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Introduction générale

La microfluidique est ’étude et la mise en oeuvre des écoulements dans des structures mi-
crofabriquées dont la plus petite dimension est inférieure a quelques centaines de microns [151].
La miniaturisation des écoulements entraine de fait la diminution des quantités de produits

nécessaires et permet un controle avancé des conditions expérimentales :

e au sein d’un microcanal, les écoulements sont laminaires et donc gouvernés par des équa-
tions linéaires ;
e le rapport surface sur volume augmente avec la diminution des tailles caractéristiques : les

échanges thermiques et donc le controle de la température de 1’écoulement sont favorisés.

Ce domaine scientifique est historiquement tourné vers ses applications : les premieres réali-
sations microfluidiques sont une miniaturisation des méthodes de chimie analytique, comme la
chromatographie en phase gaseuze ou ’électrophorése capillaire. A présent, on peut distinguer
deux grandes directions de ce domaine de recherche : la microfluidique « fondamentale » et la

microfluidique « appliquée ».

Les techniques microfluidiques peuvent étre mises efficacement au service de recherches fon-
damentales [122]. S’ajoutant a I'intérét de la miniaturisation décrit plus haut, les petites dimen-
sions permettent d’accéder a des conditions expérimentales uniques : par exemple, les phéno-
menes de surface prennent le pas sur les phénomeénes en volumes et les cisaillements développés
deviennent rapidement importants. Certains themes de recherche développés au laboratoire se
situent dans cette catégorie : 1’ étude de phénomenes de glissement aux interfaces [70], de pro-
cessus d’agrégation sous cisaillement [20] ou d’étirement de molécule [99]. Les caractéristiques
des écoulements microfluidiques peuvent également étre mises a profit pour concevoir des outils
d’analyse fondamentale, telles 1’étude de cinétiques chimiques rapides [13, 111], la rhéologie de

systemes complexes [30] ou 'exploration cinétique de diagrammes de phases [78].

L’autre branche de la microfluidique, en constante interaction avec la premiere, est la partie
appliquée de cette science [147, 108, 10] : elle vise a concevoir des systémes intégrés d’analyse
sur puce, encore appelés « microtas » (Micro Total Analysis System) [85]. Ce domaine s’est tout
d’abord attaché & démontrer la faisabilité des microtas en développant les fonctions de base [10] —
injection [159, 154], vannes et pompes [144], mélangeurs [43, 128] — et les possibilités d’intégration
[138]. Les réalisations pratiques se sont depuis multipliées : en particulier, le domaine de ’analyse

biologique tire avantage de la réduction des quantités nécessaires. Ont par exemple été proposées



des puces réalisant la purification [59] ou le séquengage de ’ADN [129], Panalyse de protéines [81],
le criblage de conditions expérimentales pour la recherche pharmaceutique [34] et la manipulation
de cellules uniques [150, 40]. Le génie chimique utilise la thermalisation rapide des écoulements

pour un controle accru des syntheses [33].

La microfluidique a gouttes, encore appelée microfluidique discrete ou digitale, est un champ
de ce domaine en plein essor [1]. Elle posséde de nombreux intéréts pratiques :

e chaque goutte peut étre considérée comme un réacteur de quelques picolitres, parfaitement
isolé de ses voisins par la phase continue [35] et produit a des fréquences pouvant atteindre
plusieurs kilohertz : ces caractéristiques permettent de développer le criblage de conditions
expérimentales ainsi que ’analyse haut débit.

e Les conditions expérimentales au sein de chacune de ces gouttes sont homogenes et contro-
lées : ’absence de dispersion de long de I’écoulement permet d’établir une correspondance
directe entre le temps de résidence de la goutte dans le microcanal et sa position. Ainsi,
on peut controler les temps de réaction ou mesurer des cinétiques chimiques [121].

Pour étre efficace, ce champ de la microfluidique a di développer les outils de controle
des populations de gouttes le long de leur écoulement [65, 132] : de nombreuses études ont
été réalisées sur leur formation [47, 45], leur brisure [79, 87|, leur fusion [104], leur mélange
[120, 19, 52, 92|, etc... Le caractére discret de la microfluidique digitale autorise de plus la
maitrise des gouttes de facon individuelle. Parmi les méthodes locales de manipulation des
gouttes développées récemment, on peut citer :

e le controle optique, soit en jouant sur l'effet Marangoni [75, 14], soit en utilisant le principe

des pinces optiques [84] ;

e l'application d’un champ magnétique [39];

e le controle par un champ électrique [80, 7, 91] comme nous allons I’étudier dans la deuxieme
partie de cette these.

Le développement de la microfluidique discrete est supporté par de multiples études numériques
et théoriques sur la dynamique des gouttes [27, 56, 146, 57, 29] ou sur les recirculations qui
y régnent [127, 93, 113]. Il a enfin motivé ’adaptation de techniques expérimentales précises,

comme la microPIV sur goutte [74, 113].

Suivant ces efforts scientifiques et technologiques, les applications de la microfluidique digitale

se sont multipliées. On peut principalement les classer en trois grandes catégories :

1. les systemes d’analyse a haut débit : PCR [23], protéomique [90], cinétique chimique [19];

2. les systémes permettant le criblage de conditions expérimentales : étude de diagrammes
de cristallisation [77], cristallisation de protéines [161], chimie combinatoire [160]) ;

3. la synthese de produits, d’objets et de matériaux : particules et colloides anisotropes
[89, 156] et a coques [145], émulsions monodisperses, gels [104], mousses [83], et doubles
émulsions [97, 145].

Cette these sur I’étude des microgouttes, co-financée par le CNRS et Schlumberger, envisage

les deux aspects de la microfluidique. Ainsi, j’ai d’'une part utilisé des techniques microfluidiques

pour étudier des phénomenes physiques d’un intérét général. J’ai d’autre part concu et étudié



des applications pratiques réalisant quelques unes des fonctions de base d’'un laboratoire sur
puce digital intégré. La premiere partie de ce manuscrit s’attache & définir, étudier puis prévoir
le comportement d’une microgoutte lorsqu’elle traverse une intersection. La deuxiéme partie
étudie effet d’un champ électrique sur une goutte fortement confinée. Comme je 'ai expliqué,
les deux facettes de la microfluidique — le co6té fondamental et le coté appliqué — sont envisagées

dans chacune des deux parties de ce manuscrit.






Premiere partie

Comportement d’une goutte a une
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Introduction

Le controle efficace des émulsions qui circulent dans un microsystéme passe par la compré-
hension du comportement individuel de chacune des gouttes qui les composent. Cela rend ainsi

nécessaire 1’étude des conditions de formation et de brisure d’'une goutte.

Ces deux évenements sont liés au fractionnement d’un cylindre liquide par le développement
de l'instabilité de Rayleigh-Plateau. Les premieres mesures scientifiques de déstabilisation d’un
jet sont dues a Savart en 1833. Plateau est le premier a émettre I'idée que le cylindre de fluide
se déstabilise pour minimiser son énergie interfaciale [100]. Plus tard, Rayleigh réalise une étude
théorique de la dynamique de la déstabilisation [106, 107] : il propose notamment que la longueur
d’onde qui se déstabilise le plus vite dicte la taille finale des gouttes. Plus d’un siecle plus tard,
la dynamique microscopique de la brisure, par l'intermédiaire d’une cascade autosimilaire de

structure, est mise en évidence [117].

Vient ensuite ’étude de la stabilité d’une goutte sous écoulement [135, 136, 125]. Par exemple,
suite aux travaux de Taylor [136], la déformation d’une goutte soumise & un écoulement élonga-
tionnel a faibles nombres de Reynolds a été largement étudiée [2, 94]. Dans ces conditions, elle
possede une forme stable en dessous d’'un taux de cisaillement critique. Au dela, il n’existe pas
de solution a I’équation d’équilibre mécanique : sans l'intervention de l'instabilité de Rayleigh-

Plateau, la goutte s’allongerait alors indéfiniment.

Ces études en milieu infini ont leur pendant en milieu confiné : le confinement d’un jet ralentit
sa déstabilisation et réalise ainsi une stabilisation cinétique [56]. Sous cisaillement, une goutte
est également stabilisée par le confinement et peut atteindre des longueurs tres grandes devant

la condition de stabilité en milieu libre [119].

En microfluidique, le confinement est extréme puisque que ’écoulement est dirigé par les
quatre parois du canal. Si les phénomenes de stabilisation cinétique doivent étre pris en compte,
le confinement est pourtant souvent a ’origine de la formation ou de la brisure des gouttes : dans
la mesure ou la phase dispersée occupe toute la largeur du canal, il force la phase continue a pincer
la phase dispersée de telle sorte que la brisure devient inévitable. C’est ainsi qu’on explique le plus
souvent la formation de gouttes en microfluidique a nombre capillaire modéré dans une géométrie
en T [45], en focalisation hydrodynamique [47] ou issue de la déstabilisation d’un écoulement co-

courant [51]. Les modeéles développés en milieu libre s’appliquent parfois aux microgouttes, si les
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parois sont suffisamment éloignées, ou que ’on s’approche de I'universalité d’un point critique :
ainsi, les conditions de brisure symétrique d’une goutte au sein d’un microcanal se rapprochent
de celle d’une goutte libre [79].

Ces études trouvent de nombreux échos parmi les applications, soit dans la formation de
gouttes, soit dans le contrdle de gouttes a une intersection. En microfluidique, il existe principa-
lement deux types de géométrie pour la formation d’émulsions : la géométrie en T [139, 141, 45]
et la géométrie de focalisation hydrodynamique [44, 8, 46, 155, 47]. Ces techniques permettent
de former a une cadence élevée des émulsions monodisperses [155]. Comme nous 'avons vu, les
différentes études des mécanismes de formation de gouttes montrent qu’elle est due au pincement
de la phase continue par la phase dispersée [47, 45] : les caractéristiques des gouttes formées

dépendent donc fortement de la géométrie de la jonction.

L’étude proposée par Link et al [79] démontre la faisabilité d’un controle passif des écoule-
ments a gouttes. Si la goutte casse, elle se répartie en fonction des débits imposés dans chacune
des branches [79]. Si la goutte ne casse pas, elle va soit toujours du méme coté, soit d’'un cdté puis
de l'autre de fagon difficilement contrélable [41, 71]. Il est alors toutefois possible de concevoir
une jonction « & mémoire » pour que la répartition se fasse de facon homogene [28]. L’ensemble
de ces études permet finalement de concevoir des systémes microfluidiques discrets [132] : le
fractionnement symétrique de gouttes sert par exemple a la réalisation de matrices de criblage

en biologie [3].

Les embranchements asymétriques sont également largement utilisés, puisqu’ils permettent
de jouer sur une gamme étendue de parametres géométriques, comme la taille des canaux ou
Pangle de la jonction. Ils sont en particulier mis en pratique de maniere efficace dans des systemes
d’extraction de la phase continue [102] ou de séparation de phase [54]. Pourtant, la théorie de
cassure symétrique ne peut étre adaptée aisément a ce type d’intersection. Et, a ma connaissance,

il n’existe pas d’étude raisonnée du comportement d’une goutte a une jonction asymétrique.

Ainsi, dans cette premiere partie, je propose une analyse de 'effet d’une jonction asymétrique
sur les propriétés d’une émulsion. Apres avoir décrit le systéme expérimental, je m’attache a
décrire de fagon locale le comportement individuel d’une goutte lorsqu’elle traverse un embran-
chement asymétrique, en décrivant les effets des parametres géométriques de la jonction. Cela
permet de mettre en évidence une condition suffisante de cassure indépendante des conditions
d’écoulement. Je transpose ensuite cette connaissance a 1’étude de 'effet global d’un embran-
chement sur les propriétés d’une émulsion — qui est une population de gouttes — en fonction des
variables de controle du systeme. Cette étude est enfin appliquée a la conception d’un systéme

d’extraction de phase dont je teste 'efficacité.

Une partie des résultats que je présente ici ont été publiés dans la référence [87].



Chapitre 1
Dispositif expérimental

On étudie le comportement de gouttes de solution aqueuse dans une phase organique a un

embranchement microfluidique.

La solution aqueuse, désignée simplement par « eau » dans la suite du manuscrit, est une
solution & 5.10™% en masse de fluorescéine! dans de ’eau ultra pure?, ce qui correspond & une
concentration de 1,3.1072 mol/L. La fluorescéine est un sel fluorescent qui posséde un maxi-
mum d’excitation a A\e,=490nm et un maximum d’émission a A.,,,=514nm. La phase organique,
désignée simplement par « huile » dans la suite du manuscrit, est composée d’hexadécane?,
additionné ou non de Span80* & 0,5% en masse. Le Span80 est un surfactant non-ionique, de
concentration miscellaire critique massique 2.107% et de balance hydrophile/lipophile (HLB)
4,341 : cela signifie qu’il est beaucoup plus soluble dans I'huile que dans 'eau, et qu’il favorise
les émulsions d’eau dans I’huile (selon la régle de Bancroft) [21]. La tension interfaciale entre les

deux phases liquides varie de 3 & 25 mN/m, selon que 'on a ajouté ou non du Span80.

Le microcanal est fabriqué selon la technique de lithographie molle [32, 37]. Il est moulé dans
du PolyDiMéthylSiloxane (PDMS)?, puis collé sur une lame de microscope recouverte d’une
couche de PDMS d’une cinquantaine de micrometres. Cette technique de fabrication assure des
canaux « tout PDMS », dont les quatre parois ont les mémes propriétés de mouillage. Une coupe
du canal est présentée sur la figure 1.1 et la fabrication du systéme est détaillée en annexe. Le
PDMS a été choisi pour la facilité de sa mise en oeuvre et sa tres grande hydrophobie : 'angle de
contact entre une goutte d’eau dans ’air et une surface de PDMS est d’environ 110° a I’avancée.
En présence d’hexadécane, cette goutte d’eau se décolle de la surface de PDMS : I’hexadécane
mouille totalement le substrat. De méme, lorsque la goutte coule dans le microcanal, la goutte
d’eau est toujours isolée du PDMS par un film d’huile [18].

'Fluorescein sodium salt,Fluka

2purificateur Synergy de Millipore & 18 MQ.cm
3n-Hexadecane 99%, Acros Organics

4Sorbitan monooleate, Aldrich

5Sylgard 184 Kit Silocone elastomer, Dow Corning



10 CHAPITRE 1. DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Tubes souples
Tubes métalliques

Canal
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Verre

Fia. 1.1: Schéma en coupe du systéme microfluidique

zone de @

7

formation
® o ®abd)
jonction

enA

Wl hO =» =

Fia. 1.2: Schéma du systeme microfluidique
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systeme huile h (pm) | w (pm) | wg (pm) Ié]
S1 HD+span80 53 144 55 /2
Spur HD pur 53 144 55 /2
Sw HD+span80 103 203 105 /2
S45 HD-+spang0 43 144 53 /4
5120 HD+span80 42,5 144 47 27/3
S135 HD-+span80 43,5 145 49 3m/2

TAB. 1.1: Description des systemes microfluidiques étudiés.

Le systeme microfuidique est représenté sur la figure 1.2. Les gouttes sont formées au niveau
d’une jonction en T [45]. Elles coulent le long du canal principal jusqu’a ce qu’elles atteignent un
embranchement en A : cet embranchement est constitué du canal principal de sortie, qui se situe
dans la continuité du canal principal d’entrée, et d’un canal de dérivation, ou canal secondaire
de sortie. L’angle § de 'embranchement varie de /4 a 37/4. La largeur du canal principal w est
comprise entre 100 et 200 pm; celle du canal secondaire wy varie de 30 a 100 pum. Les canaux
d’entrées et de sorties ont la méme profondeur h, comprise entre 30 et 100 um. Le tableau 1.1

décrit les caractéristiques des systemes microfluidiques étudiés.

Les écoulements sont controlés par pression hydrostatique : on relie les entrées et sorties du
canal a des réservoirs dont on fait varier la hauteur relative. Les différences de pression sont
alors comprises entre 1 et 100 mbar. Dans ces conditions, la fréquence d’émission des gouttes est
comprise entre 0,1 et 5 Hz environ, la fraction volumique en eau est inférieure & 5% et la vitesse
des écoulements varie de 0,1 & 20 mm/s. Cela correspond & des nombres de Reynolds compris

entre 5.1073 et 1 et des nombres capillaires compris entre 1073 et 2.1072.

L’observation se fait par l'intermédiaire d’un microscope en réflexion® : 1’échantillon est
éclairé par la lumieére d’une lampe & mercure filtrée par un cube GFP7 : ce cube possede un filtre
d’excitation a une bande passante de 450 & 490 nm, un miroir dichroique a 500 nm et un filtre
d’émission a bande passante de 500 a 550 nm. Il est donc parfaitement adapté a la visualisation
de la fluorescence de la fluorescéine. L’observation se fait par l'intermédiaire d’objectifs dont le
grossissement est compris en 2,5X et 20X. Une caméra CCD ® acquiert les images de microscopie
a une fréquence variant de 25 a 300 Hz et les transmet a un ordinateur PC. Elles sont alors
traitées par 'intermédiaire de MATLAB 7.0. L’ensemble du montage expérimental est représenté

sur la figure 1.3.

%Leica DMIRB
"http ://www.fluorescence-microscopy.com/LMSAccessories.nsf/showFilterlist
8COHU ou MegaSpeed MS4K DHB
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CHAPITRE 1. DISPOSITIF EXPERIMENTAL

FiG. 1.3: Schéma du dispositif expérimental



Chapitre 2

Etude locale du comportement d’une
goutte lorsqu’elle traverse une

jonction microfluidique

Nous cherchons a caractériser les effets de la présence d’'un embranchement au niveau du
canal microfluidique sur les propriétés des émulsions qui y coulent. Pour cela, nous réalisons une
étude a faibles nombres capillaires du comportement d’une goutte individuelle lorsqu’elle traverse
cette jonction. Dans ce chapitre, apres avoir décrit les évolutions possibles de cette goutte, nous
proposons un cadre d’étude systématique pour la caractérisation de ces comportements, en

fonction de variables locales des phénomenes observés.

2.1 Description des comportements d’une goutte lorsqu’elle at-

teint I’embranchement microfluidique

Lorsque la goutte atteint la jonction en )\, elle est partiellement aspirée dans le canal de
dérivation. On observe alors trois types de comportements possibles, selon les conditions expé-
rimentales imposées. La figure 2.1 présente des séquences de photographies illustrant ces trois

possibilités.

(i) Cassure directe

Le premier scénario est représenté sur la figure 2.1-(i). Un long doigt d’eau se forme dans le
canal de dérivation pendant que le reste de la goutte s’écoule dans le canal de sortie principal.
Les deux parties de la goutte continuent leur course dans chacun des canaux de sortie. Le pont

qui les relie s’amincit et finalement se casse, donnant naissance a deux gouttes filles. Ce processus

13
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(i) %
—)

F1G. 2.1: Trois scénarios possibles : (i) Cassure directe (V, = 700um.s~!, Vq = 550um.s~1).
(ii) Retrait du doigt (V. = 960um.s~!, V; = 600um.s~'). (iii) Cassure retardée (V, =
1410pm.s—1, Vg = 850um.s~1).

de rupture est qualifié de « cassure directe ». Chacun des canaux de sortie contient une émulsion

fille ayant des caractéristiques propres.

(ii) Retrait du doigt

Un deuxiéme scénario est représenté sur la figure 2.1-(ii). Un doigt d’eau beaucoup plus court
se forme. Il s’allonge & mesure que la goutte traverse ’embranchement, jusqu’a ce qu’il se décolle
de la paroi amont du canal de dérivation. La phase continue peut alors s’écouler dans le canal de
dérivation, entre la goutte et cette paroi amont. La formation du tunnel de phase continue est
immédiatement suivie du retrait complet du doigt vers la goutte mere. Ainsi, la goutte traverse
la jonction en restant intacte. Dans ce cas, on obtient a partir de I’émulsion mere deux fluides
de caractéristiques différentes :

e dans le canal principal de sortie : une émulsion fille ayant une taille caractéristique de

gouttes identique a celle de I’émulsion meére mais enrichie en phase dispersée;

e dans le canal de dérivation : un écoulement de phase continue pure.

(iii) Cassure retardée

Enfin, il arrive qu’un doigt de taille intermédiaire se forme, comme représenté sur la figure
2.1-(iii). Apres son développement, le doigt d’eau se décolle de la paroi amont du canal de

dérivation, permettant I’apparition d’un tunnel de phase dispersée. Il entame alors son retrait.
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Fi1G. 2.2: Définition des variables locales. La longueur maximale de doigt 4 est la projection
sur la perpendiculaire au canal principal de la longueur maximale du doigt d’eau qui visite
la dérivation. Elle est mesurée soit avant la formation du tunnel de phase continue (dans
le cas du retrait total et de la cassure retardée), soit avant la cassure directe. La vitesse
d’écoulement dans la dérivation V; est mesurée quand aucune goutte d’eau ne se trouve au

niveau de l'intersection.

La séparation entre les deux parties de la goutte survient pendant le retrait de la goutte. Ce
processus de rupture est qualifié de « cassure retardée ». Une fois séparées, chacune des deux
gouttes est entrainée dans son canal de sortie : nous obtenons encore deux émulsions filles ayant

des caractéristiques propres.

Remarquons qu’il existe un quatrieme scénario, pour lequel l'intégralité de la goutte passe
dans le canal de dérivation. Ce cas peut étre considéré comme le symétrique du deuxieme, et ne

sera pas traité ici.

2.2 Deux variables suffisent a caractériser le systeme

Nous cherchons a décrire l'origine de ces différences de comportement. Nous montrons ici
que deux variables expérimentales suffisent a caractériser le systeme : la longueur maximale de

doigt et la vitesse dans le canal secondaire de sortie, représentées sur la figure 2.2.

La longueur [; est la projection sur la perpendiculaire au canal principal de la longueur
maximale du doigt. Dans le cas de la cassure directe, elle est mesurée juste avant que les deux
parties de la goutte ne se séparent. Dans le cas du retrait et de la cassure retardée, elle est
mesurée au moment de la formation du tunnel de phase continue, juste avant que le doigt ne se
décolle de la paroi amont du canal de dérivation. La vitesse dans le canal de dérivation U, est

mesurée avant que la goutte n’atteigne la jonction en .

On explore l'espace des variables {l4, U;} en changeant les conditions de débit dans chacune
des branches. Une figure du type de la figure 2.3 permet de vérifier la généralité des situations
étudiées : pour chaque condition expérimentale analysée, on reporte la vitesse dans le canal
de dérivation Uy en fonction de la vitesse dans le canal principal de sortie Us. On vérifie que
I’occupation est homogene en dessous d’une droite qui passe par ’origine. Le demi-espace corres-

pondant aux conditions expérimentales pour lesquelles la vitesse Uy est supérieure a celle définie
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Fia. 2.3: Conditions d’écoulement de l'expérience : vitesse dans le canal de dérivation en
fonction de la vitesse dans le canal principal de sortie pour les expériences analysées (systéme
Sw).

par la droite est vide de points expérimentaux : il correspond aux conditions d’expériences « sy-
métriques » de celles décrites ici, ou les roles des canaux principal et secondaire de sortie sont
inversés. Comme indiqué dans le paragraphe précédent, nous n’avons donc pas pris ces cas en

considération.

2.3 Diagrammes de comportement

La figure 2.4 présente le diagramme de comportement des systemes microfluidiques dont
les caractéristiques sont décrites dans le tableau 1.1. On reporte pour chaque condition expé-
rimentale retenue la vitesse Uy en fonction de la longueur de doigt lg; les différents symboles
représentent les scénarios observés. On remarque que, dans cet espace de variables, chaque com-
portement s’étend sur un domaine propre. Dans la gamme de conditions explorée, la donnée du
couple de variables {lg, Uy} détermine de fagon unique ce qu’il advient de la goutte lorsqu’elle
traverse I’embranchement en \. En d’autres termes, ce systeme de variables suffit a décrire le

comportement du systeme.

On remarque de plus que la structure du graphe est conservée d’un systeéme a l'autre :

e les domaines correspondant aux deux types de cassures, directe et retardée, sont séparés
par une droite verticale;

e la zone correspondant au retrait total du doigt est séparée de la zone de cassure par une
courbe de pente négative et de courbure positive ;

e il existe une zone vide de points expérimentaux, correspondant aux faibles valeurs de Uy.

Examinons l'origine de chacune de ces frontiéres pour en expliquer la forme.
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Fi1G. 2.4: Diagramme de comportement des différents systemes microfluidiques. Les caracté-

ristiques de ces systemes sont présentés dans le tableau 1.1.
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FIG. 2.5: A trés faibles nombres capillaires, Parriére de la goutte peut étre assimilé & un arc

de cercle.

2.3.1 Frontieére cassure directe/retardée : existence d’une longueur de doigt
critique /.,

Intéressons-nous en premier lieu a la frontiére entre les deux types de cassures : le domaine
de la cassure directe est bornée en longueur l; par une droite verticale. Cette droite délimite
la zone d’ouverture d’un tunnel de phase continue entre la goutte et la paroi amont du canal
de dérivation. Les doigts plus longs, a sa droite, occupent la totalité de la largeur du canal
durant toute leur évolution. Les doigts plus courts, a sa gauche, se décollent de la paroi amont
du canal de dérivation. Cette droite verticale définit une longueur critique I, indépendante
des conditions d’écoulement. On montre ici que, dans la gamme de conditions expérimentales
étudiées, cette longueur critique est uniquement fonction de la géométrie de I'embranchement

microfluidique.

Les interfaces ne sont pas déformées par 1’écoulement

Nos expériences ont été menées & trés faibles nombres capillaires : Ca = nU/y < 2.1072. Ce
nombre traduit le rapport des effets visqueux sur la tension superficielle. S’il est tres inférieur a
I'unité, cela signifie que la tension interfaciale domine : les interfaces ne sont pas significative-
ment déformées par I’écoulement. La figure 2.5-A montre une goutte lorsque celle-ci traverse la
jonction. A trés faibles nombres capillaires, les interfaces eau-huile tendent & prendre la forme
d’arc de cercle tangentant les parois du canal. L’arriere de la goutte, notamment, peut alors étre
assimilé & un arc de cercle. On vérifie également que cette forme ne dépend pas des conditions
d’écoulement choisies : la figure 2.6 présente ’angle que forme la corde entre les points de tan-
gence et la direction du canal principal a mesure que la goutte traverse I’embranchement, pour
toutes les conditions expérimentales étudiées. Les points se rassemblent tous sur une courbe

quasiment horizontale, confirmant le fait que la forme de la goutte ne dépend que de sa position
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Fic. 2.6: L’angle formé par la corde entre les points de tangence et la direction du canal

principal ne dépend pas des conditions d’écoulement (systéme Sw).

Fia. 2.7: L’instabilité de Rayleigh-Plateau ne se développe pas a deux dimensions.

dans le canal. L’angle « ainsi défini est égal & 7/2 avec une précision de 15%, quelque soit les

conditions d’écoulement.

L’instabilité de Rayleigh-Plateau ne peut pas de développer dans un systéme bidi-

mensionnel

La cassure est initiée par 'instabilité de Rayleigh-Plateau. Or, cette instabilité est par nature

tridimensionnelle. Elle ne peut pas se développer si une des dimensions de la goutte est confinée.

La figure 2.7 explique la différence entre un jet tridimensionnel et un jet bidimensionnel.
Regardons 1'effet d’une perturbation sinusoidale sur un jet cylindrique (2.7-3D). On note C, la
courbure des ventres et C,, la courbure des noeuds. A trois dimensions, le jet garde une symétrique

axiale. Les deux courbures aux noeuds et aux ventres s’écrivent :

1 1
c, = -
Pmazx r
1 1

Cp—— 1 (2.1)
Pmin r
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r est le rayon de courbure au sommet d’une sinusoide : 7 = \?/(47%¢), avec A la longueur d’onde
de la perturbation et ¢ son amplitude. Du fait de la capillarité, les zones de grande courbure
se vident dans les zones de faible courbure. Il existe une longueur d’onde critique au-dela de
laquelle la perturbation s’amplifie. En considérant que p le rayon du jet non-perturbé est tres

grand devant € :

1 472e 1 472€
+ < —

Cy <Cp &
YT T pde A2 p—e A\
- 1 1 1 N —2¢ - —8n%e
p\I+e/p 1—¢/p) 0 p2 \2
& A >2mp (2.2)

Toute perturbation de longueur d’onde supérieure au périmetre du jet est amplifiée : un jet

cylindrique est donc instable.

En revanche, lorsqu’on examine la perturbation sur un jet a deux dimensions, les ventres ont

toujours une courbure plus faible que les noeuds :

(2.3)

Une perturbation est inhibée aussitot qu’elle apparait : le jet bidimensionnel est stable.

Le temps de développement de l’instabilité de Rayleigh-Plateau peut étre négligé

On estime la vitesse de développement de l'instabilité de Rayleigh-Plateau par une loi de

type Hagen-Poiseuille (voir annexe B) :

AP
R;S;

Urp =~

ou S; et R; sont la section du jet et la résistance hydrodynamique sur une demi-longueur d’onde.

La différence de pression AP est assimilée a la pression capillaire du jet :

Y
Upp ~ —
v

~ 50mm/s

On compare cette vitesse a la vitesse d’avancée de la goutte dans le canal : U, ~lmm/s<
Ugrp. On néglige donc le temps de développement de l'instabilité par rapport au temps ca-
ractéristique d’avancée d’une goutte : a partir du moment ou les conditions sont réunies, la

déstabilisation d’un cylindre est considéré comme immédiate.
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Fia. 2.8: L’ouverture d’un tunnel de phase continue avant que la goutte ne se sépare en deux

est conditionnée a la longueur du doigt.

Définition de la longueur critique [, .

Appliquons les précédentes remarques a l’analyse des résultats expérimentaux. Comme illus-
tré sur la figure 2.8, le pont qui relie les deux parties de la goutte est stable jusqu’a ce qu’il se
rapproche suffisamment du coin aval de la jonction : sa largeur et sa hauteur sont alors compa-
rables et il peut étre considéré comme tridimensionnel. Une instabilité de type Rayleigh-Plateau
se développe au niveau du pont de phase dispersée et la goutte se sépare en deux de fagon

quasi-immeédiate.

En revanche, si le doigt est trop court (voir figure 2.8), il se décolle de la paroi amont du
canal de dérivation avant que les conditions de I'instabilité ne soit réunies. Soumis a des forces

de rappel capillaire importantes, il entame son retrait vers le canal principal.

7

fer

FiG. 2.9: Définition de la longueur critique : taille maximale du doigt sur le point de se décoller
lorsque les conditions de I'instabilité sont réunies.

La longueur critique I, est alors définie comme la taille maximale du doigt sur le point de

se décoller lorsque le pont qui relie les deux parties de la goutte a atteint sa largeur critique 6.
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Wq

F1G. 2.10: Principe du calcul de la longueur de doigt critique [,

La figure 2.9 illustre cette définition. Comme la forme de la goutte ne dépend pas des condi-
tions d’écoulement, cette condition est uniquement géométrique et ne dépend ni des conditions
d’écoulement, ni de la nature des fluides. Cette remarque constitue le point central de notre

analyse.

La figure détaille le calcul géométrique de la valeur de la longueur critique [, :

2 2
2 2

lmn:2<7“fcos — Jsin )+251n§\/(5—w)(5—wd)+u;d(?)—cosﬁ) (2.4)

ou ry est le rayon minimum que permet la technique de fabrication utilisée’.

Remarquons que la largeur du pont § en dessous de laquelle 'instabilité se développe dépend
uniquement de la profondeur : c’est la largeur pour laquelle le pont peut étre considéré comme
tridimensionnel. Dans les conditions expérimentales testées et en choisissant = 0,83h, les
prédictions théoriques et les données expérimentales sont en excellent accord. La figure 2.11
trace les verticales correspondantes, calculées a partir des caractéristiques géométriques des

systemes microfluidiques données dans le tableau 1.1.

2.3.2 Retrait total du doigt ou cassure : approche cinématique

Si on se place a des longueurs de doigt inférieures a la longueur critique, le doigt se décolle et
commence a se rétracter. Il peut alors effectuer un retrait total vers la goutte meére ou se séparer
de celle-ci durant son retrait, donnant lieu a ce que nous avons appelé la cassure retardée. Nous
nous intéressons ici a la frontiére entre ces deux phénomenes en nous appuyant sur une approche

cinématique simple.

!La valeur moyenne mesurée sur les systémes réalisés est de ry = 10pm.
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FiGg. 2.11: Diagrammes de comportement des différents systémes microfluidiques. Les lignes

noires verticales présentent les prévisions de la longueur de doigt critique l.., calculées selon

I’équation 2.4 et les parametres géométriques donnés dans le tableau 1.1.

FiGg. 2.12: Coordonnées du bout du doigt d’eau dans la dérivation apres qu’il se soit décollé

de la paroi amont du canal.
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systeme | A (mm?/s) | «
S1 2.1071 0,54
Spur 16.10~1 | 0,54
Sw 10.10~Y | 0,64
S45 9.107! 0,55
S120 45107 | 0,49
S135 1.1071 0,45

TAB. 2.1: Valeur des parameétres d’ajustement de I’équation 2.8 pour les systemes étudiés.

On écrit I’équation du mouvement du bout du doigt :

dy 1
- 2.5
dt = Ty (2:5)

x(t) et y(t) sont la largeur et la longueur du doigt, définies sur la figure 2.12. On suppose que
la vitesse d’avancée de la goutte est constante et que le front arriére est entrainé avec la vitesse
U..

x(t) = wg — Uet (2.6)

On obtient alors I’équation pour I(t), avec pour conditions initiales y (t = 0) = lget z (t = 0) =
Wq

y%w:@+£m<m> (2.7)

Wq
On détermine la longueur maximale de doigt I correspondant a la limite de cassure en écrivant

que la largeur x atteint une largeur critique de rupture 9, lorsque y = 0.

On suppose de plus que cette largeur critique est proportionnelle a la longueur initiale du
doigt : 9, = alyg. On écrit enfin ’équation de conservation de la masse sur le volume de la goutte

en supposant la taille de la goutte mere constante : Ugly x Uy

L’équation de la frontiere prend alors la forme suivante :

@:4m(%> (2.8)
lg aly

A et o sont deux parametres empiriques qui dépendent de la géométrie du systeme et des fluides
utilisés. La figure 2.13 superpose aux diagrammes de comportement un tracé de cette frontiere.

La valeur des parametres d’ajustement A et « est reportée dans le tableau 2.1.

2.3.3 Absence de points expérimentaux aux faibles vitesses : existence d’une

vitesse capillaire

Les diagrammes de comportement présentent tous aux faibles valeurs de vitesse U; une zone

vide de points expérimentaux. Nous montrons ici que cela est dii choix de 'instant de mesure : les
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Fia. 2.13: Diagrammes de comportement des différents systéemes microfluidiques. La seconde

frontiere (en pointillés) est calculée a partir de 1'équation 2.8. Les valeurs des parameétres
d’ajustement A et « sont reportées dans le tableau 2.1
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|

- 1

FiG. 2.14: Développement d’une vitesse capillaire due a l'asymétrie de la goutte.

vitesses sont mesurées avant que la goutte n’entre dans l'intersection. Or, du fait de I'asymétrie
de 'embranchement, le champ des vitesses d’écoulement de chacune des branches est modifié
dés lors qu'une goutte remplit l'intersection. Nous expliquons ce phénomene sur un exemple
simple de « jonction a deux branches », puis nous appliquons cette notion a la géométrie de nos

expériences.

Jonction a deux branches

Imaginons la situation représentée sur la figure 2.14. Dans un capillaire cylindrique, on place
une goutte a cheval sur un épaulement a symétrie axiale : 'avant et 'arriere de la goutte n’ont
pas le méme rayon. On égalise les pressions en entrée et sortie du capillaire. Une vitesse d’origine
capillaire va se développer jusqu’a ce que la goutte se retrouve entierement dans la zone a large
diametre. Etant & faible nombre de Reynolds, on peut exprimer cette vitesse capillaire en utilisant
le formalisme de la loi de Hagen-Poiseuille (voir annexe B). On reprend les notations de la figure
2.14, et on suppose que la pression a l'intérieur de la goutte est uniforme. L’équation de Laplace

s’écrit :

P =P,+~C,
= P, +1C, (2.9
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T cap - - TTAeap
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Fia. 2.15: Une goutte située au niveau d’une intersection asymétrique modifie le champ des

vitesses.

ou C; = 2/r; est la courbure du ménisque ¢ de la goutte. L’équation de conservation des débits

s’écrit :

anp — anp
Py—P, P;—F

2.10
7 R, (2.10)
Finalement, nous obtenons
7 (G —Cy)
=+ 77 2.11
@ R, + R, ( )

Donc si une goutte se trouve placée au niveau d’une zone irréguliere, les forces capillaires en-

gendrent un débit bien que les pressions d’entrée et de sortie soient équilibrées.

Jonction a trois branches

Raisonnons de méme dans la configuration représentée sur la figure 2.15. On place la goutte
au niveau de la jonction et on égalise les pressions aux entrées et sorties du canal. La largeur du
canal de dérivation étant inférieure a celle du canal principal, les forces capillaires poussent la

goutte jusqu’a ce qu’elle se retrouve entierement dans le canal principal.
On écrit I’équation de Laplace :
P=P;+~Cy (2.12)

= P +1C.
= Ps +~Cs
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ou C; est la courbure du ménisque 7 de la goutte. La conservation des débits s’écrit :

Q4 + Q7 + Qe = 0
Py—-PFP; Py—PFP. Py—Fs
0 d+ 0 + 0

_ 2.1
Ry R, R, 0 (2.13)
On pose
Y o (2.14)
=\rR;, "R. "R, ‘
c, C. Cs
6Py = Ryy [ =4 + 26 4 ==
p 7<1!%d+Re+Rs>

On résout le systeme des équations 2.12 et 2.13 :

cap __ 76d — 5Pcap

2.15

d Rd ( )
cap _ 'Yce - (SPcap
R
cap _ 765 - 5Pcap
e

Du fait de la linéarité des équations, ces débits capillaires s’ajoutent simplement aux débits

présents lorsqu’aucune goutte n’est présente au niveau de 'embranchement (voir annexe B).

Application a I’analyse de nos expériences

Les expériences présentées dans cette partie sont réalisées dans une configuration équivalente
a la jonction & trois branches présentée plus haut : en effet, 'existence d’un angle 3 # /2 ne
change rien au raisonnement sur les vitesses capillaires. Dans le cadre de nos expériences, les

courbures s’écrivent :

1 1

Cog=—+—

d h+wd

1 1
Co=Cs=—+— 2.16
n T (2.16)

On vérifie qu’avec wy < w, le débit capillaire dans la branche de dérivation est positif et ceux
dans les branches principales négatifs : si on égalise les pressions d’entrées et de sorties, la goutte
se déplace jusqu’a se retrouver entierement dans le canal principal. Si les pressions ne sont pas
égales et que le canal est le siege d’un écoulement dans le sens conventionnel — c’est-a-dire de
I’entrée vers les sorties —, les débits lorsqu’une goutte bouche la jonction ¢; et lorsque la jonction

est libre (; sont reliés par les équations suivantes :

e = Qe + anp < Qe
s = Qs - anp > Qs
g2 = Qa— Q" < Qu (2.17)
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systeme | U™ calculée (um/s) | UT™ mesurée (um/s)
S1 450 530
Spur 2500 1900
Sw 490 510
S45 200 150
5120 260 200
S135 220 200

TAB. 2.2: Vitesses capillaires dans la dérivation : comparaison entre les valeurs calculées et

les valeurs minimales de vitesse dans la dérivation relevées sur le graphe.

Ainsi, si la vitesse Uy mesurée pour une jonction libre est inférieure a la vitesse capillaire, aucun
doigt ne peut se former dans la dérivation. Nous ne relevons donc pas de longueur de doigt, et

cette zone est vide de points expérimentaux.

Le tableau 2.2 compare les valeurs calculées? pour les vitesses capillaires dans la dérivation
pour chacun des systeémes étudiés aux valeurs minimales de vitesse relevées sur les diagrammes
de comportement dans le domaine de cassure directe. Un accord raisonnable est trouvé entre
ces deux valeurs : lerreur est inférieure a 25%. Notons que cette théorie statique est binaire :
elle considere qu'une goutte est soit absente de la jonction, soit suffisament avancée pour que
ses ménisques soient completement développés dans les trois branches de l'intersection. Les
cas intermédiaires de ménisques en cours de développement, trés importants pour les faibles
longueurs de doigts, ne sont pas pris en compte. Cela explique que la frontiére ne soit pas une

ligne verticale bien définie aux faibles longueurs de doigt.

Application a I’analyse de la taille des gouttes filles

Pour finir cette étude, nous réalisons une analyse rapide de la taille des gouttes qui se
sont fractionnées en traversant l'intersection. On peut estimer la taille des gouttes filles en
écrivant I’équation de conservation de la masse sur le volume d’une goutte lorsqu’elle se trouve

a 'intersection :

Qr gy
A 2.1
Qe de ( 8)

L’indice « f » désigne I'un ou 'autre des canaux de sortie.

La figure 2.16 donne pour différents systemes et pour I’ensemble de nos expériences le rap-
port des volumes des gouttes en fonction du rapport des débits lorsque la goutte se trouve a
I'intersection. L’ensemble des points expérimentaux se rejoignent sur une droite de pente 1 : 1,

conformément a I’équation 2.18.

2Du fait de la faible fraction volumique en eau, on assimile la viscosité du systéme & celle de Phuile dans le

calcul des résistances hydrodynamiques [4, 72].



30 CHAPITRE 2. ETUDE LOCALE DU COMPORTEMENT D’UNE GOUTTE
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FiG. 2.16: L’équation de conservation du volume de la goutte lorsqu’elle traverse I'intersection
permet de prévoir la taille des gouttes filles : rapport du volume des gouttes filles sur celui de
la goutte mere en fonction du rapport des débits. Les points bleus correspondent aux gouttes
filles se situant dans le canal de sortie principal, les points roses aux gouttes filles se trouvant
dans la dérivation. Les caractéristiques des systéemes microfluidiques ici étudiés sont reportées
dans le tableau 3.1.

Conclusion

Ainsi, nous avons caractérisé de maniére quantitative le comportement d’une goutte lors-
qu’elle traverse une intersection microfluidique. Aprés avoir dégagé les trois scénarios possibles,
nous avons montré que l'espace de variables locales {l4, Uy} était pertinent pour la description de
ces comportements. Il nous a permis d’analyser les frontieres qui délimitent les domaines d’exis-
tence. Nous allons a présent transposer ces analyses dans un espace de variables de contréle de
I’expérience, afin de pouvoir utiliser cette connaissance du systeme pour prévoir les effets de la
présence d’un embranchement au niveau du canal microfluidique sur les propriétés des émulsions

qui y coulent.



Chapitre 3

Conception de systemes de
manipulation d’émulsions en

microfluidique

Nous avons étudié les conditions de cassure d’une goutte individuelle lorsqu’elle traverse
un embranchement microfluidique en construisant des criteres a partir les variables locales de
I’expérience g et Uy. On cherche maintenant a utiliser ces résultats pour manipuler des émulsions
et en modifier les caractéristiques de facon contrélée. Il faut alors pouvoir dimensionner un
systéme pour se placer dans I'un ou 'autre de ces régimes. Il est donc important d’exprimer ces
criteres en terme de parametres de controle de ’expérience que sont les pressions imposées aux

bornes du dispositif et les caractéristiques de 1’émulsion mere.

3.1 Variables de controle

On peut estimer la longueur du doigt en appliquant I’équation de conservation de la masse
au volume de la goutte a 'intersection : le volume du doigt ©; est égal au volume de la goutte

mere ). pondéré par le rapport des débits lorsque la goutte est a 'intersection :

0, =02
Qe
— =1, (3.1)
Wdge

Dans les expériences réalisées, Q¢"? (voir paragraphe 2.3.3) est plus de 50 fois inférieur a

la moyenne des débits d’entrée et au moins 10 fois inférieur a la valeur minimale mesurée. On

31
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assimile alors ¢, & Q. :

w{q
lg =L,
¢ wdQe
_ Hcap
- Lew (3.2)
wqQe
On pose
wQq
L;=L.——— 3.3
d 010. (3.3)

L4 est une variable homogene a une longueur, construite a partir des parametres de contréle du
systéme que sont les débits (que 'on peut relier aux pressions comme expliqué en annexe B) et

la taille caractéristique de la goutte mere.

On cherche a exprimer le débit mesuré Q4 en fonction de cette variable Ly :

_ LqwgQe
Qa = Tow

ca
_ Qd pLd
wQ”
€ wdQe

Cca’
_ Qd "Lq
Lg—1q4
cap

_ d

Un couple {Lg4,Q4} correspond donc a un unique couple {l4,Vy}. L’espace de variables de
controle {Lg4, Qq} est pertinent pour la description du comportement d’une goutte a I’'embran-

chement.

Dans ce nouvel espace de variables, la frontiére entre les deux types de cassure, caractérisée
par lg =l (voir paragraphe 2.3.1), a pour équation :
Qcap

_ d
Qa=1— LT (3.5)

La seconde frontiere s’écrit sous forme paramétrique, avec [ comme parametre :

/
Q= X (2
lg aly

lq

BT

(3.6)

Pour travailler avec des grandeurs sans dimension, on normalise les débits par le débit capil-
laire Q3" et les longueurs par la longueur de doigt critique lc,. On définit ainsi un nouveau jeu

de variables de contrdle sans dimension {\, Cy} :

r=td o, = Y (3.7)

lCT‘ d



3.1. DIAGRAMMES DE COMPORTEMENT {\,Cx} 33

o enrichissement
¢ fractionnement

10 10
o
U &
5 5P o
o
o
oL N
0 1 2 3.0 1 2 3
A A

Fic. 3.1: Diagrammes de comportement de gouttes d’eau (& gauche) et de mélange équi-
massique d’eau et de glycérol dans I'hexadécane pour une géométrie de jonction GA (voir
tableau3.1). Les deux frontieres sont tracées a partir des équations 3.8 et 3.6.

Dans cet espace, la condition de cassure directe s’écrit :

1

C“>1—1/)\

(3.8)

Elle détermine une condition suffisante de cassure universelle.

3.2 Diagrammes de comportement dans I’espace des variables

de contrdle adimensionnées {\, C,}

Dans les expériences présentées ici, les pressions d’entrées et de sorties sont fixées. On mesure
les vitesses d’écoulement ainsi que la taille des gouttes formées. On reléve si la goutte casse ou
reste entiere lorsqu’elle traverse Iintersection. Si la goutte casse, comme expliqué au paragraphe
2.1, les canaux de sortie contiennent deux émulsions dont les tailles caractéristiques sont infé-
rieures a celle de I’émulsion mere : cela correspond a un régime de fractionnement de I’émulsion.
Si la goutte traverse ’embranchement en restant intacte, on obtient dans le canal principal
une émulsion enrichie en phase dispersée : nous qualifions ce régime d’« enrichissement » de

I’émulsion mere.

La figure 3.1 présente deux exemples de diagrammes de comportement dans 'espace {\, Cy }.
La frontiere théorique entre les deux types de cassure est reportée en trait plein, selon I’équation
3.8. L’ajustement de la deuxiéme frontiere est tracé en pointillés. Les deux systémes ont les
méme dimensions et la méme phase continue. En revanche, les gouttes du systéeme B sont six
fois plus visqueuses que celles du systeme A : elles sont composées d'un mélange a 50% en
masse de glycérol et de la solution de fluorescéine. On remarque que la zone de cassure retardée

est étendue : un doigt de méme longueur mais plus visqueux a besoin de plus de temps pour
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Fia. 3.2: Superposition des diagrammes de comportement de goutte d’eau dans I’hexadécane
pour différentes géométries décrites dans le tableau 3.1. La ligne pleine est tracée a partir de
I’équation 3.8 : elle définit une condition suffisante de fractionnement. La ligne pointillée est
tracée a partir d’une valeur moyenne pour les parametres d’ajustement de I’équation 3.6 et

sert de guide visuel.

Géométrie | h (pm) | w (pm) | wg (um) | S
GA 50 132 54 | m/2
GB 32 134 55 | m/2
GC 70 130 4| 7/2
GD 30 132 32 | 7/2

TAB. 3.1: Description de la géométrie des embranchements microfluidiques étudiés.

se rétracter entierement. Il casse donc pour des vitesses d’entrainement moindres. A L, fixé,
la frontiere entre les régimes de fractionnement et d’enrichissement est décalée vers les faibles

vitesses.

La figure 3.2 superpose les diagrammes de comportement de ’ensemble des expériences
réalisées pour des gouttes d’eau sans glycerol. La hauteur des canaux est comprise entre 30 et 50
pm, la largeur du canal principal vaut 130 um, celle du canal de dérivation varie de 30 a 70 pum.
La limite de I'ouverture d’un tunnel de phase continue est reportée en trait plein. Faisant office
de guide visuel, une valeur extréme de la deuxieme frontiere est reportée en traits pointillés. On
vérifie sur ce diagramme que la premiére limite est bien une condition suffisante de cassure :
toutes les expériences situées dans le demi-espace supérieur donnent naissances a deux émulsions
filles. On voit également qu’aux nombres capillaires de nos expériences, cette premiere frontiere
et la seconde sont relativement proches : on peut prendre le critére géométrique Iy = [, comme

critére de cassure approximatif.

Nous allons a présent utiliser ces résultats pour dimensionner un systéme permettant de
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o=

Fia. 3.3: Schéma de l'extracteur de phase continue

réaliser une extraction de phase continue sur une puce microfluidique simple.

3.3 Application : extraction de la phase continue d’une émulsion

dans un systeme microfluidique.

3.3.1 Principe de ’extracteur de phase

Nous disposons a présent de diagrammes de comportement en fonction des parametres de
contréle. Si on connait les pressions imposées, on peut prédire les caractéristiques des fluides
contenus dans chacune des branches de sortie. En effectuant le raisonnement inverse, un tel
diagramme nous permet de dimensionner un systéme qui a pour fonction soit de fractionner

I’émulsion de fagon contrélée, soit de ’enrichir en phase dispersée.

Comme nous ’avons souligné dans le paragraphe 2.1, la zone d’enrichissement du diagramme
comporte une caractéristique intéressante : le canal de dérivation ne contient que de la phase
continue. L’embranchement fait alors office d’extracteur de phase. Pour augmenter 'efficacité
de D'extraction, on peut répéter 'opération en associant en série plusieurs intersections. La
contrainte a respecter est de se situer, pour chaque dérivation, sous la courbe de rupture. Dans
la référence [53], Giinther et al. présentent un extracteur de phase basé sur un principe similaire.
Sans 'exprimer dans ces termes, ils choisissent de se situer pour chaque intersection en dessous
de 'asymptote horizontale Ca = 1. Nous allons pour notre part illustrer l'intérét de I'étude
précédente en choisissant un mode d’extraction optimisée, permettant une extraction uniforme

pour une large gamme de débits.

Nous choisissons de réaliser un extracteur a cinq branches de dérivations perpendiculaires
au canal principal, comme schématisé sur la figure 3.3. Nous imposons de plus les deux caracté-

ristiques suivantes :
1. la géométrie de l'intersection est maintenue d'un embranchement a l'autre : wq, = wy,
2. la fraction de débit extraite a est identique a chaque jonction : Qg , = aQe p-

Au bout de n étages d’extraction, le débit extrait vaut Qg = (1 — (1 — a)") Q.. La caractéristique
1 permet que la goutte obéisse au méme diagramme de comportement lorsqu’elle traverse chaque
intersection. La caractéristique 2 impose la position du systéeme dans ’espace des variables de

contrdle {Lg4,Qq} : tous les embranchements se situent sur une droite verticale L, constante. A
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Fi1G. 3.4: Au fur et & mesure des jonctions, la goutte décrit une droite A constant dans le sens
des C, décroissants.

N .
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| — |
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Fia. 3.5: Définition des pressions et des résistances hydrodynamiques dans le systéme d’ex-
traction de phase continue.

mesure que la goutte passe les jonctions, sa position dans le diagramme de comportement décrit
cette droite dans le sens des débits extraits )y décroissants, comme décrit sur la figure 3.4 : si

une goutte ne casse pas a la premieére jonction, elle ne cassera pas aux suivantes’.

Principe du dimensionnement du dispositif microfluidique d’extraction de phase
continue

Concevoir un tel dispositif revient a déterminer la valeur des résistances hydrodynamiques de
chacune des cinq branches de dérivation, comme définies sur la figure 3.5. Pour cela, on détermine

d’abord les pressions a chaque noeud du systeme fluidique. On résout le systéme composé des

LCe choix de trajectoire n’est bien siir pas unique.
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dix lois des noeuds :

P-P_ PP, P-P

R, 71 r
P - P PQ_P/@+P2—P3
T 79 r
PQ—Pg_Pg—PX+P3—P4
r r3 r

P3—P4_P4—P5+P4—P5

r T4 T
Py—P5 Ps—FP P—-I
= +
T 5 R

PS_Pe_Pe_P6
Ts o T
P4—P5+PE—P5_P5—PX
T4 r N r
P3—PX+P5—PX_PX—P5
73 T a r
PQ—P5+PX—P5_P5—PQ
9 r a r
pP—-P, P3—F, P,—F
+ —
1 T Rs

On injecte ensuite les valeurs des pressions calculées dans le systéeme d’équation écrivant le

rapport des débits a chaque jonction :

P - P, P-P

o a 7 (3.10)
Py — P/g o P - P
T2 - r
Ps— Py _ Py— Py
T3 N r
Py—PFP;  P3— Py
T4 - r
Ps—F _ Pi- P
s T

On en déduit la valeur des résistances r;. Pour pouvoir moduler les résistances des branches
de dérivation tout en gardant leur largeur a I’embranchement wy et leur longueur constantes,
ces portions de canal ont deux largeurs possibles : wy au niveau de l'intersection avec le canal
principal, et w} > wg au niveau du canal secondaire, comme représenté sur la figure 3.6. La
résistance hydrodynamique est modulée en faisant varier la proportion de canal « large » sur

« étroit ».

3.3.2 Reéalisation pratique

On impose au systeme les caractéristiques suivantes, définies sur la figure 3.6 :



38 CHAPITRE 3. CONCEPTION DE SYSTEMES DE MANIPULATION D’EMULSIONS

_i\d__ A
Q____]
A
L] Az 1 A‘ULW
@ I ——
Ag A As

Fic. 3.6: Définition des longueurs pour le dispositif d’extraction de phase continue

Py =Py

o w=w);=150pm et wy = 75pm

e A, = Ay = 10mm et Ay = 20mm

e A =200um
Ces dimensions correspondent a une longueur critique d’environ [, ~ 165um. On choisit de
se placer a proximité de A = 1, comme présenté sur la figure 3.4 : dans le diagramme de
comportement {Lg, @4}, les jonctions se placent sur la droite A, = (LewQq)/(lerwgQe) = 1. Le

débit d’extraction de la premiere branche C, 1 dépend de la pression d’entrée P..

Si la longueur initiale de la goutte vaut deux a trois fois la largeur du canal, la fraction de

débit extrait sur le débit total vaut alors environ a = 0.2.

FiG. 3.7: Dessin du masque servant a fabriquer le systeme microfluidique d’extraction de

phase continue (voire annexe)

Nous résolvons les systemes 3.9 puis 3.10 en incluant les contraintes géométriques définies
ci-dessus. Cela nous permet de dimensionner le systéme dont le dessin est présenté sur la figure

3.7.

La figure 3.8 présente quatre photographies de cet extracteur en fonctionnement. La figure
3.8-a montre le filtre dans les conditions pour lequel il a été congu : les deux pressions de sortie

sont égales. En mesurant ’espacement des gouttes, on mesure une extraction de 76% du débit
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F1c. 3.8: Photographies en fluorescence de lextracteur a cing branches. (a) : Py = Ps. (b)-(d) :
P; < Ps.

total. Pour une émulsion du type de celle étudiée, cela correspond a une extraction de la phase
continue d’environ 90%. Le systéme a été congu pour extraire (1 — 0.8°)=67% du débit total :
Iécart entre la valeur mesurée et la valeur de consigne est inférieur a 12%. Cette valeur est
trés satifaisante, puisque les dimensions du systéme ont été calculées pour un fluide de viscosité
constante. Or la branche de sortie contient une trop grande quantité de gouttes pour que cette

approximation soit quantitativement justifiée [72].

Les photographies suivantes (figure 3.8-d a 3.8-d) correspondent a des situations ot Py < Ps.
En diminuant progressivement la pression d’extraction, on améliore I'efficacité de I'extracteur :
81, 85 et 88% du débit total, ce qui correspond dans les cas étudiés a 95, 98 et quasiment 100%.
Notons que la situation correspondant a la figure 3.8-d n’est pas stable : des gouttes d’eau
passent dans 'extracteur a la moindre variation de pression : en effet, si les gouttes coalescent
avant la derniere dérivation, la longueur de la goutte L. est multipliée par deux, entrainant un

changement dans le A de I’expérience. La limite de fractionnement peut alors étre franchie.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons transposé ’étude des comportements d’une goutte a une in-
tersection a 1’étude de l'effet d’un embranchement sur une émulsion circulant dans un canal
microfluidique. Nous avons ainsi défini, en fonction des variables de contrdle du systeme, les ré-
gimes d’enrichissement et de fractionnement de I’émulsion. Nous nous sommes servi des criteres
ainsi dégagés pour réaliser un systeéme efficace d’extraction de phase continue, pouvant aller

jusqu’a la séparation de phases.



40 CHAPITRE 3. CONCEPTION DE SYSTEMES DE MANIPULATION D’EMULSIONS



Conclusion

Dans cette partie, j’ai étudié le comportement individuel d’une goutte lorsqu’elle traverse
une jonction microfluidique asymétrique. J’ai commencé par une étude phénoménologique, déga-
geant les types de comportements possibles. Cela a notamment permis de mettre en avant deux
mécanismes de cassure de la goutte, selon qu’elle intervient lorsque la goutte est entierement
confinée par les parois du canal ou non. J’ai ensuite proposé une caractérisation quantitative
des conditions expérimentales régissant ces comportements : j’ai alors décrit en fonction des
variables locales du systéme les domaines d’existence de ces différents comportements. Cette
analyse a notamment permis :

e de dégager une notion de « longueur critique » : cette longueur définie une condition

suffisante de cassure qui ne dépend pas des conditions d’écoulement ;

e d’étudier la taille des gouttes filles issues de la cassure.

J’ai dans un deuxiéme temps changé de point de vue. Apreés avoir analysé en termes de
variables locales le comportement d’une unique goutte, j’ai transposé les conclusions du modeéle
résultant : I’étude collective de l'effet d’'un embranchement microfluidique sur une émulsion a
été réalisée et exprimée en termes de parametres de controle du systeme. Cette analyse permet
la prédiction en fonction des débits de la composition des émulsions qui sont passées a travers
une intersection microfluidique. Les résultats de cette étude ont enfin été mis en oeuvre a travers
la conception un systéme microfluidique d’extraction de la phase continue, dont j’ai exploré les

possibilités.

En conclusion, cette étude sur les jonctions asymétriques compléte la gamme d’analyses
disponibles sur le controle passif des propriétés des émulsions en microfluidique. Elle peut en
particulier assister la conception et le dimensionnement de systemes microfluidiques discrets

sans avoir recours a des techniques lourdes de simulation numérique.

Pour compléter cette approche, il serait intéressant :
e de connaitre le domaine de validité de ’approche géométrique supportant le concept de
longueur de doigt critique, a priori limitée aux faibles nombres capillaires ;

e de raffiner la théorie cinétique prédisant les limites du retrait total du doigt.
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Deuxieme partie

Action d’un champ électrique sur

une microgoutte
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Introduction

Il est connu que le champ électrique agit sur les interfaces fluides : une goutte soumise a un
champ électrique est déformée. Si de plus le champ est inhomogene, la goutte est attirée dans

les zones de champ élevé.

La déformation d’une goutte libre, induite par un champ électrique, a été étudiée par Tay-
lor dans les années soixante [133, 134]. Il a notamment relevé une intensité critique du champ
au-dela de laquelle une singularité apparait [133, 126] : le pdle de la goutte devient conique,
se déstabilise et forme un jet. Ce phénomene est a présent connu sous le nom de « cone de
Taylor ». Selon les propriétés électriques des fluides en présence, on peut également observer des
recirculations au sein de la goutte[134] qui entrainent des déviations dans les trajectoires des
gouttes [157] et des interactions hydrodynamiques avec les objets environnants [15]. Les phéno-
menes d’électrocapillarité ont quant a eux été décrits par Lippmann en 1875. Ils englobent le
changement de ’angle de contact apparent d’une goutte dont on impose le potentiel et les phé-
nomenes de migrations électrocapillaires. Il existe des applications courantes de ces phénomenes
de déformation d’interfaces, comme 1’électrospray et électrocoalescence [118]. Les phénomeénes
électrocapillaires se retrouvent dans les dispositifs de pompage par montée électrocapillaire [105],
les lentilles liquides modulables [17] et I’électroformation d’émulsions & travers une membrane

[58].

On retrouve l'utilisation des champs électriques jusqu’aux origines de la microfluidique :
I’électrophorese [129, 42, 108, 10, 147] est 'une des premiéres réalisations de cette science telle
que nous la connaissons. Les applications du champ électrique en microfluidique a flux continu

sont aujourd’hui nombreuses et variées. Par exemple :

e 'application d’un champ électrique permet de mettre en oeuvre les écoulements par 1'in-
termédiaire de I’électroosmose [112, 122, 151];

e les instabilités qui se développent a '« interface » entre deux fluides miscibles mais de
propriétés électriques différentes entrainent le mélange des solutions aqueuses [96] ou or-
ganiques [143] ;

e la diélectrophorese [101, 130] est utilisée pour la manipulation et la séparation d’objets

[62] tels que des particules [63], des cellules [60], ou de ’ADN [9].

Du fait de son action sur une goutte, le champ électrique est également d’une grande utilité

en microfluidique digitale. L’application la plus communément répandue est la manipulation de
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gouttes par le principe de 1’électromouillage [91, 66, 68, 73] : les gouttes de solutions aqueuses a
I’air libre ou immergées dans 'huile sont individuellement déplacées d’une électrode a une autre.
Elles peuvent ainsi réaliser des trajectoires ajustables sur un plan pavé d’électrodes. Utilisant une
mise en oeuvre similaire, la diélectrophorese liquide [158, 5] permet la manipulation de gouttes
non-conductrices, formées d’eau pure [49] ou de solvants organiques [25]. La mise en pratique de
ces techniques [26] a permis par exemple de réaliser des puces microfluidiques pour I'analyse de
protéines [90], le diagnostique clinique sur des fluides biologiques [123] ou la synthése controlée

de particules anisotropes [89].

Malgré I'intérét démontré de ces techniques, la manipulation individuelle de gouttes limite
le débit des puces ainsi congues. Cette contrainte a accéléré le développement récent de la
microfluidique digitale a flux continu, s’opérant au sein d’un canal microfluidique traditionnel.
Les champs électriques y ont dernierement trouvé de nombreuses applications : la formation
controlée de gouttes par la déstabilisation d’un écoulement co-courant [98], I’électrocoalescence

[24, 6, 131, 103, 114] ou l'aiguillage de gouttes par des forces électriques [80] ou diélectriques [7].

Si la microfluidique possede un intérét pratique et industriel, elle permet aussi, par une
grande maitrise des conditions expérimentales, d’étudier des phénomeénes physiques complexes
et d’en valider expérimentalement des approches théoriques. Dans le cas de l'interaction entre
un champ électrique et une goutte fortement confinée, cette opportunité n’a pas encore été saisie
et I'objectif des travaux présentés ici est de s’en emparer. Dans cette partie, j’étudie donc U'effet
d’un champ électrique sur une goutte d’eau fortement confinée. Tout d’abord, je propose une
approche théorique bidimensionnelle de ce probléme en m’inspirant des travaux de Shankar [115].
Puis j’expose deux séries d’expériences modeles qui valident ces résultats théoriques. Enfin, nous
exploitons les conclusions de ce modele pour concevoir trois applications pratiques utilisant les
propriétés des champs électriques en microfluidique digitale : une mesure de tension interfaciale

liquide/liquide, un procédé d’aiguillage et une formation maitrisée de gouttes.



Chapitre 4

Comportement d’une goutte sous

champ homogene : étude théorique

L’application d’un champ électrique sur un milieu matériel entraine différentes perturbations
dans ce milieu. Il polarise la matiere, et ce d’autant plus que la permittivité diélectrique du ma-
tériau est élevée. Le champ induit alors une force sur les matériaux polarisables proportionnelle
au gradient du champ au carré. On trouve plusieurs exemples d’applications de ces forces di-
électrophorétiques [101] en microfluidique, et notamment le piégeage de particules diélectriques
en suspension [63], de cellules [63, 60] et de molécules d’ADN [9].

Dans le cas d’un milieu conducteur, les charges libres du matériau sont déplacées par ’action
du champ qui exerce sur elles des forces de type coulombiennes. Dans les liquides, ce mouvement
des porteurs de charges se traduit en volume différemment selon la nature du milieu qui contient
le liquide conducteur. Par exemple, une goutte de liquide conducteur dans un liquide isolant sur

un substrat solide mis sous champ présentera des phénomeénes d’électromouillage [91].

Dans ce qui suit, nous allons soumettre des liquides a des champs électriques oscillants. Nous
supposons ces milieux parfaitement diélectriques. Ce critére correspond a la limite hautes fré-
quences d’un milieu quelconque ([66, 68, 69, 15]) : si la fréquence du champ électrique imposé
est supérieure a la fréquence diélectrique fy;e; =~ 0 /27e, le liquide se comporte comme un diélec-
trique pur. Le tableau 4.1 donne les valeurs des fréquences diélectriques pour les liquides que

nous allons étre amenés a utiliser.

Nous étudions ici I'effet d’'un champ électrique homogeéne sur un milieu purement diélectrique
composé de deux phases de permittivités diélectriques différentes : 'une de ces phases forme la
goutte, et I'autre la phase continue du systéme. Dans le cas ou la goutte a une permittivité
diélectrique infinie, et pour une géométrie de fort rapport d’aspect, nous présentons une for-
mulation analytique approchée qui permet de calculer la forme d’équilibre ainsi que le saut de

pression entre I'intérieur et I'extérieur de la goutte sous champ.
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matériau o (S/m) | € Sdiel
Eau ultra-pure 5.107° | 80 | 1000 Hz
Fluorescéine & 10~4mol /L ~1072 | 80 | 2 MHz
Hexadécane pur >10"12 | 2 | 0.01 Hz
Hexadécane+Span80 & 0,5% en masse | 8.1077 | 2 70 Hz

TaAB. 4.1: Fréquences diélectriques de quelques matériaux. Les mesures de conductivités pour
les phases organiques sont extraites de la référence [38]. Celle de I'eau désionisée vient de la
notice du purificateur d’eau. Celle de la solution de fluorescéine est estimée a partir de la
conductivité des ions sodium Na™.

4.1 Action d’un champ électrique sur un milieu parfaitement

diélectrique

4.1.1 Vision énergétique

Afin de déterminer le comportement d’un systeme sous champ, on cherche a écrire le potentiel
thermodynamique d’un matériau diélectrique plongé dans un champ électrique. A potentiel
imposé, I'action du champ électrique ajoute a I'expression de ’énergie libre le terme diélectrique

suivant![76] :
Fg = —1/ E.D.dQ
2 Jo

ou D et E sont les vecteurs déplacement électrique et champ électrique locaux.

Pour des milieux linéaires et isotropes, D = ¢E, ol ¢ est la permittivité diélectrique du
milieu. On peut écrire :

1
Fel:—/ E?.40 (4.1)
2 Ja

Si on travaille a potentiel imposé, I’évolution naturelle d’un systéme fluide multiphasique
tend a placer les milieux les plus polarisables (de haute permittivité diélectrique) dans les zones

de champ électrique élevé.

4.1.2 Approche électro-mécanique

On cherche a déterminer 'action mécanique d’un champ sur un milieu. La méthode la plus
générale pour déterminer le tenseur des contraintes électromécaniques, dit tenseur de Maxwell,

est décrite par Laudau et Lifshitz [76]. Nous décrivons rapidement les étapes du raisonnement :

Lorsqu’on écrit le potentiel thermodynamique d’un systéme faisant intervenir des phénomeénes électriques, le
signe devant la contribution électrique de 1’énergie libre dépend des conditions aux limites. Ici, nous imposons le
potentiel aux bornes des électrodes, ce qui impose le signe « - ». Pour un travail a charge imposée, la contribution

électrique au potentiel thermodynamique est précédée d’un signe « + ».
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on place un fluide diélectrique entre deux plaques conductrices maintenues a potentiel constant.
Les plaques sont alors soumises a un déplacement virtuel isotherme, qui entraine une déformation
homogene du diélectrique. Le travail réalisé sur les plaques est égal a la variation de 1’énergie
libre du diélectrique. On en déduit ’expression du tenseur des contraintes mécaniques qui, dans

le cas d’un milieu linéaire et homogene, prend la forme symétrique suivante :

0 1
Oij = —P(Sij + P Z E,féij +e | Bl — 7(51‘]‘ Z Eg (4.2)
2\0p ) - 2 -

P est le terme de pression lorsque le champ électrique est nul. Le deuxieme terme correspond au
phénomene d’électrostriction et peut étre négligé dans le cas de fluides incompressibles [109, 148].
En ne prenant en compte que les effets d’origine électrique et en négligeant 1’électrostriction,

nous obtenons la formulation du tenseur de Maxwell suivante :
1
T = ¢ <EE - 2E21> (4.3)

ou I est la matrice identité. Chacun des éléments de ce tenseur s’écrit :
T(e) _ E.E. 15.. E2
i T\ T 50 Z k
k
(e)

avec ¢ et j des coordonnées cartésiennes de '’espace. Si on considére une brique de fluide, T J
est la contrainte appliquée sur la face normale a la direction i suivant la direction j. Prenons par

exemple un champ électrique dirigé selon la premieére coordonnée = : E = Fey.

E?

T(e) — gL
xrxr 2

T\ =119 = —1)
e _

Tijzi =0

La force qu’exerce le champ électrique sur un élément de fluide s’écrit comme l'intégrale
sur la surface délimitant ce volume du flux du tenseur de Maxwell, ou bien, conséquence de la

conservation des moments, comme l'intégrale sur le volume de la divergence de ce tenseur :

F© = f{ T(®).d5 (4.4)
S

= / divT.dQ2
Q

Cela nous permet de définir une force volumique électromécanique :

£ = divT (4.5)
70 _ 9T
vVl aj

Dans le cas d’un milieu neutre, il apparait que cette force est nulle partout sauf a I'interface

entre les deux milieux, région que nous allons a présent étudier en détail.
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4.2 Action d’un champ électrique a I’interface entre deux fluides

diélectriques

4.2.1 Discontinuité des contraintes électriques a I’interface

Fi1G. 4.1: Interface soumise a un champ électrique.

Etudions I'action d’un champ électrique & la frontiére entre deux fluides diélectriques repré-
sentée sur la figure 4.1. On suppose que les phases 1 et 2 ont des permittivités diélectriques e
et e9. L’interface est orientée de 2 vers 1. Notons z la direction de la normale a 'interface et zy
le plan qui porte le champ incident : E = E,ex + Fiey. Pour le milieu 1, les termes diagonaux

du tenseur de Maxwell s’écrivent alors :

e 9
) = 5 (B - E?) (4.6)
1) =5 (B - E.)

T = —%1 (B2 + E,?)

zZz

et les termes non-diagonaux :

Tagge/) = T;? =1 BBy (4.7)
-1 o

A la traversée de l'interface, la discontinuité des propriétés diélectriques implique une dis-

continuité dans le tenseur des contraintes électriques. On note cette discontinuité :

HT(e) =T, — T, (4.8)

A la traversée de linterface, le déplacement électrique normal et le champ électrique tangen-

tiel sont conservés :

D1 =Dy (4.9)
Ey =Ep
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L’indice « n » (respectivement « t ») indique la projection sur la normale (resp. sur le plan
tangent) a Uinterface. Dans le cas de milieux linéaires, homogenes et isotropes, ces relations de

passage a l'interface s’écrivent :

61En1 :€2En2 (4.10)
Ei =Ei

Les termes diagonaux de la discontinuité des contraintes électriques prennent alors la forme

suivante :
|| = 70, - 72,
= 2%2 (eg — 1) (En% + ZE&)
] =2
|reo = 252 (Et% - ZEn%) (4.11)

et les termes non-diagonaux s’annulent.

4.2.2 Equilibre mécanique d’une goutte sous champ : conditions aux inter-

faces

On considere une goutte du milieu 2 immergée dans le milieu 1. L’équilibre mécanique
est atteint lorsque la tension de surface compense la discontinuité des contraintes mécaniques

(d’origine hydrodynamique et électrique). Si la goutte est a larrét, la condition d’équilibre

s’écrit :
N
- ’ng;) - pH (4.12)
avec
e ||| signifiant « extérieur — intérieur » a la goutte

e C la courbure (comptée positive pour une goutte convexe)

e P la pression hydrostatique

4.2.3 Cas d’une goutte infiniment diélectrique

Prenons le cas ou la goutte est infiniment diélectrique : €9 — oo. Le champ électrique qui
y régne est alors nul : Fy/E] ~ £1/e9. L'interface est donc une équipotentielle et le champ

électrique lui est normal : E;/E, ~ ¢1 /.2

2La démonstration de ces résultats est rappelée dans ’annexe C
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La discontinuité des contraintes électriques a l'interface s’écrit :

‘h@ — Slpe
xrax 2
ol = e
vy zx
HT@ :—Hﬂ@ (4.13)
zZZ xxr
et I’équation traduisant 1’équilibre mécanique d’une goutte de 2 dans 1 :
w:&—a+%ﬁ (4.14)

4.3 Effet du champ électrique sur une goutte en géométrie Hele-
Shaw

Nous allons voir dans ce paragraphe les conditions nécessaires pour traiter le probléeme du
comportement d’une goutte sous champ en géométrie Hele-Shaw comme un probleme bidimen-

sionnel.

4.3.1 Présentation générale du probléme

Une cellule de Hele-Shaw est un canal de rapport d’aspect grand devant 'unité, c’est a dire
dont la largeur est trés grande devant la profondeur : [ >> h. Dans cette géométrie, on montre
notamment qu'un écoulement monophasique peut étre considéré comme dérivant d’un potentiel
3 si on moyenne les grandeurs (telles que le champ de vitesse) dans la profondeur [55]. Pour
les écoulements diphasiques, on se raméne de fagon similaire a un probléme bidimensionnel en
moyennant les grandeurs sur la profondeur [110]. En invoquant la séparation d’échelle, on montre
que la courbure dans la profondeur est constante et vaut C, = 2/h, alors qu’elle varie dans le

plan horizontal.

On soumet maintenant une goutte en géométrie Hele-Shaw & un champ électrique uniforme.
Les matériaux sont neutres et non-conducteurs. La forme de ’équation qui régit I’écoulement et
les simplifications dues a la géométrie du systeme restent valides. Le champ électrique modifie

par contre les conditions aux interfaces, comme le montre ’équation 4.14.

4.3.2 Phénomenes électriques et bidimensionnalité

La discontinuité des propriétés diélectriques du milieu induit une distorsion des lignes de
champ?*. Compte tenu de la séparation d’échelle, on peut considérer que cette distorsion com-

prend deux composantes : 'une s’étend sur des échelles comparables & la largeur du canal,

3modélisé par un écoulement & deux dimensions non visqueux
4Une résolution analytique de ce probléme est proposée dans 'annexe C pour le cas d’une sphere diélectrique.
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2 4 6 8 10 12 14
BT O T T’

Fia. 4.2: Distorsion des lignes de champ a proximité d’une tranche A de permittivité diélec-
trique infinie. La norme du champ électrique est représentée en fausses couleurs et les lignes

de champ sont tracées sur la partie inférieure de la figure.

I’autre sur des échelles comparables a la profondeur. Nous étudions ici le resserrement des lignes
de champ dans la troisieme dimension, c’est-a-dire dans la petite dimension de la cellule. Nous
analysons notamment 'influence de ce phénomene sur la vision bidimensionnelle que 'on peut

avoir du probleme.

Par analogie avec le traitement hydrodynamique des cellules de Hele-Shaw, nous décompo-
sons le probleme en deux sous-problemes :

e (L) un probléme « local », ou les échelles prises en compte sont de 'ordre de I’épaisseur
entre les plaques : a ces échelles, on peut négliger la courbure du champ et de I'interface
dans le plan horizontal.

e (G) un probléme « global », ou les échelles prises en compte sont de l'ordre de la largeur
du canal : & ces échelles, on peut travailler avec des quantités moyennées suivant la hauteur
du canal.

Ainsi, pour le probleme (L), on étudie dans un espace a deux dimensions la perturbation
du champ engendrée par une tranche A de permittivité diélectrique infinie semblable a celle
représentée sur la figure 4.25. On note Es le champ non-perturbé. A linfini, E = EL. Prés
de linterface, les lignes de champ se resserrent pour pénétrer dans A perpendiculairement &

I'interface. Le champ électrique y est donc localement plus intense.

On note x le facteur de proportionnalité entre le champ électrique non perturbé E.o et
le champ a l'interface du ménisque. x dépend de la géométrie du systéme, et notamment du

rapport d’aspect de A et de la forme de son ménisque. Par exemple, on calcule dans ’annexe C

®Remarquons que le milieu étant infini, le champ E est porté par toute coupe dans la profondeur normale &

I'interface



54 CHAPITRE 4. GOUTTE SOUS CHAMP HOMOGENE : ETUDE THEORIQUE

la moyenne du champ électrique sur le ménisque pour une tranche circulaire :

X:< >:i (4.15)

o0

S

&

Dans le cas de géométries arbitraires, pour lesquelles il n’existe pas de solution analytique quant
a lexpression du champ, on en détermine numériquement les valeurs a l'interface et on les

moyenne sur ’épaisseur du ménisque.

Ainsi, il est possible d’étudier le comportement d’une goutte de permittivité diélectrique
infinie en géométrie Hele-Shaw en considérant qu’elle est bidimensionnelle. Il faut simplement
remplacer F,, le champ calculé pour un systeme purement bidimensionnel, par Fy = xE, le

champ perturbé dans la troisieme dimension.

4.4 Etude analytique de la déformation d’une goutte bidimen-

sionnelle sous champ électrique

Une goutte de permittivité diélectrique €5 dans un liquide de permittivité diélectrique &1
est soumise a un champ électrique homogene a 'infini. On cherche a exprimer la forme de la
goutte, la surpression entre l'intérieur et l'extérieur de la goutte, ainsi que la valeur du champ
a linterface. La physique du probléme est décrite par ’équation d’équilibre mécanique 4.12,
I’équation de Laplace appliquée au potentiel électrique AV = 0, les relations de passages pour le
champ électrique (voir équation 4.10) et les conditions aux limites (pression et champ électrique

a l'infini).

Dans le cas général, ce probléeme n’a pas de solution analytique et doit étre résolu numé-
riquement [153, 88]. Il est également possible de faire des hypotheses simplificatrices et d’en
vérifier la validité a posteriori. Par exemple, il est fréquent de considérer une goutte sphéroidale
dans un probléme axisymétrique ([133, 116]) et de limiter tout le probleme aux deux parameétres
géométriques de l'ellipse. Cette hypothese est acceptable aux champs faibles mais ne rend pas

compte des distorsions importantes de la forme de la goutte aux champs élevés.

Nous cherchons pour notre part a rendre compte des conditions expérimentales usuelles en
microfluidique digitale : les gouttes d’eau, de constante diélectrique bien supérieure a celle de la
phase continue, sont fortement confinées dans des systémes dont les petites dimensions peuvent
impliquer des champs électriques élevés. Nous nous référons au travail publié par P.N. Shankar
en 1992 [115]. Cet article analyse le probleme d’une goutte bidimensionnelle immobile immergée

dans un écoulement potentiel.

Apres avoir exposé les similitudes entre le probleme hydrodynamique résolu par Shankar et
le probleme électrique qui fait I’objet de notre étude, j’exposerai le principe de la résolution pour

décrire enfin les solutions proposées.
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4.4.1 Parallele entre les problemes hydrodynamique et électrique

E,

TR
e

F1c. 4.3: Paralléle entre les problémes hydrodynamique (4 gauche) et électrique (& droite).

Goutte immobile soumise a un écoulement potentiel.

La partie gauche de la figure 4.3 schématise le probléeme hydrodynamique suivant. Une goutte
immobile est soumise & un écoulement bidimensionnel et non-visqueux. On note U(r) la vitesse
locale du fluide externe. U dérive d'un potentiel. A I'infini, le champ de vitesse est uniforme
et vaut Uy = Uy .€x. A la surface de la goutte, la vitesse du fluide externe est notée §. Cette

vitesse est tangente a l'interface.

Gn=0 (4.16)

Le fluide exerce une surpression sur la goutte qui est fonction de la vitesse a I'infini. En appliquant

I’équation de Bernouilli :
52

Uz —
P =Poo + % (4.17)

avec p la pression a la surface externe de la goutte. La différence de pression entre l'intérieur de

la goutte et 'infini vaut donc :

2 2 X
PU% =) | 6 (4.18)

Ap =pp — Poc = 5

ol 7 est la tension interfaciale et C la courbure comptée comme positive pour une goutte convexe.

En introduisant une pression adimensionnée I' = 2Ap/pU2 — 1, en normalisant les vitesses

par U, et les longueurs par 2v/pU2 ;| on obtient I'équation sans dimension suivante :

C=U?+T (4.19)
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Goutte de permittivité diélectrique infinie soumise & un champ électrique

La partie droite de la figure 4.3 schématise le probleme bidimensionnel suivant. Une goutte
immobile de permittivité diélectrique infinie est soumise a un champ électrique E. De par sa
nature, E dérive d’un potentiel. A I'infini, le champ électrique est uniforme et vaut Eq = Ey.ey. A
la surface externe de la goutte, le champ vaut Eg. Dans le cas d’'une goutte infiniment diélectrique,

il est normal a l'interface :
Ey=0 (4.20)
Ce champ exerce une force par unité de surface de 'interface qui vaut (voir paragraphe 4.2.3)
1
2

¢ est la permittivité diélectrique du milieu continu. Cette force est dirigée de 'intérieur vers I'ex-

Typn = —cE? (4.21)

térieur de la goutte. L’équilibre mécanique de la goutte se traduit donc par ’équation suivante :

Ap =pp — pe
1 A
= —§5E§ +1C (4.22)

20p B2 2oC

— = — 4.23
B2 T R e (4.23)

ou 7 est la tension interfaciale et C la courbure comptée comme positive pour une goutte concave.

En introduisant la pression adimensionnée I' = 2Ap/ 5E3, en normalisant les champs par Ej

et les longueurs par lo. = 2/ sEg , on obtient ’équation sans dimension suivante :

C=FE*+T (4.24)

Les deux problemes ont des équations maitresses adimensionnées et des conditions aux limites

similaires : ils auront donc le méme type de solutions.

4.4.2 Principe de la résolution du probleme hydrodynamique

Ce probléme comporte trois inconnues :

e le saut de pression adimensionné I

e la vitesse a 'interface adimensionnée U

e la courbure adimensionnée C
I' est une constante du probleme et n’est donc fonction que des grandeurs de contréle : Uy, 7y et
R le rayon de la goutte non perturbée. Les deux autres varient selon la position sur l'interface :

U=U(),C=C(0) (avec 0 la coordonnée angulaire en polaire).

Shankar exprime ces deux dernieres en fonction de I'. Pour cela, il utilise le principe des

transformations conformes [55], et fait correspondre la forme de la goutte & un cercle, comme
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z=f(Z) €= 7

F1G. 4.4: Transformation conforme

illustré sur la figure 4.4. Dans le plan complexe Z, le potentiel complexe des vitesses d’un
écoulement autour d'un obstacle circulaire de rayon R s’écrit :
RQ

w(2) =2+ (4.25)

Shankar propose une transformation conforme qui fait correspondre un cercle de rayon R avec

la forme de la goutte du type :

ot Rn+1 .
= f2)=2+Y Tn“ (4.26)
n=1

Les deux équations 4.25 et 4.26 permettent d’exprimer U et C en fonction de R et des coefficients
an. En insérant ces expressions dans I’équation 4.19, on obtient un systeme d’équations non-
linéaires de parametre I vérifiées par R et a,. La résolution de ce systéme permet de développer

ces coeflicients en puissance de I'.

Il exprime ainsi la vitesse et 1’équation de la forme de la goutte en série de I'"' pour un
développement asymptotique en I' — oo et en série de I' pour un développement asymptotique
en I' — 0. Il résout le développement asymptotique en 400 a l’ordre 5. Pour celui en 0, le principe
de la résolution et les coefficients sont donnés pour 'ordre 1 mais les résultats qu’il commente
ont été menés jusqu’a 'ordre 6. J’ai donc résolu 1’équation jusqu’a cet ordre; les résultats sont

donnés en annexe D.

4.4.3 Solutions

Shankar en déduit notamment une équation paramétrique de l'interface : z(0) et y(0). Il
vérifie qu’elle est confondue avec les simulations numériques pour les valeurs de I' > 1,5 (déve-
loppement en +o00) et —0,45 < T' < 1 (développement en 0). Ces limites de validité définissent

notre domaine d’étude.

A chaque T' correspond une unique équation de l'interface. La figure 4.5 donne quelques
exemples de formes de gouttes dans I'espace adimensionné :
e Pour I' — o0, cette forme tend vers un cercle dont le rayon, en longueur adimensionnée,
tend vers 0.

e A T'=0, la courbure s’annule a I’équateur de la goutte.
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0,6

0,3

[=100 I=10 TI=1 =0 I=-0,2 =045

Fia. 4.5: Formes de la goutte pour différents I' dans I'espace adimensionné. En bleu : formes
calculées a partir du développement asymptotique en I' — oo ; en rouge : formes calculées a

partir du développement asymptotique en I' — 0; en noir : solution exacte pour I' =0

e Pour I' < 0, cette courbure devient négative.

e Pour I' ~ —0,45, la largeur de la goutte a ’équateur s’annule : la goutte devient instable

et se sépare en deux.

On voit également que, dans notre intervalle d’étude, la demi-largeur de la goutte, notée y,,,
est bijective avec I' (voir figure 9 de la référence [115] et figure 4.6). La donnée de cette longueur
est donc suffisante pour définir la forme de la goutte. De plus, si, dans ’espace physique, la
largeur Y;, est fixée, y,, représente le nombre sans dimension construit & partir des parametres
de contrdles de I'expérience et qui dicte le comportement du systeme :

Yo
Y = —2

lec

_ Ymbp (4.27)
27y '

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié I'influence d’un champ électrique homogene sur une
goutte de permittivité diélectrique infinie plongée dans un milieu fluide parfaitement diélectrique.
Nous avons notamment montré qu’en géométrie de fort rapport d’aspect, le probléeme pouvait
étre considéré comme bidimensionnel. Nous avons enfin analysé les similitudes entre ce probléeme
et celui d’une goutte plongée dans un écoulement potentiel. Ce probléme ayant été résolu de fagcon
analytique par P.N. Shankar, les solutions proposées ont été présentées. Nous allons confronter

dans les chapitres suivants cette théorie bidimensionnelle aux expériences microfluidiques de
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0.4 ]

0 2 4 6 8 10

Fic. 4.6: Largeur de la goutte y,, en fonction de I'. En bleu les largeurs calculées a partir
du développement asymptotique en I' — oo. En rouge celles calculées a partir du dévelop-
pement asymptotique en I' — 0. En pointillés verts : interpolation linéaire entre les deux

développements.

gouttes sous champ. Nous étudierons tout particulierement deux parametres remarquables : la

forme des gouttes et la surpression entre 'intérieur et I’extérieur de la goutte.
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Chapitre 5

Etude expérimentale de la forme

d’une goutte sous champ homogene

J’ai présenté au chapitre précédent une analyse inspirée de la référence [115] : elle permet
un traitement analytique de la forme d’une goutte infiniment diélectrique et bidimensionnelle
soumise a un champ électrique. Dans le présent chapitre, je présente une série d’expériences qui

confirme I'applicabilité de cette théorie en microfluidique digitale.

On s’intéresse a la déformation par un champ électrique homogeéne d’une goutte a l'arrét,
confinée dans un microcanal. Apres avoir brievement présenté le dispositif expérimental ainsi que
sa caractérisation quantitative, je présenterai les profils de gouttes obtenus expérimentalement

et je les comparerai avec les profils prédits par la théorie.

5.1 Systéme expérimental

La figure 5.1 représente un schéma du systéme microfluidique a électrodes. Ce systeme est

composé de quatre couches, dont le schéma en coupe est présenté sur la figure 5.2 :
1. une lame de microscope en verre (1mm d’épaisseur)
2. une couche métallique qui forme les électrodes (10 nm de chrome et 200 nm d’or)
3. une fine couche de PDMS qui forme le dessous du canal (7 pm)
4. une couche de PDMS épaisse dans laquelle est moulé le canal (5-7mm)

Les processus de fabrication sont détaillés en annexe.
Les écoulements sont contrélés en imposant la pression aux entrées et a la sortie par pression
hydrostatique. La goutte d’eau dans I'huile est formée au niveau d’une jonction en T ou sont

mises en contact les deux phases : la phase aqueuse est composée uniquement d’eau ultra-pure et

la phase organique est composée d’hexadécane pur ou additionné de SPANSO & 0,5%. Elle coule

61



62 CHAPITRE 5. ETUDE DE LA FORME D’UNE GOUTTE SOUS CHAMP

zone de
ﬁo‘r’matibrl‘ espace

RD | 1 @ - @ :@
\ P électrode

Fic. 5.1: Schéma du dispositif microfluidique.

-
Au Cr

Verre

Fi1a. 5.2: Schéma en coupe du systeme microfluidique.

Lumiere
blanche

Fia. 5.3: Schéma du systéeme expérimental.



5.1. SYSTEME EXPERIMENTAL 63

ensuite jusqu’a I'espace interélectrode ot on I'immobilise en équilibrant les pressions d’entrée et

de sortie.

Elle est alors soumise a un champ électrique : on relie 'une des deux électrodes a la masse
et Pautre & un potentiel alternatif variable. Ce potentiel est imposé par un amplificateur! X100
commandé par un générateur de fonction?. Il peut prendre des valeurs allant de 0 & 1000V. Le
signal est carré et a une fréquence de 1500 Hz. On confond par la suite le potentiel et sa valeur

effective que 'on note V.

L’observation se fait par I'intermédiaire d’un microscope® : I’échantillon est éclairé en trans-
mission et la lumiere est collectée par un objectif 20X ou 40X. Une caméra Pixelink permet de
recueillir 'image des gouttes et de la transmettre vers un ordinateur PC. La figure 5.3 présente
un schéma de I’ensemble du montage expérimental. La figure 5.4 montre des exemples d’images

de gouttes pour différents potentiels appliqués.

5.1.1 Dimensionnement du systéme

Il faut a présent vérifier que les dimensions et les propriétés physiques du systéme sont
compatibles avec la théorie énoncée dans le paragraphe 4.4. Rappelons-en ici les conditions
d’application :

1. Les matériaux mis en jeu doivent étre purement diélectriques, c’est a dire isolants.

2. La goutte doit avoir une permittivité diélectrique infinie.

3. Les fluides doivent étre confinés en géométrie Hele-Shaw.

4. Le champ électrique doit étre homogene.

Nous allons analyser la validité de ces points un a un.

1- Les deux phases en présence sont de l'eau ultra-pure et de I'hexadécane. La fréquence
diélectrique de ces matériaux, présentée en introduction du chapitre 4, se situe a f3%7 ~1000 Hz
et fge? <70 Hz comme indiquée dans le tableau 4.1. Nous opererons a fe;, =1500 Hz, ce qui

place I'expérience dans la zone de comportements purement diélectriques.

2- La permittivité diélectrique de I'eau est .4, = 80¢q, celle de I’hexadécane est 40 fois plus
faible que celle de I’'eau : efyp = 2¢¢. Dans ces conditions, si on reprend les résultats développés en
annexe C, le champ intérieur est négligeable devant le champ extérieur sauf autour de I’équateur
de la goutte. On peut négliger le champ tangent devant le champ normal dans la méme limite
de validité.

3- Le choix du PolyDiMéthylSiloxane (PDMS) comme matériau de fabrication est motivé
par ses propriétés de surface et la facilité de sa mise en oeuvre. Il présente l'inconvénient d’étre

relativement mou, et d’étre gonflé par I’hexadécane. Ces deux propriétés impliquent notamment

'BOP 1000M, KEPCO
2AM300, Rohde & Schwarz
3Leica DMIRB
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Hexadécane pur Hexadécane + SPAN80O

oV

200V

400V

600V

800V

1000V

F1G. 5.4: Photographies de gouttes d’eau dans 'huile pour différentes différences de potentiel
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qu’un canal beaucoup plus large que profond peut s’affaisser légérement en son milieu. D’autre
part, la formation de gouttes de fort rapport d’aspect est délicate : en effet, la goutte se détache
de la colonne d’eau du fait de I'instabilité de Rayleigh-Plateau. Or, comme nous ’avons rappelé
dans la partie I, cette instabilité n’intervient qu’en géométrie tridimensionnelle. Ces contraintes
technologique et physique limitent le grand rapport d’aspect sous-jacent a I’hypothese Hele-
Shaw. Pour ces raisons, nous choisissons d’opérer avec un rapport d’aspect de 5. Les canaux

mesurent w=160um de large et h=34pum de profondeur.

4- Enfin, le champ électrique est imposé par un systeme d’électrodes évaporées sur la surface
de la lame de verre qui sert de support au canal microfluidique. Nous disposons d’une source de
tension alternative qui qui peut délivrer jusqu’a 1000 V avec une bande passante de 2500 Hz.
Sachant que ’on veut pouvoir observer l'inversion de courbure, il faut pouvoir atteindre des
pressions adimensionnées I' < 0, c’est a dire des largeurs adimensionnées de goutte y,, > 0,5

(voir figure 4.6) :

Yoo  VienpE?
Y = = TmEHDE g
lec 2

Si on choisit Y,,, = w/2 la demi-largeur du canal et 7 =10 mN/m, il nous faut imposer un champ
de E =2,6.10V/m. Cela revient & espacer les électrodes d’environ 400um pour une différence
de potentiel de 1000V. Dans nos expériences, ’espace interélectrode est fixé & d=500um. Une
résolution numérique du champ électrique, comme celle représentée sur la figure 5.7, permet de

vérifier que, dans cette configuration, le champ est homogene & 4,5% dans 'espace du canal.

5.2 Caractérisation numérique du champ électrique

Le champ engendré par le systéme d’électrodes au niveau du canal est proportionnel a la
différence de potentiel imposée mais dépend de la géométrie du systeme. Nous définissons un
facteur de proportionnalité entre le champ imposé dans un espace a deux dimensions et le champ

qu’il faut effectivement prendre en compte :
; V
EJ" = x.— (5.1)
d
Ce facteur a deux origines, toutes les deux issues d’effets tridimensionnels :
e effet de resserrement des lignes de champ a proximité de la tranche de haute permittivité
diélectrique, discuté dans le paragraphe 4.3.
e le fait que les électrodes soient quasiment bidimensionnelles et portées par un plan différent
de celui du canal microfluidique.

Nous allons examiner la contribution de chacun de ces phénomenes au facteur correctif total.

5.2.1 Resserrement des lignes de champ dans la troisieme dimension

Comme expliqué au paragraphe 4.3, nous comparons le champ non-perturbé avec le champ

moyen sur le ménisque de la tranche de diélectrique. Cet effet dépend uniquement du rapport
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Fia. 5.5: Effet du resserrement des lignes de champ pour la géométrie de canal étudiée. La
norme du champ électrique est présentée en fausse couleur (unité arbitraire) et les axes sont

gradués en metres.

d’aspect du canal, de la forme du ménisque et du contraste de permittivité diélectrique des
matériaux. Nous calculons cette correction pour une tranche de fluide rapport d’aspect 5, a
ménisque circulaire, de permittivité diélectrique €.4,=80¢e(, plongée dans un milieu de permit-
tivité diélectrique e ppprs=2,65¢¢. Le résultat du calcul du champ électrique sur ce systeme est

présenté sur la figure 5.5.

On moyenne ensuite ce champ sur ’épaisseur du ménisque le long de I’axe paralléle au champ
incident (voir figure 5.6) : cette analyse nous donne le facteur correctif pour cet effet dans la
géomeétrie de canal étudiée :

Xeanal = 2,47 (5.2)

5.2.2 Effet de la géométrie du systéme

Pour quantifier cet effet, on détermine numériquement le champ au sein du canal dans la
configuration d’électrodes étudiée et lorsque ce canal est vide?. Le résultat de ce calcul est
présenté sur la figure 5.7. Dans la configuration de notre systéme microfluidique, on évalue
ainsi :

Xelectrode = 0,951 (53)

4sinon, nous risquons de compter deux fois leffet de la tranche d’eau
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Fic. 5.6: Moyenne du champ sur ’épaisseur du ménisque pour une tranche d’eau plongée

dans du PDMS. L’axe des abcisses est gradué en metres.

FiG. 5.7: Champ présent dans le canal lorsqu’il est vide d’eau pour une différence de potentiel
de 200V. Les électrodes sont représentées en blanc, ’espace du canal est délimité par un trait
noir. La norme du champ est présentée en fausse couleur. Toutes les unités sont celles du

systéme international.



68 CHAPITRE 5. ETUDE DE LA FORME D’UNE GOUTTE SOUS CHAMP

Ce calcul nous apprend en outre que le champ est bien homogene, a 4,5%, sur I’espace du canal.

5.2.3 Facteur correctif global

Le produit des facteurs correctifs partiels donne le facteur correctif global. Pour notre sys-

teme, nous ’évaluons a

Xtot = Xcanal-Xelectrode = 1, 25 (54)

Le champ électrique « a U'infini » de la théorie du paragraphe 4.4 doit alors étre pris égal a

\%
EO = XtOtE (55)

avec d = 500pum.

Le calcul du parametre yin; présenté ci-dessus donne un bon ordre de grandeur de la cor-
rection a apporter mais ne prétend pas a étre exact. Pour plus de précision, il nous faudrait
I’étalonner pour chaque systeme. Par la suite, yio est assimilé a un parametre libre du systeme

dont la valeur doit rester proche de 1,3.

5.3 Comparaison entre les prévisions théoriques et les profils

expérimentaux

Dans ce qui suit, nous allons comparer les formes mesurées et celles prédites par ’analyse
de Shankar. Pour ce faire, on calcule la longueur électrocapillaire a partir des parametres de
controle. On en déduit, a travers la détermination de I', une équation paramétrique de l'inter-
face dans l’espace sans dimension. On compare ensuite cette forme, redimensionnée, a celle des

photographies de gouttes sous champ.

En résumé :

2y
{E07’7} - lec = ﬁ

— T

— {z(0),y(0)}
- {X(H) = x(e)-leca Y(@) = y(g)'lec}

La largeur de la goutte est imposée par les parois latérales du canal. Comme nous ’avons fait
remarquer au paragraphe 4.4.3, la longueur électrocapillaire /.. est alors bijective avec la largeur
dans I'espace adimensionné y,,. ¥, peut alors se concevoir comme le nombre électrocapillaire de
I’expérience : c’est un nombre sans dimension, construit a partir des parametres de controle de

I’expérience, et qui détermine entierement le comportement du systeme.
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5.3.1 Systéme {eau-hexadécane pur}

On analyse d’abord la forme sous champ de goutte d’eau désionisée dans de I’hexadécane
pur. La tension interfaciale entre ces deux liquides a été mesurée au préalable & y=25mN/m

grace a la méthode de la goutte pendante et & y=29mN/m grace & la méthode de I’anneau.

En prenant comme facteur xy=1,1 et comme tension interfaciale y=27 mN/m, nous pouvons
estimer la longueur électrocapillaire l.. de 'expérience pour différentes valeurs de potentiel V :
2y 2vd?
lee = 75 = oy (5.7)
ek ex?V
A partir de le., on évalue T' en fonction du potentiel imposé. Ces deux courbes sont portées sur
la figure 5.8. On peut alors comparer les formes obtenues par les prévisions théoriques avec les
profils de gouttes expérimentaux. La figure 5.9 présente la superposition de photographies de

gouttes et de profils théoriques.

5.3.2 Systéme {eau-hexadécane + SPANS8O0}

On réalise la méme analyse pour des gouttes d’eau dans une solution de SPAN8O a 0,5%
en masse dans de I’hexadécane. La tension interfaciale entre ces deux liquides a été mesurée au
préalable a v=3,6 mN/m grace a la méthode de I’anneau. La référence [7] donne une mesure de

5 mN/m, pour une concentration en surfactant & 3% en masse et avec la méme méthode.

La figure 5.10 présente les valeurs calculées pour la longueur électrocapillaire et la pression
adimensionnée I' en prenant comme valeur de tension interfaciale y=4,3mN/m et le méme facteur
de correction que dans I’étude précédente (x=1,1). La figure 5.11 superpose les profils de gouttes

expérimentaux et des profils calculés a partir du I' théorique.

5.4 Discussion

La comparaison des profils expérimentaux et théoriques présentée sur les figures 5.9 et 5.11
montre que la théorie utilisée permet de décrire les changements de forme de la goutte lorsqu’elle
est soumise & un champ électrique. Au fur et & mesure qu’on augmente le potentiel imposé, les
interfaces se raidissent et semblent s’aligner avec le champ. Lorsqu’on impose un champ électrique
critique, que nous avons réussi a atteindre pour le systéme {eau-hexadécane + SPAN80}, la
courbure a ’équateur de la goutte s’annule ; au-dela, elle s’inverse et induit des gouttes concaves
en forme d’osselets : ce phénomene est bien visibles sur la figure 5.11, pour la photo correspondant
a une différence de potentiel de V=900V.

La comparaison des figures 5.9 et 5.11 indique que la théorie prend correctement en compte

Ieffet de la tension de surface sur les formes : plus celle-ci est élevée, plus elle va résister aux
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Fia. 5.8: Longueur électrocapillaire I, et T en fonction du potentiel imposé V' pour le systeme
{eau-hexadécane pur}

F1a. 5.9: Systéme {eau-hexadécane pur} : profils de gouttes expérimentaux et théoriques pour
différentes valeurs de potentiel imposé V.
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Fic. 5.10: Longueur électrocapillaire l.. et I' en fonction du potentiel imposé V' pour le
systéme {eau-hexadécane+Span80}

F1a. 5.11: Systéme {eau-hexadécane + SPAN80} : profils de gouttes expérimentaux et théo-
riques pour différentes valeurs de potentiel imposé V. Les I" correspondants aux différences de
potentiel V=600, 900 et 1000V sortent du domaine de validité de I’étude asymptotique.
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effets du champ électrique. Ainsi, & potentiel donné, le systéme avec surfactant est beaucoup

plus déformé que le systeme sans surfactant.

On remarque pourtant que les profils expérimentaux et théoriques ne se superposent pas
exactement, et ce méme a potentiel imposé nul : sans champ, le profil du nez d’une goutte au
repos n’est pas un demi-cercle. Ceci indique que, malgré nos précautions, le centre du canal s’est
légerement affaissé. De ce fait, la forme d’équilibre & champ nul ne peut pas étre celle prévue par
la théorie, et cet effet se répercute évidemment sur les formes d’équilibres a champ fini. Notons
que dans le paragraphe 7.1, nous prenons en compte ce phénomene de facon semi-empirique

pour essayer de rendre cette étude quantitative.



Chapitre 6

Variation de vitesse des gouttes en

présence d’un champ inhomogene

Nous étudions a présent I'influence d’un champ inhomogene sur la vitesse des gouttes lorsque
les écoulements sont controlés par la pression. Pour réaliser cette étude, nous utilisons le montage
expérimental du chapitre précédent et nous analysons la vitesse d’une goutte dans un canal droit

lorsqu’elle rentre et sort de l’espace interélectrode (voir figure 5.1).

Un raisonnement énergétique rapide prédit que les gouttes d’eau, fortement polarisables, sont
attirées dans les zones de champ électrique élevé. On comprend alors qu’elles soient accélérées
en entrant dans la zone de fort champ électrique. Leur vitesse n’est pas modifiée lorsqu’elles
coulent dans l'espace interélectrode, ou régne un champ homogene. Elles sont enfin décélérées

lorsqu’elles sortent de cet espace.

L’analyse peut étre également réalisée en terme de pression. Sous champ inhomogene, les
interfaces avant et arriere de la goutte ne sont pas soumises a la méme discontinuité de contrainte.
Pour un écoulement controlé en pression, la vitesse est alors modifiée du fait de I'inhomogénéité
de ce champ. On introduit ainsi une « vitesse diélectrique », fonction de la répartition spatiale

du champ et des parameétres physiques du systéme.

Dans ce paragraphe, apres 'avoir définie, nous déduirons cette vitesse diélectrique des lois de
I’hydrodynamique a bas nombres de Reynolds et de la théorie dérivée de I'analyse de Shankar
(voir référence [115] et paragraphe 4.4). Nous comparerons ensuite nos prédictions aux mesures

expérimentales de variation de vitesse le long du canal.
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Fi1G. 6.1: Vitesse diélectrique : schéma de principe

6.1 Analyse théorique

6.1.1 Expression des variations de vitesse induites par 'inhomogénéité du
champ électrique

Regardons tout d’abord comment une goutte d’eau placée dans un champ électrique inho-

mogene peut induire un écoulement.

Le schéma 6.1 explique lorigine de la vitesse diélectrique par un raisonnement sur les pres-
sions. La figure 6.1-(a) représente une goutte de permittivité diélectrique infinie a l'arrét dans
un canal, immergée dans un liquide de permittivité diélectrique . On suppose qu’elle occupe
toute la largeur du canal (sa longueur L, est supérieure a la largeur du canal w). Si on place
cette goutte dans un champ électrique homogene (6.1-(b)), l'interface de la goutte est soumise
a des contraintes supplémentaires, que I’on peut exprimer grace au tenseur de Maxwell. Mais,
du fait de la symétrie du probleme, la goutte reste a l'arrét. On se retrouve alors exactement
dans la configuration étudiée dans le chapitre 5 : la différence de pression entre l'intérieur et
Iextérieur de la goutte, fonction du champ électrique imposé, peut étre exprimée en utilisant le
formalisme de Shankar [115] :

eE?

AP(Eo) = Peau — Po = T(Eo) " (6.1)

Si maintenant, on place la goutte dans un champ inhomogene (6.1-(c)), les contraintes des deux

cOtés de la goutte ne se compensent pas et I’ensemble de la goutte est soumis a une force qui la
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déplace vers la zone de champ électrique élevé.

Pour exprimer la vitesse résultant de cette action, on considere que la distance caractéristique
de variation du champ est petite devant la longueur de la goutte L, mais grande devant la demi-
largeur du canal w/2, qui représente I'extension du ménisque. On peut alors concevoir chacune
des faces de la goutte (avant et arriére) comme faisant partie d’une goutte plongée dans un
champ homogene. Cela revient a imposer a I'infini un champ qui prend deux valeurs F; < Ej,
semblable & celui représenté sur la figure (6.1-(c)). Nous nous ramenons donc pour chaque demi-
goutte a I’étude définie précédemment. De plus, nous supposons le nombre capillaire trés petit
devant 'unité. La perte de charge dans la goutte est alors négligeable devant le saut de pression
aux interfaces : cela nous permet de considérer que la goutte n’est pas déformée par 1’écoulement

et que sa pression interne est uniforme.

Nous cherchons a exprimer la vitesse de la goutte en fonction des parametres de controle
de l'expérience que sont les champs électriques imposés Ey et Fq, les propriétés physiques des
fluides et les dimensions du systéme microfluidique. Avant 'application d’un champ électrique,
la goutte est a 'arrét : la pression dans la phase continue est uniforme et vaut Fy. Lorsqu’on
applique un champ différent entre la gauche et la droite de la goutte, la discontinuité de pression,
qui est dépendante du champ, n’est pas la méme des deux c6tés. En reprenant les notations de

la figure 6.1-(c), on peut mettre en équation la modification du champ de pression :
Peow = Py, + AP(Ey) (6.2)
— Py+ AP(Ey)
ou AP(FE) est le saut de pression a la traversée d’une interface soumise & un champ électrique E,
et Fy et E7 les champs électriques comme définis sur la figure 6.1-(c). En utilisant le formalisme

des résistances hydrodynamiques rappelé dans I’annexe B, on exprime les débits en fonction du

nouveau champ de pression :
Py— P,

o= 6.3
Q=" (6.3
B -F
Qp = R
On écrit enfin la loi de conservation des débits ;
Qa = Qb = Q (64)
Ph—PF, P—H
R, R
Py (Ra + Rb) = PR, + Po Ry (6'5)
=P, (Ry+ Rp) + (Py, — Py) Ry
On a donc comme expression du débit :
P, — Py
=2 6.6
Q="2 (6:6)
P, — P,

T Ro+ Ry
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Si on note R la résistance hydrodynamique totale du canal et S sa section, la goutte se

déplace a une vitesse (comptée positive de gauche a droite) :

AP(Ey) — AP(Ey)
SR

AU(Ey, Ey) = (6.7)

Les expériences sont réalisées a petits nombres capillaires et faibles nombres de Reynolds.
Dans de telles conditions, les équations sont linéaires. Le raisonnement reste donc valable pour
une vitesse finie a champ nul, c’est a dire si les pressions d’entrée et de sortie ne sont pas
équilibrées : la vitesse diélectrique s’ajoute de facon algébrique a la vitesse d’écoulement & champ

nul.

6.1.2 Prédictions de la vitesse diélectrique en fonction de la position de la
goutte dans le canal

espace interélectrode

Fi1G. 6.2: Schéma des géométries étudiées.

On s’intéresse a la vitesse diélectrique pour un systeme dont la géométrie est schématisée
sur la figure 6.2. Pour une différence de potentiel V fixée, afin de prédire la vitesse diélectrique

de la goutte en fonction de sa place dans le canal, on procede de la fagon suivante :

1. z étant la direction du canal, on évalue le champ électrique E(x) le long de cet axe, lorsqu’il
n’y a pas de goutte. Il sert de champ de référence dans les calculs du paragraphe 4.4. La

figure 6.3 présente une évolution typique du champ électrique le long du canal.

2. A partir de cette donnée, on calcule numériquement le parameétre T’ (E(z)) = T'(z). T
étant un saut de pression adimensionnée entre 'intérieur et 'extérieur de la goutte, on

peut alors calculer AP (E(x)) = AP (x), comme représenté sur la figure 6.4.

3. A partir de Pévaluation de la taille de la goutte L, et de la résistance hydrodynamique du
canal R, on calcule la différence de saut de pression entre ’avant et I'arriere de la goutte

(voir figure 6.5). On peut alors estimer la vitesse diélectrique :

AP (xz — Lg) — AP (x)
SR

AU(z) =
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Les calculs présentés sont réalisés pour des valeurs typiques de parameétres expérimentaux (voir
paragraphe 6.2). La vitesse diélectrique ainsi calculée est représentée sur la figure 6.6. On observe
une variation de vitesse de la goutte le long du canal conforme a ce que prévoit le raisonnement
énergétique : la vitesse diélectrique est positive a I’entrée des électrodes et négative a la sortie.

La goutte est donc attirée et retenue dans la zone de champ électrique élevé.

6.1.3 Vitesse diélectrique du systéme en fonction de la différence de potentiel
imposé

Nous étudions ici 'influence du potentiel imposé sur cette vitesse diélectrique. Pour caracté-
riser la vitesse diélectrique d’une expérience, on exprime sa moyenne (AU) sur la zone d’entrée
dans l'espace interélectrode. On définit comme la « zone d’entrée dans I'espace interélectrode »
la partie du canal que décrit I'avant de la goutte lorsque celle-ci est a cheval entre 1’espace in-
terélectrode et I’espace hors électrode. Cette zone est en d’autres termes I’ensemble des lieux de
forte inhomogénéité de champ sur 'extension de la goutte. Elle est délimitée par les pointillés

verts sur les figures 6.5 et 6.6.

On réalise le calcul précédent pour différents potentiels imposés V. Les résultats de ce calcul
sont reportés sur sur la figure 6.7. Ce graphique confirme que la vitesse diélectrique est une
fonction croissante du potentiel. Aux faibles valeurs de V, la courbe (AU) (V') est portée par
une parabole AU = aV?2, ot o ~ 1,4.1079m/(sV?). Cet ajustement est tracé sur la figure
6.7. Cela traduit la nature dié¢lectrique de la variation de vitesse engendrée par I'inhomogénéité
du champ. On cherche a retrouver ce résultat a ’aide d’arguments simples. A faible potentiel
imposé, la longueur électrocapillaire est tres grande devant celle du canal : la goutte est peu
déformée par le champ. On peut donc considérer que les formes a ’avant et a I’arriere de la goutte
sont identiques : les deux ménisques sont alors supposés rigides et circulaires. La résultante des
contraintes sur un hémisphere est dans ce cas proportionnelle au carré du champ (voir annexe
C). En premiére approximation, on peut considérer le champ nul sur I'une des faces de la goutte.

On exprime alors la vitesse diélectrique en fonction du potentiel V' :

ceE?

AU ~ —

v 2RS
EXQ V2

~ RSP

d’ou
ex?
2RSd?

~1,1.10"%m/(sV?)

~

ce qui est en accord qualitatif avec la valeur mesurée (1,4.107%m/(sV?)).

Avant de comparer ces prévisions aux résultats expérimentaux, nous pouvons finir I’étude en
observant 'effet de différents parametres dont la connaissance précise n’est pas aisée, comme la

tension interfaciale vy ou la taille de la goutte.
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12 r T

N

O 1 1 1
-15 -1 -05 0 0.5 15 2 25
X (direction de | écoulement) -3

Fi1G. 6.3: Champ Ej sur 'axe du canal. Ce calcul a été réalisé pour des électrodes espacées de
250 pum et pour une différence de potentiel de V=200V. Les verticales pointillées représentent

la position des extrémités des électrodes.

AP (Pa)

Rk =====

0j5
X (m) -3

-1.5 -1 -05

F1G. 6.4: Saut de pression entre I'intérieur et 'extérieur de la goutte en fonction de la position
dans le canal. Ce calcul a été réalisé a partir du champ électrique précédent pour une tension
interfaciale de 6 mN /m et une résistance de canal de 2,3.10*® Pa.s/m?. Les verticales pointillées

représentent la position des extrémités des électrodes.
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OpF = = = = = = = = - - - - - - -

1
1
1
1
1
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1
1 I
10 S
1 1
-15p . L~ .
-1 -05 0.5 1 15 2 25
x (m) -3

Fic. 6.5: Différence de saut de pression entre l'avant et l'arriere de la goutte. Ce calcul
a été réalisé en prenant comme longueur de goutte L,=420 ym. Les lignes pointillées vertes
délimitent la zone d’entrée de la goutte dans I’espace interélectrode, les lignes pointillées rouges

la zone de sortie.

AU (m/s)
(@]

I
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1

0

15 2 25
X (m) -3

-1 -0.5

Fi1G. 6.6: Vitesse diélectrique en fonction de la position de la goutte dans le canal. Les lignes
pointillées vertes délimitent la zone d’entrée de la goutte dans I'espace interélectrode, les lignes

pointillées rouges la zone de sortie.
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Effet de la tension interfaciale

La figure 6.8 de gauche représente les courbes (AU) (V') pour différentes valeurs de la tension
interfaciale. Toutes ces courbes se superposent aux faibles valeurs de V. Elles se décrochent de
cette courbe maitresse pour des valeurs de V' croissantes avec . Pour les tres grandes valeurs
de tension interfaciale (y = 1N/m), la courbe (AU) (V') se superpose exactement avec I’ajuste-
ment parabolique : (AU) (V),_ o,

goutte résiste a la déformation induite par un méme champ. On peut donc la considérer comme

= V2. Ainsi, plus la tension interfaciale est grande, plus la

non-déformable sur une plus grande gamme de potentiels imposés. L’expression parabolique
de (AU) (V)

rigides, la vitesse diélectrique est une fonction analytique du champ imposé.

00 confirme encore que, dans le cas de gouttes que 'on peut considérer comme

La figure 6.8 de droite confirme ces explications : toutes ces courbes se rassemblent sur une
courbe maitresse dans ’espace de variables sans dimension formé du nombre électrocapillaire

Ym et de la vitesse diélectrique adimensionnée C' :

weE}
i~
Y
AU
o — i (AU)

v

Effet de la taille de la goutte

On vérifie ici que I’évaluation de la taille de la goutte n’est pas critique quant a I’analyse du
phénomene de vitesse diélectrique. La figure 6.9 représente les courbes (AU) (V') pour différentes
valeurs de taille de goutte L,. On y lit que passer d'une goutte de 300 ym a 1 mm — ce qui
correspond a une augmentation de plus de 230% — occasionne une augmentation de la vitesse
diélectrique de moins de 25%. De plus, on atteint assez rapidement une saturation : passer d’une
goutte de 660 pm & 1 mm (+50%) augmente la vitesse diélectrique de moins de 2%. L’hypothese

de forte variation du champ sur la longueur de la goutte s’avere donc raisonnable.

6.2 Reésultats expérimentaux

La géométrie du systeme microfluidique utilisé differe de celle du paragraphe précédent par

deux points :
1. Les électrodes sont espacées de 250um et non plus de 500um.

2. Les canaux fluidiques ont une profondeur de 60um pour une largeur de 155um, ce qui

porte le rapport d’aspect a 2,6.

On peut penser que, dans ce contexte, ’approche Hele-Shaw est peu précise. Malgré cela, nous

utilisons le formalisme dérivé de Shankar décrit précédemment pour ’analyse du phénomene.
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-4
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3.5 ¢

=== calcul complet
3b - = = <AU>=0V?

251

<AU> (m/s)

300 400

FIG. 6.7: Vitesse diélectrique et ajustement parabolique (a=1,4.10""m/(sV?). Les valeurs de

potentiels V' accessibles au calcul sont bornées par la limite de validité des approximations de

Papproche de Shankar (voir paragraphe 4.4.3).

x10~ x10™"
——y=2mN/m o y=2mN/m J
——y=4mN/m . o y=4mN/m o
—— =6 mN/m ’ ¢ y=6mN/m ov B
——y=10mN/m v y=10mN/m ~ ///
7=30mN/m : y=30 mN/m é)@ ///
——y=1N/m V) + y=1N/m ov////
¥ -
i
05 »°
v'ﬁ""
A
0P
0 200 400 0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2
V(V) Y,

FIG. 6.8: A gauche : vitesse diélectrique pour différentes tensions de surface. Dans Pintervalle

étudié, I’ajustement parabolique réalisé sur la figure 6.7 se superpose exactement a la courbe

v =1N/m. A droite : vitesse diélectrique adimensionnée en fonction du nombre électrocapil-

laire.
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-4

x 10

—Lg: 300 um
—Lg=420 pum
3r —Lg: 540 um
—Lg= 660 um

——L =1Tmm
g

<AU> (m/s)
N

0 100 200 300 400
Fia. 6.9: Vitesse diélectrique pour différentes tailles de gouttes.

6.2.1 Caractérisation du systéme expérimental

Les expériences sont menées sur des gouttes d’eau dans de I’hexadécane additionné de
SPANSO a 0,5% (eau/HDSPAN) : nous prenons y=4,5 mN/m (voir paragraphe 5.3.2). D’autre
part, on évalue la résistance hydrodynamique dans le canal comme indiqué dans 'annexe B :
R = 2.3.10"% Pa.s/m3. Enfin, dans la premiére série d’expériences, les gouttes mesurent en

moyenne 420 pym de long. Nous attribuons cette valeur a L, =420 pm.

Evaluation du champ électrique de référence

Dans cette série d’expériences, les électrodes sont espacées de 250 um, et le canal mesure 60

pm de profondeur. On évalue alors le facteur x comme expliqué au paragraphe 5.2 :

Xcanal = 27 13
Xelectrode = 07 59
Xtot = Xcanal-Xelectrode = 1, 26 (68)

on vérifie en outre que le champ est homogene a 7% sur une tranche de canal.

On calcule ensuite numériquement le champ E qui régnerait dans un systéme similaire bidi-
mensionnel : la figure 6.10 présente la carte de champ résultat de ce calcul pour une différence
de potentiel de 200V. On prend alors Fy(z) = xE(x,y = 0) sur axe du canal, comme cela est

représenté sur la figure 6.3.
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Fi1G. 6.10: Simulation bidimensionnelle du champ électrique d’'un canal en PDMS rempli
d’hexadécane pour une différence de potentiel de 200V. Les électrodes sont représentées en

noir et les limites du canal en pointillés.

6.2.2 Profils de vitesses expérimentaux

Nous cherchons a évaluer les variations de vitesse de la goutte lorsqu’elle entre et sort de
I’espace interélectrode. Il nous faut mesurer la vitesse de la goutte le long du canal : nous mesu-
rons la position de la goutte a chaque image d’un film et, connaissant la fréquence d’acquisition

et le grossissement, nous remontons a la vitesse de la goutte en fonction de sa position.

La figure 6.11 présente des exemples de profils de vitesse pour différents potentiels V' imposés.
Le profil a potentiel nul représente la ligne de base. Le fait que celui-ci ne soit pas parfaitement
horizontal signifie que la vitesse n’est pas uniforme le long du canal méme & champ nul. Cela
vient tres probablement du fait que la section du canal n’est pas constante. Nous le prenons
comme profil de référence et le comparons aux autres. Lorsqu’on augmente le potentiel imposé
de 50 a 350V, on remarque ’apparition progressive de deux bosses sur le profil de vitesse, 'une
positive et 'autre négative, au niveau des entrée et sortie de ’espace interélectrode. La vitesse
dans I'espace interélectrode n’est quant a elle pas modifiée. Ainsi, les profils de vitesse présentent

bien une accélération localisée dans les zones d’inhomogénéité du champ.

6.2.3 Comparaison des résultats expérimentaux et théoriques.

On cherche maintenant a réaliser une comparaison quantitative entre les prévisions et les
résultats expérimentaux, en s’affranchissant des défauts du canal. On reporte la différence entre

la vitesse loin avant les électrodes — moyennée sur les 200 premiers microns de I'image — et la
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Fi1G. 6.11: Profils expérimentaux de vitesse de goutte pour différents potentiels imposés V'.Ces
mesures sont réalisées sur le systéme Si (voir tableau 6.1). Les lignes vertes délimitent la zone

d’entrée dans I'espace interélectrode et les lignes rouges la zone de sortie.
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moyenne de cette vitesse dans la zone d’entrée de ’espace interélectrode :

(AU) pes = (U)

mes — (U (x € [0..200um]))
= (U)

— U

entrée

entrée

La figure 6.12 présente la superposition de la prévision théorique et des points expérimentaux
issus des profils présentés sur la figure 6.11. Sur ce systéme appelé Si (voir tableau 6.1), la prévi-
sion suit de maniere satisfaisante les points expérimentaux : pour ’expérience modele reportée
sur la figure 6.12, la disparité entre les points théoriques et expérimentaux est au maximum de
30%. Le coefficient d’ajustement o' pour les faibles valeurs de V est mesuré & 1,3.107% m/sV?

alors que la théorie le prévoit a 1,4.107% m/sV2.

La figure 6.13 présente les mesures similaires réalisées sur le systéme microfluidique Sj?
pour différentes valeurs de vitesse d’entrée. On vérifie sur cet ensemble de données que la vitesse
diélectrique ne dépend pas de la vitesse d’entrée. La théorie fournit de plus un ordre de grandeur
acceptable pour cette vitesse diélectrique. Lorsqu’on compare les résultats obtenus avec les
systemes Si et Sj, on remarque qu’il existe néanmoins une dispersion des valeurs d’un systeme a
I’autre. Cela est probablement dii a une différence d’alignement entre les électrodes et le canal.
Remarquons pour finir qu’'un facteur 2 dans la vitesse correspond, pour une pression donnée, a
un facteur d’environ 24/4 ~ 1,2 dans la profondeur du canal : dans ce probléme, la connaissance

des dimensions du canal est une donnée critique.

Expérience | Systéme | vitesse de base | Longueur des gouttes «
i1 Si 1,3 mm/s 420 pm 1,3.107% m/sV?
j1 Sj 1,2 mm/s 350 pm 3,2.107? m/sV?
j2 Sj 2,4 mm/s 260 pm 2,9.107% m/sV?
j3 Sj 5 mm/s 370 pm 3,0.107? m/sV?

TAB. 6.1: Coefficient de I'ajustement parabolique « pour les vitesses diélectriques mesurées.

Les systemes Si et Sj ont été fabriqués dans les mémes conditions.

Ainsi, les prévisions théoriques donnent la bonne évolution de cette vitesse diélectrique avec le
champ électrique, et un ordre de grandeur convenable pour celle-ci. Nous ne dépassons cependant
pas la limite du semi-quantitatif, et cela pour plusieurs raisons :

e Tout d’abord, il existe des écarts de principe, présentés dans le paragraphe 5, entre le mo-
dele utilisé et les expériences : par exemple, la goutte d’eau n’est pas infiniment diélectrique
et le systéme n’est pas bidimensionnel. Dans cette derniere série d’expériences, comme je
I’ai mentionné en introduction de ce paragraphe, le rapport d’aspect ainsi que l'espace-
ment des électrodes nous éloignent des conditions d’application de la théorie décrite dans

le chapitre 5.

!défini au paragraphe 6.1.3
2Les systémes Si et Sj sont fabriqué dans des conditions semblables.
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e La prédiction théorique est sensible aux parameétres géométriques du systeme, qui sont

dépendants des conditions de fabrication.

Bilan des chapitres 5 et 6

Dans ces deux chapitres, nous avons confronté a ’expérience les résultats théoriques déve-
loppés dans le chapitre 4. Malgré un écart intrinseque entre la théorie bidimensionnelle et nos
expériences essentiellement tridimensionnelles, il nous est possible de prévoir assez finement le
comportement général d’une goutte sous champ, homogene ou non. Sous champ homogene per-
pendiculaire a ’axe du canal, une goutte va se déformer jusqu’a devenir concave. Sous champ
inhomogene, celle-ci va étre attirée dans les zones de fort champ, avec une vitesse proportion-
nelle en premiére approximation au carré du potentiel imposé et inversement proportionnelle a

la résistance hydrodynamique du canal.

Nous pouvons a présent chercher si ces études fondamentales de phénomeénes physiques

trouvent un écho dans des applications pratiques. Ce sera I'objet du chapitre suivant.



6.2. RESULTATS EXPERIMENTAUX 87

x10"*
25k © <AU>mes
— <AU>
calc

<AU> (m/s)

0 100 200 300 400
V (V)

Fia. 6.12: Superposition de la prévision théorique et des points expérimentaux pour la vitesse
moyenne d’entrée dans 1’espace interélectrode pour le systeme microfluidique Si. La vitesse de

base est de Uy =1,3mm/s (voir figure 6.11).
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Fia. 6.13: Vitesse moyenne d’entrée dans I'espace interélectrode pour différentes vitesses de

base a champ nul dans le cas du systéme microfluidique Sj.
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Chapitre 7

Applications microfluidiques

impliquant un champ électrique

Lorsqu’elle est soumise a un champ électrique, une goutte d’eau dans 'huile est le siege
de deux phénomenes : sa forme est modifiée et elle est attirée dans les zones de champ élevé.
Dans cette seconde partie, nous avons analysé théoriquement et expérimentalement ces deux
manifestations du champ : nous avons proposé une étude théorique dans le cadre des cellules de
Hele-Shaw (chapitre 4)) et ’avons comparée aux résultats obtenus expérimentalement (chapitres
5 et 6).

Ces études ont un intérét fondamental propre. Mais en microfluidique, les nombreuses ap-
plications sont souvent le moteur de la recherche. L’intérét pratique de l’actionnement par le
champ électrique est grand :

e du fait de la faible inertie de ce phénomene, le controle d’objets par champ électrique peut

étre réalisé a grande fréquence;

e une conception judicieuse du systeme d’électrodes permet une grande précision spatiale :

le champ peut étre extrémement localisé ou au contraire tres uniforme.

Nous cherchons donc a mettre en pratique les connaissances acquises sur les effets du champ
électrique. Nous proposons trois exemples de réalisations utilisant les effets du champ électrique
décrit plus haut : la mesure in situ de la tension interfaciale, le controle de la goutte a un em-
branchement microfluidique et la production maitrisée de gouttes. Ces trois exemples deviennent

alors des briques de bases intégrables dans un systéme microfluidique discret.

89



90 CHAPITRE 7. APPLICATIONS IMPLIQUANT UN CHAMP ELECTRIQUE

7.1 Vers une électrotensiométrie

La mesure de tension interfaciale entre deux fluides se fait habituellement sur des volumes
de taille centimétrique. Elle repose par exemple sur la mesure directe de la force de mouillage
(tensiometre a anneau), ou sur la mesure de la forme de goutte soumise a une accélération

(goutte pendante ou goutte tournante par exemple).

Hudson et al. [22, 61] ont proposé en 2005 une tensiométrie microfluidique basée sur ce
dernier principe. Pour accéder a la tension interfaciale entre une goutte et la phase continue
au sein d’un microcanal, ils mesurent la déformation de la goutte soumise a un écoulement
élongationnel au niveau de constrictions et d’élargissements du canal. La figure 7.1 reprend une

photographie de la référence [61] qui montre la réalisation de cette mesure.

I 0 0 00000

[

100 um

F1a. 7.1: Tensiométrie microfluidique : photographie extraite de la référence [61].

Nous étudions ici un autre principe de tensiométrie basé sur une mesure de déformation.
En effet, comme nous I’avons étudié au chapitre 5, la forme d’une goutte sous champ électrique
uniforme résulte d’un équilibre entre la tension de surface et les forces électromécaniques. Il
existe alors une relation entre la forme de la goutte et la longueur électrocapillaire, parametre
du systeme traduisant cette compétition. Nous avons montré dans les chapitres précédents que

cette relation est bijective sur une gamme étendue de champs électriques imposés :
lec = 2’7/8E(2) A {CL‘(@), y(@)}

Il est donc a priori possible, connaissant la forme d’une goutte, de remonter a cette longueur
électrocapillaire : si I’on connait le champ appliqué, on peut en déduire une mesure de la tension

interfaciale.

Pour I'étude qui suit, on se place dans le cadre d’analyse décrit dans le chapitre 5 : une goutte
d’eau dans une phase organique, confinée dans un canal microfluidique de fort rapport d’aspect,
est soumise a un champ électrique homogene. On applique a ce probleme ’analyse développée
dans le paragraphe 4.4 qui se base sur le travail présenté par Shankar [115]. On exprime alors

la tension de surface en fonction du potentiel imposé et de la longueur électrocapillaire :

eE? ex2V?
Y= lec 0 — lec X

2 2d

(7.1)

ou ¢ est la permittivité diélectrique de la phase continue, x un facteur de correction du champ

électrique di aux effets tridimensionnels et d la distance interélectrode.
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7.1.1 Protocole de mesure

Nous utilisons le méme montage expérimental que celui décrit dans la partie 5 : un canal droit
rectangulaire de rapport d’aspect 5, au centre de deux électrodes espacées de d=500 pum (voir
figure 5.1). Pour étudier la faisabilité de cette mesure, nous nous basons sur les photographies
de profils de gouttes prises pour quelques différences de potentiel V' imposées aux électrodes’.

A partir de ces profils, nous réalisons une mesure de la tension interfaciale en trois étapes :

1. Déterminer le parametre I'? qui correspond 4 la forme qui se superpose au mieux au profil

expérimental.
2. En déduire une largeur adimensionnée puis une longueur électrocapillaire.

3. Connaissant les parametres qui permettent d’évaluer le champ électrique, en déduire une

mesure de la tension interfaciale ~.

7.1.2 Résultats
Systéme {eau-hexadécane pur}

Nous testons ce protocole sur le systéme {eau-hexadécane pur} décrit dans la partie 5. La
figure 7.2 montre la superposition des photos de ménisques avec les profils s’ajustant au mieux ;

la figure 7.3 montre les I' correspondants a ces profils ajustés.

Prise en compte de la déformation du canal

Sur cette figure 7.3, on remarque qu’a V = 0, I' n’est pas infini, contrairement a ce que
prévoit la théorie. En d’autres termes, cela signifie que le profil de la goutte n’est pas circulaire.
La partie gauche de la figure 7.4 montre la superposition d’une photo d’une goutte a V = 0 et
d’un demi-cercle de diametre égal a la largeur du canal : on constate qu’a V' = 0, le nez de la
goutte n’est pas exactement confondu avec le demi-cercle. Cela est tres probablement di a un
léger affaissement au centre du canal : la courbure du ménisque dans le sens de la profondeur
est donc plus grande au centre que sur les cotés. Afin de garder une courbure constante sur tout
le ménisque pour satisfaire a 1’équation de Laplace, la courbure dans la largeur est réduite au
centre. Cela se traduit par la perte de la correspondance entre une longueur électrocapillaire

infinie et une largeur adimensionnée nulle :

lim y, #0 (7.2)

lee—00

'Nous reprenons ici les photos utilisées dans la partie 5
2Rappel du chapitre 4 : T est la différence de pression adimensionnée. Dans I’analyse issue de la référence [115],

il sert de parametre pour exprimer toutes les autres inconnues du systéme, et notamment I’équation paramétrique

de la forme de la goutte sous champ.



92 CHAPITRE 7. APPLICATIONS IMPLIQUANT UN CHAMP ELECTRIQUE

Fia. 7.2: Goutte d’eau dans de 'hexadécane pur sous champ électrique : photographies de
gouttes et profils ajustés pour différents potentiels V.

0 200 400 600 800 1000
V (Volt)

F1G. 7.3: Systéme {eau-hexadécane pur} : I' mesurés en fonction de V.



7.1. VERS UNE ELECTROTENSIOMETRIE 93

FIG. 7.4: A droite : photo d’une goutte & V = 0 superposée avec un demi-cercle (ym = 0). A
gauche : photo d’'une goutte a V' = 0 superposée avec une forme correspondant a y,, = 0,13,
I = 6,1 et loe = 1, 2mm.

On montre d’autre part qu’il existe un y,, noté yo qui rend bien compte de la forme a champ
nul, comme le montre la photographie de droite de la figure 7.4. On propose donc une nouvelle
application entre I’espace physique et I'espace sans dimension : a chaque ensemble de parameétres
de controéle décrits par le., on fait correspondre une largeur adimensionnée effective 1, qui rend

compte correctement de la forme :

y;n (lec) = UYm (lec) + Yo (73)

On va de méme définir un saut de pression adimensionné effectif T’ et une longueur électro-
capillaire effective loe :
o 1.1 (7.4)
lee w / 2 lec lo
Remarquons que la correction présentée est exacte en V = 0, mais que ce choix est arbi-
traire : il propose une expression simple parmi les corrections possibles qui remplissent cette
condition & potentiel nul. D’autres correction pourraient étre proposées ; nous n’avons pas cher-

ché a approfondir cet aspect.

Evaluation des parameétres de correction a V =0

Lorsqu’on impose un champ nul, le ménisque de la goutte se superpose avec un profil calculé
en choisissant ['=6,1 (voir figure 7.4). Cela correspond a une correction yo=0,13 ou lp =1,2mm.
Les figures 7.5, 7.6 et 7.7 montrent la prise en compte de ces corrections pour les largeurs adimen-

sionnées, les longueurs électrocapillaires et les mesures de tension de surface correspondantes.
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Fia. 7.5: Largeur adimensionnée pour différentes valeurs de potentiel imposé V' : mesures

brutes (x) et corrigées (o).
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F1a. 7.6: Longueur électrocapillaire en fonction du potentiel imposé V' : mesures brutes (x)

et corrigées (o).
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Fia. 7.7: Mesure de la tension interfaciale {eau-hexadécane pur} : mesures brutes (x) et

corrigées (o).

On trouve une valeur pour la tension interfaciale {eau-hexadécane pur} de 7p,=23 mN/m. Nous
avons par ailleurs mesuré cette tension interfaciale par deux méthodes :

e par la méthode de la goutte pendante : y,,,=25 mN/m

e en utilisant un tensiomeétre & anneau® : Ypur=29 mN/m
En comparant les différentes mesures avec celle qu’on vient de réaliser, on peut classer cette
méthode en I’état actuel comme semi-quantitative pour ce systéme (précision supérieure a 25%).
La relative imprécision peut s’expliquer par la grande sensibilité des mesures a la forme du
ménisque. La correction que nous avons apportée est en outre, comme nous 1’avons remarqué,
une correction arbitraire : ce n’est qu’une possibilité parmi d’autre, et ce choix mériterait d’étre

justifié et rafiné.

Systéme {eau-hexadécane +SPANS8O0}

On réalise la méme mesure en ajoutant un surfactant a I’hexadécane : on étudie le systeme
{eau-hexadécane+SPANS80} a 0,5% en masse de surfactant. La figure 7.8 montre la superposition
des ménisques avec différents profils ajustés, la figure 7.9 montre les I correspondants, et la figure

7.10 montre la mesure de la tension de surface 7,4, avec ou sans la correction.

On mesure pour le systéme {eau/hexadécane+SPANS80} une tension interfaciale de vspqan="7,7mN /m.
Nous disposons par ailleurs de deux valeurs pour la mesure cette tension interfaciale :
e au laboratoire? : Yspan=3,6 mN/m

e dans la référence [7], pour une concentration en surfactant & 3% en masse : Yspan=>5 mN/m

3mesure réalisée au laboratoire par Nicolas Pannacci
4mesure réalisée au laboratoire par Nicolas Pannacci
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F1a. 7.8: Systéme {eau-hexadécane +SPAN8O} : Photographies de gouttes et profils ajustés
pour différents potentiels V.
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F1c. 7.9: Systéme {eau-hexadécane +SPANS&0} : T mesurés en fonction de V.
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F1a. 7.10: Mesure de la tension interfaciale du systéme {eau-hexadécane +SPANS0}.

Si U'ordre de grandeur est conservé, I’écart entre les mesures est important. Il est tres proba-
blement dii aux erreurs inhérentes a la méthode de mesure. Nous discutons de ce point dans le
paragraphe suivant. Il est également possible qu’il y ait une interaction entre les surfactants et
le PDMS, ce qui en diminuerait en volume la quantité dissoute dans la phase continue. Enfin, on
peut envisager que la permittivité diélectrique de 'hexadécane ait été modifiée par ’adjonction
de SPANRSO, ce qui modifierait la relation entre la forme de la goutte sous champ et la tension

interfaciale.

7.1.3 Discussion sur la précision des mesures

Cette technique permet d’évaluer la tension interfaciale au sein d’un microcanal. Les mesures
ainsi effectuées ont une précision d’au mieux 30% si on les compare a des mesures usuelles. On

cherche ici a dégager les principales raisons d’un tel écart, et les limites de la méthode.

Tout d’abord, nous devons répéter qu’il existe des écarts de principe entre notre systeme ex-
périmental et le modele utilisé : le modele est bidimensionnel, il suppose un champ parfaitement
homogene et non-perturbé a l'infini. En outre, la permittivité diélectrique de la goutte est en
théorie infinie. Ces limitations ne remettent pourtant pas en cause le principe de la méthode :
mesurer une tension de surface a partir de la déformation d’une goutte sous champ. Pour pallier
ces erreurs, il suffirait donc :

e de rapprocher le systeme expérimental des conditions d’application du modele,

e de raffiner le modele : on peut par exemple effectuer une résolution numérique de la forme,

qui pourrait prendre en compte les parametres exacts du systeme.

Le principal probléeme semble pourtant intrinseque a la méthode et limite la précision de la
mesure : toutes ces mesures sont extrémement sensibles a la forme exacte du profil. La figure

7.4 en est la parfaite illustration. Sur la photo de gauche, qui superpose au profil de goutte
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sans champ un demi-cercle, il faut étre particulierement attentif pour déceler un écart entre ces
deux courbes. Pourtant, le saut de pression adimensionné correspondant passe de I' = 6.1 &
I' = co. On peut multiplier les mesures a différents champs, comme nous ’avons fait pour les
deux systemes présentés ici, mais la correction dépendra toujours de I’évaluation de la courbure
a V = 0. On peut sans doute améliorer ce point par des efforts technologiques pour améliorer
la précision de la forme du canal : on pourrait par exemple utiliser un matériau de fabrication

rigide ayant les mémes propriétés de surface que le PDMS.

Enfin, on peut remarquer que, méme si on surpasse ces points, il existe une limite essentielle
de I'application de la méthode. Le champ électrique qui régne dans le systéme est limité par
la valeur du champ de claquage : pour que la variation de forme soit détectable, la tension de
surface doit étre suffisamment faible et le contraste de permittivités diélectriques suffisamment
important. Ainsi, en régle général, une méthode électrique de mesure de tension de surface sera
d’autant plus précise que la tension interfaciale est faible. Elle est en outre limitée a des matériaux
ayant un grand contraste de permittivité diélectrique : elle ne pourrait pas étre appliquée a la

mesure de tension de surface air/huile par exemple.

7.1.4 Conclusion et perspectives

Dans ce paragraphe, nous avons montré qu’il est possible d’obtenir des informations sur
la tension interfaciale a partir de I’évolution de la forme d’une goutte sous champ au sein
d’un microcanal. Pour ce faire, nous avons comparé les profils expérimentaux avec un modele
bidimensionnel exposé au paragraphe 4.4. Nous avons apporté a nos mesures une correction brute
pour tenir compte des défauts de géométrie du canal. Il existe pourtant des écarts entre la mesure
de tension de surface ainsi obtenue et les mesures préexistantes. Outre le manque de finesse de la
correction proposée, on peut dégager deux types de raisons qui expliquent fondamentalement ces
différences : I’écart entre le modele utilisé et 'expérience, et le manque de précision intrinseque

des mesures.

Notons que cette méthode offre pourtant une approche intéressante de mesure de la tension
interfaciale : elle permet d’effectuer cette mesure a 1’échelle micrométrique et de facon locale,
au sein méme du canal microfluidique. En ce sens, elle est a rapprocher de la méthode de
tensiométrie proposé par Hudson et al. en 2005 [61, 22], présentée en introduction de cette
section. Cette méthode a I'avantage de ne nécessiter aucun matériel supplémentaire et évite
I’étape de dépot d’électrode. Elle présente pourtant les limites suivantes :

e clle est limitée a la mesure sur des gouttes beaucoup plus petites que la profondeur du

canal : elle ne peut pas étre adaptée en série d’un systeme quelconque.

e La mesure est réalisée uniquement au niveau des constrictions.

La méthode d’électrotensiométrie a un temps de mesure tres faible (limité par le temps de
la caméra). La mesure peut étre réalisée en continu le long de 1’écoulement. Enfin, elle est
extrémement locale : & la limite, I’avant et 'arriere de la goutte peuvent ne pas avoir la méme

tension de surface.
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Ces caractéristiques peuvent permettre I'étude dynamique de la tension interfaciale. Par
exemple, la figure montre une photographie de goutte sous champ avancant dans un canal.
La goutte est formée d’eau, la phase continue est de 'hexadécane additionné de SPAN80. On
remarque que cette goutte est asymétrique : 'avant de la goutte est beaucoup plus déformé
par le champ électrique que larriere. Cela indique que la tension interfaciale est plus faible a
lavant qu’a larriére : les recirculations dans la goutte et dans le fluide externe [113] peuvent
induire une différence de concentration surfacique en tensio-actifs. Un tel dispositif de mesure
locale pourrait permettre de quantifier ces effets de rafraichissement de la surface, notamment

en microfluidique.

F1c. 7.11: Photographie d’une goutte avancant dans un microcanal a la vitesse de Imm/s.
Le mouvement se fait de gauche a droite. La goutte est formée d’eau, la phase continue est de
I’hexadécane additionné de SPANSKO.
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7.2 Contréle d’une goutte a un embranchement

Le controle précis d’objets & un embranchement est une nécessité de la microfluidique ana-
lytique, et notamment de la microfluidique digitale. Il peut étre réalisé de maniere passive, par
une conception judicieuse du systeme, comme cela a été présenté en premiere partie de cette
these. Pourtant, la maitrise individuelle des gouttes au niveau de l'intersection s’avere parfois
nécessaire. Si on cherche par exemple le criblage de conditions expérimentales pour une analyse
haut débit, une goutte doit pouvoir étre isolée selon ses propriétés. Pour réaliser ce tri actif, on
peut tout d’abord controler directement les débits dans les branches de sorties : cette méthode
globale est cependant relativement lente et imprécise, du fait de la lenteur de stabilisation des
écoulements. On lui préfere donc généralement un controle local : il est possible par exemple
de positionner au niveau de I’embranchement une vanne mécanique qui s’ouvre et se ferme.
La présence d’une partie mobile contraint toutefois le choix du matériau et de la technique de
fabrication. Un tri ainsi réalisé semble de plus limité en fréquence a la dizaine de Hertz [137].
L’aiguillage a été également réalisé efficacement en utilisant les effets thermocapillaires : on
change la tension de surface d’une partie de la goutte en la chauffant soit a 'aide d’un laser [14],

soit par de simple résistance électrique [142].

Dernierement, le groupe de D. A. Weitz a proposé un tri basé sur 'action d’'un champ
électrique sur la goutte d’eau : soit une goutte chargée, attirée par une électrode de charge
opposée [80]; soit une goutte neutre, manipulée par des forces diélectriques [7]. La figure 7.12
présente une photographie de 'expérience tirée de cette référence [7]. L’embranchement est congu
de telle sorte que le tri soit binaire : la goutte passe d'un coté ou de 'autre, mais n’est jamais

coupée en deux.

F1G. 7.12: « Dielectrophoretic manipulation of drops for high-speed microfluidic » (référence

[7)-

Nous cherchons pour notre part a utiliser I’action du champ électrique pour moduler le com-
portement de la goutte a l'intersection. On se place dans la géométrie étudiée dans la premiere
partie de cette these : la goutte occupe alors tout le canal. On désire modifier la proportion de
la goutte qui passe dans le canal de dérivation en appliquant un champ électrique élevé et tres
localisé dans la branche de sortie principale. Un raisonnement énergétique rapide nous indique
que la goutte, attirée dans les zones de champ électrique élevé, va alors avoir une forte tendance
a rester dans le canal principal. En jouant sur I'intensité du champ, on controéle la proportion

de la goutte qui se dirige dans chacun des canaux, et cela a différence de pression fixée.
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FiG. 7.13: Schémas du systeme microfluidique : vue de dessus et coupe.

Apres avoir décrit le dispositif expérimental, nous proposons alors un cadre d’analyse permet-
tant d’expliquer 1’évolution du systéme avec le champ électrique. Nous terminerons cette section

en présentant la réalisation pratique du contrdle de la cassure de la goutte a l'intersection.

7.2.1 Dispositif expérimental

Le systeme expérimental est schématisé sur la figure 7.13. Il est constitué de quatre couches
superposées :

e une lame de verre d’épaisseur 1 mm

e une couche métallique dans laquelle sont gravées les électrodes (10 nm de chrome et 200 nm

d’or)

e une couche d’isolation, faite ici en SU8 2007°, d’épaisseur 7um=1pm

e une couche épaisse de PDMS dans laquelle est moulé le canal.
Les écoulements sont controlés par pression hydrostatique aux entrées et sorties du canal. L’ob-
servation se fait grace a un microscope inversé ; I’échantillon est éclairé en transmission. Comme
dans le dispositif expérimental de la premiere partie, une goutte d’eau ultra pure dans une phase
continue d’hexadécane pur est formée au niveau d’une jonction en 7. Elle coule le long du canal
principal jusqu’a ce qu’elle rencontre un embranchement formé du canal de sortie principal, dans
la continuité du canal d’entrée, et d’un canal de sortie secondaire, ou de dérivation, perpendicu-
laire & la branche principale. Les canaux principaux et de dérivation ont une largeur respective

w=117 pm et wy=73 pm et une profondeur h=61 pm.

5Nano SU-8 2007, MicroChem
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I

F1a. 7.14: Photographie du systéme microfluidique étudié : un embranchement microfluidique
en forme de T au fond duquel se trouve un systéme d’électrodes (en noir sur la photographie).
La couche métallique est isolée du fluide par une couche de résine. Le placement des électrodes
permet de localiser fortement le champ dans la branche principale de la jonction. Pour faciliter
la vue d’ensemble du dispositif, la photographie est complétée par le dessin des électrodes (en

orange).

Au niveau de cette jonction, séparée du canal par la couche d’isolation, on place une paire
d’électrodes aux bornes desquelles on impose une tension alternative carrée a une fréquence de
1500 Hz (voir paragraphe 5.1). Par la suite, on confond le potentiel imposé avec sa valeur efficace
que l'on note V. Les électrodes sont espacées de 50 um. La photographie de la jonction étudiée

est présentée sur la figure 7.14.

Pour plus de précision sur les systémes expérimentaux, on peut se reporter au chapitre 1 et

au paragraphe 5.1. La fabrication du systéme microfluidique est détaillée en annexe A.

7.2.2 Analyse expérimentale du phénomeéne

On étudie le comportement de la goutte lorsque les électrodes sont soumises a une différence
de potentiel V. Dans la gamme des potentiels étudiés, on recense trois comportements de la
goutte a la traversée de l'intersection. Ces trois comportements sont décrits en détail dans le

paragraphe 2.1 :

e la cassure directe suit la formation d’un long doigt d’eau dans la dérivation;

e si ce doigt est court, il se décolle de la paroi amont du canal de dérivation et peut se
rétracter entierement dans la goutte mere;

e pour des longueurs de doigt intermédiaires, le doigt se décolle de la paroi, entame son
retrait et se sépare de la goutte mere avant de 'avoir rejointe. C’est que ce nous appelons

la cassure retardée.

Nous proposons ici un cadre d’analyse de effet du champ électrique sur la goutte a I'in-
tersection : nous étudions en premier lieu les diagrammes de comportement dans ’espace des

variables locales du systéme {lg, Uy}, telles qu’elles ont été décrites dans le paragraphe 2.2.
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F1g. 7.15: Diagrammes de comportement du systéme dans Uespace {l4, Uy} pour différents

potentiels V' imposés aux bornes des électrodes. Les parametres libres des frontieres sont
reportés dans le tableau 7.1.

La structure des diagrammes de comportement est conservée

La figure 7.15 présente les diagrammes de comportement des gouttes dans ’espace des va-
riables locales de l'expérience, pour différents potentiels imposés. On remarque tout d’abord
que, dans la gamme de conditions expérimentales étudiées, les trois comportements de la goutte
décrits plus haut occupent des domaines distincts de 1’espace : ce couple de variables {l4,U;}

est pertinent pour la description du systeme sous champ électrique.

De plus, la structure générale des diagrammes, décrite en détail dans le paragraphe 2.3, est

conservée en présence de champ électrique :

e une ligne verticale sépare les deux types de cassure : elle définit une longueur de doigt
critique notée l... Nous avons montré au paragraphe 2.3.1 que sa valeur dépendait uni-
quement de la géométrie du systeme (équation 2.4).

e Une courbe de pente négative sépare les domaines de brisures retardées et de retrait total
du doigt. Nous avons proposé au paragraphe 2.3.2 une approche cinématique du phéno-
mene permettant d’écrire une équation de cette frontiere avec deux parametres d’ajuste-
ment A et o (équation 2.8).

e Il existe aux faibles vitesses une zone vide de points expérimentaux : en ’absence de champ
électrique, nous avons montré au paragraphe 2.3.3 que cette limite basse provient de la mo-
dification des conditions d’écoulement due a la présence de la goutte a I'intersection. Nous

avons déduit des équations de Laplace et de Hagen-Poiseuille (voir annexe B) I'expression
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V| e (pm) | A (mm?/s) | o | U™ (mm/s)
0 123 2,8 0,56 2,3
100 | 142 2,6 0,51 2,2
200 | 146 2,6 0,41 3,2
300 153 24 0,37 3,6
400 153 2,4 0,38 3,6

TAB. 7.1: Valeurs caractéristiques des diagrammes de comportement relevées sur la figure

7.15.
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FiG. 7.16: Valeurs des parametres libres des frontiéres relevées sur les diagrammes de compor-
tement de la figure 7.15 en fonction de la différence de potentiel imposé. A gauche : longueur
de doigt critique ... A droite, vitesse minimale d’écoulement dans la dérivation relevée dans

le domaine de cassure directe.

d’une vitesse capillaire U;* (équation 2.15).

Les positions de ces frontieres dépendent du potentiel imposé.

Pour étudier I'effet du champ, nous tracons chacune de ces frontieres et relevons les para-
metres libres : le tableau 7.1 reporte ces valeurs en fonction du potentiel imposé. La figure 7.16
trace la valeur de la longueur de doigt critique et de la vitesse minimale relevée dans la dérivation

en fonction du potentiel imposé V.

Le champ électrique déforme ’interface : la longueur de doigt critique /., augmente.

A champ nul, la longueur de doigt critique mesurée vaut lo,. (V = 0)=123 pm. Elle correspond
a celle prévue par la théorie géométrique décrite dans le paragraphe 2.3.1. La figure 7.16 indique

que cette valeur augmente avec le champ et connait une saturation aux fortes valeurs de potentiel.

En restant dans un cadre d’analyse géométrique, on peut expliquer cette variation par la
conjugaison de plusieurs phénomenes. Tout d’abord, le champ électrique peut inhiber I'instabi-
lité de Rayleigh-Plateau, modifiant la largeur critique de développement de l'instabilité ¢ (voir
paragraphe 2.3.1). D’autre part, nous avons vu au chapitre 5 que la forme de U'interface eau/huile
était modifiée sous 'effet d’'un champ électrique. La figure 7.17 illustre ce phénomene dans notre

géométrie : elle présente les photographies d’une goutte a la traversée de l'intersection pour
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V=120V V=320V

Fig. 7.17: Forme de la goutte lorsqu’elle traverse la dérivation pour différents potentiels
imposés. Sur ces trois images, la distance entre le point de tangence du doigt avec la paroi

amont du canal de dérivation et le coin de la jonction est constante.

différents potentiels imposés. Sur ces trois images, on remarque que l'interface tend a s’aligner
avec le champ électrique d’autant plus que celui-ci est important. Donc si on garde constant
le point de tangence du doigt avec la paroi amont du canal de dérivation, la largeur du pont
qui relie les deux parties de la goutte est alors d’autant plus importante que la différence de
potentiel est élevée. Ce phénomene explique que la longueur de doigt critique [., augmente avec

le potentiel V.

Les forces diélectriques inhibent la formation du doigt

A champ nul, la vitesse minimale mesurée correspond de facon satifaisante & la vitesse capil-
laire calculée Ujap ~2 mm/s. Lorsqu’on augmente le champ, on note que cette vitesse minimale
crolt, comme cela est reporté sur la figure 7.16. Ce résultat est cohérent avec le raisonnement
énergétique : I'eau est piégée dans la zone interélectrode d’autant plus fortement que le champ
électrique est élevé. Nous pouvons également raisonner en termes de pression. Nous avons montré
au chapitre 6 que I'inhomogénéité du champ induit une surpression supplémentaire a 'interface
eau/huile. Cet effet ajoute une dissymétrie électrique entre les canaux principaux et de dériva-
tion, qui vient s’ajouter a la dissymétrie géométrique. La vitesse de rappel de la goutte en est
augmentée d’autant. Notons que la surpression est fonction de la valeur du champ électrique au
ménisque et donc de la longueur du doigt : contrairement au cas du systéeme sans champ dont
la vitesse de rappel est égale a la vitesse capillaire, la vitesse de rappel n’est pas une constante

du systeme et dépend de la longueur du doigt.

Ainsi, toute chose étant égale par ailleurs, la vitesse de rappel augmente avec le potentiel
imposé. Si on travaille a pression constante, ’augmentation du potentiel implique alors une
diminution de la longueur de doigt. Ce phénomene est illustré par la figure 7.18qui porte la
longueur de doigt maximale en fonction du potentiel imposé pour trois conditions d’écoulement
différentes. A mesure que le potentiel augmente, la longueur du doigt diminue et le comportement
de la goutte a la traversée de l'intersection change, passant de brisure directe a brisure retardée

puis au retrait total du doigt.

Pour quantifier I'effet du champ sur la longueur du doigt, on réalise un ajustement linéaire
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Fig. 7.18: Longueur maximale du doigt l4 en fonction du potentiel imposé aux bornes des

électrodes pour des conditions d’écoulement fixées. Les différents symboles indiquent le com-

portement de la goutte lorsqu’elle traverse 'intersection. On trace en pointillés la régression

linaire Iy = lgo — KV
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Fia. 7.19: Variation de la sensibilité de la longueur du doigt au potentiel imposé en fonction

de la longueur du doigt sans champ.

des données :

lq

:ldg — KV

(7.5)

k traduit alors la sensibilité de la longueur de doigt au potentiel imposé. On ne remarque pas de

variation systématique de k avec les conditions d’écoulement En revanche, ce parameétre diminue

avec la longueur du doigt & champ nul, comme illustré sur la figure 7.19.

En résumé, cela confirme que le doigt d’eau est attiré dans I’espace interélectrode, ou régne

un champ élevé.

7.2.3 Application : contrdle diélectrique d’une goutte traversant une inter-

section

Nous avons montré que ’action d’un potentiel localisé dans une des branches de la jonction

peut étre décomposée en deux effets qui facilitent tous deux le retrait du doigt :



. . Vel Y
. QU W, W, W
A S A N
S, VN, Wi,

Fia. 7.20: L’application d’un champ électrique localisé permet de moduler le comportement
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OFF
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Fia. 7.21: Aiguillage diélectrique d’une goutte a 'intersection (V=200V).

e |'application d’un potentiel inhibe la cassure du doigt en réduisant le domaine de cassure
directe ;

e il diminue la longueur maximale du doigt qui visite la dérivation

Nous sommes alors capable de moduler de facon efficace la proportion de la goutte qui passe
dans la dérivation. La figure 7.20 illustre cette possibilité : lorsqu’on augmente la valeur du
champ électrique, la taille de la goutte fille diminue pour complétement disparaitre. On peut
également choisir de réaliser un aiguillage binaire de la goutte, comme illustré sur la figure
7.21. En ’absence de champ, la goutte est entierement aspirée dans le canal de dérivation. En
présence d’un champ électrique suffisamment important, la goutte reste entierement dans le
canal principal. La valeur du champ électrique nécessaire dépend des conditions d’écoulement

et de la taille de la goutte mere.



108 CHAPITRE 7. APPLICATIONS IMPLIQUANT UN CHAMP ELECT RIQUE
7.2.4 Conclusion

Ainsi, application d’un champ électrique localisé dans I'une des branches d’une jonction
microfluidique permet de moduler de facon efficace le comportement d’une goutte lorsqu’elle
traverse 'intersection. En utilisant le dispositif présenté ici, il est possible d’effectuer un pré-
levement sur une goutte choisie pour analyser sa composition; on peut également la séparer
intégralement des autres pour lui faire subir une série de traitements particuliers. Si on raisonne
en termes d’émulsion, ce systeme permet de moduler sur demande les propriétés de 1’émulsion.
Il peut également augmenter 'efficacité de 'extraction de la phase continue, puisque la présence

de champ électrique augmente le domaines d’enrichissement.

Les études fondamentales des chapitres 4, 5 et 6 ont permis de comprendre 'effet du champ
électrique sur la goutte lorsqu’elle traverse l'intersection et d’en séparer les composantes. Il est

alors possible d’optimiser la géométrie de la jonction et des électrodes pour "application choisie.
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7.3 Emission de gouttes controlée par un champ électrique

Introduction

Ces cinq dernieres années ont connu un développement considérable de la microfluidique
digitale et de ses applications, comme cela a été rappelé dans l'introduction de cette these.
Le controéle précis de la formation de goutte, c’est & dire de leur volume et de leur fréquence,
devient naturellement un enjeu de la science microfuidique. Certains travaux récents décrivent
les processus de formation de ces gouttes et les lois qui régissent les propriétés de 1’écoulement
diphasique : structure de I’écoulement en fonction notamment de la mouillabilité des parois du
canal [36], formation dans une géométrie de type « focalisation hydrodynamique » (bulles [47]
et gouttes [8, 149]) et « jonction en T » [139, 140, 45].

La modification de la formation de gouttes par une action extérieure locale a plusieurs raisons
d’étre. Nous en dégageons deux.

e Dans un canal rigide, le controle de I’émission de gouttes se fait par I'intermédiaire de
deux parametres : les deux débits ou les deux pressions d’entrée. L’écoulement diphasique
est quant a lui caractérisé par trois grandeurs : le débit d’eau, le débit d’huile et le volume
des gouttes. Les trois grandeurs qui caractérisent 1’écoulement diphasique ne sont donc
pas indépendantes. On peut alors chercher & ajouter un parametre de contrdle au systeme
pouvant découpler ces grandeurs.

e Faire varier la taille ou la fréquence des gouttes de facon efficace et fiable en jouant unique-
ment sur les parametres de controle habituels peut s’avérer difficile. On sait notamment
qu’un écoulement microfluidique a débit imposé posseéde un temps caractéristique de sta-
bilisation pouvant atteindre plusieurs heures, et ce d’autant que le systéme est fabriqué
dans un matériau élastique [130]. On cherche alors a appliquer aux fluides une force sup-
plémentaire, modulable facilement et dont les effets restent localisés a la zone de formation
des gouttes : ces deux criteres se complétent pour gagner en efficacité, en précision et en
temps de réponse du systeme.

Si on dispose d’une telle force, on peut en étudier la modulation dans le temps : a une
fréquence petite devant la fréquence d’émission des gouttes, on observe une modulation dans les
caractéristiques de ’émulsion. Si par contre on module cet effet & une fréquence proche de celle
des gouttes, on peut espérer coupler ces deux oscillateurs : dans ce cas, la fréquence d’émission
« s’accroche » a la fréquence de modulation. On obtient alors un controle précis de la fréquence

d’émission de ces gouttes.

Une telle approche a récemment été développée au laboratoire [152] : Iaction sur les écoule-
ments se fait mécaniquement, par I'intermédiaire d’une vanne microfluidique [144] disposée sur le
canal d’arrivée a proximité de la zone de formation des gouttes (voir figure 7.22). En s’abaissant,
la vanne module le débit de phase dispersée, et Willaime et al. ont montré dans la référence [152]
qu’il existe, selon le régime d’écoulement, de larges zones d’accrochage de la fréquence d’émission

sur la fréquence dite « de forcage ». Cette approche mécanique est tres efficace mais présente
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F1a. 7.22: Exemple d’action mécanique sur ’écoulement [152] : principe de I’actionnement et

schéma d’une vanne.

quelques défauts. Elle est tout d’abord liée a I'existence de parties mobiles dans le canal. Cela
limite le choix des matériaux de fabrication et peut compliquer considérablement la réalisation
du systeme microfluidique. De plus, la modulation en débit est limitée par le volume de canal
situé sous la vanne Q) = 6V fy : cela limite 'amplitude de la modulation et peut en réduire
lefficacité. Enfin, comme tout actionneur mécanique, la vanne est sujette a I'usure et son temps

de réponse est limité par les propriétés des matériaux qui la composent [50].

Nous appliquons ici la connaissance acquise durant cette these de l'action d’un champ élec-
trique sur un systeme diphasique pour apporter un élément de controle supplémentaire dans la
formation de gouttes. Un champ électrique localisé dans la zone de formation des gouttes mo-
difie les écoulements et change les caractéristiques de 1’émulsion formée. Dans ce paragraphe, je
présente tout d’abord ces modifications induites par la présence du champ électrique. Je montre
ensuite les possibilités apportées par la modulation du champ, illustrées par quelques exemples

pratiques.

7.3.1 Systeme expérimental

On étudie la formation de gouttes sous champ dans une géométrie en T. Le systéeme expéri-

mental est schématisé sur la figure 7.23. Il est constitué de quatre couches superposées :

une lame de verre d’épaisseur 1 mm

une couche métallique dans laquelle sont gravées les électrodes (10 nm de chrome et 200 nm
d’or)

e une couche d’isolation, faite en SU8 2007, d’épaisseur 7pm=+1um

e une couche épaisse de PDMS dans laquelle est moulé le canal (w=150 pm, ha~50 pm).

Les écoulements sont contrdlés par pression hydrostatique. Les gouttes sont formées au niveau
d’une jonction en T, ou 'on met en contact la phase aqueuse et la phase organique. La phase
aqueuse, ou « eau », est une solution aqueuse de fluorescéine a 0.05% en masse (voir chapitre
1). La phase organique, ou « huile », est constituée d’'un mélange d’hexadécane et de SPAN80 a
0,5% en masse. Grace a I’hydrophobie générale du systéme, on forme au niveau de cette jonction

des gouttes d’eau dans I’huile.
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Fia. 7.23: Schéma du dispositif microfluidique.

On cherche a appliquer un champ localisé a la sortie du canal d’arrivée d’eau. La phase
aqueuse est conductrice (voir tableau 4.1). Nous relions donc le canal d’eau a la masse du
générateur : la langue d’eau, avant la formation de la goutte, constitue la premiere électrode.
La deuxiéme électrode, constituée d’une couche métallique évaporée sur le verre, est placée en

sortie du canal d’arrivée d’eau.

Le potentiel alternatif carré® est imposé comme expliqué au paragraphe 5.1 et sur la figure
7.24. Sa fréquence est de 1500 Hz, ce qui est tres supérieur a la fréquence caractéristique des

phénomenes observés : la fréquence d’émission des gouttes varie entre 0,1 et 10 Hz.

La visualisation des gouttes fluorescentes se fait sous microscope inversé en réflexion, grace a
une lampe a mercure et par l'intermédiaire d’'un cube GFP (voir chapitre 1). On utilise MATLAB

ou SCION IMAGE pour mesurer la taille des gouttes, leur fréquence et leur vitesse.

7.3.2 Cadre d’analyse théorique

Dans cette série d’expériences, la phase aqueuse est conductrice. Il faut donc étre prudent

quant a ’application de notre modele, conc¢u initialement pour des diélectriques parfaits.

e Dans la limite infiniment conductrice, 'interface est une équipotentielle et le champ qui
regne a l'intérieur de la goutte est nul. La configuration des lignes de champ ainsi que
I’expression du tenseur des contraintes sont alors conservées.

e Le cas intermédiaire, défini par des rapports finis de conductivités et de permittivités
diélectriques, est traité par le modele du diélectrique partiellement conducteur (leaky die-

lectric), proposé par Taylor en 1966 [134]. Il existe alors une contrainte électromécanique

50n confond par la suite le potentiel et sa valeur effective que I’on note V.
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Fi1G. 7.24: Schéma du montage expérimental.

tangentielle a I'interface qui peut donner naissance a des recirculations au sein d’'une goutte
isolée [15].

Ici, le potentiel de la colonne d’eau est imposé. L’action du champ électrique sur 'eau peut

alors simplement s’interpréter dans un cadre d’analyse développé pour l’électromouillage [91,

67, 11] : les forces mises en jeu sont analogues a celle qui s’applique sur les armatures d’un

condensateur, la colonne d’eau jouant le réle de deuxiéme électrode.

La contribution électrique a 1’énergie libre dans un condensateur s’écrit :

Ccv? eSV?

Le systeme évolue donc vers une diminution de la distance interélectrode ou une augmentation

de la surface en vis-a-vis : la colonne d’eau est attirée par 1’électrode opposée.

En se détachant de la colonne d’eau, le potentiel de la goutte redevient libre [92, 12]. Sa
forme s’ajuste donc suivant une loi similaire a celle développée précédemment. Pour une étude
quantitative en ce cas, nous aurions sans doute a prendre en compte le modele du diélectrique

partiellement conducteur. Nous allons nous limiter dans ce qui suit a une étude phénoménolo-

gique.

7.3.3 Emission des gouttes sous champ électrique

Intéressons-nous en premier lieu a l'effet d’un champ électrique appliqué au niveau de la

jonction en T. Le champ est créé par une différence de potentiel appliquée entre la colonne d’eau
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Fi1G. 7.25: Photographie en fluorescence du systeme expérimental. La goutte semble double
car les films sont entrelacés : la caméra enregistre en un cinquantiéme de seconde les lignes de

pixels paires puis au cinquantiéme de seconde suivant les lignes impaires.

et une électrode.

Je vais tout d’abord présenter les effets d’une variation de potentiel sur les caractéristiques
de I'émulsion. Je traiterai ensuite de l'influence de la géométrie du systeme fluidique et de la

disposition des électrodes.

Effet du potentiel imposé : I’électrode chargée agit-elle comme une « pompe a eau» ?

On g’intéresse a la formation de goutte dans la géométrie photographiée sur la figure 7.25.
On y étudie leffet d’une différence de potentiel entre ’électrode et la colonne d’eau : L’eau est
attirée vers 1’électrode d’or, qui, en premiere approximation, peut alors se concevoir comme une
« pompe a eau ». Pour vérifier la validité de cette analogie, nous comparons les effets de la

pression d’eau et du potentiel imposé sur les caractéristiques des gouttes formées.

On peut en premier lieu estimer grossierement 1’équivalence entre une différence de potentiel
et une différence de pression si on assimile le systéme {colonne d’eau/électrode} a un condensa-

teur :

AP = ¢£V? (7.7)

T 2d2
En estimant dans notre systéme la distance moyenne entre la colonne d’eau et 1’électrode d =

50pm, on estime & ~24 mPa/V?.

La figure 7.26 présente I’évolution de la fréquence d’émission fy en fonction de la pression
d’eau P.4,, a potentiel nul et du potentiel V' a pression fixée. Pour comparer quantitativement les
effets de la pression sur la colonne d’eau et du potentiel, on réalise des ajustements sur chacune
de ces courbes : fo(Pegy) = aPeqy + b et fo(V) = cV? + d. Ces deux ajustements sont tracés
sur la figure 7.26 et la valeur des coefficients est donnée en légende de la figure. On remarque
que le rapport des coefficients des ajustements proposés est du méme ordre de grandeur que le
coefficient ¢ : c¢/a = &es=2,5 mPa/V2.
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FIG. 7.26: Fréquence d’émission des gouttes. A gauche, en fonction de la pression d’eau
(V =0) : fo = aP.gy + b, avec a=5,5.10"3 Hz/Pa et b=-7,8 Hz. A droite, en fonction du
potentiel imposé (P.q,=1700 Pa) : fo = cV? + d, avec ¢=1,4.107° Hz/V? et d=1,5 Hz.
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Fig. 7.27: Volume des gouttes d’eau formées. A gauche, en fonction de la pression d’eau
(

a
(V =0). A droite, en fonction du potentiel imposé (Pray=1700 Pa).
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Fia. 7.28: Fréquence d’émission en fonction du débit total d’eau : O représente les expériences

a potentiel nul et o celles a pression fixée.
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Fi1c. 7.29: Electrode paralléle au canal principal dans une jonction en T : formation de gouttes
pour deux emplacements d’électrodes. La charge de 1'électrode du bas (série de gauche) produit

des gouttes quasi-circulaires a 2,2 Hz. La charge de I’électrode du haut (série de droite) produit

de longues gouttes a 1,8 Hz.

FIG. 7.30: Emission d’une goutte dans une jonction en T sans champ et pour deux empla-
cements d’électrode, a pression d’eau et d’huile constante : a gauche, le potentiel est nul. La
charge de I'électrode de droite (au centre) produit des gouttes légérement plus petites & une
fréquence inchangée par rapport au systéme sans champ. La charge de ’électrode de gauche (a

droite) produit des gouttes deux fois plus longues et & une fréquence environ 30% supérieure.
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De méme, la figure 7.27 présente 1’évolution du volume €2,,, des gouttes formées en fonction
de la pression d’eau et du potentiel imposé. Pour cette grandeur, I'effet du potentiel imposé n’est
pas comparable a celui de la pression d’eau : le volume des gouttes augmente fortement avec la
pression d’eau, mais est faiblement décroissant avec le potentiel imposé. En effet, la proximité
de I'électrode déforme notablement l'interface. Si on augmente la tension, on peut tendre vers
un cone de Taylor [133]. On ne peut alors pas limiter ’action du champ a la simple surpression

qu’il exerce sur l'interface.

Les résultats exposés sur la figure 7.28 vont dans ce sens. On trace la fréquence d’émission des
gouttes en fonction du débit total d’eau Qeqy = Qeau fo- A faible potentiel, la courbe & potentiel

variable suit la courbe a pression variable, pour s’en détacher lorsque le potentiel augmente.

En résumé, I'équivalence entre la surpression de la colonne d’eau et le potentiel imposé
n’est pas valable quantitativement, du fait de la déformation significative des interfaces sous
champ électrique élevé. Elle permet cependant de décrire I’évolution des phénomenes de maniere

qualitative a champ faible et peut dans ce contexte servir d’appui au raisonnement.

L’efficacité du potentiel est trés sensible a la position des électrodes

Regardons tout d’abord I'influence de la disposition de ’électrode dans le canal. Les figures
7.29 représentent les séquences photographiques de formation d’une goutte dans un méme canal
pour deux positions d’électrodes. L’eau est visiblement attirée par 1’électrode chargée et, de ce
fait, s’écoule différemment dans la jonction : cela donne naissance, selon la position de cette
électrode, a deux émulsions aux caractéristiques différentes. La figure 7.31 propose un exemple
chiffré de ce phénomene sur un systeéme & électrodes perpendiculaires au canal principal. On
applique successivement un potentiel sur chacune des électrodes du systeme photographié, et on
releve les caractéristiques de I’émulsion. Ce systéme présente deux caractéristiques remarquables,

selon que 'on charge I'une ou 'autre des électrodes.

e Pour une mise sous tension de ’électrode de droite, les effets du champ sont plus marqués
que dans le systéme précédemment étudié (photographié sur la figure 7.25) : entre V=0 et
V=200V, fo est multipliée par 6 et le rapport des coefficients d’ajustement de la fréquence
Emes v est 2,3 fois supérieur.

e Pour une mise sous tension de I’électrode de gauche, les effets du champ sont quasiment
nuls : sa disposition ne lui permet pas d’agir efficacement sur ’écoulement d’eau, dans la

gamme de potentiels que 'on a imposés.

Ainsi, une différence de position d’une cinquantaine de microns peut entierement changer 1'in-

fluence d’un potentiel imposer sur les caractéristiques de 1’émulsion formée.

Notons pour finir que pour certains emplacements d’électrodes, tels que ceux représentés sur
la figure 7.32, 'application d’'un champ électrique peut permettre de stabiliser un écoulement

co-courant au niveau de la zone de formation.
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Fi1c. 7.31: Electrodes paralléles au canal d’arrivée d’eau dans une jonction en T : photographie
du dispositif et caractéristiques de I’émulsion en fonction de la pression d’eau ou du potentiel
imposé. La pression d’huile est fixée a 2700 Pa. Dans les courbes relatives a la fréquence
d’émission de I’émulsion, les ajustements proposés sont les suivants. Pour la courbe a potentiel
nul : fo = aP.gy + b, avec a=7,5.10"3 Hz/Pa et b=-17 Hz. Pour la courbe & pression fixée,
avec I'électrode de droite mise au potentiel V : fo = ¢V 2 +d, avec ¢=4,3.107° Hz/V? et d=1,4
Hz.

L’efficacité du champ est sensible a la géométrie de I’écoulement

Dans ce paragraphe, nous montrons que l'influence du champ électrique appliqué est direc-
tement dépendante de la géométrie de 1’écoulement en comparant les données expérimentales
recueillies sur la formation de gouttes dans une géométrie en T ou de type « focalisation hydro-

dynamique ».

La figure 7.33 analyse 1’émission de gouttes sous champ en focalisation hydrodynamique.
Dans cette géométrie, la fréquence et la taille des gouttes sont beaucoup plus sensibles a I'effet
du champ que dans une jonction en T : entre V=0V et V=250V, la fréquence est multipliée par
5 et le rapport des coefficients d’ajustement de la fréquence &5 est deux a trois fois supérieur a
celle d’une jonction en T. Ce qui est ici particulierement remarquable, c¢’est la grande influence
du champ sur le volume des gouttes : il est divisé par 4 dans le méme intervalle de potentiels.
On voit enfin sur la courbe représentant la fréquence en fonction du débit d’eau que la courbe

a potentiel variable se décolle de celle a potentiel nul de fagon beaucoup plus prononcée.

Ces résultats indiquent tres probablement que l'interface est plus fortement déformée en
focalisation hydrodynamique : le confinement de la phase dispersée avant la formation de la

goutte n’y intervient que par l'intermédiaire de 1’écoulement de phase continue. Il est donc
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F1G. 7.32: Ecoulement co-courant dans une jonction en T induit par le potentiel imposé sur les
électrodes pour deux emplacements d’électrodes différents. L’électrode chargée est soulignée

€n rouge.

moins rigoureux que dans le cas de la géométrie en T, ou le confinement est imposé par les

parois du canal.

On vérifie cette hypothese en regardant des séquences de formation d’une goutte en focali-
sation hydrodynamique présentées sur la figure 7.34. A partir d’une différence de potentiel de
200V entre la langue d’eau et I’électrode, la langue prend une forme conique. La formation la
goutte se fait au niveau de 1’électrode et non plus dans la constriction. Pour une telle différence
de potentiel, les gouttes sont encore réguliéres. A 300V en revanche, 'interface eau /huile devient
instable et la formation de goutte désordonnée : la fréquence d’émission ainsi que la taille de la

goutte varient fortement d’un événement a 'autre.

En résumé, moins le confinement de la zone de formation est important, plus les caractéris-

tiques de I’émulsion produite sont modifiées par la présence du champ.

Bilan

Nous avons montré qu’a faible potentiel, on peut considérer que 1’électrode se comporte
comme une pompe a eau : augmenter le potentiel est équivalent & augmenter la pression d’eau. Ce
raisonnement est valable tant que l'interface n’est pas trop déformée par le champ. Le potentiel
de transition dépend fortement de la géométrie du systeme, tant fluidique qu’électrique : la
déformation de 'interface est inhibée si

e la géométrie de la jonction confine fortement la goutte pendant sa formation ;

e la position de I’électrode contrarie peu le mouvement naturel de la goutte sans champ.

Nous allons a présent étudier la possibilité de moduler le potentiel appliqué afin de controler

de facon plus précise et dans une plus grande gamme les caractéristiques de ’émulsion formée.
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Fia. 7.33: Formation de gouttes dans une géométrie de type focalisation hydrodynamique.
Photographie du dispositif et caractéristiques de ’émulsion en fonction de la pression d’eau
ou du potentiel imposé. La pression d’huile est fixée a 1900 Pa. Dans les courbes relatives
a la fréquence d’émission de ’émulsion, les ajustements proposés sont les suivants. Pour la
courbe & potentiel nul : fy = aPe.q, + b, avec a=1,5.10"3 Hz/Pa et b=-2,4 Hz. Pour la courbe
A pression fixée : fo = cV? 4 d, avec ¢=1,1.10"° Hz/V? et d=0,15 Hz.

Fia. 7.34: Formation d’une goutte en géométrie de type focalisation hydrodynamique pour
différents potentiels imposés : OV (& gauche), 200V (au milieu) et 300V (& droite).
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Fig. 7.35: Systéme expérimental étudié. Canal en PDMS de 150 pum de large et 50 um de
profondeur. Le potentiel V' est appliqué a 1’électrode de droite.

7.3.4 Emission de gouttes sous champ électrique modulé en amplitude

Nous étudions ici I'effet de la modulation du champ électrique par une fréquence proche de
celle d’émission des gouttes. Nous choisissons de moduler le signal en amplitude avec un signal
carré’. Ces expériences ont été réalisées avec I'aide d’ Alice MacDonald, étudiante en troisieme

année au MIT et stagiaire au laboratoire de juin a aott 2006.

Lorsqu’on applique un champ modulé a une fréquence proche de la fréquence d’émission
naturelle, il existe des conditions de débit et d’amplitude du champ pour lesquelles I’émission
des gouttes suit exactement le créneau de champ. On dit alors que la fréquence d’émission
s’accroche a la fréquence de forgage. Si la fréquence de forgage est proche d’un multiple de la
fréquence naturelle (de 2 & 5 fois), on peut également observer de tels phénomenes : par exemple,
si la fréquence de forcage est a peu pres deux fois supérieure a la fréquence naturelle, le systeme
peut émettre une goutte tous les deux créneaux de champ. On dit alors que I'on se trouve dans

la bande d’accrochage 1 : 2.

Dans ce paragraphe, je présente un cadre d’analyse systématique de 'influence de 'amplitude
du forgage et des pressions imposées sur un systeme particulier. J’en dégage des lois générales
d’efficacité du forgcage qui servent par la suite a choisir des parametres de controles convenables

pour les applications du champ modulé.

Effets de ’amplitude du forcage

On s’intéresse au systeme d’émission de goutte photographié sur la figure 7.35. Nous réalisons
ici une étude systématiquement de 'effet de 'amplitude du forgage sur les fréquences d’émission.
On fixe les pressions d’entrées et de sortie : dans cet état « naturel », la fréquence d’émission est
fo=7,6 Hz, le volume des gouttes est de 3,1 nL avec un écart-type de 0,7%, leur vitesse moyenne
est de 3,5 mm/s. Afin de déterminer 'influence de I'amplitude du potentiel sur efficacité du

forcage, on explore I'espace des variables de controle {V, f¢} : pour chaque couple de variables,

7 Ainsi, lorsqu’il est fait référence & un signal d’amplitude V et de fréquence de forcage f t, il s’agit d’un signal
carré d’amplitude V', de fréquence 1500 Hz, modulé & 100% en amplitude par un signal carré a la fréquence fy.

De méme, je désigne par forcage I’application d’un potentiel modulé destiné a changer la fréquence d’émission.
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on détermine s’il existe ou non une fréquence d’émission de gouttes bien définie et on releve sa

valeur.

Pour déterminer 'existence et la valeur de la fréquence d’émission, on trace le spectre de
fréquence du signal, dont quelques exemples sont représentés sur la figure 7.36. Ils confirment
que la fréquence mesurée, si elle existe, est une fraction de la fréquence de forgage. Nous avons
relevé des fréquences égales a un quart, un tiers, la moitié ou 'unité de la fréquence de forcage.
Dans le cas ou celle-ci n’est pas définie, on obtient un spectre quasi-périodique : il est constitué
d’un ensemble de pics fins dont les fréquences sont une combinaison linéaire a coefficients entiers

de deux fréquences indépendantes (dont la fréquence de forgage) [16].

On peut alors tracer I'évolution de la fréquence mesurée lorsqu’elle est définie en fonction de
la fréquence de forcage. La figure 7.37 illustre cette évolution en paliers de pente 1:1,1:2,1:3
et 1 : 4. On peut choisir de représenter ces paliers dans 'espace de coordonnées { fo/ ff, fmes/ fr},
comme cela est fait sur la figure 7.38. Dans cet espace, les points se placent sur une courbe en

forme d’escalier®.

On reporte ensuite I’ensemble de ces résultats sous la forme d’un diagramme de phase dans
I'espace {fo/ff,V} comme représenté sur la figure 7.39. Dans cet espace, les différents régimes de
forgage forment des langues — dites langues d’Arnold [124]- qui s’élargissent quand ’amplitude
de forgage augmente. En dehors de ces langues, nous avons relevé des comportements de type
quasi-périodiques. Aux grandes amplitudes de forcage testées, nous obtenons une largeur de la

bande d’accrochage 1: 1 de 0,8 a 1,7 fois la fréquence naturelle d’émission.

Cette étude confirme que, pour étre efficace, le forgage doit avoir une amplitude suffisante.
Il existe cependant une amplitude limite au dela de laquelle la production de gouttes ne va plus
étre stable : elle montre alors les propriétés d’un régime chaotique. Le diagramme de phase d’un
second systeme, présenté sur la figure 7.40, présente cette limite supérieure. La géométrie étudiée
est de type focalisation hydrodynamique. Dans cette géométrie et pour un champ non modulé,
nous avions noté au paragraphe 7.3.3 que les interfaces se déstabilisent plus facilement : la figure
7.34 montre notamment qu’il existe un potentiel au-dela duquel 'interface devient instable et la

production de gouttes non-controlée.

Le forgcage permet de découpler les caractéristiques de I’émulsion produite

On s’intéresse a la variation du débit d’eau avec le forgage, lorsque la production de gouttes
est controlée. Sur la figure 7.41, on reporte la mesure du volume des gouttes produites, normalisé
par le volume naturel. On peut alors calculer le débit d’eau en fonction de la fréquence, comme
cela est reporté sur la méme figure. On vérifie alors que ce débit est constant et vaut en moyenne
1,05 fois le débit naturel avec un écart type relatif de 4%. Ce résultat indique que nous avons

découplé de facon efficace le débit d’eau de la fréquence d’émission.

8Les points se placent idéalement sur une courbe de type « escalier du diable » [64].
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Fia. 7.36: Exemples de spectres de fréquences : on choisit un point de 'image qui se situe
a lintérieur du canal apres la jonction. On trace autour de ce point un carré de 10 pixels de
cOté et on mesure l'intensité moyenne sur ce carré au cours du temps. Le spectre est défini
comme le logarithme du module de la transformée de Fourrier de ce signal en fonction de la

fréquence.
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Fi1G. 7.39: Diagramme de phase {fo/fr,V}. Le rapport entre la fréquence mesurée et la
fréquence de forgcage est représenté par différents symboles. Les points représentent les points

de 'espace pour lesquels on a relevé un régime quasi-périodique.
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F1G. 7.40: Diagramme de phase {fo/f;, V} du systeme présenté sur la photographie de gauche.
La fréquence naturelle est fy=2,7 Hz.
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potentiels imposés.
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Fia. 7.42: Diagrammes de phases : influence des pressions d’entrée sur 'efficacité du forcage.
Ici, on considére le forcage efficace si la largeur de la bande d’accrochage 1 : 1 est au moins la
moitié de la fréquence naturelle d’émission. La frontiere en pointillés a pour équation P, =
aPgp + 3 avec a =0,45 et =630 Pa. La différence de potentiel est fixée a 250V.

Domaine d’efficacité du forcage

Dans les paragraphes précédents, nous avons réalisé ’étude de la réponse du systéeme dans
des conditions de pressions fixées. Il nous faut a présent étudier 'influence des deux autres

parametres de contrble de notre expérience, a savoir la pression d’eau et la pression d’huile.

Nous reprenons le systeme du paragraphe précédent. Le potentiel de ’électrode est fixé a
V'=250V. Nous explorons alors 'espace des parametres { Py p, Pequ} et reportons sur un dia-
gramme de phase la réponse a cette question : la bande d’accrochage 1 : 1 a-t-elle une largeur
supérieure ou égale a la moitié de la fréquence naturelle d’émission. Ce diagramme est représenté
sur la figure 7.42. On trace également le diagramme dans l’espace de parametres { Py p, fo}, afin

de repérer les fréquences accessibles au forgage.

Ces diagrammes nous apprennent qu’un forcage efficace nécessite une faible pression d’eau
ou une grande pression d’huile. Nous avons montré au paragraphe 7.3.3 que 'effet de 1’électrode
chargée est équivalent en premiere approximation a ’effet d’une surpression sur la colonne d’eau.
Une différence de pression hydrostatique trop importante rend comparativement 1’effet du champ
électrique négligeable. En d’autre termes, il faut rapporter 'amplitude du forcage a I’amplitude

du processus naturel a la base de la production de gouttes.

Nous proposons ici une étude rapide de la forme de la frontiere d’efficacité de I'accrochage.
Supposons 'existence d’une perte de charge critique sur la colonne d’eau A P* au dela de laquelle
le forcage n’est plus efficace® : la frontiere entre les deux domaines est alors une droite. On peut
évaluer la pente de la frontiére en utilisant le formalisme des résistances hydrodynamiques. A

partir de ’équation de conservation des débits, on obtient I’expression de la différence de pression

9e critere d’efficacité est ici le rapport de la largeur de la bande d’accrochage 1 : 1 et de la fréquence naturelle.
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sur la colonne d’eau :

AP = PRy [+ L) = pyp 2
— Leaull| RHD R HD
ou Requ, Rup et R sont les résistances des deux canaux d’entrées et du canal de sortie et RH

est la résistance équivalente aux trois canaux en parallele. En supposant un AP* critique pour

lefficacité du forcage, on obtient une équation pour la frontiere :

_"_ AP* REO/LL

R
P* Pyrp—— __~eauw
e RHD + Rs Reau - R||

eau =
La viscosité de I’huile vaut environ 3 fois celle de 'eau et les canaux d’entrées et de sortie ont
tous la méme longueur. On considere en outre que le canal de sortie est uniquement rempli
d’huile. On estime alors la pente de la frontiere :

B ~0,5

Aegle = ———— ~
catc RHD+RS

Ce résultat est cohérent avec I'ajustement linéaire tracé sur le diagramme de la figure 7.42 :

*
Peau - amesPHD + ﬁmes

avec upes =0,45 et G,.s=630 Pa. On peut alors estimer la perte de charge critique pour la

condition énoncée :

_ ﬂmes (Reau - RH)

AP*
Reau

— 210Pa (7.8)

Ce résultat est & nouveau cohérent avec une surpression de la forme AP ~ ¢V?/2d (voir
paragraphe 7.3.3) : AP ~220 Pa.

Cette étude de la relation entre la perte de charge critique et le potentiel imposé n’est
réalisée que pour un unique couple de variables. Elle indique simplement que si la perte de
charge hydrostatique est supérieure a une surpression critique dépendante du champ appliqué,

on peut considérer que le forgcage n’est plus efficace.

7.3.5 Exemples de production de gouttes contrélée par un champ électrique

Pour terminer cette étude, nous illustrons par trois exemples 'intérét de ’application d’un

champ électrique modulé au niveau de la zones de formation des gouttes.

Stabilisation des fréquences d’émission

Lorsque l'on travaille a faibles pressions imposées, les fréquences d’émissions ne sont pas
suffisamment stables pour une utilisation fiable de longue durée. Ce manque de reproductibilité
vient de I'importance relative du moindre saut de pression dans le systeme. De méme, la pro-

duction de gouttes en géométrie de fort rapport d’aspect est délicate et peu reproductible. Un
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Fia. 7.43: Stabilisation de la fréquence d’émission par forcage électrique pour deux fréquences
naturelles. Les mesures sont réalisées toutes les trois minutes. Cet intervalle définit I'unité de

temps utilisée.

dispositif permettant de jouer sur la fréquence d’émission peut alors en premier lieu servir de
« stabilisateur ». Une telle application est représentée sur la figure 7.43 pour deux fréquences na-
turelles d’émission. Les écart-types relatifs de la fréquence sans forgage varient de 5 a 7%. Gréace
au forcage, 1’écart-type relatif dans les mesures devient inférieur a 5.10~% ~la précision relative
de la mesure de fréquence étant de 1073, Ainsi, en utilisant un champ modulé au voisinage de la
fréquence naturelle, nous avons stabilisé la fréquence d’émission d’un systéeme de production de
gouttes pendant plus de 30 min. Cette application est a priori la plus aisée a réaliser : on force
le systéeme au voisinage de sa fréquence d’émission et ce type de conditions favorise en général

le couplage des phénomeénes.

Emetteur de gouttes « 4 la demande »

Produire une goutte a la demande peut avoir de multiples applications, notamment dans le
domaine de I'analyse. Pour réaliser ce dispositif, on regle les pressions de facon a ce que, sans
champ, aucune goutte ne soit émise : la surpression sur la colonne d’eau n’est pas suffisante
pour dépasser le saut de pression capillaire du ménisque. On applique alors le potentiel modulé
sur une électrode placée a la sortie du canal d’eau. Nous avons ainsi formé des gouttes de fagon
stable jusqu’a une fréquence de 1 Hz. Les fréquences accessibles sont limitées par le potentiel
imposé, la résistance hydrodynamique du canal d’eau et la surpression nécessaire pour dépasser
le saut de pression capillaire. Notons enfin que cette production de gouttes a la demande est par

nature limitée aux écoulements controlés en pression.

Controle des fréquences d’émission

L’application la plus évidente d’un tel phénomene de couplage est le controle efficace et rapide
de la fréquence d’émission. La figure 7.44 montre un exemple ou la fréquence d’émission suit la
fréquence de forcage de 0,3 a 2 fois la fréquence naturelle d’émission. On remarque qu’au dela

d’une fréquence de 6 Hz, la fréquence d’émission est égale a la moitié de la fréquence de forcage :
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FiG. 7.44: Controle de la fréquence d’émission par forcage. A gauche : fréquence mesurée
en fonction de la fréquence de forgage (a ff=0, nous avons reporté la fréquence naturelle
d’émission). A droite : volume des gouttes en fonction de la fréquence de forcage, normalisé

par le volume naturel des gouttes.

une goutte est émise toute les deux excitations. La taille des gouttes a été mesurée avec un écart-
type inférieur & 1%. Les débits d’eau et d’huile varient de moins de 10% lorsque ’on fait varier la
fréquence de forcage. Enfin, le temps de stabilisation du systéme lorsqu’on applique un forcage
est inférieur ou égal a une période : au moment ou on applique le forcage, on peut observer
la formation d’une goutte de transition, dont les caractéristiques sont différentes de I’émulsion
stable. Ainsi, il est possible de faire varier de facon significative la fréquence d’émission des

gouttes en limitant l'effet sur les débits de chacune des phases.

7.3.6 Conclusion

Dans ce paragraphe, nous avons étudié la formation d’une émulsion en microfluidique lors-
qu'une différence de potentiel est imposée entre la langue d’eau et un point de la zone de
formation de gouttes. Nous avons montré que ce parametre supplémentaire pouvait étre efficace
pour faire varier les propriétés de ’émulsion que sont la fraction volumique en phase dispersée
et la taille caractéristique des gouttelettes. Nous avons ensuite exploré les possibilités de la mo-
dulation du potentiel appliqué : elle apporte un contréle plus robuste et permet une plus grande

variabilité des caractéristiques de 1’émulsion.



Conclusion

Dans cette partie, j’ai étudié 'action d’un champ électrique sur une microgoutte fortement

confinée en géométrie Hele-Shaw.

Dans un premier temps, j’ai développé une approche théorique bidimensionnelle basée sur
la résolution analytique d’un probléme similaire. Apres avoir vérifié les conditions d’application
de cette théorie au systeme expérimental, les prévisions théoriques ont été comparées avec deux
expériences modéles. J’ai tout d’abord analysé la forme d’une goutte d’eau, immergée dans de
I’huile et confinée dans un canal a fort rapport d’aspect, lorsqu’elle est soumise a un champ
électrique, pour différentes intensités de champ et deux tensions interfaciales. Puis j’ai étudié
I'influence d’un champ électrique non-homogene sur la vitesse d’une goutte de 'application : cela
a permis de définir une vitesse diélectrique, fonction de la géométrie du canal, des propriétés des
fluides et de I'inhomogénéité du champ. Malgré les approximations faites, la théorie proposée
est en bon accord avec l'expérience. Elle prédit I’évolution de la forme des gouttes en fonction

du champ et de la tension interfaciale et donne 'ordre de grandeur de la vitesse diélectrique.

Dans un deuxieme temps, j’ai appliqué ces connaissances de ’effet du champ sur une goutte
confinée : je propose alors d’utiliser les phénomenes électriques et diélectriques pour réaliser

différentes fonctions microfluidiques.

e La premiére est une méthode de tensiométrie originale basée sur I’évolution de la forme des
gouttes sous champ. Malgré quelques ajustements nécessaires et limitations intrinseques,
ce procédé nouveau peut permettre une mesure précise des tres faibles tensions interfaciales
entre deux fluides.

e La deuxieme application découle de I’étude présentée en premiere partie de cette theése :
un champ électrique fortement localisé dans une branche d’une jonction microfluidique
contréle le comportement d’'une goutte lorsqu’elle la traverse. Ce systeme permet de mo-
duler la proportion de la goutte qui passe dans chacune des branches de l'intersection,
allant jusqu’a réaliser un aiguillage complet de la goutte.

e La derniere des applications ici proposées est la maitrise par le champ électrique de la
production de gouttes. J’ai montrer qu'un champ électrique pulsé permet de stabiliser la
formation de gouttes, de changer leur fréquence d’émission et de former une goutte « a la

demande ».

Ces applications sont autant d’exemples de la possibilité qu’offre le champ électrique pour contro-
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ler in situ et de facon individuelle les gouttes qui circulent dans un microcanal.



Conclusion générale

Je résume ici les travaux réalisés pendant ces trois années au laboratoire de microfluidique

de 'ESPCI et présentés dans présent manuscrit.

Une premiere partie de mon travail a porté sur ’étude du comportement d’une goutte lors-
qu’elle traverse une jonction microfluidique asymétrique. J’ai tout d’abord recensé les compor-
tements possibles : cela m’a amenée a différencier deux types de cassures, selon le degré de
confinement de la goutte au moment de la séparation.

J’ai ensuite réalisé une étude locale de ces deux comportements. J’ai tout d’abord mis en
évidence les variables locales pertinentes intervenant dans la description du systeme. J’ai alors
montré que cet espace de variables permet d’exprimer les limites de ces comportements et de
définir deux grandeurs caractéristiques du systeme : une longueur critique, indépendante des
conditions d’écoulement, qui définit une condition suffisante de cassure de la goutte a la tra-
versée de l'intersection ; une wvitesse capillaire, qui transpose en termes de vitesse le concept de
pression capillaire critique. Cette derniere m’a permis de vérifier que la taille des gouttes filles
issues de la brisure était décrite par une simple loi de conservation de la masse appliquée au
volume de la goutte.

J’ai enfin transposé les conclusions de ’étude « locale » dans l'espace des parametres de
controle, afin de pouvoir raisonner en termes opérationnels pour la microfluidique. Cela a abouti

a la conception et la réalisation d’'un extracteur microfluidique de phase continue.

Une seconde partie de mon travail a porté sur ’étude d’une goutte d’eau confinée dans un
canal lorsqu’elle est soumise & un champ électrique. J’ai repris ’approche théorique bidimen-
sionnelle de Shankar permettant de calculer la forme de la goutte et la surpression qui y régne.
J’ai ensuite construit deux expériences modeles pour valider 'application des résultats de cette
théorie a une goutte confinée en géométrie Hele-Shaw. Une premiere expérience étudie la forme
que prend une goutte sous champ homogene lorsqu’elle est confinée dans une géométrie de fort
rapport d’aspect. Conformément a la théorie, les ménisques de la goutte se déforment et tendent
a s’aligner avec le champ. Il existe un champ critique au-dela duquel la courbure s’inverse : la
goutte prend alors une forme d’osselet. Dans une deuxieme expérience, on mesure les variations

de vitesse d’une goutte lorsqu’on lui fait traverser une zone de champ inhomogene. Les résultats
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théoriques et expérimentaux m’ont amenée a définir une vitesse diélectrique, fonction de I’inho-
mogénétité du champ, de la nature des fluides en présence et de la géométrie du systeme.
L’accord entre la théorie et les expériences de cette étude fondamentale nous autorise a
raisonner a deux dimensions pour les systémes microfluidiques soumis a un champ électrique.
L’approche développée ici peut alors servir de base de compréhension et d’analyse pour les études
ultérieures sur le couplage d’un champ électrique et d’une goutte en microfluidique.
Pour finir, j’ai présenté plusieurs réalisations microfluidiques tirant parti des effets d’un
champ électrique sur une goutte :
e une technique originale de mesure de la tension de surface, basée sur la déformation de la
goutte sous champ ;
e un contrble actif des gouttes a la traversée d’une jonction, basé sur I'application d’un
champ électrique fortement localisé dans I'une des branches de la jonction ;
e une formation de gouttes controlée par le champ électrique, qui permet de stabiliser 1’émis-

sion de gouttes ou d’en faire varier la fréquence, et d’émettre une goutte « sur commande ».

Dans cette these, cofinancée par le CNRS et Schlumberger, je me suis donc essayée aux
deux aspects de la science microfluidique : j’ai d’un coté réalisé des études fondamentales de
phénomenes physiques et de 'autre imaginé et fabriqué des systémes microfluidiques réalisant
des fonctions précises. Savoir laquelle des deux facettes a précédé l'autre est difficile : ces trois
ans ont été un aller-et-retour permament entre le besoin de comprendre et d’expliquer le fond

des choses et le jeu de concevoir des systémes efficaces.
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Annexe A

Fabrication des systemes

microfluidiques

Il existe différentes fagons de fabriquer des canaux microfluidiques [95, 108]. Nous utilisons ici
la technique de lithographie molle [31, 32, 37] : le canal est moulé dans une couche d’élastomere,
le polydiméthylsiloxane (PDMS) réticulé. On colle ensuite cette couche sur un substrat, de verre
en général, pour refermer le canal. Grace a cette technique, il est possible de concevoir et réaliser
un circuit en 24 heures. De plus, les propriétés du PDMS peuvent s’avérer intéressantes. Par
exemple :
e le PDMS est un matériau transparent et faiblement fluorescent ;
e sa biocompatibilité a été vérifiée dans de nombreux cas [82, 48, 59];
e son hydrophobie prononcée permet de réaliser de former des émulsions stables d’eau dans
I'huile ;

e son élasticité peut étre mise a profit pour l'intégration de différentes fonctions microflui-
diques a base de vannes pneumatiques [144].

Je détaille dans cette annexe les techniques de fabrication particulieres utilisées pour réaliser

les circuits microfluidiques présentés dans cette these.

Les systemes microfluidiques utilisés dans la premiere partie de cette these sont de simples
canaux dont les quatre parois sont en PDMS. En pratique, ils sont constitués de trois couches :

e Une lame de microscope en verre de 1 mm d’épaisseur,

e Une couche d’isolation en PDMS d’une cinquantaine de micromeétres d’épaisseur,

e Une couche de PDMS d’environ 5 a 7 mm, dans laquelle est moulée le canal.

Les canaux utilisés dans la deuxiéme partie inteégrent des électrodes. Ils sont donc constitués
de quatre couches :

e Une lame de microscope en verre de 1 mm d’épaisseur,

e Une couche métallique d’environ 200 nm d’épaisseur, dans laquelle sont gravées les élec-

trodes,
e Une couche d’isolation de 5 a 7 um d’épaisseur, faite de résine SU8 2007 ou de PDMS,
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e Une couche de PDMS d’environ 5 a 7 mm, dans laquelle est moulée le canal.

A.1 Fabrication du canal

Fabrication du moule

SuUs

| |
wafer

Moulage du PDMS

PDMS
—

F1G. A.1: Fabrication du canal en PDMS

Les étapes de la fabrication sont schématisées sur la figure A.1.

A.1.1 Fabrication du moule

Le moule est constitué d’une galette de silicium (ou wafer) sur laquelle on dépose les motifs
en négatif du futur canal. Les motifs sont congus a 'aide du logiciel L-Edit, puis retranscrits sur

un masque opaques aux UV d’une résolution de 3600 dpi (environ 7 pum).

Il sont ensuite reportés sur le wafer grace a 'utilisation d’une résine photosensible négative,
la SUS!. En utilisant une tournette, on en enduit uniformément le wafer. Pour chaque type de
résine, I’épaisseur du dépot dépend de la vitesse de rotation. Une fois le film déposé et les solvants
évaporés (soft bake), on expose au rayonnement UV les parties qui constitueront le négatif du
canal en protégeant le reste du film par le masque : les parties exposées réticulent lors de I'étape
de cuisson (post-exposure bake). Les parties non-réticulées sont ensuite dissoutes dans la solution

commerciale « SU8 Developper ».

On obtient finalement des reliefs de I'épaisseur du film déposé et de la forme du masque

dessiné. On en vérifie les dimensions a ’aide d’un profilometre.

A.1.2 Moulage du canal

Pour former la couche de PDMS dans laquelle est moulée le canal, on coule sur le moule un
mélange de PDMS? et de son réticulant dans un rapport massique de 1 : 10. Le tout est placé

dans une étuve a 75°C pendant 30 min : le PDMS est alors juste assez réticulé pour garder la

'Nano SU-8 2035 et 2100, MicroChem
2Qylgard 184 Kit Silicone elastomer, Dow Corning
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forme du canal. On perce ensuite les trous de connectique qui permettront d’alimenter le canal

en fluides.

A.2 Fabrication du substrat

A.2.1 Dépot des électrodes

Fabrication des électrodes

résine | | [ ] [ ]
chrome B T

Fic. A.2: Fabrication des électrodes

Les étapes de la fabrication sont schématisées sur la figure A.2.

Dépot de la couche métallique

Les lames de microscope standard sont soigneusement nettoyées a ’aide de solvants orga-
niques (acétone, toluéne, isopropanol) et d’une exposition au plasma oxygene. On dépose alors
par évaporation deux couches métalliques uniformes : 10 nm de chrome et 200 nm d’or, le chrome

servant de couche d’accrochage.

Gravure des électrodes

La gravure se fait en trempant les lames dans différentes solutions oxydantes. Pour graver
sélectivement la couche métallique, on protege ce qui correspond aux futures électrodes par
une résine positive® qui résiste & la gravure mais qui se dissout facilement dans les solvants
organiques. On étale cette résine sur la lame métallisée a ’aide d’une tournette, et on insole le
film a travers un masque opaque aux UV. Dans le cas d’une résine positive, les parties insolées
sont dégradées : elles peuvent étre dissoutes lors de ’étape de développement. Les électrodes

sont ainsi dessinées en résine sur la lame de verre métallisée.

On plonge ensuite successivement la plaque dans des solutions de gravure de I'or? et du

chrome °. Finalement, on retire la couche de résine positive a 1’aide d’acétone.

3Shipley S1818
412g de KI et 3g de I dissouts dans 120 ml d’eau
5Solution commerciale « Chrome Etch »
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A.2.2 Dépot de la couche d’isolation

La couche d’isolation est faite soit de PDMS, soit de SU8 2007.

Dépo6t d’une fine couche de PDMS

Dans les circuits microfluidiques présentés dans la premiere partie de cette these, ’épaisseur
de la couche de PDMS n’est pas critique. On étale donc simplement le mélange PDMS /réticulant
a 2000 tours par minute sur les lames de microscope. La couche obtenue mesure alors une

cinquantaine de micromeétres.

Dans les circuits comportant des parties électriques, la couche de PDMS doit étre aussi fine
que possible. On dilue deux fois le mélange PDMS /réticulant dans du toluéne, afin d’en diminuer
la viscosité. On étale ce mélange a 4000 tr/min sur les lames de microscope comportant les

électrodes, en protégeant une partie des électrodes par du rouleau adhésif type Scotch.

Dans les deux cas, le tout est mis a réticuler dans une étuve a 75°C pendant 20 minutes.

Dépo6t d’une fine couche de résine

Dans les cas ou l'isolation électrique est primordiale, on recouvre les électrodes d’une fine
couche de SU8 2007. Pour cela, on étale la résine & 4000 tr/min en protégeant une partie des
électrodes par du rouleau adhésif type Scotch. L’adhésif est retiré apres 1’étape de soft bake. On
expose la totalité de la lame aux UV. On réalise enfin une cuisson poussée (hard bake) afin de

s’assurer de la solidité de la couche.

A.3 Fermeture du canal

Pour refermer le canal, il nous faut coller la couche de PDMS dans laquelle est moulée le

canal au substrat. Selon la nature de ce dernier, nous utilisons deux techniques différentes.

A.3.1 Substrat recouvert de PDMS : la simple réticulation

Dans le cas ou la derniere couche du substrat est du PDMS, il suffit d’achever la réticulation
lorsque les deux couches sont en contact. On aligne si besoin le canal aux électrodes et on laisse

le tout réticuler une nuit a I’étuve.
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A.3.2 Substrat recouvert de SUS : le collage au plasma oxygene

Dans le cas ou la derniere couche du substrat est de la résine, il faut activer les surfaces pour
que le collage soit efficace. Nous réalisons cette activation en exposant les surfaces a un plasma

oxygene [37, 86].

On termine donc tout d’abord la réticulation du canal seul en le laissant cuire au minimum
trois heures. Le canal ouvert et le substrat sont alors placés dans la chambre d’un nettoyeur
plasma alimenté en oxygene. Ils sont exposés au plasma pendant 45 secondes puis assemblés
dans la minute qui suit. Immédiatement apres leur mise en contact, la couche de PDMS est

scellée au substrat de facon irréversible.

A.4 Résultat

Canal Canal Canal
PDMS PDMS Sus
Verre Verre Verre

Fi1G. A.3: Schéma des trois circuits microfluidiques utilisés.

Le résultat de ces fabrications est présenté sur la figure A.3
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Annexe B

Equivalence

électrocinétique /hydrodynamique

Pour une géométrie de canal donnée, dans le cas d’un liquide newtonien incompressible et
d’un écoulement laminaire, on montre qu’il existe une correspondance univoque entre la perte

de charge AP et le débit de liquide Q. C’est ce que traduit la loi de Hagen-Poiseuille :
AP = RQ (B.1)

Elle est formellement similaire a la loi d’Ohm, qui donne un coefficient de proportionnalité entre
le courant et la tension au borne d’une résistance électrique. Par analogie, on appelle le coefficient
de proportionnalité R la résistance hydrodynamique du canal. Cette résistance est uniquement

fonction de la viscosité du liquide et de la forme du canal.

Nous allons montrer cette relation et donner une expression de R dans le cas d’un capillaire
de section circulaire, puis nous présenterons les résultats d’un calcul similaire pour un canal de
section rectangulaire. Enfin, nous appliquerons ces résultats pour relier les débits et les différences

de pression dans un systeme fluidique a trois branches.

B.1 Ecoulement de Poiseuille dans un capillaire

Nous considérons un écoulement stationnaire a faible nombre de Reynolds dans un capillaire
de section circulaire représenté sur la figure. Une différence de pression AP est imposé entre

l’entrée et la sortie.

On écrit I’équation de Stokes stationnaire :

—

Vp=nAwu

141



142 ANNEXE B. EQUIVALENCE ELECTROCINETIQUE/HYDRODYNAMIQUE

AP

Fia. B.1: Capillaire a section circulaire de rayon p et de longueur L, au bord duquel on impose
une perte de charge AP.

[— . . . , .
ou u et p sont la vitesse et la pression locales. Pour des raisons de symétrie, on a

d AP
?p = —pe_g = ——— = constante
dz L

= u(r)e:

On recense les forces qui s’exercent sur un cylindre de fluide de longueur L et de rayon r : la
force de pression sur la face circulaire et la force de cisaillement visqueux sur la face latérale,

toutes les deux colinéaires a e, .
du
F, = —mr?APF, = QWTLHE

En écoulement permanent, ces deux forces sont égales. La vitesse répond a 1’équation :

du AP
dr  2nL
En écrivant la condition de non-glissement aux bords (u(p) = 0), on exprime la vitesse :
AP
u(r) = L (0* = 1%)

En intégrant la vitesse sur une section du capillaire, on calcule le débit de fluide :

Q:wa

p
=27 / u(r)rdr

=0
P
— 7;?5 /T:o (p* = r*) rdr
TAPp*
8nL
La perte de charge est proportionnelle au débit de liquide :

I
TP

Dans le cas d’un capillaire a section circulaire de diametre p, la résistance hydrodynamique
prend la forme :

L
R, = 21- (B.2)

mp*
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Fig. B.2: Canal rectangulaire : Valeur du facteur de frottement C en fonction du rapport

d’aspect du canal .

B.2 Canal a section rectangulaire

En résolvant de méme I’équation de Stokes, on montre que la résistance hydrodynamique

d’un canal & section rectangulaire de section S = h x w s’écrit[130] :

nL
R = B.3
27 Cloms (B3
ou x = w/h est le rapport d’aspect du canal.
L’expression du facteur de frottement C(x) est la suivante :
ap=02n—-1)m
oo

8x 2x,, (o
C(x) = — |1——=th|— B.4
00 =3 (1 2 (B.1)

La figure représente les variations de C' en fonction de y. Cette fonction tend vers 1/12 lorsque
X tend vers 'infini. Dans le cas d’une cellule de Hele-Shaw, y = w/h < 1. On retrouve alors
que la résistance hydrodynamique de cette cellule vaut :
12nL

g (B.5)

Rpys =

B.3 Pressions et débits pour un canal a trois branches

On consideére un systeme microfluidique composé de trois branches. Les résistances, débits
et pressions sont représentés sur la figure B.3. La loi des noeuds, traduisant la conservation des

débits a 'intersection, s’écrit :

pP-P P-P P—-P
1 412 L

=0
Ry Ry R3
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Fia. B.3: Débits et pressions pour un systéme a trois branches

Si on pose

1 1 1

Ri=— +—+—
I R1+R2+R3

on peut écrire :
Ry Ry R

P,—-P
R;

P P P
P—R”( Ly 24 3)

Qi = (B.6)

Le formalisme proposé par la loi de Hagen-Poiseuille permet d’établir une correspondance
simple entre les pressions imposées aux bornes d’un systéme fluidique et les débits qu’elles

induisent.



Annexe C

Sphere et cylindre diélectriques dans

un diélectrique

C.1 Effet du champ électrique sur une sphere diélectrique im-

mergée dans un diélectrique

Fia. C.1: Sphere diélectrique soumise a un champ électrique uniforme

On considére une spheére de rayon R. Elle est constituée dans un matériau homogene de
permittivité diélectrique €; et plongée dans un milieu diélectrique homogene de permittivité

diélectrique €.. On place ce systeme dans un champ uniforme Fy parallele a I'axe Ox.
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C.1.1 Champ électrique en tout point de ’espace

On note Ee (resp. E;) le champ extérieur (resp. intérieur) a la sphere.

Ei:Eo(l—a)
3 3
E. = Ey 0089(14—2@(];) )ur—sine <1—a<f) )ug]
E; — Ee
avec a =
2ee + €5

On vérifie que cette solution respecte I’équation de Laplace, les conditions de passage et les
conditions aux limites : du fait de I'unicité de la solution, elle correspond a la solution du

probleme.

C.1.2 Champ électrique a la surface de la sphere

Au niveau de la surface, on peut écrire :

Ee = Ep [cosf (1 + 2a) uy —sinf (1 — a) ug)]

On exprime le rapport des champs normal et tangentiel a la surface externe de la sphere :

Een
Eet

1
tan 6

&

(C.1)

€e

Ainsi, le champ tangentiel devient négligeable a l'interface devant le champ normal si ¢; >>

cotanb.

D’autre part, la norme du champ externe prend la forme suivante :

E, = E()\/(3082 0(1+ 2a)® +sin® (1 — a)?

Le rapport des normes des champs externes et internes vaut :

E. €i ° 2 102
= =) cos 0 + sin” 0 (C.2)

La figure porte la valeur de ces deux rapports en fonction de 8 pour une sphere de permittivité

diélectrique ;=80 dans un milieu de permittivité diélectrique €,=2. Pour ces valeurs, le champ

intérieur vaut 0,07 fois le champ imposé a l'infini : F; ~=0.07 Ej.
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Fia. C.2: Rapports des champs normal et tangentiel et rapport des champs internes et externes
en fonction de f pour une spheére d’eau immergée dans 1’huile.

C.1.3 Sphere infiniment diélectrique

On considere le cas ou la permittivité diélectrique de la sphere tend vers I'infini : ¢; — oo.

On a alors

a—1

Ee(T', 9) — EO

st (12( 1) Yoo (1 (1)

A la surface de la sphere, Eo(r = R) est colinéaire & u, :

Ec (r = R) — 3cos0Epuy

Résultante des contraintes diélectriques a la surface de la demi-spheére

Calculons la résultante des contraintes diélectriques sur une demi-sphére infiniment diélec-

trique. Le tenseur de Maxwell s’exprime en fonction du champ local :

_EES
2

9
= %COSQQE(%

T

La résultante des contraintes sur une demi-sphere s’écrit alors :

—

Fiw= [  T@)uds
1/2sphere

9e. B2
_ Zeel / cos*Ou,dS
2 1/2sphere

Pour des questions de symétrie, la force est dirigée suivant ’axe principal. Nous avons donc

- 9e . E?2
Felec = 882 0 / COSBQdSex
1/2sphere
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En utilisant la symétrie selon 'axe x :

N 9 EZ /2
Flee = 562 0/ 21cos3OR? sin Odbey
0
1
= 97 R% E? / X3dXey
0
9
= ZWRQEeEg

Cette force est proportionnelle au carré de la norme du champ.

C.2 Effet du champ électrique sur un cylindre diélectrique im-

mergé dans un diélectrique

On considere maintenant le probléme bidimensionnel équivalent. On considere un cylindre
infini d’axe Oz de rayon R. Il est constitué dans un matériau homogene de permittivité diélec-
trique &; et plongé dans un milieu diélectrique homogene de permittivité diélectrique .. On

place ce systeme dans un champ uniforme Fy supposé parallele a 'axe Ozx.

C.2.1 Champ électrique en tout point de I’espace

On note Ee (resp. E;) le champ extérieur (resp. intérieur) au cylindre.

E; =Eo(1-0)
2 2
E. = Ej cos@(l—l—b(]:) )ur—sin9<1—b(f) )ug]
avecbzgi_ge
56+5i

On vérifie que cette solution respecte I’équation de Laplace, les conditions de passage et les
conditions aux limites : du fait de 'unicité de la solution, elle correspond a la solution du

probleme.

C.2.2 Champ électrique a la surface du cylindre

Au niveau de la surface, on peut écrire :
Ee = Ep[cosf (1 +b)uy —sinf (1 —b) ug]

On exprime le rapport des champs normal et tangentiel a la surface externe :

Een _
Eet

1
tan 6

&

e

Le résultat est similaire a celui trouvé pour la sphére présenté dans 1’équation C.1.
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De méme, le rapport des normes des champs externe et interne vaut :

Ee E’i ? 2 « 2
= - ) cos 0 + sin“ 6 (C4)

Le résultat est similaire a celui trouvé pour la sphere présenté dans I’équation C.2.

C.2.3 Cylindre infiniment diélectrique

Fia. C.3: Cylindre infini infiniment diélectrique soumis a un champ. Le champ a Uinfini est
horizontal. L’intensité du champ électrique est représenté en fausse couleur. Les lignes de
champ sont tracé dans la moitié inférieure du dessin, en noir ou blanc selon qu’elles péneétrent

ou non dans le cylindre.

On considere le cas ou la permittivité diélectrique du cylindre tend vers U'infini : ¢; — oo.

On a alors

b—1
Ei—>0

Ee(r7 9) - EO

st (1 () Yo sao (1 (%)) ]

A la surface du cylindre, on a donc E¢(r = R) colinéaire  u, :

Ee (r = R) — 2Ej cos fuy



150 ANNEXE C. SPHERE ET CYLINDRE DIELECTRIQUES DANS UN DIELECTRIQUE
Moyenne du champ électrique sur un demi-cylindre

Cherchons a présent a évaluer la moyenne du champ électrique externe sur un demi-cylindre :

/2
(E)p_p = 2EO/ cos 0df
0

™ =—7/2
_ sy
N T

Résultante des contraintes diélectrique a la surface du demi-cylindre

Calculons la résultante des contraintes diélectriques sur un demi-cylindre infiniment diélec-

trique. Le tenseur de Maxwell s’exprime en fonction du champ local :

_ eE?
2

9
= 56600320E§

T

Donc la résultante des contraintes diélectrique sur un demi-cylindre s’écrit :

—

Fio= | T(0)ueds
1/2cylindre

= 256Eg/ cos*0u,dS
1/2¢cylindre
Pour des questions de symétrie, la force est dirigée suivant I’axe principal. Nous avons donc :
- 2 3
Foee = 256EO/ cos’0dSey
1/2cylindre
La résultante des forces sur une longueur L de cylindre vaut donc :
w/2

Fojee = 2RLe E? / cos>fdfex
—7/2

= 8RLe E3

Comme dans le cas d’une sphere, elle est proportionnelle au carré du champ.



Annexe D

Forme d’une goutte sous champ :

développement asymptotique

Nous présentons ici la solution pour le développement asymptotique au sixiéme ordre en I'
pour la forme d’une goutte bidimensionnelle sous champ. Le principe de la résolution est détaillé

par P.N. Shankar dans la référence [115].

L’interface a pour équation paramétrique :

z(¢) =R (cos(qﬁ) + Z an cos(n¢)> (D.1)

y(¢) =R (Sin(qﬁ) - Z an sin(ngb))
n=1

On exprime R et a,, n étant un entier impair, en fonction de la pression adimensionnée T'.

On pose v, = nay.

La solution asymptotique pour I' — oo est donnée dans la référence a I’ordre 5. Nous avons

utilisé directement ces résultats.

La solution asymptotique pour I' — 0 n’est donné que pour l'ordre 1. Nous avons donc
calculé les coefficients de ce développement jusqu’a l'ordre I'6. Voici les résultats de ce calcul

réalisé a l'aide du logiciel de calcul formel Maple.

Solution asymptotique en I' — 0

Lorsque I' — 0, on pose :
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R=rg(1+Tr +T?rp+ Tor3+...) (D.2)
Y1 =1 (1 +Tar +T%b1 + %1 +...) (D.3)
3 = Y03 (1 + Taz + b3 + Toc3 +...) (D.4)
v5 = Das 4+ T2bs + T3cs + . ... (D.5)
Yo = Tay +T%b, + T3¢, + ... (D.6)

ou 7“0:1/3, ’)/01:—2/3 et 703:—1/9;

La valeur des coefficients r1 et a,, est donnée dans la référence. On calcule de méme la valeur

des coefficients suivants jusqu’a ’ordre 6 en I :



Ordre | R
=2
F ‘ T = Sl
2 —1355
r ‘ 2= 5561
3 __ 52210
r ‘ T3= 531441
4 __ 35795596
r ‘ T4=1076168025
5 _ —5522727662
r ‘ T'5= 87169610025
6 ‘ o — 35834379982727
6= 1720880910946125
Ordre ‘ 5 ‘
2
r ‘ a5=2943 ‘
2 —406
r ‘ bs=To6s3 ‘
3 1463386
r ‘ €5= 55801305 ‘
4 _ —122364856
r ‘ ds= 6327867987 ‘
s ‘ es— 455673354734 ‘
—80697528715725
6 __ 311180871370196
r f5=
57 50858498781816075
Ordre ‘ Y11
T ‘ a11=0
r2 | b11=0
FS ‘ 011:0
4 _ 1382
I ‘ d11=537010575
Iz ‘ 11— 26357896
117 3132294653565
6 ‘ Fii= —399735015397213
117 79047718710427782375

st

—19
a1="7

674
b= 2187

€1= 885735

di= —6535958
71744535

o — 12320266523
17 203395756725

97118123812

ds=

73

44
a3=-7

ha— 16211
10935

(n— —680248
377885735

84764398
2511058725

__ 17575978156
3= 56950811833

_ —13784 ‘

fi= 23065078812615

7
a7:0
_ 17

br= 32805

(o 32492
7718600435

d —51185032
7= 17577411075

___ 86835648488
T 29899176238575

—1380812981196358
7 932405810999961375

Y13
aj3= 0

b13 0

d13=0

21844
248594813775

—1266546130

‘ C13— =0
| ens=

~ 2418757931482893

fy= —190585056071876
3= "807277758441525

Y9
a9:0

bg=0
62
9= 2066715

do— -—2232548
9= 17577411075

e 17351269948
97 6577818772465

—10320068303325964

97 30769391762998725375

Y15
a15=0
b15=0
c15=0
d15=0

815:0

— —929569
T 203599152481725

TaAB. D.1: Coefficients du developpement pour I' — 0
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Gouttes et champs électriques dans un systéme microfluidique

Résumé

Cette these propose une analyse originale des phénomenes de brisure de gouttes et d’action
d’un champ électrique dans un systeme microfluidique.

Une premiere partie présente I’étude d’une goutte traversant une jonction microfluidique.
Apres avoir identifié trois scénarios possibles - dont deux entrainent la brisure - nous proposons
une étude quantitative des comportements observés dans ’espace des variables locales puis des
parametres de contréle. Ces résultats ont été appliqués a l'extraction de phase microfluidique.

Dans une seconde partie, nous étudions ’effet du champ électrique sur une goutte fortement
confinée. La pertinence de I’approche théorique bidimensionnelle est établie sur deux expériences
modeles qui analysent 1’évolution de la forme d’une goutte confinée sous champ et la variation
de vitesse d’'une goutte soumise a un champ inhomogeéne. Enfin, nous appliquons ces résultats

au contrdle de gouttes dans des systemes microfluidiques d’architectures variées.

Mots clés : microfluidique - champ électrique - goutte - émulsion - écoulement diphasique -

microtechnologies.

Droplets and electric fields in microfluidic systems

Abstract

The thesis offers novel analyses of the breakup phenomenon at microfluidic junctions, along
with new insights into the effect of electric fields on droplets in microfluidic channels.

The first part studies droplet behaviour as they arrive at a microfludic junction. Three sce-
narios - two of them leading to breakup - are identified. We study them quantitatively using
local variables and control parameters. The results of this study lead to a design of a microfluidic
phase extractor.

In the second part, we analyse the effect of the electric field on a confined droplet. We develop
a 2D theoretical approach of the problem using Shankar’s work. Then, we compare these theo-
retical results with two experiments : we show that the theory successfully predicts the shape
of confined droplets under electric fieldalong with the change in velocity as the droplet moves
along a non-uniform field. The results are applied to propose novel ways of controling droplets

in microfluidic systems.

Keywords : Microfluidics - Electric field - Droplets - Emulsion - Two-phase flow - Microtech-

nologies.



