [5;110]
U=0.5m/s
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Résumé

Phase cinématique:

Bon accord entre modeles géométriques et expériences

Parametre ajustable dépendant de la viscosite
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La phase d’étalement

D/D,

050 T T T 1Tttt L] T rrret T T 1 lllli T LENLELELILELRY | T L LB
0,01 0.1 1 10 100 1000

tuiD,
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La phase d’étalement

Effet de la mouillabilité de la surface
Sur le diameétre de contact

Sur 'angle de contact dynamique

25

eq

6. 180 ,_ ,E ,_

71 0 RO DU

120

D/D,

6, (%)

60

7| B e e

tuD,

Dy =2.28mm, p = 1mPa.s, ¢ = 73mN/m, U = 0.35m/s
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Dy =2.28mm, y = TmPa.s, ¢ = 73mN/m, Ogq = 50°

D/D,

La phase d’étalement

Effet de la vitesse d'impact

25

2,0 4

1,5 4

1,04

054 -

0,0

10

0, (°)

180

150

120

90

60

30

#ll

1E-3 0,01

0,1

tu/D,

10
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D/D,

La phase d’étalement

Effet de la viscosité

1E-3

niversité

0,01 0,1 1 10

04 (%)

180

71 T DRSO RPN SR 0135 - U L WORCS.. PR

90

60

30 4
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La phase d’étalement

Angle de contact dynamique

180 180 :
150 2 150 fg- - - - _._.._.f;.. __._._,_..___._..._._.__._._._._,.E_._____..__.___.,; ________ ==
120 - 1204 ‘ ..... i ..... * ................... Tt I . ’_’,- i e
ol | i e
- s e
T 90 = 9o @ z .....’.’e.‘..
S E- o} P :
° < s BT T
B i o al Prépondérance des effets
1% - : visqueux devant les effets de
. tension superficielle
30 30 : >
11{mDba c) : :
H\IIII u.a/
0 T T T T T T T T 0+ T T T T T T T T
0 30 60 20 120 150 180 0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25
° Oh
0,, °)
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La phase d’étalement

Détermination du diametre a I'étalement maximum

le modéle de Ukiwe & Kwok (Langmuir, 2005)

/D, (experimental)

max

D

4 : : :
= Ukiwe & Kwok, (2005)
® Modéle modifie
) N R o
l ]
S I R 77 Vet B
i : "
o
-
.
| g : ]
I 7 . e 6=
0 :
0 1 2 3 4

D__/D, (theorique)

Ukiwe & Kwok (2005) Langmuir vol. 21

Modele de Ukiwe & Kwok
(Langmuir, 2005)

3
D D We
We +12)—* =8 +| 1 | 1 3(1-cos0_ )+4——
( )Do (Doj{( o) \/Re}

Modele modifié
(We +12) max_s

5o [ Gt

1, <5<t
3

d correspond au temps que met la goutte pour
atteindre I'étalement maximum

Grenoble
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La phase d’étalement

Evolution temporelle du diamétre de contact

{0 8,= 90°| .
e § =50°
€q

modeéle

=— 0,0 0,1 0,2 0,3 0.4 0,5 0,6

Do 32, (1-exp(- ) w,
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Résumé

Phase d’étalement:

Influence de I'angle d’équilibre sur le diameétre maximum

Dépendance de I'angle d’avancée dynamique vis-a-vis de la viscosité et de I'angle
d’équilibre

=
@)
o
-
O]
-

nergeétique pour I'étalement maximum

tre de contact

<'D‘

volution temporelle du diam

~

,
-

\.n
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La phase de transition

D/D,

Grenoble
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La phase de transition

Fréguence d’oscillation

2,0
1,8
1.6 Géq=800
Wi AAA
12-s : ': '.J \,
£ Ll g .,; T=95ms
= f=105Hz 5
"1, _‘\‘ 0gq =15
sl WG W\M\-’*—'—
0,2- T=16.4ms
T 1 f=60.9Hz
Eau distillée, D, = 2.28mm, W o 1
U =0.35m/s, 04, = 90° t (ms)
Fréquence d’oscillation £ ° f=9(06..)-f..
d’une goutte dans I'air air ng > g eq) ar

Clift et al (1978) Academic, New York

Grenoble
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La phase de transition

Fréquence d’oscillation

1,50

ff, =4In Ls o Y

o(mN/m)e[30;73]
M(mPa.s)e[1;30]

ﬁfair = g(eéq)
2

0,50

0 20 40 60 80 100
(=]
0, ()
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La phase de transition

Détermination de la tension de surface de I'éthylene glycol

o
f :g(eéq)'fair avec fy, = T3 %
pDg i
254 AHTEAD S
= Hauteur
Diamétre
fexp =109.6Hz 2,0 1
4 E
9(0¢q)=—=1.27 £ 15
T 5
p=1078kg/m? & 10-
Dy =1.84mm
054
00 —
0 10 20 30 40
t(ms)

Gcalculé :4975 mN/m__l'10%
Glitterature =48mN/m
O ens =48.9MN/m  (MBPM)

Grenoble




Introduction | Contexte | Expérimental | S. Homogene | Coalescence | S. Hétérogéne | Conclusions et Perspectives

Résumé

Phase de transition:

Corrélation entre angle d’équilibre et fréquence d’oscillation

Mesure de la tension de surface a partir de la mesure de la fréquence
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La phase capillaire

D/D,

T T T 1Tttt T T T T TrIrt T T 1 L] L] llllllli T rTorrrrert
0,01 0.1 1 10 100 1000

Grenoble
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La phase capillaire

Régime asymptotique de la forme sur  D=xat" avec n:% M ou n==12

1
une surface complétement mouillante !

6,0

5,5

501  D(t)/D,=1.2899 (tU/D )"
4,5 - - .

-/ } macrogouttes

e}

D =1.8755%

4,0 -

D(t)/D,=1.8113 (tU/D )" } microgouttes

3,5 -
3,0
2,5 ﬁéq <h°

2,0 -

D/D,
D (mm)

1,0

0,5 4

i ; 0,0 ————rrr s ————rrry
0,0 +———rrre— T — e 1 10 100 1000

10" 10° 10' 10° 10° 10* 10° t (ms)

@ De Gennes (1985) Review of Modern Physics
(@ De Ruijter et al (2000) Langmuir vol.16
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Résumé

Phase capillaire:

Influence de I'angle d’équilibre
Phase identique dans le cas du dépdét et dans le cas de I'impact

Similitude des mécanismes microgouttes/macrogouttes

Grenoble
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Méthode Variationnelle: principe

Prédiction de I'évolution compléte du diamétre de contact

Hypothéses:

* Géomeétrie axisymétrique fixe: sphére tronquée
« Variation d’énergie nulle entre deux instants

« Paramétre du probléme « x »: hauteur sans dimension au centre de la goutte

t
f[sEc —3E, + W, |dt=0

A t1

Z
N E.: énergie cinétique
Z”’T 0 E,: énergie potentielle
I / £ P R |- Y . J
Ao A VVf travail des forces de iISSipation au
/ niveau de la ligne de contact
dx e
=y Conditions initiales

dt*
> 0) =1

T [A'(x)y2+VIS*B(x>y+ o

dt*  2A(x) x| we

Contient le seul coefficient de dissipation F dt | _o

(Bechtel et al (1881), INIST CNRS vol6

Grenoble
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Comparaison avec I’expérience

8
7: = Diameétre e DO =2.28mm
= 9 * Hauteur
£ Modéle M =1mPa.s
5 5-
£ o= 73mN/m
o 44
£=
B 3 We =4
@ |
'E = : L Re =800
a 11 s
D' ] ia o e R N R Fd=6
10° 10" 10° 10" 10° 10°
g = 5°
t (ms) q
200
130-: St Dy = 65um
-
— 160 4
£ 1 =
E o) M =3.2mPa.s
2120-_ =  Diamétre o= 33mN/m
& 100-_ ¢ Hauteur
T 80 — Modéle We=3
@Q e
= 60
g Re =24
@ 404
5, ] D T
20 e o U S T A S T Nt e Fq =255
0 T T T LML DALY B | » 77774(77774‘ 2 == 74(77774‘ 2 7777T77774‘
10° 10" 10" 10° 10" 10°  10° 10" o L 40 - S ol L g} 0. . =10°
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Un outil de prédiction

Utile dans la prédiction du diametre de contact.
Détermination de 6, a
partir de nos travaux

I'angle d’équilibre 1
les nombres de Weber et Reynolds

Doivent étre connus:

Permet de déeterminer D,

: : 0° X
250 D, =45um
’ (We +12) Dmax _g [ Prmax | | 34050, )4 25 e
M =15mPa.s R Do Do 2 /Re
2004 & =30mN/m 5
E:; 150 4 200 1
E Ajustement du coefficient F 4
S 100 1 50°
0 80°
10" 10° 10’ 10? 10° 10* 10° 10° €q

Grenoble
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Résumé

Méthode Variationnelle:

Determination de 6, , a partir de p et 6,

Deétermination de D, a partir de U, D,

max

Ajustement du coefficient d'ajustement Fd dans la Méthode Variationnelle

Obtention de I'évolution temporelle compléte du diamétre

Grenoble
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Coalescence

Deux cas particuliers de coalescence

\

Configuration axisymétrique Configuration non axisymétrique

Oms 1 2

Dy =2.28mm, U = 0.6m/s, u = 1mPa.s,
o = 73mN/m, p = 1000 kg/m3 Dy =2mm, U =0.7m/s, p = 10mPa.s,
6 = 69mN/m, p = 1100 kg/m?3
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Coalescence axisymétrigue

Comportement général

N
5,5 T 180
h 1 I
5,0 - |
is 1 lPhase detraverséel Diamétre : : - 150
£ 40_, " " L Las i i __ase étalemen _
.E, 5 e o o eee | - 120 =
_ ~ [ 1 | o
< > 2 3,54 ( . ©
-l
D 5 . Hauteur —= T’ <
S 3.0 ; o :
® 1 ©
E 2.5 o ; . o
b 4 A A AAAa 60 2
s 2,0 el . <
=) Angle de contact I
1,5 4 [ 30
] I
1,0 : [
et i —r——rrrrr) 0
0,1 1 10 100

Temps (ms)
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Effet de la mouillabilité

U=0.7m/s

2.28mm
—

= 30°

= 55°

=90°
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Effet de la vitesse

—_— [e]
eéq - 30 s0.0ms 28 s

v .

36 ms

0.3ms l

57 ms

15.7ms

C.7ms

1.3
i 77ms

e, U = 0.8m/s

2.1ms
5mm Extrait de Fujimoto et al (2001),
| | International Journal of
Multiphase Flow, vol.27

U=0.22m/s

U=2.1m/s

Extrait de Fujimoto et al (2001),
International Journal of
Multiphase Flow, vol.27
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Effet de la tension de surface

Echelle de longueur: diamétre d’une goutte de volume double

Echelle de temps: temps inertiel inchangé (inertie liée a une seule goutte)

U=0.6m/s
2.28mm oms 25
o = 73mN/m; __
2.42mm 0ms &
Q
o
o = 55mN/m i
L]
2.18mm 0ms 1 2 3 11
1,0 — e ————rrrrrt
0,01 0,1 1 10

o =30mN/m
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Coalescence non axisymétrique

| ois de comportement

0,75 4

. . . o=t =0
Point de jonction ——— | o
— —a—t =0.0416
E os0- | vt =00624
E o=t = 0.083
- —a—t =0.104 od
b l.lﬂ.‘IIIS al };
—o— 1 =0.146 ¥
0,25 |+t =0.166
—x—t =0.187
oot =0.208
ot =0.229 .J
Y- |'.n_25
um 1 T T 1 L L] 1
400 075 050 025 000 025 050 075 1,00

1
4
L:O{+J -t avec t;. :L eta=0.8
D0 pDOUcoIIision ic collision

0,75

} macrogouttes

0,50 -

hD,

microgouttes
0,25 -

0,00 s SE— ——r—r—rrr ———rrrrr
1E-3 0,01 0,1 1

Eggers et al (1999), Biotechnics, vol. 17
Menchaca-Rocha et al (2001), Physical Review E, vol. 63

collision ]

niversité
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Résumé

Coalescence axisymeétrique:

Mécanisme de coalescence influenceé par:
- la vitesse d’impact
- la mouillabilité de la surface
- les proprietés physico-chimiques des liquides

Diamétre et angle dynamique: comportement identique au cas d’'une goutte seule

Coalescence non axisymetrigue:

Réorganisation de la masse de liquide

Loi d’évolution du point de coalescence a partir des travaux de Eggers et al (1999) et
Menchaca-Rocha et al (2001)

Coefficient d’ajustement identique pour microgouttes et macrogouttes

Grenoble




Impact sur Surface Hétérogene
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Surface plane et hétérogene

Surface mouillante/non mouillante

Position de la ligne de contact (mm)

10000 fps

25

2040

1,54

1,04

0,5+

0,0

Point d'impact
< Angle de contact (NM)
o Angle de contact (M)

0.5

Jo démouillage

0,01

Position de la ligne de contact (mm)

B Position de la ligne de contact & gauche
® Position de la ligne de contact & droite

Point d'impact

3 4 5 6 7 8
t (ms)
+ 0,
u>0
eav ]
mouillage

| U<0

a

v
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Recentrage automatique

Test sur Biopuce Schéma de la vue de dessus

Point

- d’impact
2mm @ & ® 0 0000 OBOOREERDS
3mm [ B BN B BN BN BN BN BN NN N )
m® 0 0 @ < >
m@ @ 0 @ 1.5mm

Surface silanisée SiO, Angle de

contact avec de

Angle de contact avec de Cave
I'eau distillée: 20°

'eau distillée: 110°
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Forme du film protecteur

Test sur biopuce
Nombre de gouttes: 3
Do: 90pum
Concentration: 5%

Dépassement du site avant Image MEB apres cuisson
cuisson (80°C)

Det WD —— 20um
E 16.6 28/10/04

Recentrage du polymeére sur le site fonctionnalisé
Protection de l'intégralité du site fonctionnalisé

Forme du film protecteur: sphéere tronquée d’épaisseur 15um

Rozhkov et al (2003), Physics of Fluids, vol.15
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Test de synthése in situ

Sur la biopuce
AAAAAAXAAAAAAAA

avec X étant T, G, Cou A

Emission de fluorescence:
Détection du brin de
nucléotide cible

©S9%90000 e

000900
B I N W

. " 0" " 8

'''' s . B

—

.
L
I I
B 2 @8
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Brin cible
AAAAAACAAAAAAAA

TTTTTTGTTTTTTTT —

Brin complémentaire

BT LT T T T R T TR | 16 mers

15mers T
15 mers G
15 mers C
15 mers A

14 mers

B 18 mers

Nouvelle méthode de
formation de film
protecteur de polymere,
systeme breveté avec le
CEA Leti
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Résumé

Surface hétérogene:

Mouvement de la goutte sur la surface par « stick and slip »
Contréle de positionnement de la goutte: recentrage
Contréle de positionnement du film de polymeére: démouillage lors de I'évaporation

Réalisation d’'une protection efficace pour la synthese in situ d’oligonucléotides
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Conclusions et Perspectives
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Conclusions

1. Moyens expérimentaux

- Caméras rapides
- Obturation courte (intensificateur de lumiére ou lumiére pulsée)

- Utilisation de surfaces modeles homogeénes et hétérogénes (mouillabilité de 5° a 110°)

- Développement d’algorithmes de traitement d'images spécifiques

2. Description compléte du mécanisme d'impact :

En fonction de Dy, U, o, u et 0,

- sur surface homogeéne

- sur surface hétérogéne

- lors de la coalescence axisymétrique et non axisymetrique

- développement de modeles analytiques simples pour chacune des phases

- simulation de I'impact par la Méthode Variationnelle

Grenoble
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Conclusions

3. Syntheése in situ d’oligonucléotides

- Formation d’'une couche de protection polymérique sur surface plane

- Synthése in situ d’oligonucléotides sur surface plane

- Résultat de synthése identique que méthodes standards




Introduction | Contexte | Expérimental | S. Homogéne | Coalescence | S. Hétérogene | Conclusions et Perspectives

Perspectives
De nombreux points doivent encore faire I'objet d’études spécifiques. On peut citer:

Impact d’'une seule goutte

* Rugosité (forme, dimension, répartition)
» Surfaces superhydrophobes: augmentation de la vitesse d'impact
» Composante de la tension de surface (polaire/dispersive) sur le mouillage

* Loi d’angle de contact dynamique

Synthése in situ

* Sur la formation du film de polymére:

« Effet de Dy,

- Effet de la concentration en polymére

« Utilisation pour d’autres protocoles (synthése de sucre)
» Optimisation du procédé par:

* minimisation de la taille des sites

» microstructuration des zones hydrophobes

Grenoble
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