N
N

N

HAL

open science

Ecoulements microfluidiques pilotés sans contact par
une onde laser
Matthieu Robert de Saint Vincent

» To cite this version:

Matthieu Robert de Saint Vincent. Ecoulements microfluidiques pilotés sans contact par une onde
laser. Dynamique des Fluides [physics.flu-dyn|. Université Sciences et Technologies - Bordeaux I,

2010. Francais. NNT: . tel-00532632

HAL Id: tel-00532632
https://theses.hal.science/tel-00532632

Submitted on 4 Nov 2010

HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.

L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
destinée au dépot et a la diffusion de documents
scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
émanant des établissements d’enseignement et de
recherche francais ou étrangers, des laboratoires
publics ou privés.


https://theses.hal.science/tel-00532632
https://hal.archives-ouvertes.fr

Ne d’ordre : 4072

THESE

PRESENTEE A

L’UNIVERSITE BORDEAUX 1

ECOLE DOCTORALE DES SCIENCES PHYSIQUES ET DE L’INGENIEUR
rarR  Matthieu ROBERT DE SAINT VINCENT

POUR OBTENIR LE GRADE DE

DOCTEUR

SPECIALITE : LASERS, MATIERE ET NANOSCIENCES

Ecoulements microfluidiques pilotés sans contact
par une onde laser

Soutenue le 8 octobre 2010

Apres avis de :

Mm™e¢ Isabelle CANTAT Professeur a 'université Rennes 1 Rapporteur
Institut de physique de Rennes
M. Philippe MARMOTTANT Chargé de recherches au CNRS Rapporteur

Laboratoire de spectrométrie physique, Grenoble

Devant la commission d’examen formée de :

M. Laurent LIMAT Directeur de recherches au CNRS Président

Mm™e€ Isabelle CANTAT Professeur a 'université Rennes 1 Rapporteur

M. Philippe MARMOTTANT Chargé de recherches au CNRS Rapporteur

M. Hamid KELLAY Professeur a I'université Bordeaux 1 Examinateur

M. Jean-Pierre DELVILLE Directeur de recherches au CNRS Directeur de thése
M. Régis WUNENBURGER Maitre de conférences a I'université Bordeaux 1 Co-directeur de these
M™e Annie COLIN Professeur a 'université Bordeaux 1 Invitée

— 2010 -












Remerciements

Le travail présenté ici est le fruit de quatre années intenses passées au sein du centre de
physique moléculaire optique et hertzienne (CPMOH). Je voudrais donc témoigner toute ma
gratitude a 1’égard de celles et ceux qui m’ont entouré et soutenu durant cette période.

Je remercie tout d’abord Eric Freysz, directeur du CPMOH, de m’y avoir accueilli.

Je souhaite remercier ensuite Isabelle Cantat et Philippe Marmottant d’avoir accepté la
lourde tdche de rapporter ce manuscrit. Merci également a Laurent Limat, Hamid Kellay et
Annie Colin de m’avoir fait I’honneur de leur présence au sein du jury.

Jean-Pierre Delville a su, durant ces quatre années, me guider et encadrer cette these de
fagon optimale. Son enthousiasme permanent a pu compenser mon « légendaire » pessimisme,
en particulier face a une reproductibilité des résultats parfois discutable. Il a su constamment, par
son exigence, me faire progresser, tout en m’accordant une liberté croissante dans la réalisation
et U'interprétation des manips. Pour tout cela, et pour la grande disponibilité dont il a fait
preuve a mon égard, en dépit d’un emploi du temps surchargé, je lui adresse mes plus sinceres
remerciements.

J’associe a ces remerciements Régis Wunenburger, en tant que co-directeur de thése, ainsi
que les autres membres permanents de I'équipe, Etienne Brasselet et Hamza Chraibi.

Les différentes thématiques abordées sur le plan expérimental m’ont amené a interagir avec
de nombreux membres du laboratoire. En particulier, le dispositif de caractérisation d’écoule-
ments est issu d’une collaboration particulierement fructueuse avec Joél Plantard et Sébastien
Cassagnere. Merci a tous les deux pour votre constante bonne humeur méme lorsque la forme
du signal nous laissait perplexe (« d’ou sortent ces foutues oreilles de Mickey ? »). Merci aussi a
Gedas Jonusauskas pour son aide précieuse dans 'interprétation des mesures d’absorption des
colorants, et pour le calcul du rendement quantique de fluorescence. La partie sur la brisure de
jet a largement bénéficié de I’éclairage d’Hamid Kellay, et de ses idées de manips, mises en ceuvre
a quelques semaines de la soutenance. Yacine Amarouchéne a également participé a cette ré-
flexion. Enfin, je voudrais remercier Jean-Baptiste Salmon de m’avoir initié a la microfabrication.

Le bon déroulement de cette these doit beaucoup a tous ceux qui garantissent des conditions
matérielles optimales. Je remercie a ce titre les informaticiens Richard Perrier et Hassan Akrach,
les électroniciens Philippe Maire et William Benharbone, les mécaniciens Touati Douar, Eddie
Maillard et Sandra Bosio, et Jacky Geneste sans qui bien des choses au labo ne fonctionneraient
pas. Merci a Laurence Quémard, Laurette Geneste, Suzanne Bessus, Annie Commarmond et
Isabelle Guillaume de m’avoir dégagé de toute tracasserie administrative, et a Bernadette Ber-
geret pour son aide dans la recherche de papiers introuvables en ligne.

Depuis mon arrivée, j’ai eu le plaisir de cotoyer plusieurs générations de thésards et autres
post-docs. En premier lieu, je voudrais saluer tous ceux qui ont cohabité avec moi dans notre
bureau exigu : Bruno (merci pour ton aide en Matlab, nos échanges de mails débiles et. .. ta



ii REMERCIEMENTS

chaise), Moustafa, Nicolas (fournisseur officiel de surnoms, fournisseur officieux de combines
diverses, auteur de formules d’anthologie), Julien (chauffeur et cuisinier hors pair ! Merci d’avoir
souvent partagé ces deux grandes qualités, et aussi beaucoup d’autres choses), Julien (papoteur
pipeauteur. .. Bonne chance pour ta nouvelle carriere de l'autre coté de l'estrade...). Un peu
plus loin, mais pas beaucoup plus, le Blond (« M’sieur dames... ») et Herr von Gert (t’as pas
bientdt fini de taper sur les murs ?) n’ont pas manqué de se joindre & nous, confondant souvent
les portes 118 et 120. Comme ¢a m’est arrivé aussi de temps en temps, je ne vous en veux pas. . .

Merci aussi & tous ceux avec qui j’'ai pu passer d’agréables moments dans les couloirs du
labo, autour d’un café ou d’une bonne table : Matthieu, Nicolas, Fanny, Stéphane, David, Yann,
Pierre, Cécile, Christine, Daniel, Emilie, Francois, Gilles, Hélene, Grégoire, Silvia, Laura, Geof-
frey, Benjamin. .. la liste n’est pas close. Bonne route a tous!

Je tiens enfin a remercier Philippe et Alexandre, qui ont, dans le cadre de leurs stages res-
pectifs, souffert tour a tour dans l'interprétation des premieres manips d’aiguillage et de brisure
de jets.

Durant ces quatre années, j’ai eu I'opportunité de découvrir les joies de ’enseignement, dans
le cadre de vacations puis d’un service d’ATER. De cette expérience, je retire une profonde sa-
tisfaction, en dépit du gros investissement que cela représente. Je voudrais donc remercier tous
ceux qui m’ont accompagné dans cette aventure, en particulier Mona Tréguer, Jérome Degert
(encore lui!), Christine Grauby et Denise Mondieig. Merci & Pol Bégasse et Pierre Bordenave
pour leur gentillesse et leur disponibilité lors de la préparation des TP. Je tiens enfin a remercier
I’ensemble des étudiants que j’ai « eus » en TP ou en TD.

Pour finir, je voudrais adresser toute ma reconnaissance a ma famille, qui m’a permis d’arriver

jusqu’ici et m’a accompagné dans les joies comme dans les difficultés. Merci particulierement a
Violaine pour son soutien quotidien, et pour bien davantage encore. ..

A mon pére.



Table des matiéres

Introduction

1 Ecoulements diphasiques en environnement confiné

1.1 Formation de gouttes en microcanal . . . . . ... ... ... ... ... .....
1.1.1 Hydrodynamique & petite échelle . . . . . . .. ... ... 0.
1.1.2  Géométries a écoulement parallele . . . . ... .. .. ... ... ...
1.1.3 Géométries a écoulement croisé . . . . . . . . . ...
1.1.4 Géométries a focalisation d’écoulement . . . . . . . ... ... ... ....

1.2 Manipulation d’écoulements microfluidiques . . . . . . . . . . ... ... ... ..
1.2.1 Ecoulement de base . . . . . . ...
1.2.2  Ecoulements controlés par voie hydrodynamique . . . . .. .. ... ...
1.2.3 Ecoulements controlés par une interaction fluide-structure . . . . . . . . .
1.2.4 Ecoulements induits par des effets interfaciaux . . . . . .. ... .. ...
1.2.5 Ecoulements controlés par des effets thermiques . . . . . . . .. ... ...
1.2.6 Ecoulements controlés par des effets électriques . . . . . . . .. ... ...
1.2.7 Micromanipulations optiques . . . . . . . ... ... L.

Effet Marangoni

2.1 Migration de gouttes et de bulles . . . . . . ... ..o
2.1.1 Cas des fluides purs en milieu infini . . . . ... ... ... ........
2.1.2 Influence de la présence de tensioactifs . . . . . . . .. ... ... ... ..
2.1.3 Influence du confinement . . . . . . . .. ... ...

2.2 Déformations d'interfaces . . . . . . . . . . ...
2.2.1 Déformation thermocapillaire . . . . . . . . . .. ... ... ... .....
2.2.2  Déformation thermogravitaire . . . . . . . . . .. ... Lo

Techniques expérimentales

3.1 Fluides utilisés . . . . . . . . . . e
3.1.1 Propriétés interfaciales . . . . . . . . . . ...
3.1.2 Propriétés optiques . . . . . . .. L

3.2 Montage optique . . . . . ..
3.2.1 Coldufaisceau . . . . . . . . . . e
3.2.2 Imagerie . . . . . . ..o

3.3 Circuit microfluidique . . . . . . . . ..

Blocage thermocapillaire d’écoulements microfluidiques lents

4.1 Observations qualitatives . . . . . . . . . . ..o
4.1.1 Ecoulement de base . . . . . ...
4.1.2 Enprésencedelaser . . . . . .. ... L Lo

4.2 Vitesse thermocapillaire . . . . . . . .. . L L oo
4.2.1 Mesurede vitesse . . . . . ... e e
4.2.2 Gradient de température . . . . .. ..o

iii

p—

S UL Ww W W

11
12
13
14
18
18
20

25
25
25
26
29
31
31
33

35
35
35
37
38
38
40
40



iv TABLE DES MATIERES
4.2.3 Dépendance géométrique . . . . . . .. L Lo oo 56

4.3 Blocage thermocapillaire . . . . . . . .. ..o oo 58
4.3.1 Bilandesforces . . . . . . . . . ... 58
4.3.2  Evolution temporelle des forces . . . . . . . . ... ... ... 61
4.3.3 Tempsdeblocage . . .. .. ... 64
4.3.4 Taille des gouttes obtenues . . . . ... ... ... ... ... ....... 67
435 Bilan. . . ..o 68

5 Déviation de gouttes 71
5.1 Géométrie expérimentale . . . . . . . ... 71
5.2 Cinématique des gouttes . . . . . . . . . . . L 72
5.2.1 Trajectoire . . . . . . .. 72
5.2.2 Vitesse thermocapillaire . . . . . . . . . . ... .. L 76

5.3 Efficacité d’aiguillage . . . . . . . . . . L 77
54 Applications . . . . . . ... 78
5.4.1 Séparation de gouttes . . . . . . . ... 78
5.4.2 Régulation du trafic . . . . .. . . ... 79

5.5 Effet d’aiguillage inversé . . . . . . . ..o 79
6 Caractérisation d’écoulements diphasiques 83
6.1 Etatdelart. . . ... . . . . . . 83
6.2 Principedelamesure . . . . . . . ... 84
6.2.1 Dispositif expérimental . . . . . .. ... oo 84
6.2.2 Interprétation dusignal . . . . . . . ... Lo 86

6.3 Validation des résultats . . . . . . . . .. 89
6.3.1 Btudeen débits . . . . . . .. ... 89
6.3.2 Etude en contraste d’indice . . . . . ... ... 89

6.4 Applications . . . . . . . . 94
6.4.1 Caractérisation d’écoulements aux temps longs . . . . . . ... ... ... 94
6.4.2 Réponse de ’écoulement a un changement de régime . . . . . . . . .. .. 96

7 Brisure d’un jet laminaire forcée par laser 101
7.1 Déstabilisation et rupture de cylindres liquides . . . . . .. .. .. .. .. .. .. 101
7.1.1 Origine de l'instabilité . . . . . .. ... ... ... ... .. ........ 102
7.1.2 Développement spatial de I'instabilité . . . . ... ... ... ... .... 103
7.1.3 Effet du confinement . . . . . . .. .o Lo Lo L 104
7.1.4 Vers la rupture : dynamique non linéaire . . . . . . . . . .. ... ... .. 106
7.1.5 Déstabilisation forcée . . . . . . . ... Lo 109

7.2 Du pincement thermocapillaire & la rupture . . . . . . ... .. ... 109
7.2.1 Déformation thermocapillaire : pincement ou gonflement? . . . . . . . .. 109
7.2.2  Pincement thermocapillaire d’'unjet . . . . . . ... ... ... ... ... 111
7.2.3 Dynamique thermique . . . . . .. .. .. . L L 116
7.2.4 Dynamique proche de la rupture . . . . . . . ... ... L. 120
725 Bilan. . . ..o 128

7.3 Génération de gouttes . . . . . . .. Lo 129
7.3.1 Du régime de jet au régime de goutte a goutte . . . .. . ... ... ... 129
7.3.2 Caractérisation des gouttes . . . . . . . . . .. .. ... ... ... 131
7.3.3 Excitation modulée : un échantillonneur optofluidique . . . . . ... ... 134

Conclusion 139



TABLE DES MATIERES v

A Fabrication de microcanaux par lithographie « souple » 143
A.1 Photolithographie. . . . . . . . . ... 143
A2 Tmpression . . . . . . . . . e e e 144

B Détermination du rendement quantique de fluorescence 145

C Conditions aux limites thermiques 147
C.1 Couche semi-infinie absorbant en surface . . . . . . . ... ... ... .. ..... 147
C.2 Film isolant séparant deux couches conductrices. . . . . . . . . ... ... .... 149
C.3 Fuites thermiques a travers la paroide verre . . . . . . . . . .. .. .. ... 150

D Propriétés optiques d’une solution de colorant alimentaire E122 153

Bibliographie 155






Introduction

Les besoins d’outils d’analyse en biologie et en chimie & partir des années 1990 et, plus
récemment, ’émergence de thématiques de recherche autour des nanomatériaux ont conduit
au développement de nouveaux procédés d’analyse et de synthese. Ces procédés s’inscrivent
dans une démarche de miniaturisation de circuits fluidiques similaire a celle qu'ont connu les
circuits électroniques au cours de la seconde moitié du xx¢ siecle [1]. La microfluidique, qui
se définit comme ’ensemble des outils et des concepts associés a ’étude, a la manipulation et
a l'utilisation de fluides a une échelle caractéristique comprise entre quelques um et quelques
centaines de um, est ainsi née de cette démarche. Au-dela des possibilités nouvelles offertes
par le développement de technologies de microfabrication adaptées de la microélectronique et
des MEMS (MicroElectroMechanical Systems), et qui I'ont rendue techniquement réalisable, la
réduction d’échelle s’avere particulierement pertinente dans ce contexte.

Une premiere raison de cette pertinence repose sur la physique des systémes de dimension
micrométrique. A petite échelle, le rapport surface & volume particuliérement élevé favorise les
transferts de chaleur et de matiere. Par ailleurs, les écoulements sont généralement laminaires, ce
qui facilite notamment le controéle des procédés de séparation [2,3]. Enfin, I'importance des effets
visqueux renforce 'influence des conditions aux limites, permettant d’envisager la génération
d’écoulements & longue portée depuis les parois [4].

Une deuxiéme raison est technologique. La miniaturisation permet le multiplexage de réac-
tions chimiques, dans le but de réaliser un « laboratoire sur puce » (en anglais lab on a chip,
aussi appelé uWTAS (Micro-scale Total Analysis System)). Ce concept repose sur l'intégration,
au sein d’un dispositif compact, de toutes les étapes de la réaction, de la mise en contact des
réactifs a I'identification des produits [5-8].

Enfin, une troisieme raison est d’ordre économique. La réduction d’échelle autorise en effet la
manipulation de petits volumes — typiquement entre le femtolitre et le nanolitre — de réactifs,
réduisant les temps de réaction et les coiits.

Les écoulements diphasiques sont constitués de deux fluides immiscibles. Le cas d’un objet
de taille finie — goutte ou bulle — immergé dans un autre fluide, alors qualifié de porteur, en
est un exemple simple. Un tel objet constitue un microréacteur idéal, qui peut étre transporté
au sein de réseaux complexes de microcanaux par 1’écoulement du fluide porteur. De plus, le
caractere non miscible empéche toute contamination croisée par l'intermédiaire de ce fluide.
La microfluidique diphasique s’avere donc un cadre particulierement approprié aux applications
liées aux analyses et aux syntheéses chimiques [9,10], sous réserve de maitriser les caractéristiques
individuelles des microréacteurs.

Les techniques de génération des gouttes ou des bulles sont basées sur un contréle de 1’équi-
libre des forces s’exercant sur l'interface, principalement par le biais de la géométrie et des
caractéristiques d’écoulement [11]. Elles permettent d’obtenir des microréacteurs de taille homo-
gene, avec des cadences d’émission bien controlées. Toutefois, cette approche est conditionnée
de maniére intrinseque par la géométrie figée du microcanal. Elle limite ainsi les possibilités de
modification ultérieure, en temps réel et localisée sur un objet unique, des caractéristiques de
I’objet. Par exemple, des opérations telles que la division, 'aiguillage ou la fusion de gouttes,
ou encore le mélange au sein de ces gouttes, ne peuvent étre réalisées que de fagon passive, avec
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une géométrie adaptée, et ne sont donc pas sélectives a I’échelle d’un objet individuel.

Plusieurs approches, mettant en ceuvre un champ externe, ont été proposées dans ce but.
Néanmoins, ces approches impliquent généralement une microfabrication dédiée. Elles présentent
donc un caractere figé, a I'instar des approches purement géométriques, qui limite leur polyva-
lence et leur degré de reconfigurabilité.

A cet égard, une approche optique, intrinséquement sans contact, s’avére donc intéressante.
Cependant, 'ordre de grandeur des forces exercées par la lumiere sur des objets diélectriques
micrométriques est en général tres insuffisant pour envisager la manipulation directe d’écoule-
ments diphasiques en microcanal. On peut en revanche utiliser un faisceau laser pour engendrer
des effets mécaniques de fagon indirecte, notamment par chauffage de 'interface.

L’objet de cette thése consiste a utiliser un tel effet, engendré par le chauffage par laser
d’une interface entre deux liquides immiscibles, dans le but de réaliser des composants fluidiques
élémentaires.

Ce mémoire est composé de sept chapitres. Les deux premiers introduisent le contexte scien-
tifique dans lequel s’inscrit ce travail de these. Le chapitre 1 décrit ainsi les principales méthodes
développées pour engendrer et manipuler des microécoulements diphasiques. Les différentes ap-
proches faisant intervenir un champ externe y sont discutées. La modulation spatiale de la tension
interfaciale constitue le mécanisme de base des effets mécaniques utilisés au cours de cette these.
Ces effets, regroupés sous le terme « effet Marangoni », sont présentés au chapitre 2.

Le chapitre 3 définit les bases expérimentales sur lesquelles repose cette étude. Les propriétés
des fluides utilisés et les méthodes expérimentales mises en ceuvre y sont décrites. Les résultats
obtenus sont regroupés dans les quatre chapitres suivants.

Au chapitre 4, nous montrons que ’effet Marangoni peut interrompre I’écoulement de gouttes
lorsque leur vitesse est suffisamment petite. Cet effet est caractérisé, et appliqué a la démons-
tration de principe d’une vanne optofluidique. Lorsque la vitesse de 1’écoulement est plus im-
portante, 'effet n’est plus suffisant pour bloquer les gouttes, mais permet tout de méme de les
dévier. Cette déviation est caractérisée, et appliquée a la réalisation d’un aiguillage de gouttes,
au chapitre 5.

Le dernier chapitre implique la détection et la mesure des caractéristiques de gouttes a
des cadences d’émission élevées et sur des temps longs. Cette caractérisation fait appel a un
dispositif de mesure, développé dans le cadre de cette these, qui fait 'objet du chapitre 6. Enfin,
au chapitre 7, l'effet Marangoni est utilisé pour forcer la brisure de jets microfluidiques, dans le
but de réaliser un échantillonneur optofluidique a haut débit.



Chapitre 1

Ecoulements diphasiques en
environnement confiné

La problématique initiale de la microfluidique diphasique, dans le cadre d’une application
a la chimie, est la formation de gouttes de taille submillimétrique d’'une phase dans une autre.
Cette problématique s’apparente donc étroitement au cadre général des émulsions [12]. On dési-
gnera ainsi par phase dispersée et phase continue, respectivement, les gouttes et le fluide porteur
dans lequel elles s’écoulent. En milieu confiné, le caractére continu ou dispersé de chaque phase
est imposé par les conditions de mouillage aux parois : la phase continue est toujours la plus
mouillante [13]. Pour cette raison, les phases dispersée et continue sont parfois désignées respec-
tivement comme interne et externe.

D’autre part, la perspective de 'utilisation de gouttelettes comme microréacteurs impose d’en
controler le transport, ’éventuelle division, la fusion et le mélange avec d’autres microréacteurs.
Ce chapitre présente différentes approches développées dans la littérature pour répondre a ces
deux problématiques.

1.1 Formation de gouttes en microcanal

La formation de gouttes au sein d’une phase continue est, d’une fagcon générale, pilotée par
I’équilibre entre les contraintes locales sur 'interface. Cet équilibre peut étre controlé par I'in-
termédiaire de la géométrie du microcanal. Les méthodes actuellement les plus significatives
font 'objet d’une revue thématique [11] dont cette section s’inspire largement. D’autres tech-
niques de génération de gouttes, faisant appel notamment a des champs électriques, ne seront
pas développées ici.

Apres une présentation du cadre théorique associé aux problemes de microfluidique, nous
considérons les trois géométries principales représentées sur la figure 1.1. Pour des canaux de
section rectangulaire, couramment employés en microfluidique, les parametres géométriques per-
tinents sont la largeur w et la hauteur h du microcanal. Ces grandeurs sont indicées ¢ ou d si
elles sont spécifiques a la phase continue ou dispersée, respectivement.

1.1.1 Hydrodynamique a petite échelle
Equations constitutives

L’équation générale de la dynamique des milieux continus (équation de Navier-Stokes) relie
le champ de vitesse u au champ de pression p, en présence d’une force externe par unité de
volume f :

p<;+u-V>u——Vp+nV2u+f (1.1)

3
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(a) (b)

(c)
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10,

F1G. 1.1 — Principales géométries considérées pour la formation de gouttes (phase dispersée) au sein d’une
phase continue en microcanal. On distingue les géométries (a) a écoulement paralléle, (b) a écoulement
croisé (jonction en T), (c) a écoulement focalisé (au moyen d’une striction). Q. et Qg représentent les
débits respectifs des phases continue et dispersée. Adapté de [11].

avec p la masse volumique et 7 la viscosité dynamique du fluide, et V2 opérateur laplacien. Les
termes p (u - V) u et nV2u représentent respectivement l'inertie du fluide, et la force visqueuse
par unité de volume.
Par ailleurs, la conservation de la matiere
dp

5tV (w) =0 (1.2)

s’écrit, dans le cas — généralement considéré en microfluidique — des fluides incompressibles,

V.-u=0. (1.3)

Forces en présence

Les forces impliquées dans les écoulements peuvent étre liées a la dissipation visqueuse,
a la capillarité, & un gradient de pression ou a l'inertie du fluide. Considérons les forces qui
s’appliquent a l'interface entre la phase continue et la phase dispersée.
La force capillaire s’appliquant sur le contour délimitant une surface S de courbure moyenne k
s’écrit
Feap ~ oKS (1.4)

avec o la tension interfaciale. Pour une goutte sphérique de rayon Ry, k = R%] ; si la goutte est

confinée dans un capillaire cylindrique de rayon interne R, k = %. Dans un canal de section
rectangulaire on distingue une courbure dans le sens de la profondeur, k., ~ %, et une courbure
dans le plan, x, ~ %, la courbure totale étant la somme des deux.

La force de cisaillement visqueux qui s’exerce sur la surface S s’exprime

Fm'sq ~ néS (1.5)

ou € ~ % est le taux de cisaillement, qui dépend de la vitesse U du liquide et de 1’échelle carac-
téristique des gradients de vitesse, £.

Le rapport de ces deux forces définit un nombre sans dimension, le nombre capillaire Ca :

Fvisq _ 7755 ﬂﬁ

Ca = Feop okS o Y

(1.6)

En microfluidique, ordre de grandeur de ce nombre est typiquement compris entre 1073 et 10,
ce qui signifie que les forces capillaires peuvent étre alternativement dominantes, comparables
ou négligeables devant les forces visqueuses. Dans le contexte de la formation de gouttes en en-
vironnement confiné, ce nombre traduit notamment 'influence du confinement. Lorsque la force
capillaire est grande (donc a petit nombre capillaire), elle s’oppose fortement au détachement
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de la goutte, qui peut alors occuper tout ’espace disponible.

En outre, 'inertie d’un volume V' de fluide peut s’écrire sous forme d’une force :
Finert = pV (u- V) u. (1.7)

L’importance de l'inertie relativement aux autres forces en présence est donnée par deux nombres
sans dimension. Le nombre de Reynolds Re compare l'inertie aux forces visqueuses,

Finert o pV(uV)u pUd g

Re =
Fvisq 77VV2L1 n

(1.8)

avec dg = % le diametre hydraulique du volume de fluide considéré. En microfluidique, on a
généralement Re < 1. Le nombre de Weber We compare I'inertie aux forces capillaires,

Enert

We =
F cap

= ReCa, (1.9)

il est généralement petit en microfluidique. L’inertie est donc généralement négligeable devant
les forces mises en jeu dans le cadre des écoulements a petite échelle. L’équation de Navier-
Stokes (1.1) peut alors étre simplifiée, conduisant & 1’équation de Stokes :

u

Por = —Vp+nVu+f. (1.10)
Les équations (1.3) et (1.10) constituent ainsi le cadre théorique dans lequel la plupart des
probléemes de microfluidique peuvent étre traités.

1.1.2 Géométries a écoulement parallele

Un écoulement parallele (ou co-flow en anglais) peut étre obtenu en emboitant deux ca-
pillaires de section ronde ou rectangulaire, comme représenté sur la figure 1.1 (a). Selon les
débits respectifs de chaque phase, deux régimes sont observés [14]. A faible débit, les gouttes
se forment au niveau de la buse (image du haut de la figure 1.2 (a)) : ce régime de goutte a
goutte est appelé dripping. Lorsque les débits sont plus grands, la phase interne s’allonge et
se brise & une plus grande distance de la buse (image du bas de la figure 1.2 (a)). Ce régime
de jet est appelé jetting lorsque cette distance dépasse 20 fois le rayon interne du capillaire de
la phase dispersée [15]. Nous ne considérerons que le régime de goutte a goutte dans cette section.

Le régime de dripping permet d’obtenir des gouttes trés monodisperses (polydispersité 3 %,
figure 1.2 (b)), dont la taille peut étre controlée entre 2 et 200 um [16]. La taille des gouttes
augmente lorsque la vitesse de la phase continue diminue, ou lorsque la tension interfaciale est
réduite. La rupture de l'interface liquide semble donc pilotée par un équilibre entre la force
capillaire, stabilisante, et le cisaillement visqueux dii & la phase continue, déstabilisant. Ecrivant
I’équilibre de ces forces sur une goutte en formation, Umbanhowar et coll. [16] obtiennent une
relation prédisant le rayon R, de la goutte :

Ry\? 1\ (Ry\> UsR, Uy
=) —(1+— (=) ——=+—== 1.11
(7) () (B) ~Gr+o - (1)
ol R est le rayon interne du capillaire de la phase dispersée. Cette expression se réduit a
R, 1
=~ 14— 1.12
R * 3Ca ( )

lorsque le débit de la phase dispersée est petit devant celui de la phase continue. La taille des
gouttes ne dépend alors plus du rapport des débits. Comme le signalent les auteurs, ce modele
ne tient pas compte de I'inertie, qui n’est pas totalement négligeable dans cette étude réalisée a
des valeurs du nombre de Reynolds typiquement comprises entre 1072 et 102. Il est néanmoins
en bon accord avec les données expérimentales.
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Fic. 1.2 — (a) Régimes de dripping (haut) et de jetting (bas) [14]. La phase interne est une solution
aqueuse, l'externe de I’huile de tournesol. Le diamétre interne du capillaire est 0,1 mm. (b) Gouttes
d’eau dans de I’huile silicone obtenues a partir d’un capillaire de diamétre interne 5 pm. Diamétre des
gouttes : 10 um. Du fait de leur monodispersité, ces gouttes adoptent un ordre a grande distance en

labsence d’écoulement [16]. Ces gouttes ont été obtenues a partir de jets dont les vitesses sont typique-

ment 0,4 m-s~ 1.

1.1.3 Géométries a écoulement croisé

Dans une géométrie a écoulement croisé (ou cross-flow), ou jonction en T, le canal de la
phase dispersée rejoint celui de la phase continue par un cété (figure 1.1 (b)). L’intégration
d’une telle géométrie en microfluidique (figure 1.3) a été présentée pour la premiere fois par
Thorsen et coll. [17] dans le groupe de Quake & Caltech. La formation de gouttes est observée
lorsque les pressions imposées a chaque phase sont comparables. Par ailleurs, les auteurs ob-
servent que les gouttes formées s’organisent en aval de la jonction, formant des arrangements
complexes qui dépendent des pressions imposées (figure 1.3 (c)).

Un modele rudimentaire, basé sur 1’équilibre des forces visqueuse et capillaire, est proposé
pour caractériser les gouttes formées. La force visqueuse s’écrit, par unité de surface, fyisq ~ 7€,
avec € ~ ZﬁuUcé, U! étant la vitesse moyenne de la phase continue au sein de l’espace non occupé
par la goutte. La goutte est vue comme sphérique, la force capillaire par unité de surface s’écrit
alors feqp ~ Rig. L’équilibre des forces conduit ainsi a

Us

. 1.13
Caé ( )
La taille des gouttes ne dépend alors que de la largeur du canal et du nombre capillaire. A petit
nombre capillaire, ce comportement tend vers celui prédit par Umbanhowar et coll. [16] pour un
écoulement paralléle. Cependant, ce comportement surestime le rayon des gouttes (jusqu’a deux

fois le rayon mesuré).

Ry~

Par la suite, deux configurations expérimentales se sont singularisées. On distingue ainsi les
géométries fortement ou faiblement confinées, selon que le ménisque de la goutte émergeante
touche ou non la paroi opposée avant la rupture.

Géométries peu confinées

Dans cette configuration, la goutte émergeante n’obstrue pas notablement le canal de la
phase continue. La rupture se produit a 1’équilibre de la trainée visqueuse avec la force de
tension interfaciale. Plusieurs modeéles [18,19] ont été proposés, tenant compte des viscosités des
deux phases. Husny et Cooper-White [18] obtiennent ainsi :

4 3 2 2 1_|_E
(Ba) o (B} (B () B g (114
R. R. 2 \ R, 2R, 2(3+2E)Ca
Nd
weh

avec R = ° le rayon hydraulique du canal de la phase continue et ¢ une fonction de Ca liée
au rapport de la vitesse de la goutte & la vitesse moyenne de la phase continue (0 < ¢ < 2).
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(a) (b) (c)

_________ i b QE - NP PN E Y
| Water : ORI - b =
i ] b s . el
I —-'WI s {——.:n—- .- p—
ol T ' :
- ““Eoam - i L e 200000 Oféﬁn

Fi1c. 1.3 — (a) Schéma représentant la géométrie utilisée par Thorsen et coll. [17] (b) Gouttes d’eau
formées a la jonction en T. La phase organique est constituée d’un alcane et d’un tensioactif. La zone
représentée correspond au rectangle tireté sur le schéma (a). (¢) Exemples d’arrangements formés par les
gouttes dans la zone élargie du canal. Les bords du canal sont arrondis pour favoriser les arrangements
complexes.

Cette expression dépend de Ca, de la géométrie du canal et du rapport des viscosités. Le rayon
des gouttes décroit avec Ca pour tendre vers 0,3R, a grand nombre capillaire. En géométrie tres
faiblement confinée, les termes d’ordres 3 et 4 en %Z deviennent petits devant le terme d’ordre 2.
Le rayon de la goutte, qui s’écrit alors

TNe
1+77d 1

E )
3+2!E ) Ca

(1.15)

varie en Ca~2. Ce comportement a été récemment retrouvé expérimentalement a petit nombre
de Reynolds par Meyer et Crocker [20].

Dans une autre étude, réalisée a plus grand nombre de Reynolds, Xu et coll. [19] considérent
I’équilibre des moments associés a la force capillaire, la poussée d’Archimede, la pression statique
de la phase dispersée, la force visqueuse et I'inertie. La rupture reste essentiellement pilotée par
la force de trainée.

Géométries fortement confinées

Cette situation est caractérisée par l'obstruction presque compléte du canal de la phase
continue, qui ne s’écoule qu’a travers un film d’épaisseur §, comme représenté sur la figure 1.4.
Cette obstruction induit une augmentation de la pression amont, qui exerce sur la goutte en
formation la force Fyps [21]

ancwg

Fops ~ 5737 (116)
en plus de la force visqueuse
w
Fm‘sq ~ % (1'17)

Si ces deux forces agissent dans le sens d’'une déformation de l'interface, la loi d’échelle de
la force liée a la surpression lui est plus favorable que celle de la force visqueuse aux forts
confinements (§ < w,). C’est donc cette force qui pilote la brisure lorsque le confinement est
fort.

Garstecki et coll. [21,22] proposent un mécanisme de formation de la goutte a petit nombre
capillaire (Ca < 0,01). La dynamique suit deux étapes : dans un premier temps, la goutte croit
proportionnellement a ()4, jusqu’a I'obstruction du canal de la phase continue, ensuite la force
due a la surpression, proportionnelle a )., déforme 'interface jusqu’a sa rupture. Ce scénario se
traduit par la loi d’échelle pour la longueur L, de la goutte :

L
Loy g% (1.18)

We Qc
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Fic. 1.4 — Formation d’une goutte d’eau dans de I’huile silicone dans un microcanal a géométrie croisée
en régime fortement confiné. Les longueurs de gouttes mesurées et prédites (avec o = 1) sont tracées
en fonction du rapport des débits en échelle logarithmique. La viscosité de la phase continue varie; un
tensioactif (DC 3225C) peut étre ajouté dans cette phase pour faire varier la tension interfaciale. La
taille des gouttes est indépendante de la viscosité de I’huile et de la tension interfaciale. Encart : la méme
courbe en échelle linéaire. Tiré de [21].

avec « une constante de l'ordre de l'unité, qui dépend de la géométrie de la jonction mais
pas du rapport des viscosités. La taille des gouttes ne dépend pas du nombre capillaire. Ce
scénario a été validé expérimentalement (figure 1.4) et numériquement [22]. Les simulations
numériques [22] prévoient, selon la valeur du nombre capillaire, ’existence de plusieurs régimes
de formation des gouttes, représentés sur la figure 1.5. Le régime dominé par la surpression
en amont, pour Ca < 0,02, est appelé squeezing (figure 1.5 (a)). Il est caractérisé par une
absence totale d’influence des propriétés des fluides (viscosités, tension interfaciale). Lorsque Ca
augmente (0,02 < Ca < 0,05), leffet de la force visqueuse devient prépondérant (régime de
dripping, figure 1.5 (b)), comme dans la situation faiblement confinée. Toutefois, le modeéle simple
de Thorsen et coll. [17] reste en désaccord avec les simulations, qui donnent plutot R, ~ (&)074.
Ce désaccord est expliqué par le fait que 'effet de la surpression ne peut étre totalement négligé.
Lorsque le nombre capillaire augmente encore (Ca > 0,05), on observe un régime de jetting, ou
les gouttes se forment loin en aval (figure 1.5 (c)).

Ces trois régimes ont été observés expérimentalement [23-26] dans des canaux microfluidiques
(figure 1.5 (d)). Les transitions entre chaque régime, calculées pour des phases de méme viscosité,

(d)

0 oesse o @

CICY R

F1G. 1.5 — Régimes de formation des gouttes & une jonction en T. (a-c) Prédictions numériques [22] pour
(a) Ca = 0,004 (régime de squeezing), (b) Ca = 0,035 (régime de dripping) et (¢) Ca = 0,05 (régime de
jetting). (d) Diagramme d’écoulement dans le plan (Q4,Q.) faisant apparaitre ces trois régimes [23].
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F1G. 1.6 — Régimes de formation des gouttes en géométrie a focalisation d’écoulement. (a) Squeezing : le
ménisque touche les parois du canal au niveau de la striction ; (b) dripping : le ménisque ne touche pas
les parois mais la goutte se forme au niveau de la striction; (c) jetting : le ménisque ne touche pas les
parois et la goutte se forme en aval de la striction. Entre (a) et (c) le nombre capillaire croit. (d) Tip
streaming : une goutte primaire étire le fluide interne en un filament qui se brise en gouttes de taille trés
petite devant celle de la striction. Ce régime n’est observable que lorsque des tensioactifs sont présents a
une concentration suffisamment élevée. La barre d’échelle représente 50 um. Tiré de [32].

sont observées a des nombres capillaires plus grands lorsque la viscosité de la phase externe
augmente.

Les géométries a écoulement croisé permettent la production de gouttes fortement monodis-
perses — des polydispersités inférieures & 2 % ont typiquement été atteintes [25-27] —, sur une
large gamme de débits, indifféremment dans des géométries fortement ou trés peu confinées.

1.1.4 Géométries a focalisation d’écoulement

La focalisation d’écoulement (flow focusing) consiste & accélérer localement I’écoulement d’un
fluide autour d’un autre par I'intermédiaire d’une striction. La phase continue étire ainsi la phase
dispersée, formant un jet fin qui se brise en gouttes (figure 1.1 (c)). Cette approche a été initiale-
ment développée en milieu infini par I’équipe de Ganidn-Calvo a I'université de Séville [28]. Dans
cette premiere expérience, un jet d’eau accéléré par un gaz se brise en gouttes monodisperses
dont la taille dépend uniquement du débit de liquide et de la pression du gaz, pas de la géométrie
de la striction ni de la viscosité ni de la tension de surface. Etendue & des jets composés (deux
liquides immiscibles dans ’air, un gaz entouré de liquide dans l’air ou trois liquides immiscibles),
cette méthode a permis la production de microcapsules [29] ou d’émulsions doubles [30].

La premiere intégration de cette approche a un dispositif microfluidique a été réalisée par
Anna et coll. [31] dans le groupe de Stone a Harvard. Les auteurs observent la production d’émul-
sions mono- ou polydisperses, dont la taille peut étre dictée soit par la taille de la striction, soit
par le diameétre du filament liquide qui pointe & partir d’un ménisque de forme conique (régime
de tip streaming). Trois régimes analogues a ceux observés sur les jonctions en T (squeezing, drip-
ping et jetting) ont été décrits par la suite [32] et sont représentés sur la figure 1.6. Le régime
de tip streaming est également observé a petit nombre capillaire lorsque des tensioactifs sont
présents & une concentration élevée (figure 1.6 (d)). Les transitions entre ces régimes dépendent
des conditions imposées, soit, en termes adimensionnés, du nombre capillaire et du rapport des
débits.
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Fic. 1.7 — (a) Dynamique de formation des bulles en régime de squeezing. L’origine du temps est
prise a l'instant de rupture. La géométrie expérimentale est représentée en encart. Les images i-vi
représentent la zone encadrée en trait pointillé de l'encart & différents instants (respectivement
t=-0,95,-0,72, 0,39, —0,22, —0,03,0 ms). (b) Vitesse de pincement du cou en fonction du débit de
la phase externe lors de la deuxiéme étape (iii-iv) de la dynamique. La viscosité de I’eau est modifiée par
lajout de glycérol, la tension de surface en ajoutant un tensioactif. Adapté de [34].

Régime de fort confinement : squeezing

A petit nombre capillaire, la phase interne touche les parois du microcanal, conduisant
une obstruction partielle de la striction (figure 1.6 (a)). La taille de la goutte ainsi formée est
plus grande que celle de orifice. Une étude menée avec des bulles & Ca ~ 1071 — 1073 [33,34]
a montré que la dynamique de ce régime présente trois étapes (figure 1.7 (a)). Dans un premier
temps, le cou s’affine en amont de la striction (images i et ii sur la figure), la largeur minimale
du cou w,, reste égale a celle de l'orifice. La seconde étape (iii et iv) voit la largeur minimale du
cou décroitre linéairement en temps. La vitesse d’amincissement est directement proportionnelle
au débit de la phase externe et ne dépend pas des propriétés des fluides, comme le montre la
figure 1.7 (b). La phase finale de la dynamique est marquée par une accélération de l’amincis-
sement du cou (v), correspondant & un régime non linéaire d’instabilité [35] qui conduit a la
rupture (vi). La transition entre ces deux derniéres étapes coincide avec le passage du cou d’une
géométrie bidimensionnelle suivant la hauteur du microcanal a une géométrie tridimensionnelle
non confinée. L’instabilité n’étant pas pilotée par la tension de surface [35], I'ensemble de la
dynamique est indépendant de la tension de surface. Ce comportement est validé expérimentale-
ment [33] et numériquement [36] par une loi d’échelle pour le volume V}, des bulles indépendante

de la tension de surface : »

NeQe

avec p la pression de gaz imposée. Ce comportement est étendu qualitativement au cas des
liquides visqueux [37]. A des nombres capillaires plus élevés mais toujours inférieurs a lunité,
des dynamiques non linéaires (cycles de grande périodicité, transition vers le chaos) comme celles
représentées sur la figure 1.8 ont été observées avec des géométries constituées d’une [38] ou de
plusieurs [39] strictions montées en série. Ce comportement correspond & une transition entre
les régimes de squeezing et de dripping.

Vi

(1.19)

Régimes de faible confinement : dripping et jetting

Dans ces deux régimes, la phase interne s’affine et ne touche pas les bords du canal. En
régime de dripping, la brisure se produit au niveau de la striction (figure 1.6 (b)) ; en régime de
jetting, elle se produit en aval (figure 1.6 (c)). Les gouttes ainsi formées sont plus petites que la
striction. Les gouttes se forment sous 'effet combiné d’une instabilité capillaire et de la trainée
visqueuse [40]. Le régime de dripping, & nombre capillaire modéré, conduit a des gouttes ou des
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F1G. 1.8 — Diamétre des bulles dj, en fonction du débit de la phase externe, a pression de gaz imposée.
Les images i-iv montrent les bulles obtenues pour quatre débits différents. Le trait continu représente le
diagramme de bifurcation simplifié correspondant. Tiré de [38].

bulles trés monodisperses (polydispersité inférieure a 2 %). Les populations de bulles de petite
taille observées dans les dynamiques non linéaires (figure 1.8 et référence [38]) correspondent &
des bulles formées en régime de dripping.

Le régime de jetting [28-30] conduit & la formation de gouttes moins homogenes qu’en drip-
ping [37], dont la taille dépend du rayon du jet Rje, de la viscosité de la phase continue et de

la tension interfaciale [30] :
1
15Qq R; 3
R, = ( (a ””70) ’ (1.20)
T o

Chacune des trois géométries présentées dans cette section permet la production d’émulsions
suivant différents régimes. A petit nombre capillaire, ou lorsque les débits sont faibles, le confi-
nement conduit & un régime — le squeezing — piloté essentiellement par le débit de la phase
externe, sans influence de la tension interfaciale. Lorsque les débits augmentent, ’effet du confi-
nement est moins sensible, conduisant a deux régimes — le dripping et le jetting — ou la tension
interfaciale intervient dans le processus de rupture. Ces deux régimes existent indépendamment
de la géométrie — ils ont été initialement définis en milieu infini — et la transition sera explicitée
plus loin au chapitre 7.

1.2 Manipulation d’écoulements microfluidiques

La manipulation d’écoulements en microcanal constitue un enjeu majeur en ingénierie micro-
fluidique. Plusieurs approches ont été proposées dans la littérature [3,4,41], qui sont présentées
succinctement dans cette section.

1.2.1 Ecoulement de base

L’écoulement stationnaire d’un fluide visqueux incompressible entre deux plans paralléles
sous l'effet d’un gradient de pression uniforme conduit & un profil de vitesse parabolique cor-
respondant a un écoulement de Poiseuille plan. Dans le cas d’un écoulement unidimensionnel,
pour des plans de longueur L et de largeur infinie, un calcul simple [42] conduit a I'expression

du profil de vitesse
h? Ap 422
L) =20 (122 1.21
usl2) = 55 ( = (1.21)

avec x la direction de I’écoulement, z la direction transverse orthogonale aux plans, h la distance

entre les plans et % = —% le gradient de pression. Le débit volumique par unité de largeur, g,
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vérifie
h

2 3
q= /_2 ug(2)dz = L (1.22)

NI
—
[\

3
~

L’extension de ce calcul & un canal de section rectangulaire w x h peut se faire a partir d’un
développement en séries de Fourier [43]. Une estimation approchée du débit volumique total @

pour h < w est alors
wh3 Ap h
~——11-0,630— ). 1.23
Q=355 (1-0es0 ) (1.23)

Cette expression est valable a 0,2 % pres lorsque h = § [43].
Par analogie avec les circuits électriques, on définit la résistance hydrodynamique R d’un

canal par

A

R=2F (1.24)

PQ
qui a pour dimension L=!T~1. 1l découle alors de (1.23) un comportement géométrique de la
forme R ~ ﬁ, qui implique que la réduction d’une des dimensions transverses, en particulier la
plus petite, défavorise fortement I’écoulement. Cette observation constitue I'un des freins actuels
au développement de technologies fluidiques a 1’échelle submicrométrique (nanofluidique). Elle
montre aussi que les conditions d’écoulement d’un fluide peuvent étre controlées simplement a

partir de la géométrie du microcanal.

1.2.2 Ecoulements contrdlés par voie hydrodynamique

Plusieurs auteurs ont étudié le comportement de gouttes atteignant un embranchement
en T [44,45]. Ils ont montré que les gouttes se divisent lorsqu’un nombre capillaire construit
sur les contraintes élongationnelles au point de stagnation dépasse une valeur critique. Par
ailleurs, si 'embranchement est asymétrique, la taille des gouttes filles est fonction du rapport
inverse de la longueur des bras de sortie, ce qu’illustre la figure 1.9 (a). La division des gouttes
incidentes peut également étre forcée de maniére équivalente par un obstacle au sein du canal.
Des arrangements de gouttes entierement déterminés par sa position dans le canal ont ainsi été
réalisés (figure 1.9 (b)).

L’effet de ’asymétrie d’une jonction a aussi été étudié sur un écoulement continu (un jet d’eau
dans I’huile) [46]. Le jet se scinde a la jonction, empruntant majoritairement le bras de sortie
le plus court. Lorsque le rapport des débits % dépasse une valeur seuil, un comportement
de type filtre est observé : le jet est totalement dévié. Ces régimes d’écoulements ne dépendent

5 aum

F1c. 1.9 — Division de gouttes controlée par la géométrie [44] : (a) la taille des gouttes divisées par une
jonction en T dépend de la longueur relative des deux bras de sortie; (b) un obstacle dans le microcanal
conduit a la brisure de la goutte incidente en deux gouttes dont la taille dépend de la position de I'obstacle
(centrée sur I'image du haut, décentrée sur les deux autres). Des arrangements réguliers sont ainsi formés.
(c) Un jet passe d’un régime d’écoulement partagé (série d’images de gauche) & un régime de filtre (série
d’images de droite) lorsque le rapport des débits (valeur indiquée sur les images) dépasse une valeur
critique. La longueur des bras de sortie vérifie f—f = 1,75 [46].
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pas de la forme de la jonction, comme le montre la figure 1.9 (c). L’asymétrie de taille et de
forme d’une jonction permet également de séparer des gouttes selon leur taille [45,47], du fait
de "asymétrie induite sur les lignes de courant.

Dans le cadre d’un écoulement diphasique, la résistance hydrodynamique peut également étre
modifiée par le trafic de gouttes. Celui-ci peut ainsi compenser 'effet d’asymétrie d’une jonction
en T. Dans une configuration a petit nombre capillaire, ol les gouttes ne se divisent pas, une
transition entre un régime de filtre — toutes les gouttes passent par le bras le plus court — et
un régime ou des gouttes passent par chacun des bras est observée lorsque la densité de gouttes
augmente [48]. Cet effet peut étre appliqué a la réalisation d’une microfluidique combinatoire :
des portes logiques [49,50], basées sur la présence ou I’absence d’une goutte ou d’une bulle dans
un canal ou a une jonction, et des mémoires commutatives [50,51], basées sur le stockage ou la
libération d’une bulle ou d’une bille dans un piege, ont par exemple été réalisées.

1.2.3 Ecoulements contrélés par une interaction fluide-structure

L’intégration de microactionneurs au sein des circuits microfluidiques a constitué la premiere
approche pour un contrdle actif de I’écoulement. L’équipe de Quake [52] a ainsi, dés 2000, réalisé
des vannes — appelées aujourd’hui « vannes de Quake » — et des pompes péristaltiques par
lithographie & double couche, qui se basent sur I’élasticité du PDMS (polydiméthylsiloxane) uti-
lisé pour la réalisation de microcanaux (voir ’annexe A). Un canal est moulé orthogonalement
au canal microfluidique, dans un plan différent. La mise sous pression de l'air contenu dans
ce canal bloque (dans le cas de la vanne) ou actionne (dans le cas de la pompe péristaltique)
’écoulement du fluide. A deux fluides, ce dispositif a été couplé aux géométries usuelles : écou-
lement parallele [53], croisé [54,55] ou focalisé [56]. La production de gouttes peut ainsi étre
déclenchée sur demande [54-56], le volume des gouttes et la fréquence d’émission pouvant étre
ajustés précisément (figure 1.10 (a)).

Une approche similaire a été développée par Weibel et coll. au sein du groupe de Whitesides
a Harvard, qui ont remplacé le canal d’activation par une vis. Ils ont ainsi réalisé des vannes
(figure 1.10 (b)), baptisées « vannes a vis » [57] et des pompes [58] analogues & celles de I’équipe
de Quake.

F1G. 1.10 — Deux exemples de vannes micromécaniques. (a) Implantation d’une « vanne de Quake » sur
une jonction en T [55]. L’écoulement de 'eau, marquée avec un colorant rouge, est interrompu lorsque
le canal de contréle, rempli d’eau contenant un colorant vert, est pressurisé. La photo de gauche montre
les gouttes ainsi produites. Le schéma en haut a droite représente une coupe transverse du dispositif,
montrant la position relative des canaux. La photo en bas a droite montre les gouttes émises par cing
vannes indépendantes montées en parallele. (b) Vannes & vis montées sur une puce microfluidique [57]. Sur
les photos du bas, un microcanal convergeant est empli de solutions de colorants. Chaque bras est contréolé
par une vanne : sur la photo de gauche, toutes sont ouvertes; sur la photo de droite, celle correspondant
au canal indiqué par une croix est fermée.
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L’interaction fluide-structure peut également étre utilisée de maniére passive pour créer un
mouvement chaotique au sein du fluide en écoulement, dans le cadre d’une problématique as-
sociée au mélange en microfluidique [59]. A petit nombre de Reynolds, ’écoulement est régi
par 1’équation de Stokes (1.10), caractérisée par un terme d’advection négligeable devant le
terme visqueux. Cette configuration est défavorable au processus de mélange, qui ne peut alors
s’opérer que par diffusion. Engendrer un mouvement chaotique impose d’entrecroiser les lignes
de courant de ’écoulement initialement laminaire. Des structures en forme d’arétes de poisson
asymétriques, gravées en bas-relief sur la surface inférieure du microcanal, permettent de créer
un tel mouvement chaotique sur un écoulement continu [60]. Le mélange chaotique au sein de
gouttes peut étre réalisé dans des canaux formant une succession de zigzags [61].

1.2.4 Ecoulements induits par des effets interfaciaux

Dans les systémes de petite dimension, le faible rapport surface a volume est particulierement
favorable aux effets de surface et d’interface. Ces effets ont donc été largement utilisés pour
déplacer des microgouttes sur des surfaces libres ou dans des capillaires.

Fluide 2
e D2, 12
€|
I{_l
Fluide 1
b1,

FiG. 1.11 — Représentation d’une interface séparant deux fluides.

Considérons deux fluides 1 et 2 séparés par une interface de courbure moyenne s, comme
représenté sur la figure 1.11. On note x; et x| les directions respectivement normale et tan-
gentielle & cette interface, e et e les vecteurs unitaires correspondants (e, étant orienté du
fluide 1 vers le fluide 2). L’équilibre des contraintes a l'interface s’écrit

(2 = pr)er + (m ([e2] +[1]) — 2 ([e2] +'[e2]) ) - €1 = —omeL + §;en (1.25)

ou [¢] est le tenseur des taux de déformation. Cette expression peut se projeter sur les axes e
et e [62] pour faire apparaitre I’équilibre des contraintes normales

6ul 1 8UJ_ 2)
— 2 = — =) =— 1.26
p2 —p1+ (?71 or. ™ on. ok (1.26)
et tangentielles
ouj 1 8U|| 1 ou 9 8U|| 2 Jo
’ ? — P — ki — = = — 127
n ( axH + 8:(@ 2 8.%'” + (9331_ 89@“ ’ ( )

ou les indices L et || désignent respectivement les composantes normale et tangentielle a I'inter-
face. Ainsi :
— une modification homogene de la tension interfaciale modifie les contraintes normales aux-
quelles est soumise l'interface : la force capillaire ainsi créée a été introduite a la sec-
tion 1.1.1 (relation (1.4));
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— une modulation spatiale de la tension interfaciale modifie les contraintes tangentielles :
Ieffet global résultant de cette modification est appelé effet Marangoni et sera étudié plus
en détail au prochain chapitre.

Par ailleurs, les liquides déposés sur des surfaces solides subissent également des forces du
fait du mouillage. La projection sur le plan solide des forces s’appliquant sur un point triple
conduit a un équilibre donné par la relation de Young,

ocosl =059 — 04, (1.28)

ou @ est 'angle de contact et o, o4 et o4 les tensions de surface (ou énergies libres de surface)
liquide-gaz, solide-gaz et solide-liquide respectivement. Le signe du membre de droite traduit le
caractere mouillant ou non mouillant du solide : s’il est positif, I’énergie libre de surface corres-
pondant a 'interface solide-gaz est plus grande que celle correspondant a 'interface solide-liquide.
Le mouillage du solide par le liquide est alors favorable d’un point de vue énergétique. Cet effet
peut étre modulé pour déplacer des gouttes.

Un article de revue [63] reprend différentes réalisations basées sur la modulation des contraintes
capillaires dans le cadre des systemes microfluidiques.

Mouillage et capillarité

Une asymétrie des forces capillaires de part et d’autre d’une goutte peut entrainer sa migra-
tion. Considérons ici le cas d’une goutte mouillante au sein d’un capillaire (figure 1.12 (a)).

Lorsqu’une goutte se trouve dans un capillaire conique (image i), les ménisques correspondant
a chaque extrémité de la goutte ont une courbure différente. La pression de Laplace est donc
différente de chaque coété de la goutte. Il en résulte une surpression du fluide du c6té le plus
large, qui déplace la goutte vers la pointe du capillaire [64].

Un gradient de mouillabilité (ii-v) peut également étre exploité. La goutte se déplace alors
vers les zones de plus forte affinité pour diminuer son énergie de surface. Une méthode pour créer
un tel gradient consiste a texturer la surface du capillaire (ii). Cette méthode a été appliquée
a des microcanaux pour réaliser une vanne de pression (figure 1.13 (a) et référence [65]), ou
I’écoulement du fluide dans un canal donné n’est possible qu’au-dela d’une pression seuil, ou
pour confiner sans paroi des écoulements multiphasiques [66]. La mouillabilité de la surface du
capillaire peut également étre modulée optiquement [67], par exemple lorsqu’elle est recouverte
d’un agent photosensible (image iii sur la figure 1.12 (a) ; référence [68]). Le gradient de mouilla-
bilité peut aussi étre créé par le liquide lui-méme. Un liquide réactif, contenant une molécule
susceptible de se déposer sur la surface et d’en modifier la mouillabilité (iv), se déplace ainsi
de manieére autonome [69]. Lorsque plusieurs gouttes de liquides mouillants et non miscibles
sont juxtaposées (v), 'ensemble se déplace du coté de la goutte la plus mouillante. Le film de
lubrification laissé par la multigoutte permet de transporter des gouttes tres visqueuses dans des
milieux confinés [70]. Les multigouttes, tout comme les fluides réactifs, sont assez peu utilisés en
microfluidique.

Enfin, un déséquilibre des contraintes normales peut étre induit par un gradient de tempé-
rature (vi). En effet, la tension de surface étant une fonction, généralement décroissante, de la
température, une différence de température entre les deux extrémités d’une goutte conduit a une
différence de pression de Laplace. La migration de la goutte qui en résulte est orientée du coté
ol la tension de surface est la plus grande, c’est-a-dire, en général, le c6té froid. Néanmoins, cet
effet peut étre compensé par le gradient de mouillabilité qui résulte également de la variation de
tension de surface sous l'effet de la température. Plusieurs travaux ont démontré la possibilité
d’induire un tel pompage « thermocapillaire » ' dans des tubes capillaires [71-73] ou en géométrie

1. Le terme « thermocapillaire » fait en principe référence a un effet Marangoni d’origine thermique. S’il s’agit
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F1a. 1.12 — Migration de gouttes sous l'effet (a) d’une contrainte normale (pompage capillaire), (b) d’une
contrainte tangentielle (effet Marangoni). (a) Le pompage capillaire d’une goutte mouillante au sein d’un
tube peut étre engendré par : i un tube conique, ii une texturation de la surface, iii la modification chimique
d’une surface photosensible, iv la présence d’un agent actif dans la goutte, v des bigouttes laissant un film
de mouillage au cours de I’écoulement, vi un gradient de température. (b) Migration par effet Marangoni
d’une goutte i immergée au sein d’une phase continue visqueuse ou ii posée sur une surface solide. Cette
migration est due a un gradient tangentiel de tension interfaciale Vo, souvent induit par un gradient de
température, parfois iii par un gradient de concentration en tensioactif dans la phase continue.

planaire (configuration de Hele-Shaw) [74,75]. Des vitesses de migration inférieures au mm - s~*

sont ainsi atteintes pour une différence de température de quelques dizaines de degrés.

Effet Marangoni

L’effet Marangoni (figure 1.12 (b)) est dii & une modulation de la tension interfaciale Vo
parallelement & l'interface. La contrainte tangentielle ainsi créée engendre un écoulement in-
terfacial, purement tangentiel, orienté dans le sens des tensions interfaciales croissantes. Cet
écoulement diffuse dans le volume, de part et d’autre de l'interface, par effet de viscosité. Ainsi,
dans le cas d’une goutte immergée au sein d’un autre fluide visqueux (image i), la contrainte crée
un écoulement simultanément dans la goutte et dans la phase continue. Ce dernier écoulement,
analogue a celui engendré par la brasse du nageur, est responsable du déplacement de la goutte
en sens opposé en réaction a ’action de la goutte sur le fluide, de la méme facon qu’un nageur
avance en repoussant 1’eau vers ’arriere.

bien dans le cas présent d’un effet capillaire dépendant de la température, I’emploi de ce terme est néanmoins
abusif.
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F1G. 1.13 — (a) Vanne de pression induite par un gradient de mouillabilité [65]. Sous 'effet d’un gradient
de pression, un liquide aqueux s’écoule dans le canal horizontal, confiné hors des canaux adjacents traités
hydrophobes. L’augmentation graduelle du gradient de pression permet au liquide de s’écouler successi-
vement dans les canaux du bas et du haut, d’hydrophobicité croissante. (b) Migration thermocapillaire
d’une goutte posée sur un substrat texturé chimiquement (bande gris foncé sur I'image en haut a gauche)
pour guider ’écoulement [76]. Les bandes noires sont des résistances chauffantes. Sur la séquence d’images
a gauche, la goutte est déplacée en ligne droite; sur celle de droite, elle bifurque. La vitesse de migration

est de l'ordre de 10 pm -s—1.

4 7

Dans le cas d’une goutte posée (ii), la contrainte s’applique sur la surface libre, mais la conser-
vation de la matiere impose 'existence d’un contre-écoulement opposé a I’écoulement interfacial.
La goutte se déplace alors, par un effet de « roulement » sur la surface de contact, dans le méme
sens que 1’écoulement de la surface libre. Notons que, dans ce cas, la goutte subit aussi un gra-
dient de mouillabilité di a la différence de tension de surface entre ses extrémités chaude et froide.

L’approche la plus répandue pour engendrer un gradient de tension interfaciale est la voie
thermique. La tension interfaciale dépendant, on I’a vu, de la température, un gradient de
température générera sur 'interface une contrainte appelée thermocapillaire, orientée en général
vers les zones froides. En milieu ouvert (figure 1.13 (b)), la migration de gouttes [76-78] ou
de films [79] a ainsi été reportée. Le mouvement thermocapillaire, ici engendré a partir d’un
chauffage d’origine électrique, peut étre confiné dans une direction particuliére par le biais d’une
texturation chimique de la surface. Une approche élégante pour confiner le mouvement de gouttes
au sein de films liquides a récemment été proposée [80]. Des sources thermiques de différentes
géométries créent une distribution de température suivant un motif prédéfini, délimitant ainsi
des pieges ou des canaux virtuels.

La température peut étre controlée finement & échelle locale en utilisant des sondes AFM [81],
en chauffant optiquement un liquide absorbant [82-85] ou la surface solide [86], ou par désexci-
tation d’un plasmon de surface [87, 88].

D’autres utilisations des écoulements thermocapillaires ont aussi été reportées. Des gouttes
ont récemment été maintenues en lévitation thermocapillaire au voisinage d’une surface [89].
D’autre part, les écoulements internes ont été proposés dans le cadre d’une application au mé-
lange chaotique dans des gouttelettes [90,91].

Une autre approche, assez peu répandue, pour engendrer un effet Marangoni, consiste a mo-
duler la tension interfaciale via un gradient de concentration en molécules actives (figure 1.12 (b),
image iii). Cet effet est appelé solutocapillarité. Le gradient de concentration, qui tend natu-
rellement a s’atténuer, doit alors étre assisté par un champ extérieur. Les molécules peuvent
ainsi étre produites ou détruites par voie électrochimique, et leurs propriétés actives peuvent
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étre modifiées par ’application d’une tension électrique ou sous irradiation.

L’effet Marangoni constitue une approche élégante pour manipuler des écoulements micro-
fluidiques. Cependant, si la preuve de principe a été largement démontrée en environnement
peu confiné, les travaux faisant état de son intégration au sein de microcanaux demeurent peu
nombreux. Cette carence semble plutét surprenante compte tenu de la diversité des approches,
dont la faisabilité et l'intégrabilité ont été largement démontrées par ailleurs, proposées pour
engendrer cet effet.

1.2.5 Ecoulements contrdlés par des effets thermiques

Outre les effets capillaires décrits a la section précédente, plusieurs approches basées sur la
modulation thermique des grandeurs impliquées dans la formation et 1’écoulement de gouttes
ont été développées. Ainsi, la dépendance thermique de la tension interfaciale et de la viscosité
offre un parametre de contrdle de la formation de gouttes indépendant des débits dans une géo-
métrie a focalisation d’écoulement [92,93]. Un pompage thermopneumatique, ou la surpression
d’un gaz chauffé déplace des gouttes dans un capillaire, a été reporté [94]. Plus récemment,
I’expansion thermovisqueuse d’un fluide, basée sur la dépendance thermique de sa viscosité et
de sa masse volumique, a été utilisée pour induire son écoulement [95]. Une telle approche, basée
sur un effet purement volumique, est cependant pénalisée a priori aux petites dimensions par
un comportement d’échelle défavorable.

D’autres approches sont basées sur un effet intrinsequement thermique, qui ne dépend pas des
propriétés des fluides. Ainsi, des gouttes lévitant par effet Leidenfrost sur une surface texturée en
dents de scie deviennent auto-mouvantes [96]. Un cycle de changements de phase (évaporation,
condensation et coalescence) induits par chauffage laser d’une goutte contenant des nanopar-
ticules métalliques conduit également a un déplacement net du liquide qui suit la translation
du faisceau laser, jusqu’a une vitesse de I'ordre de 100 pum - s~ [97]. En dépit de leur intérét
académique, ces approches restent néanmoins marginales.

1.2.6 Ecoulements contrdlés par des effets électriques

Un champ électrique E peut induire des écoulements de fluide en volume [98]. On distingue
alors trois effets : I’électro-osmose, 1’électrophorese et la diélectrophorese.

Electro-osmose

L’électro-osmose (figure 1.14 (a)) est associée a la présence d’électrolytes dans le liquide. Les
charges issues de la dissociation de I’électrolyte ionisent localement la surface. Des contre-ions
de charge opposée aux charges présentes en solution se fixent sur la paroi sous l’effet des forces
attractives. Les autres charges, de méme signe ou de signe opposé, occupent une seconde couche
dont la structure résulte de I’équilibre entre ’agitation thermique et les forces électrostatiques. La
double couche ainsi créée, appelée double couche de Debye-Hiickel, écrante la charge de surface
au-dela d’une longueur caractéristique appelée longueur de Debye et généralement notée Ap.
Cette longueur, typiquement de 'ordre de 1 & 100 nm dans I’eau, décroit comme l'inverse de la
racine carrée de la concentration en ions dans la solution. Le fluide est électriquement neutre hors
de la double couche électrique. Un champ électrique externe horizontal induit un mouvement
des charges présentes dans la double couche de Debye-Hiickel, qui entraine I’ensemble du fluide
A une vitesse U qui peut atteindre quelques mm - s~ pour un champ de l’ordre du kV - cm™!.
L’effet inverse, la création d’un champ électrique sous 'effet d’un écoulement, peut également
étre observé (on parle alors de potentiel d’écoulement). Contrairement & ’écoulement induit par
un gradient de pression, au profil parabolique (éq. (1.21)), I’écoulement induit par électro-osmose
a un profil quasiment plat. Ceci est dii au fait que le mouvement du liquide loin de la double
couche de Debye-Hiickel peut étre assimilé & un glissement sur cette couche.
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F1G. 1.14 — Schémas de principe (a) de I’électro-osmose et (b) de I’électrophorése.

Lorsque la densité de charges de surface est homogene, ’écoulement induit par électro-osmose
est parallele au champ électrique. En étudiant I'effet de I'inhomogénéité de la densité de charges,
Ajdari a montré que des écoulements tridimensionnels peuvent étre créés [99,100] : une modu-
lation périodique de la densité de charges de surface peut engendrer des rouleaux de convection
ou un champ de vitesse multidirectionnel dont 'orientation moyenne est parallele au champ
électrique [101]. Une pompe microfluidique utilisant cet effet a été envisagée [102].

Une maniéere élégante d’engendrer une inhomogénéité du champ électrique consiste a éclairer
une surface photoconductrice constituant I'une des parois du microcanal [103]. L’illumination
locale du matériau augmente localement sa conductivité. Le champ électrique diminue ainsi au
point éclairé, ce qui module ’écoulement électro-osmotique. Implantée au sein d’un microcanal
en forme de Y, cette approche a permis de réaliser un aiguillage microfluidique.

Electrophorése

Si une solution électrolytique comporte des particules chargées en suspension, une double
couche électrique se crée au voisinage de ces particules (figure 1.14 (b)). Un écoulement est alors
induit, de fagon analogue au flux électro-osmotique, qui provoque en réaction la migration de
la particule dans la direction opposée a 1’écoulement moyen autour de la particule. Cet effet
est appelé électrophorese. Il est exploité notamment pour la séparation d’ions en capillaire, la
vitesse d’écoulement électrophorétique d’une particule dépendant de sa mobilité. En microca-
nal, la coalescence, la séparation (figure 1.15 (a)) et l'aiguillage de gouttes chargées ont été
observés [104].

Comme pour ’électro-osmose, 'effet inverse, appelé potentiel de sédimentation, existe. Il
consiste en la création d’un champ électrique par le déplacement de particules chargées.

Diélectrophoreése

Un troisieme effet de nature électrique, la diélectrophorese, peut étre induit sur des particules
neutres. La force de Coulomb, nulle & I’échelle de la particule, agit sur les charges dont elle
est constituée, induisant une polarisation de la particule. Soumise & un champ inhomogeéne, la
particule est alors attirée vers les maxima du champ. La force d’attraction correspondante est
proportionnelle a la polarisabilité de la particule et au gradient du carré du module du champ.

L’effet s’applique également au solvant si celui-ci est polarisable. Lorsque la polarisabilité
du solvant est plus grande que celle des particules, la force d’attraction exercée sur le solvant
dépasse celle exercée sur les particules, qui tendent a s’accumuler vers les minima de champ
électrique. On parle alors de diélectrophorese négative.

Le comportement d’échelle de la polarisabilité d’'une particule, proportionnelle a son vo-
lume, est plutét défavorable a petite échelle. En revanche, des gradients de champ importants
peuvent étre obtenus avec des électrodes miniaturisées. L’utilisation de la force diélectrophoré-
tique dans le contexte de la microfluidique et de la microanalyse demeure donc pertinente. De
nombreux exemples de manipulations d’écoulements microfluidiques sont reportés dans la littéra-
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F1a. 1.15 — (a) Séparation de gouttes par électrophorése : des gouttes initialement non chargées sont
polarisées par un champ électrique E. Lorsqu’elles atteignent I’embranchement, elles se divisent, chaque
goutte fille devient chargée du fait de la répartition des charges avant la division [104]. L’agrandissement
montre que les gouttes sont déformées lorsqu’elles se trouvent entre les électrodes (trait noir vertical).
(b) Tri de gouttes non chargées par diélectrophorése : & un embranchement en Y asymétrique, des gouttes
empruntent spontanément le canal de gauche. L’application d’une impulsion électrique (de durée 500 us)
force la goutte repérée par une fleche a suivre une autre ligne de courant, ce qui I'aiguille vers le canal
opposé [105]. Les électrodes, transparentes, ont été redessinées. La barre d’échelle mesure 100 pm.

ture. L’équipe de Weitz & Harvard a ainsi réalisé un aiguillage (figure 1.15 (b) et référence [105]),
capable d’orienter des gouttes dont la vitesse d’écoulement atteint plusieurs cm - s~!. La force
diélectrophorétique correspondante est estimée de 1'ordre de 1078 N pour un champ appliqué
de l'ordre du kV - mm~!. La coalescence de gouttes non chargées a aussi été montrée [106] : le
rapprochement des deux gouttes entre les électrodes conduit a la rupture du film liquide qui les
sépare. Enfin, cet effet peut étre appliqué au piégeage de particules de dimension submicromé-
trique en suspension [107,108], fournissant notamment un outil de caractérisation des propriétés
diélectriques des particules piégées.

1.2.7 Micromanipulations optiques

Les travaux pionniers d’Ashkin sur les effets mécaniques de la lumiére [109], initiés au début
des années 1970 aux AT&T Bell Labs, ont ouvert la voie a un champ d’investigations s’étendant
du refroidissement d’atomes par laser a ’étude d’objets biologiques [110].

Forces optiques

Les forces optiques, aussi appelées pression de radiation, résultent d’un transfert de quantité
de mouvement de la lumiére a un objet diélectrique. Elles peuvent étre décrites dans le cadre
de l'optique géométrique pour des particules grandes devant la longueur d’onde de la lumiere.
Considérons une particule sphérique que I'on suppose non réfléchissante, plus réfringente que
le milieu environnant. Cette sphere est placée dans un faisceau lumineux, comme le représente
la figure 1.16 (a). Deux rayons a et b paralleles, symétriques par rapport au plan équatorial
de la particule, subissent chacun une double réfraction. L’impulsion de chaque photon est alors
modifiée, une partie étant transférée a la particule de sorte que la quantité de mouvement totale
est conservée. Si les deux rayons a et b ont méme intensité (gradient d’intensité nul), la force
nette exercée sur la particule est orientée dans la direction de propagation du faisceau et est
directement proportionnelle & son intensité. Si l'intensité du rayon a est plus grande que celle
du rayon b, les composantes transverses des forces induites par chaque rayon ne se compensent
plus. La force nette comporte une composante axiale, proportionnelle & 'intensité lumineuse
totale, et une composante transverse, orientée vers le maximum d’intensité et proportionnelle au
gradient d’intensité. Ces deux forces sont généralement appelées force diffusive F.q: et force en
gradient Fj,.qq respectivement : la premiere tend a éloigner la particule de la source lumineuse,
la seconde tend a la piéger dans un maximum d’intensité, par exemple I’axe d’un faisceau laser.



1.2. MANIPULATION D’ECOULEMENTS MICROFLUIDIQUES 21

(a) (b)
LASER BEAM

b a

F1G. 1.16 — (a) Bilan des forces optiques s’exercant sur une particule diélectrique sphérique placée dans
un faisceau gaussien TEMyg. (b) Origine de la force F responsable du piégeage axial d’une particule dans
un faisceau laser focalisé. Tiré de [110].

Lorsque le faisceau est focalisé, il existe un maximum d’intensité axial dans le plan focal.
La force en gradient présente donc aussi une composante axiale orientée vers ce plan, et peut
donc rapprocher la particule de la source lumineuse (figure 1.16 (b)). La position d’équilibre de
la particule correspond donc au point ou la composante axiale de la force en gradient compense
la force diffusive et les forces externes telles que la gravité ou les forces liées a I'interaction avec
I’environnement. La particule peut ainsi étre piégée dans les trois dimensions de facon stable.
Cet effet est appelé « pinces optiques » (optical tweezers) [111].

Pour des particules petites devant la longueur d’onde de la lumiére, 'approximation dipolaire
permet une description quantitative des forces optiques. La force diffusive résulte de la diffusion
Rayleigh. La force en gradient provient de I'interaction du dipole avec le champ électrique. Elle
est donc analogue a la force diélectrophorétique évoquée plus haut.

Manipulation de particules en environnement microfluidique

L’application des pinces optiques a la microfluidique fait ’objet d’une littérature abon-
dante [112]. Au-dela de la manipulation individuelle de cellules ou d’objets en écoulement [113,
114], elles sont notamment utilisées pour piloter des microcomposants fluidiques et des micro-
moteurs, trier des particules mésoscopiques ou des cellules, ou encore sonder localement des
écoulements microfluidiques [115]. Ces applications nécessitent généralement de disposer de plu-
sieurs pinces optiques indépendantes & partir d’un unique faisceau laser, et de les faire évoluer
simultanément. Parmi les approches développées, ’holographie constitue 'une des plus promet-
teuse du fait de la possibilité de générer des hologrammes par ordinateur [116].

La mise en rotation d’éléments de micromoteurs (figure 1.17 (a)) nécessite d’appliquer un
couple sur I'objet piégé. La force diffusive s’exercant sur un objet de forme hélicoidale peut
induire la rotation de microrotors, & la base de micromachines optomécaniques complexes [117].
Un tel objet peut étre microfabriqué par photopolymeérisation a deux photons. Un transfert de
moment angulaire de la lumiere a 1’objet constitue également une approche intéressante. La
lumiere polarisée circulairement posseéde un moment de spin égal a +h par photon, qu’elle peut
transmettre & un objet constitué d’un matériau biréfringent [118] ou présentant une biréfringence
de forme [119]. Le moment orbital d’un vortex optique peut également mettre en rotation un
ensemble de particules piégées, induisant un pompage du fluide [120].

Pour aiguiller ou trier des particules ou des cellules en écoulement dans un microcanal (fi-
gure 1.17 (b)), les forces optiques doivent pouvoir s’appliquer au-dela de la seule localisation du
spot laser, de fagon a pouvoir se comporter comme un « canal sans mur » guidant 1’écoulement.
Une approche consiste a faire balayer le faisceau selon un motif prédéfini, a une fréquence su-
périeure a celle associée au temps caractéristique de la diffusion brownienne, ce qui conduit a
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F1G. 1.17 — (a) Exemples de micromachines optofluidiques. De gauche a droite : un objet de forme
hélicoidale (représenté en encart) mis en rotation par la pression de radiation entraine deux roues d’un
microengrenage dont 'axe est fixé sur la surface du microcanal [117]. La rotation de deux particules
biréfringentes par deux faisceaux de polarisation circulaire opposée pompe le fluide qui entraine une
particule micrométrique de silice [118]. Un arrangement de six vortex optiques induit chacun la rotation
d’une assemblée de sphéres de silice de 800 nm (points noirs sur 'image), provoquant un mouvement du
fluide vers la gauche [120]. Les ronds blancs représentent les positions successives d’une particule advectée
par le fluide. (b) Aiguillage et tri de particules en écoulement. De gauche a droite : le piégeage de plusieurs
particules colloidales par balayage du faisceau permet de réaliser une porte qui laisse passer des sphéres
dans I'un (images 1-3) ou lautre (images 4-6) des canaux d’un embranchement [121]. Fractionnement
d’une suspension, par un réseau optique, basé sur les différences de polarisabilité (dépendant de la taille)
des particules : les particules de 2 pm (croix noires) sont déviées, pas celles de 4 pum (ronds blancs) [122].

un piege optique effectif dont la forme correspond a ce motif [121]. Un réseau optique tridimen-
sionnel couvrant toute la surface d’un microcanal permet de trier passivement des particules,
via leur interaction avec le réseau, selon leur polarisabilité [122]. Enfin, des particules guidées
par le piege linéaire constitué par une barre laser pourront étre dirigées sur une ligne de courant
spécifique [123,124].

Manipulation d’interfaces liquides

Bien que l'utilisation de la pression de radiation pour manipuler directement des interfaces
liquides ait été suggérée par Ashkin et Dziedzic des 1973 [125], ce domaine reste encore largement
inexploré. En effet, la faible amplitude de la pression de radiation (de l'ordre du pN) comparée
notamment a la force de tension superficielle ne permet de réaliser que des déformations d’ampli-
tude (sub)micrométriques. Des déformations de plus grande amplitude sont néanmoins étudiées
depuis une dizaine d’années au CPMOH [126]. En travaillant sur des microémulsions au voisi-
nage du point critique, caractérisées par des tensions interfaciales de 'ordre de 10~7 N -m™1,
Alexis Casner et Jean-Pierre Delville ont ainsi réalisé des déformations d’amplitude supérieure
a la dizaine de um. Le sens de la déformation est vu indépendant du sens de propagation du
faisceau [127], pouvant conduire & la formation de ponts liquides [128] comme l'illustre la fi-
gure 1.18 (a). Cette invariance provient du fait que le transfert de quantité de mouvement ne
dépend que du contraste d’indice et pas du sens de propagation. Des déformations stables de
grand rapport d’aspect sont obtenues a plus grande puissance. Selon le sens de propagation du
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(a)

F1G. 1.18 — Déformations de grande amplitude induites par la pression de radiation. (a) Formation d’un
pont liquide [128] : I'onde laser arrivant par le bas déforme deux interfaces vers le milieu dont I'indice de
réfraction est le plus petit (couche centrale). L’amplitude des déformations augmente avec la puissance
laser (photos de gauche), jusqu’a la formation du pont. Au repos, les deux interfaces sont distantes de
100 pm sur les photos de gauche, 200 um sur la photo de droite. (b) Formation d’un jet [129] : le laser
arrivant par le haut déforme linterface. La déformation croit avec la puissance laser (photos de gauche),
conduisant au-dela d’un seuil a la formation d’une colonne liquide de grand rapport d’aspect émettant
des gouttes a son extrémité (photo de droite).

faisceau, des colonnes (figure 1.18 (b)) [129] ou des déformations en forme de tétine [130] sont
obtenues. Le fluide s’écoule a 'intérieur de ces déformations, qui peuvent donc étre considérées
comme des « canaux a parois liquides ». Un écoulement du fluide externe est également induit
en volume [131]. Les déformations d’interfaces par la pression de radiation optique sont encore
largement étudiées au sein du laboratoire, dans le cadre notamment de la these de Julien Petit.
Les récents travaux de thése de Bruno Issenmann [132] et Nicolas Bertin ont également montré
I’existence d’effets similaires avec des ondes acoustiques. Néanmoins, en dépit de quelques réali-
sations prometteuses [133], les applications des ondes acoustiques & la microfluidique demeurent
peu nombreuses.

Du fait de leurs avantages spécifiques — précision, reconfigurabilité, absence de contact,
absence de microfabrication dédiée —, les forces optiques constituent une approche séduisante
pour manipuler des écoulements microfluidiques. Néanmoins, compte tenu de la faible amplitude
de la pression de radiation optique, ni la manipulation directe d’interfaces ni les micromachines
optiques ne semblent raisonnablement utilisables dans le cadre d’applications réelles. Les débits
obtenus avec des pompes optofluidiques sont en effet de 'ordre de la centaine de fL - min~! pour
des puissances laser de I'ordre du watt, correspondant & des vitesses d’écoulement de ’ordre
de quelques pm - s~1, lorsque les vitesses usuelles dans le cadre d’applications microfluidiques
sont typiquement 3 & 4 ordres de grandeur plus élevées. Aussi le réve de Gliickstad [134] de
réaliser toutes les fonctions microfluidiques avec de la lumiere semble peu réalisable. Cependant,
une approche basée sur une force de plus grande amplitude, non plus optique mais induite
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optiquement, pourrait rendre possible cette idée.

Ainsi, I'utilisation d’un effet interfacial induit optiquement, particulierement pertinente dans
le cadre d’écoulements diphasiques a petite échelle, pourrait associer les avantages spécifiques
a l'optique & une approche compatible avec les applications microfluidiques. Parmi les effets
interfaciaux, le plus simple & mettre en ceuvre optiquement, et qui conserve tous les atouts
de la voie optique, est 'effet Marangoni thermique engendré par un chauffage laser. Ce choix
peut se justifier par 'argument d’échelle suivant. L’impulsion d’un photon étant égale a son
énergie divisée par ¢, la quantité de mouvement susceptible d’étre communiquée & un objet est
petite a énergie de photon donnée. Un transfert d’énergie — par échauffement — parait donc
plus favorable qu’un transfert de quantité de mouvement — par pression de radiation — pour
engendrer des effets mécaniques.



Chapitre 2

Effet Marangoni

L’effet Marangoni, présenté succinctement a la section 1.2.4, a été décrit pour la premiere fois
par le physicien italien Carlo Marangoni dans les années 1870 [135]. Cet effet peut aisément étre
visualisé dans la vie courante a travers le phénomene dit des « larmes de vin ». Le vin contenu
dans un verre, comme tout liquide mouillant, dépose un film de mouillage qui s’éleve sponta-
nément sur les parois. L’éthanol s’évaporant préférentiellement en haut du film, un gradient de
concentration vertical apparait. Comme la tension de surface de I’éthanol est plus petite que
celle de I'eau, cela se traduit par un gradient de tension de surface dirigé vers le haut. Le film
est ainsi tiré vers le haut, formant un bourrelet qui retombe par gravité, comme une larme.

L’effet Marangoni, on I’a vu, a pour origine un gradient tangentiel de tension interfaciale,
qui peut étre di a une inhomogénéité de la chimie interfaciale — on parle alors d’effet soluto-
capillaire’ — ou & un gradient de température — effet thermocapillaire. Il a été principalement
étudié sur des interfaces sphériques (des gouttes ou des bulles immergées) ou planes (des films).
Dans ce chapitre, nous présentons ces deux configurations, essentiellement a travers I'effet ther-
mocapillaire, et décrivons comment certains parametres physiques pertinents peuvent influer sur
ces effets. En particulier, 'influence du confinement et celle de la présence de tensioactifs seront
discutées.

2.1 Migration de gouttes et de bulles

2.1.1 Cas des fluides purs en milieu infini

La premiere démonstration de la migration thermocapillaire de bulles dans un environnement
fluide a été faite par Young et coll. en 1959 [136]. Dans une telle configuration, une bulle soumise
a la seule poussée d’Archimeéde migre vers le haut au sein du fluide visqueux & une vitesse ug
déterminée théoriquement par Hadamard [137] et Rybczynski [138]. Un gradient de température
vertical orienté vers le bas induit un gradient de tension de surface Vo en sens contraire;
I’écoulement interfacial qui en résulte conduit & un déplacement de la bulle vers le bas (figure 2.1).

De plus, a cet effet thermocapillaire s’ajoute un autre effet d’origine thermique. Comme la
masse volumique est fonction (décroissante) de la température, un mouvement de convection
thermique des zones chaudes vers les zones froides peut étre observé quand un fluide est soumis
a un gradient de température. Nous verrons par la suite que cet effet est négligeable aux échelles
caractéristiques de la microfluidique.

En régime stationnaire, la vitesse de migration de la bulle, issue de la superposition de la

1. Les « larmes de vin » entrent dans cette catégorie.
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F1G. 2.1 — Schéma de principe de 'expérience de Young et coll. [136] démontrant la migration thermoca-
pillaire de bulles dans un liquide visqueux soumis a un gradient de température vertical.

poussée d’Archimede et de l'effet thermocapillaire, s’écrit [136]
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avec les notations définies sur la figure 2.1. Comme au chapitre précédent, 'indice ¢ désigne la
phase continue et 'indice d la phase dispersée — ici la bulle. La contribution de cette vitesse
due a l'effet thermocapillaire, nommée vitesse thermocapillaire et notée uyy, vérifie alors

R 0o

D’apres la relation (2.1), la vitesse de migration de la bulle est la somme d’une contribution
issue d’'un effet volumique et d’une contribution issue d’un effet surfacique. Cette dernieére contri-
bution est, en général, petite. Plusieurs stratégies ont été proposées pour la rendre observable :

— travailler avec des bulles ou des gouttes de petit rayon : les effets surfaciques dominent

alors les effets volumiques;;

— travailler en microgravité : g >~ 0;

— utiliser un couple de fluides de masses volumiques trés proches : p. — pg ~ 0 (configuration

dite de Plateau).
L’expérience de Young et coll. (qui repose sur la premieére méthode) a ainsi été généralisée trente
ans plus tard a deux liquides denses, visqueux et conducteurs thermiques [139,140]. L’expression
de la vitesse thermocapillaire, déja prédite par Young, s’écrit alors

2 R 00

avec A, g les conductivités thermiques des deux phases. Des vitesses thermocapillaires de 1'ordre
! sont mesurées pour des gouttes de rayon (sub)millimétrique dans un gradient de
température de 'ordre du K - cm™'. Les mesures présentent cependant un désaccord quantitatif
avec l'expression (2.3) : ce désaccord est attribué a un transfert convectif de la chaleur, ou a la
présence d’impuretés en surface.

du mm - s~

2.1.2 Influence de la présence de tensioactifs

Barton et Subramanian ont observé expérimentalement qu’en ajoutant une quantité controlée
de tensioactif (le Triton X-100 ou poly-éthyléneglycol) dans les deux phases, le gradient de tem-
pérature nécessaire pour compenser la migration due a la poussée d’Archimede augmente [140].
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F1G. 2.2 — (a) Représentation schématique du modéle de la calotte de tensioactif stagnante proposé dans
la référence [141]. (b) Evolution de I'efficacité thermocapillaire avec la concentration en tensioactif de
la goutte, mesurée pour deux tensioactifs dans la référence [143]. L'efficacité thermocapillaire est définie
comme le gradient de température nécessaire pour équilibrer la gravité apparente d’une goutte de rayon
donné rapporté au gradient de température correspondant prédit par la théorie de Young et coll. en fluides
purs. L’écart a la théorie observé a concentration nulle est attribué a la présence de traces d’impuretés
ou a un transfert convectif de la chaleur.

Kim et Subramanian ont proposé un modele pour décrire théoriquement cette atténuation de
effet thermocapillaire [141,142]. Ce modele considere le cas de tensioactifs insolubles dans la
phase continue et néglige toute diffusion en volume. Les mécanismes de transport du tensioac-
tif sont alors I’advection et la diffusion sur l'interface, dont le rapport définit un nombre sans
dimension, le nombre de Péclet interfacial P¢|. Dans la limite d’'un transport interfacial diffusif
négligeable [141], Pé; — oo, I'advection conduit a la formation d'une « calotte » de tensioactif
(surfactant cap) au voisinage du point de stagnation arriere de la goutte (figure 2.2 (a)). Cette
calotte inhibe tout mouvement de l'interface, diminuant ’efficacité de la migration thermoca-
pillaire, jusqu’a sa suppression totale lorsque 'extension de la calotte couvre toute la goutte. Si
le tensioactif peut diffuser sur l'interface [142], la concentration surfacique en tensioactif, dont
dépend la vitesse de I'interface, devient elle-méme dépendante de la vitesse interfaciale. Le pro-
bleme s’écrit alors sous forme d’une équation différentielle non linéaire, qui ne peut étre résolue
analytiquement que dans le cas asymptotique d’un transport purement diffusif du tensioactif,
ou le cas contraire, purement advectif, qui correspond au modeéle de la calotte de tensioactif. La
diffusion du tensioactif tend & homogénéiser sa concentration. Par conséquent, lorsque I'advec-
tion est complétement négligeable devant la diffusion (Pé” — 0), effet du tensioactif est nul,
conduisant a 'expression correspondant au cas des fluides purs. Un développement asymptotique
au voisinage de ces deux limites montre ainsi :

— a faible advection (PéH < 1), une vitesse thermocapillaire plus petite que celle correspon-
dant au cas des fluides purs mais qui tend vers cette limite ;

— a faible diffusion (Pé > 1), une vitesse thermocapillaire qui tend vers zéro : le seul
mouvement possible dans la limite d’une interface rigide est celui imposé par une force en
volume (la vitesse de migration correspondante est alors celle d’un objet solide).

L’effet de I’élasticité de l'interface est également présenté dans la limite des faibles élasticités.
Cet effet tend aussi & diminuer la vitesse thermocapillaire.

Une étude expérimentale [143], menée pour deux tensioactifs solubles dans la phase dis-
persée (le Triton X-100 et le sodium dodécylsulfate, SDS) en concentration variable, confirme
la tendance prédite : la vitesse thermocapillaire décroit lorsque la concentration en tensioactif
augmente, et s’annule totalement pour une concentration critique (figure 2.2 (b)). Cette concen-
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tration critique est du méme ordre de grandeur que la concentration micellaire critique (CMC)
de ces tensioactifs, qui correspond a la concentration volumique pour laquelle intervient la satu-
ration de l'interface. En dépit des limites de cette définition, qui décrit un phénomene surfacique
a partir d’une grandeur volumique, cet accord d’ordre de grandeur semble accréditer le modele
de la calotte stagnante de Kim et Subramanian.

Un autre article théorique traite ce probleme en tenant compte des comportements inter-
faciaux hors d’équilibre [144]. Le saut de contrainte tangentielle (membre de droite de 1'équa-
tion (1.27)) est ainsi la somme

— d’un terme de traction Marangoni, la tension interfaciale dépendant de la température et

de la densité interfaciale de molécules de tensioactif, I';

— d’une contrainte due a la viscosité de cisaillement interfaciale ;

— d’une contrainte due a la viscosité dilatationnelle interfaciale,
ces deux derniéres étant définies en présence d’un écoulement de tensioactif a 'interface. Elles
traduisent la résistance opposée par le film liquide représenté par I'interface respectivement &
son écoulement et a sa dilatation. Le saut de contrainte normale (membre de droite de I’équa-
tion (1.26)) est la somme de la pression de Laplace et d’une contrainte de dilatation, faisant
intervenir la viscosité dilatationnelle interfaciale. La distribution du tensioactif sur l'interface
est supposée pilotée par 'advection et par la diffusion sur Iinterface : les échanges de matiere
avec chaque phase sont, comme dans les modeles précédents, négligés. De méme, les transferts
thermiques sont dus a la convection et a la conduction médiée par diffusion du tensioactif. Enfin,
le modele se place dans 'approximation de faibles gradients, dans laquelle le gradient de ten-
sion interfaciale s’écrit sous forme linéarisée, en notant ¢ ’angle polaire et I'g la concentration
interfaciale a ’équilibre :

r_ () Or T (ony or o
0¢ OT )r=r, 0¢ To \OT')p_p, O0¢ '
Le résultat du calcul peut s’écrire sous une forme analogue a l'expression (2.3)
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et un facteur d’amplitude % tel que
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ou i’ est la viscosité dilatationnelle interfaciale et Ey = —I' (g—%) I’élasticité de Gibbs
0

r=r
de Dinterface. Des termes effectifs pour la diffusivité interfaciale DIl et la chaleur spécifique
interfaciale ¢/, qui traduisent les transferts de matiére et de chaleur sur linterface, apparaissent

également :
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avec R la constante des gaz parfaits.

La couplage entre les variables température et concentration en tensioactif conduit donc a un
coeflicient de variation de tension interfaciale effectif. Ce coeflicient peut a priori étre positif ou
négatif, dictant ainsi un sens de migration de la goutte qui peut étre opposé au sens observé avec
des fluides purs. Par ailleurs, la réduction de la vitesse de migration imposée par les propriétés
rhéologiques de l'interface s’accorde avec les résultats théoriques et expérimentaux relatés dans
la littérature.

2.1.3 Influence du confinement

On I’a vu, I'une des difficultés pour étudier expérimentalement I’effet thermocapillaire consiste
a g’affranchir de la gravité. Une alternative aux stratégies proposées plus haut consiste a créer
un gradient de température horizontal afin de découpler les effets. Cette approche trouve sa
pertinence notamment dans le cas des bulles, présentant un fort contraste de densité avec le
fluide environnant. Le systéme est alors contraint par des parois horizontales qui modifient les
conditions d’écoulement. Néanmoins, la phase dispersée étant non mouillante, elle est entourée
d’un film liquide, qui permet 'existence d'un terme de traction de U'interface V0. Leffet étudié
est donc bien de type Marangoni, se distinguant ainsi des travaux mettant en jeu des gouttes ou
des bulles mouillantes [71-75].

En configuration de Hele-Shaw, trois comportements, représentés sur la figure 2.3, ont été
identifiés selon le rayon R de bulles non mouillantes [145,146]. Lorsque le diametre de la bulle
est plus petit que I'épaisseur h de la cellule, 2R < h, elle conserve une forme sphérique et
la vitesse thermocapillaire se comporte en accord qualitatif avec I'expression (2.2), I’écart au
niveau quantitatif étant attribué au frottement de la bulle sur 'une des parois. Si le diametre de
la bulle est grand devant 1’épaisseur de la cellule, 2R >> h, la bulle est aplatie en forme de disque.
L’écoulement du fluide environnant n’est envisagé qu’a travers le film de mouillage qui sépare la
bulle de chaque paroi. La vitesse thermocapillaire est alors proportionnelle au rayon de la bulle
mais se trouve réduite d’un facteur d’amplitude. Dans le cas intermédiaire, ou le diametre de la
bulle est comparable a I’épaisseur de la cellule (2R ~ h), la force de friction croit avec le rayon
de la bulle, conduisant a une vitesse thermocapillaire qui diminue a taille de bulle croissante.
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Fia. 2.3 — Vitesse de migration thermocapillaire de bulles dans un gradient de température horizontal en
configuration de Hele-Shaw. La phase continue est de I’éthanol ou de I’heptane, de viscosités respectives 1,2
et 0,4 mPa-s & 20 °C. La cellule a une hauteur h = 2 mm. Tiré de [146].

Dans une série de trois articles, Mazouchi et Homsy [147,148] et Lajeunesse et Homsy [149]
ont étudié théoriquement et expérimentalement la migration de bulles allongées dans des capil-
laires cylindriques ou polygonaux. La bulle est divisée en 5 régions : les deux ménisques, ou la
courbure est imposée par la force capillaire ; la partie centrale de la bulle, séparée des parois par
le film de mouillage d’épaisseur homogene ; et deux régions de transition entre les ménisques et
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le centre, ou I’épaisseur du film varie. La vitesse thermocapillaire, calculée a partir du flux de
liquide dans les films de mouillage, fait intervenir une longueur caractéristique ¢ qui dépend de
la géométrie.

Pour un capillaire cylindrique [147], ¢ est le rayon du capillaire. La vitesse thermocapillaire
dépend de %g—%VT de fagon non linéaire, du fait de la non-linéarité de la dynamique des fluides
dans les zones de transition.

Dans le cas d’un capillaire polygonal [148], la présence de coins facilite 1’écoulement du
fluide extérieur. La vitesse thermocapillaire est alors linéaire en %g—%VT, la prise en compte
de I’écoulement dans les films de mouillage induisant par ailleurs une correction non linéaire.
Cette correction apparait prépondérante lorsque le nombre de faces augmente, le cas limite d’une
infinité de faces correspondant & un capillaire cylindrique. La longueur caractéristique £ est celle
qui impose sa courbure transverse k a la bulle, c’est-a-dire la demi-aréte du polygone.

Lorsque le canal a une section rectangulaire w x h, la correction non linéaire peut étre négligée
devant I’écoulement dans les coins. La vitesse thermocapillaire de la bulle s’écrit ainsi

h Oo
= ——=VT 2.10
Hth g27] oT ( )
avec £ un terme d’amplitude adimensionné décrivant 1’écoulement dans les coins,
0,014 -2\t
== — 2.11
=2 (o-=2) (211)

qui dépend du rapport d’aspect du capillaire, ¢ = 7, et de la courbure adimensionnée de la

bulle, & = kf = n%. Compte tenu de 'existence des parois latérales qui influent sur la forme du
ménisque, la courbure dépend du rapport d’aspect du capillaire :

o+1+4/(e—1) > 4on
20 '

La vitesse thermocapillaire varie donc de maniere non monotone avec le rapport d’aspect, attei-
gnant un maximum pour ¢ = 1,808 comme le montre la figure 2.4.

R= (2.12)

0.0030

0.0025

5 0.0020

0.0015

0.0000 b0 o 41 d 1 b 1 1
e

F1G. 2.4 — Variation du terme adimensionné £ corrigeant 'amplitude de la vitesse thermocapillaire d’une
bulle allongée dans un capillaire rectangulaire en fonction de son rapport d’aspect ¢ [148].

Ce comportement a été vérifié expérimentalement dans le cas d’un capillaire rectangulaire
horizontal [149]. La vitesse thermocapillaire des bulles est indépendante de leur taille lorsqu’elle
dépasse environ bh, et varie linéairement avec %g—%VT lorsque l'effet de la gravité est négligeable.
La vitesse thermocapillaire des bulles plus petites, non décrites par la théorie de Mazouchi et
Homsy [147,148], augmente avec leur taille, en accord avec les observations faites en configuration

de Hele-Shaw (figure 2.3 et références [145,146]).
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F1G. 2.5 — Profil de vitesse au sein d’un systéme de deux couches liquides d’épaisseurs Hy et Hy soumises
a un gradient de tension interfaciale.

2.2 Déformations d’interfaces

Considérons un systéme constitué de deux couches liquides horizontales superposées, de lon-
gueur bornée, de largeur infinie et d’épaisseurs respectives H; et Hs, comme représenté sur
la figure 2.5, soumis & une contrainte Marangoni qui résulte d’un gradient horizontal de ten-
sion interfaciale 3—;. Dans une telle configuration, I'effet Marangoni induit une déformation de

I'interface. Le calcul qui suit s’inspire d’'un cas traité dans la référence [42].

2.2.1 Déformation thermocapillaire

On considere I’écoulement suffisamment loin de la paroi verticale, ce 