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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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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)
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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



18 CHAPITRE 1. ECOULEMENTS DIPHASIQUES EN ENVIRONNEMENT CONFINE

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.
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(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



22 CHAPITRE 1. ECOULEMENTS DIPHASIQUES EN ENVIRONNEMENT CONFINE

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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(a) (b)

O sDs
O Triton X-100

Calotte de tensioactif

e

Thermocapillary Efficiency (%)

3
s bbb

L B e e
200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800

o

Surfactant Conc.(ppm)

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
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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
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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)
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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 qui permet de se placer
dans le cadre de ’approximation de lubrification, ou 1’écoulement est unidirectionnel suivant
laxe x. La condition d’incompressibilité (1.3) conduit alors & un champ de vitesse qui ne dépend
que de z, avec la condition de non glissement aux parois

=—H)=0 liquide 1,
e (== ~H) aquide 1)
Ugpo (2 =Hy) =0 liquide 2.
L’existence d’une paroi verticale impose en outre la nullité du débit dans chaque phase
f%Hl Uy (2)dz =0 l?qu?de 1, (2.14)
Jo P ug2(2)dz=0 liquide 2.
Enfin, la continuité des vitesses a l'interface impose une troisieme condition aux limites :
Uzp1 (2 =0)=uz2(2=0). (2.15)

L’écoulement est décrit par I’équation de Stokes (1.10), qui a I’état stationnaire s’écrit dans
les deux liquides (i = 1,2),
— Vpi + V2w, + pig = 0, (2.16)

soit, apres projection sur les axes x et z,

Op; Ay

=1 : 2.1
Oz " dz2 (2.17)
Op;

— g (2.18)

0z
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Le champ de pression, dont la dépendance verticale est imposée par la pression hydrosta-
tique (éq. (2.18)), s’écrit alors

pi(z,z) = p||(:1:) + p19 (ZH — z)
po(x) + pag (Hy — 2)

(2.19)

pa(x, 2)

avec p| la pression a I'interface — a la cote 2| = 0 au repos — et po(x) la pression au niveau de
la paroi supérieure, inconnue a priori.
L’équilibre des contraintes tangentielles (éq. (1.27)), qui s’écrit ici

n (%) )"

montre que le terme de traction de l'interface induit un écoulement de type cisaillement simple
qui draine du fluide parallelement a I'interface. Cet apport de fluide conduit a une élévation de
l'interface, h(x), et par suite & un gradient de pression horizontal :

do
dz’

811,3571
0z

(2.20)

opr  Opo dh
B = o T —p2) g

Op2 _ Opo

ox or

Par deux intégrations successives de I’équation du mouvement suivant ’axe x (expression (2.17)),
on obtient l'expression générale des champs de vitesse (i = 1,2),

1 Op;
Ug,i (2) = o 8];1 2+ Az + By, (2.22)
avec A; et B; des constantes d’intégration. Les conditions (2.13) et (2.14) imposent
2H, 0 2H, 0
A, = Lo _ 2k (2.23)
3m Ox 3ny Ox
H{ 0 H3 0
lzilﬂ7 2:72ﬂ : (2.24)
6n1 Ox 6y Ox

par ailleurs la continuité des vitesses a l'interface (2.15) impose By = Bg, d’ou, compte tenu
de (2.21),

dpo o p1—p2 dh
—_— = —_—— . 2.25
or P mH3Z —noH? dz (225)
On peut ainsi écrire les champs de vitesse :
P1 — P2 dh 22 2 12
—gg2 = (2 47 -1
Uz (2) = gH; anQQ — 772H12 dz < B + 3 12 + 6 296)
p1—p2 dh (22 2 H2 .
—gH?—— == | _ZH —= .

L’écoulement total, représenté sur la figure 2.5, est la somme d’un écoulement de cisaillement
simple induit & linterface par la contrainte Marangoni, et d’une recirculation en profondeur
provoquée par le gradient de pression horizontal qui résulte de 'accumulation de fluide dans
une zone confinée. Lorsque le film n’est pas contraint horizontalement, la condition de nullité
du débit (2.14) n’existe pas : seul I’écoulement de cisaillement existe. Le film — ou la goutte,
dans le cas d’une goutte mouillante déposée sur le substrat — est alors déplacé dans son en-
semble [76-79].
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Si I’élévation de hauteur est suffisamment petite pour que la contrainte Marangoni soit
toujours considérée comme purement selon 'axe x, on peut utiliser (2.20) en 2| ~ 0 pour
obtenir

dh 3 771H22 —772H12 do

dz — 2(py — p2) gmH1HZ + nyHyH? da”

(2.27)

On voit ainsi que 'effet Marangoni conduit & une déformation de 'interface. Le sens de cette
déformation est imposé par un couplage entre les différences de viscosité et d’épaisseur de chaque
couche liquide, et par le sens du gradient de tension interfaciale. Dans le cas ou les épaisseurs
sont identiques, H| = Hy = H, la déformation de l'interface, qui s’écrit

dh 3 m —nzdo
dz 2(p1 —p2) gH 1 +np da’

(2.28)

est orientée dans le sens des viscosités décroissantes lorsque la tension interfaciale est plus grande
a la paroi. Par ailleurs, son amplitude est pilotée par un équilibre entre effet Marangoni — mo-
teur de la déformation — et gravité — moteur du contre-écoulement.

De telles déformations d’interfaces, induites par chauffage laser, ont fait I’objet d’une lit-
térature abondante. Dans ce cas, le gradient de tension de surface est imposé par un champ
de température a symétrie radiale. La déplétion (ou l'accumulation) de fluide au niveau du
spot laser conduit bien & une condition de débit nul (2.14) méme en 'absence de paroi. Ces
travaux s’inscrivent dans des contextes aussi divers que des dispositifs d’imagerie (lentilles ther-
miques [150-153]), 'étude du soudage par laser [154-156] ou I’excitation d’ondes capillaires [157].
Une étude [158] a par ailleurs montré que, de fagon analogue a la migration thermocapillaire de
gouttes, les déformations d’interfaces ainsi réalisées sont atténuées en présence de tensioactifs.

2.2.2 Déformation thermogravitaire

Lorsque la contrainte Marangoni est due a un gradient horizontal de température, soit
g—g = (%)T:TO "% en considérant une variation dans ’approximation linéaire, un autre effet
intervient, qui a été jusqu’ici ignoré. Dans la suite, on simplifie le probléme précédent au cas
d’une surface libre : po, 2 = 0 et po(z) = Parm est la pression atmosphérique ; 'indice 1 est omis
par souci de lisibilité.

La masse volumique dépend de la température, p (T) = pg + (‘%>T—To (T —T) avec pp sa

valeur a Tj, elle devient elle-méme fonction de x :

dp dT
= — —. 2.29
r@=m+(5), . & (2:29)
Le gradient de pression horizontal (2.21) devient alors, pour de petites variations de la masse
volumique :

p

dh
— ~ — H — 2.
= g g (=) (230

dp ) dT
dT

=1, dT

et le méme raisonnement que précédemment conduit a

(3 (de) G (dy )T .
dx 2p09H \dT' ) r—1, 8po \dT'/r—7, dx
do

Les termes 37 et % étant tous deux négatifs (dans le cas général), on voit ainsi que les dé-
pendances en température de la tension de surface et de la masse volumique conduisent a des
effets antagonistes. L’effet 1ié a la masse volumique, appelé effet thermogravitaire, induit une
élévation du niveau des zones chaudes, a I'inverse de I'effet thermocapillaire. Cet effet augmente
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linéairement avec la hauteur du film. On peut ainsi montrer que l’effet thermocapillaire est
prépondérant pour des hauteurs

(2.32)

de lordre de quelques mm pour les fluides usuels. Ainsi, dans le cadre d’écoulements microflui-
diques, l'effet thermocapillaire est prépondérant et 'effet thermogravitaire est toujours négligé.

Dans ce chapitre, nous avons montré que ’effet Marangoni constitue un moyen robuste de
manipuler des fluides a petite échelle, démontrant sa pertinence dans le cadre d’une application
microfluidique. Par ailleurs, il est tres facile d’induire un tel effet par une voie purement optique,
en créant un gradient de température par chauffage laser : une telle approche conserve ainsi
les avantages des méthodes optiques. Dans les chapitres suivants, nous présenterons la mise en
ceuvre expérimentale de cette méthode, et présenterons les résultats obtenus au cours de cette
these.



Chapitre 3

Techniques expérimentales

Nous avons montré au chapitre précédent les effets induits par I’échauffement d’une interface
entre deux fluides non miscibles. Ces effets ont été présentés dans le cas le plus général ou I'effet
est induit par un gradient de température macroscopique en milieu infini. Dans cette partie,
nous présentons un dispositif permettant de produire cet effet avec un gradient de température
localisé, induit optiquement, dans I’environnement confiné d’un microcanal.

3.1 Fluides utilisés

L’observation d’un effet thermocapillaire suppose I'existence d’une interface entre deux phases
distinctes, soit un liquide et un gaz, soit deux liquides non miscibles. Nous utilisons donc une
phase aqueuse et une phase organique, constituée d’hexadécane (Aldrich ou Acros Organics),
couple de fluides classiquement utilisé en microfluidique. Le tableau 3.1 résume les valeurs des
grandeurs physiques pertinentes de ces deux liquides & température ambiante.

TAB. 3.1 — Caractéristiques de ’'eau et de I’hexadécane a 20 °C.

Eau Hexadécane

Masse volumique p 998 773 g-cm™3
Viscosité dynamique 7 0,97 3,34 mPa - s
Conductivité thermique A 0,6 0,14 W-K!.m™!
Diffusivité thermique Dr 1,4 0,9 107" m?.s7!
Indice de réfraction n (a 589 nm) 1,33 1,43

Tension interfaciale o 55,2 [159] mN - m~!

3.1.1 Propriétés interfaciales
Tensioactifs

Obtenir des écoulements réguliers au sein des microcanaux suppose notamment de s’affran-
chir des effets liés a I'hystérésis de mouillage de la phase dispersée. On cherche donc a imposer
le non-mouillage de cette derniere sur toutes les parois du canal, quels que soient les débits
imposés. Des tensioactifs sont donc ajoutées a 'une des phases [160]. Ces molécules composées
d’une téte polaire — hydrophile — et d’une chaine aliphatique — hydrophobe — tendent a se
grouper a l'interface entre les phases aqueuse et organique, diminuant ainsi la tension interfaciale
et défavorisant le mouillage de la phase aqueuse sur les parois du microcanal.

En régle générale, le tensioactif utilisé dans les travaux décrits dans cette these est le
Span® 80 (Sorbitan monooleate, Sigma-Aldrich), communément utilisé en microfluidique. I1 est
ajouté a I’hexadécane a une concentration de 2 % massique, treés supérieure a la CMC (0,055 %

35
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(b)

Interfacial tension (mN/m)
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F1G. 3.1 - Evolution de la tension interfaciale avec la température en présence de Span® 80. (a) Mesure sur
Pinterface eau-hexadécane, réalisée a 2 % massique (T = 20 °C correspond a la température ambiante).
Encart : évolution de la tension interfaciale avec la concentration en tensioactif : la CMC est évaluée
a 1 mol - m~2 soit 0,055 % massique. Tiré de [161]. (b) Mesure sur I'interface eau-huile silicone, réalisée
a 0,13 % massique [73].

massique). La tension interfaciale entre I'eau et I'hexadécane vaut alors ¢ ~ 5 mN-m~! &

température ambiante.
D’autres tensioactifs, le Triton X-100 et le SDS (United States Biochemical) ont également
été utilisés dans certaines expériences. Ces deux tensioactifs sont ajoutés a la phase aqueuse.

Tension interfaciale

La tension interfaciale du systéme eau-hexadécane en présence de Span® 80 a été mesurée
a différentes concentrations et températures (figure 3.1 (a) et référence [161]) a partir de la
méthode de la goutte pendante [162]. La diminution de tension interfaciale due a l’ajout de
tensioactif sature lorsque sa concentration atteint la CMC. Par ailleurs, la mesure montre que la
tension interfaciale au-dela de la CMC diminue linéairement avec la température, conformément
au comportement généralement attendu.

Cependant, une autre mesure, réalisée pour un systeéme eau-huile silicone (PDMS a 10 cSt)
en présence du méme tensioactif, fournit des résultats opposés [73] : dans ce cas, la tension
interfaciale croit avec ’élévation de température (figure 3.1 (b)). Si cette observation est faite
sur un systeme différent, la phase organique utilisée dans cette étude n’est pas connue pour une
quelconque propriété rhéologique de nature a expliquer une telle différence de comportement.

Par ailleurs, considérant un systeme diphasique eau-hexadécane statique en présence de ten-
sioactif Span® 80 & une concentration trés supérieure & la CMC, nous avons observé 'apparition
d’un nuage turbide au sein de la phase organique, au bout d’un temps compris entre quelques
minutes et quelques heures. Ce comportement, qui peut s’interpréter comme la formation d’une
microémulsion par transfert de tensioactif au travers de l'interface, signifie que le systéeme est
hors d’équilibre. Ainsi, les mesures présentées sur la figure 3.1 (a) ne correspondent vraisembla-
blement pas a la tension interfaciale a I’équilibre. Notons que la turbidité de la phase organique
n’est pas observée lorsqu’on remplace le Span® 80 dans 'huile par du SDS, par ailleurs connu
pour son insolubilité dans les solvants organiques, dans I’eau. En outre, dans les expériences en
microcanal, la phase organique demeure apparemment transparente. Ceci peut s’expliquer par le
temps de contact réduit — quelques secondes — entre les deux phases, du fait de ’écoulement.

Ces deux séries de mesures ne permettent donc pas de trancher sur le signe du coefficient de
variation de la tension interfaciale avec la température. En revanche, une mesure sur le systeme
eau-SDS-hexadécane, apparemment stable, est envisageable. Durant sa thése au sein de 1’équipe,
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Bruno Issenmann a développé une méthode de mesure de tension interfaciale, sans contact et
thermostatable, utilisant la pression de radiation acoustique [132], qui semble séduisante dans
ce contexte. Cette mesure présente néanmoins quelques contraintes expérimentales qui n’ont pas
toutes été levées a ce jour.

3.1.2 Propriétés optiques

L’eau et ’hexadécane sont tous deux transparents dans le visible. L’effet étudié ayant une
origine thermique, une des deux phases au moins doit absorber la lumiére a la longueur d’onde
utilisée. Un colorant, I'uranine, est donc dissout dans I’eau & 0,1 % massique. Une part de I’énergie
absorbée est réémise par fluorescence, le reste est dissipé par voie thermique dans le milieu.
L’absorption et le rendement quantique caractérisent, respectivement, le nombre de photons
absorbés par unité de longueur traversée, et la proportion de photons réémis par fluorescence.

A notre connaissance, il n’existe pas de caractérisation de Puranine dans eau dans la littéra-
ture. Nous avons donc mesuré ces propriétés. Ce travail a été réalisé avec Gediminas Jonusauskas,
spectroscopiste moléculaire au CPMOH.

Absorption optique

L’uranine, aussi appelée fluorescéine hydrologique, se présente sous la forme d’une poudre
rouge-ocre et prend une couleur jaune vif en solution aqueuse. Son spectre d’absorption est
représenté sur la figure 3.2 (a). Il présente un pic autour de 490 nm qui décroit de maniére
abrupte a zéro vers 550 nm. L’absorbance est mesurée pour des solutions de concentration
variable a la longueur d’onde du laser utilisée (514,5 nm), conduisant a une valeur du coefficient
d’extinction molaire de 633,5 m? - mol~!. Le spectre de 1'uranine dans 1’éthanol basique reporté
dans la littérature [163] présente une allure similaire, mais le pic principal est décalé vers le
rouge a 500 nm, conduisant a une valeur du coefficient d’extinction molaire trés supérieure
(3432,8 m? - mol~!) & 514,5 nm. Dans cette configuration, la molécule libére deux ions Na™,
modifiant sa structure électronique totale, ce qui pourrait expliquer le décalage vers le rouge
observé.

La loi de Beer-Lambert donne l'intensité I,;s absorbée par une épaisseur z de solution,

Ips = (1 — eiaz) Iy (31)

avec Iy l'intensité incidente et a le coefficient d’absorption de la solution : la mesure conduit a
a = (3,877 £0,021) mm~! pour I'uranine & 0,1 %. Une fraction y de cette intensité absorbée
est réémise dans tout ’espace sous forme de rayonnement de fluorescence, I’énergie résiduelle
Ig = (1 — x) Iaps est convertie en chaleur. Le flux de chaleur ® s’écrit par définition

®=—=a(z)I(z) (3.2)

avec a un « coefficient d’absorption thermique », qui décrit ’échauffement de la solution. Ce
terme, appelé dans la suite « absorption » par commodité, s’écrit ainsi

alz) = (1—x)ae % (3.3)

Sur I’épaisseur d’un microcanal (50 pm), argument de I'exponentielle varie de 18 %. L’absorp-
tion ne peut donc étre considérée comme constante, mais sa variation est approximativement
linéaire, et on pourra considérer sa valeur moyenne comme référence :

a~091(1-x)a. (3.4)

Le calcul du rendement quantique permet alors de déterminer c.
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F1G. 3.2 — Spectres (a) d’absorption et (b) de fluorescence de I'uranine dans I'eau.

Rendement quantique de fluorescence

Le spectre de fluorescence de 'uranine en solution aqueuse diluée est mesuré, a ’'aide d’un
fluorimetre, pour une excitation a 490 nm, et représenté sur la figure 3.2 (b). L’intensité de
fluorescence Iy, est obtenue apres intégration du signal sur tout le spectre et sur tout ’espace.

L’intensité de fluorescence dépend de ’absorbance de la solution considérée. En effet, une
solution tres diluée, ou d’épaisseur tres petite, produit un signal de fluorescence tres peu intense.
Inversement, une solution tres concentrée ou placée dans une cuve trés large absorbe toute la
lumiere émise. Ainsi, le rendement quantique de fluorescence y = IIJZ—;‘:, défini indépendamment
de la concentration de la solution, comporte un maximum pour une absorbance donnée. Il est
déterminé a partir d’'une substance de référence, dont le rendement quantique x,¢ est connu,
selon une procédure décrite dans ’annexe B.

En utilisant comme référence la rhodamine 6G R 590 dans l’éthanol excitée a 530 nm
(Xrér = 95 %), on obtient x = 50 % pour 'uranine. On peut en déduire

o = (1,764 £ 0,010) mm™ ", (3.5)

3.2 Montage optique

Le montage expérimental est représenté sur la figure 3.3. On utilise un laser a argon ionisé
continu (Innova 300C, Coherent) dont le faisceau présente un profil gaussien (mode TEMyp).
Sa longueur d’onde dans le vide est Ayg = 514,5 nm. Le faisceau est focalisé sur le microcanal
au moyen d’un objectif de microscope (Olympus). Ce méme objectif est également utilisé pour
l'observation par le biais d’un oculaire ou d’une caméra Cmos (Lightning RDT 16000) reliée
a un ordinateur. Un filtre rouge coupe le faisceau laser sur la caméra et atténue l'intensité du

signal de fluorescence collecté ; 'intensité résiduelle permet de localiser le faisceau laser dans la
phase fluorescente.

3.2.1 Col du faisceau

Le profil d’intensité d’un faisceau gaussien se propageant suivant ’axe z obéit a une relation
de la forme

272
I(r,z) < exp <_w2(z)> (3.6)
avec r la coordonnée radiale et
)\ 2
W2 (2) = w? (1 + ( 02) ) (3.7)
TW§
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F1a. 3.3 — Dispositif expérimental.

le rayon caractéristique du faisceau a une cote z donnée. Dans le plan focal z = 0, ce rayon prend
la valeur particuliere wgy appelée rayon au col du faisceau, ou plus simplement col du faisceau
(beam waist), qui caractérise ainsi son degré de focalisation. Cette relation peut se récrire sous
la forme d'un trinome du second degré en w?

w§ — W (2) Wi + ()\02)2 =0 (3.8)

™

dont la racine correspondant & un minimum de w(z) est

R ON \/wZ«Z) B (Aoz)2 (3.9)

2 ™

La détermination du col du faisceau consiste ainsi a mesurer le profil d’intensité dans un
plan z = cte donné pour en extraire le rayon caractéristique w(z). On dispose pour cela la téte
d’un mesureur de puissance sur deux platines de translation orthogonales (axes x et y) dans
l’axe optique (figure 3.4 (a)). Un iris permet de contrdler la sensibilité du dispositif. Un premier

(a) (b)

Mesureur de puissance b 1
6f 1
H Iris

‘ B |
s / 1

z £’
l o 3L J
,,,,,,,,,,,,,,,, Plan focal 2 ]
ik 1
y 0 —q . L | L A
R—1x Objectif 4 3 2 1 0 1 2 3 4

X (mm)

F1G. 3.4 — (a) Schéma de principe de la mesure du profil d’intensité du faisceau. (b) Profil d’intensité
mesuré avec un objectif x5, au plan z = (64,0 £0,5) mm. L’origine de l'axe x est prise sur I'axe de
propagation du faisceau.
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TAB. 3.2 — Rayon au col mesuré pour différents objectifs.

Grandissement Ouverture numérique w(z) mesuré (mm)  wp (Hm)

2,5 0,08 1,000 £ 0,033 9,61 % 0,36
5 0,15 1,901 £0,057 5,52 +0,21
10 0,25 3,68 + 0,11 2,85+ 0,11
20 0,35 7,38 & 0,23 1,42 £ 0,05

balayage suivant I’axe y permet de détecter le plan (z,z) incluant 'axe du faisceau. On peut
alors mesurer le profil d’intensité suivant 1’axe x dans ce plan (figure 3.4 (b)) : 'interpolation
gaussienne de ce profil donne la valeur de w(z). La précision sur cette interpolation est estimée
a3 %.

Le tableau 3.2 donne les valeurs de wg obtenues pour les différents objectifs utilisés au cours
de cette these .

3.2.2 Imagerie

L’image du dispositif microfluidique est réalisée a I'aide d’une caméra CMOS offrant une
résolution maximale de 1280 x 1024 pixels. La cadence d’acquisition des images varie typique-
ment de 25 a 3000 images par seconde. On obtient ainsi des séquences comportant généralement
1000 images codées sur 256 niveaux de gris. Des informations quantitatives (longueurs, temps
et toutes les grandeurs qui en dérivent) peuvent en étre extraites apreés un traitement numérique
intégrant la base de temps, réalisé sous MATLAB® ou ImageJ [164].

Chaque séquence d’images requiert un espace de stockage de ’ordre de la dizaine a la centaine
de mégaoctets, et le traitement numérique, réalisé en boucle sur toute la séquence, prend plusieurs
minutes. Ces réalités imposent deux limitations :

— le nombre total d’images doit étre relativement réduit, ce qui interdit les mesures sur des

temps longs ;

— P’écoulement ne peut étre caractérisé in situ.

Lorsque la cadence d’émission des gouttes est relativement réduite (de ’ordre du Hz), le nombre
de gouttes est modéré et ces limitations sont relativement peu contraignantes, sous réserve ce-
pendant que la stationnarité de I’écoulement soit établie. I’étude d’écoulements a haute cadence
(typiquement la centaine de Hz) nous a amené a développer, avec la cellule électronique du
laboratoire, un détecteur optoélectronique adapté. Ce travail fera I'objet du chapitre 6.

3.3 Circuit microfluidique

Les microcanaux que nous avons utilisés sont gravés par lithographie « souple » [165] dans
du PDMS, et déposés sur une lame de verre, suivant un protocole détaillé dans I’annexe A.
Ce travail a été réalisé avec Jean-Baptiste Salmon au Laboratoire du Futur (LOF, unité mixte
CNRS-Rhodia-université Bordeaux 1).

Les fluides peuvent étre injectés au sein du microcanal en imposant une pression ou un débit.
Dans le premier cas, des réservoirs sont disposés a une hauteur déterminée, et la pression imposée
est la pression hydrostatique. Dans le second cas les débits d’eau Q)4 et d’huile Q). sont imposés
a des seringues en verre (Scientific Glass Engineering, volume utile de 100 pL & 2,5 mL) par des
pousse-seringues motorisés (KD Scientific ou Harvard Apparatus PHD 2000). Les liquides sont
ensuite conduits dans le microcanal via une tubulure en polyéthyléne connectée au microcanal
par des embouts métalliques, et évacués vers un réservoir en sortie de canal.

1. On y trouvera quelquefois des valeurs légerement différentes de celles répertoriées ici. Ces différences mi-
neures résultent de modifications ponctuelles du chemin optique.
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Bien que les parametres d’injection des fluides soient contrdlés, on observe des fluctuations de
I’écoulement, particulierement prononcées a petit débit ou lors des changements de régime. Ces
fluctuations proviennent de 1’élasticité du PDMS et de la tubulure et peuvent étre caractérisées,
par analogie avec les circuits électriques, avec la notion de capacité hydrodynamique [3,43].






Chapitre 4

Blocage thermocapillaire
d’écoulements microfluidiques lents

Ce chapitre est consacré a ’étude d’un effet thermocapillaire induit optiquement sur un écou-
lement microfluidique lent, typiquement de 'ordre du mm - s~!, d’ordre de grandeur comparable
a celui de la vitesse thermocapillaire attendue. Nous verrons en particulier comment cet effet
peut étre appliqué a la maitrise des conditions de formation des gouttes.

On considere un dispositif microfluidique simple tel que celui représenté sur la figure 4.1. Cette
configuration en forme de croix s’apparente a une géométrie a focalisation d’écoulement [166,167].
Elle permet la formation de gouttes réguliéres, comme nous 'avons vu a la section 1.1.4. Dans
ce chapitre, les fluides sont injectés a pression imposée ou a débit imposé. La phase organique,
qui sera désignée « huile » par la suite, étant plus mouillante que la phase aqueuse — « eau » —,
elle constitue la phase continue.

Fic. 4.1 — Géométrie « en croix » utilisée dans ce chapitre. L’écoulement est décrit dans le repére défini
sur image de droite, dont I'origine est définie arbitrairement comme le point situé au centre de la croix.
La hauteur du microcanal est h ~ 30 pm ; w, ~ 100 pm et wg ~ 200 pm.

4.1 Observations qualitatives

4.1.1 Ecoulement de base

La formation d’une goutte en microcanal est caractérisée par un cycle d’avancée-reculée du
ménisque représenté sur la figure 4.2 (a). Trois grandes étapes peuvent étre identifiées. Dans un
premier temps, la force qui pilote 'avancée du ménisque, due au gradient de pression imposé a
I’eau, doit contrer la poussée de I’huile dont la résultante selon x est en sens opposé. Cette étape
s’acheve lorsque l'interface eau-huile obstrue le canal de lhuile : elle correspond aux instants
t =0—0,32 s sur la figure. Dés lors, la poussée de 'huile s’exerce sur les c¢otés du volume d’eau,
conduisant a ’apparition d’un « cou » défini comme le point ou la section transverse du volume
de fluide est minimale. La composante axiale de cette force s’oppose au gradient de pression
d’eau vers I'amont, et entraine vers ’aval le volume situé en aval du cou. La poussée de I’huile
étire donc l'interface tout en amincissant le cou ; par ailleurs le ménisque est accéléré, comme le

43
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montre la figure 4.2 (b). Cette seconde étape correspond aux instants t = 0,4—1,04 s sur la figure.
Lorsque l'extension de l'interface devient trop défavorable d’un point de vue énergétique [168], la
rupture se produit au niveau du cou, conduisant & I’émission d’une goutte. Un nouveau ménisque
est ainsi créé en amont du volume de fluide libéré. Cette troisieme étape se produit entre les
instants t = 1,04 s et t = 1,12 s dans I'exemple illustré sur la figure 4.2 (a). Le scénario présenté
ici est qualitativement le méme que les fluides soient injectés en pression ou en débit.

En superposant a cet écoulement de base un écoulement Marangoni d’amplitude comparable,
on peut espérer interrompre totalement ’avancée de la goutte, ainsi que nous ’avons vu au
chapitre 2.

4.1.2 En présence de laser

On positionne le faisceau laser sur I'axe central de 1’écoulement, en aval du canal de 1'huile
(& x ~ 3w,.). Au-dela d’une puissance laser seuil, on observe les comportements suivants.

Blocage du ménisque

La figure 4.3 (a) représente une séquence d’images montrant I’avancée du ménisque. Lorsque
celui-ci atteint la position du spot (instant ¢ = 0 sur la figure), son avancée est interrompue. Ce
blocage a une durée finie, de l'ordre de la seconde (3,72 s dans le cas représenté sur la figure).
Apres la libération du ménisque, le processus de formation de la goutte reprend comme décrit
précédemment : on voit sur la figure 4.3 (b) que la dynamique d’avancée du ménisque n’est
influencée par le laser que lorsque le ménisque se trouve au voisinage du spot.

Echauffement laser

La position du spot laser est, comme nous ’avons évoqué a la section 3.2, visualisée par la
tache de fluorescence du colorant dissout dans la phase aqueuse. Pendant le blocage du ménisque,
cette tache est située légérement en amont du ménisque. En effet, I'indice de réfraction de 'eau
étant inférieur a celui de l'huile (tableau 3.1), la courbure verticale du ménisque empéche la
réfraction du faisceau tant que I'angle d’incidence dépasse l'angle limite de réflexion totale.
L’existence de cette tache permet par ailleurs de confirmer que la phase aqueuse s’échauffe au
niveau du spot.

A forte puissance, cet échauffement conduit parfois & la nucléation de bulles de gaz, ce
qui laisse supposer que la température d’ébullition de ’eau est atteinte. Par ailleurs, une tache
sombre se forme sur les parois du microcanal au cours des passages successifs de la phase aqueuse
sous l'excitation laser. Ce dépdt, vraisemblablement issu de la photodégradation du colorant ou
du tensioactif, altére les propriétés de surface des parois, induisant un mouillage partiel de
I’eau, mais est progressivement éliminé par 1’écoulement lorsque le laser est éteint. En outre,
une altération irréversible des propriétés de surface du microcanal peut se produire en cas de
chauffage excessif prolongé.

Plusieurs colorants ont été testés afin d’évaluer la généralité des phénomenes observés. Outre
I'uranine, une solution de colorant alimentaire rouge (E122 ou carmoisine) issue de la grande
distribution (Vahiné), et de I’encre noire (Waterman) ont permis d’observer des comportements
qualitativement similaires.

Ecoulements locaux

La présence fortuite de particules ou de petites bulles en suspension dans 'une des deux
phases permet de suivre I’écoulement local du fluide. On peut ainsi observer, au voisinage du
spot laser, un écoulement rapide le long de I'interface, qui conduit a une recirculation du fluide
en volume, plus lente, sous forme de rouleaux (figure 4.4 (a)). Cet écoulement interfacial, orienté
vers le spot, résulte de la superposition du cisaillement de I’huile au niveau de la croix, ici orienté
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Fic. 4.2 — (a) Série d’instantanés montrant I'avancée du ménisque lors de la formation d’une goutte.
Cette série a été réalisée a pressions imposées, avec Ap. = 1835 Pa et Ap; = 1875 Pa. (b) Superposition
des images correspondant aux instants t = 0 — 1,04 s (avec un incrément temporel de 0,08 s), montrant
Paccélération du ménisque lorsque la poussée de I’huile s’exerce vers ’aval.
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F1G. 4.3 — (a) Série d’instantanés montrant 'avancée du ménisque et son blocage sous effet du faisceau
laser. Les conditions d’injection sont identiques a celles de la figure 4.2 ; la puissance laser est P = 57 mW,
wo = 2,85 um. (b) Superposition des images correspondant aux instants t = —0,52 — 4,20 s. L’incrément
temporel associé aux images superposées est 0,08 s.
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(a) (b)

F1G. 4.4 — Superpositions d’images illustrant les tourbillons thermocapillaires (a) dans une goutte d’eau
dans I’huile en microcanal, en présence d’un écoulement de base (a débits imposés); (b) dans l'eau et
dans I'huile, dans une configuration similaire & la précédente mais en présence de traceurs; (c) autour
d’une bulle de gaz dans I'eau au repos, en présence de traceurs; (d) dans une goutte d’huile et dans I'eau
au repos, en présence d’un tensioactif (SDS dans eau).

vers le spot, d’'une part ; et du terme de traction Marangoni, d’autre part. L’orientation de cette

contrainte est dictée, comme on ’a vu au chapitre 2, par le signe du terme décrivant la variation

de la tension interfaciale avec la température, (g—%) 7 défini en présence d’'un écoulement de
€

tensioactif & 'interface par I'expression (2.6) et inconnu a priori. L observation de ces rouleaux,
aussi bien dans I'huile que dans l’eau, a été confirmée en ajoutant des traceurs (particules de
toner d’imprimante) dans les deux phases (figure 4.4 (b)).

Pour observer I’écoulement thermocapillaire en s’affranchissant du cisaillement de 1'huile,
I’expérience a été reproduite avec des bulles et des gouttes immergées dans une solution d’uranine
au repos entre deux lames de microscope. Sur une interface eau-gaz, en ’absence de tensioactif
(g—i} < 0), I’écoulement interfacial observé s’éloigne du spot comme le représente la figure 4.4 (c),
la bulle de gaz semblant attirée par le point chaud. Ce comportement s’accorde avec celui
généralement présenté dans la littérature. Une goutte d’huile (hexadécane pur) est par ailleurs
plongée dans I’eau en présence de SDS : le mouvement de l'interface est orienté vers le spot
(figure 4.4 (d)), ce qui traduit un accroissement de la tension interfaciale dans les zones chaudes.

Si ce dernier systéme n’est pas exactement identique, du fait de ’emploi d’un tensioactif
différent, a celui utilisé dans nos expériences en microcanal, il paralt néanmoins vraisemblable
que le comportement observé avec le SDS dans I’eau soit généralisable au Span® 80 dans I'huile.
De fait, les expériences en microcanal décrites ici pour le cas du Span® 80 dans I’hexadécane
ont été reproduites en remplacant ce tensioactif par du SDS ou du Triton X-100 dans ’eau
a des concentrations de 'ordre de la CMC ou plus élevées. Les comportements observés sont
qualitativement similaires. Ainsi, 'effet présenté dans ce chapitre n’est pas intimement lié a la
nature du tensioactif utilisé, et peut étre reproduit dans des conditions différentes.

Un autre écoulement d’origine locale est aussi observé lors du blocage, notamment a forte
puissance laser. Des objets de dimension submicrométrique paraissent éjectés du point de stag-
nation de l'interface, au niveau du spot laser. Une trainée noire, visible sur la superposition
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d’images durant le blocage (figure 4.3 (a)), se forme ainsi sur ’axe central de 1’écoulement. Si
cette trainée n’a pas été caractérisée, il semble qu’elle soit constituée de microgouttelettes, qui
se formeraient au niveau du ménisque par un mécanisme de tip streaming [169].

Ces observations montrent ainsi que 'interface eau-huile, ainsi chauffée, est soumise a une
contrainte tangentielle orientée vers le point chaud, qui engendre un écoulement interfacial dans
le méme sens. Cet écoulement conduit a la migration thermocapillaire de la goutte, orientée dans
le sens opposé au gradient de température, s’opposant a I’écoulement de base. L’effet Marangoni
est donc & méme d’expliquer le comportement observé, en admettant que la tension interfaciale
augmente de maniere effective avec la température,

(gg)ﬁ >0, (4.1)

ce que nous avons montré empiriquement. Nous allons maintenant caractériser de maniere plus
quantitative cette migration.

4.2 Vitesse thermocapillaire

La vitesse thermocapillaire d’'une goutte se définit, ainsi que nous ’avons vu au chapitre 2,
comme la vitesse globale résultant des contraintes Marangoni exercées sur l'interface avec le
fluide dans lequel elle est immergée. Ainsi, en notant ug la vitesse imposée au ménisque par
I’écoulement de base, la loi de composition des vitesses permet d’écrire la vitesse du ménisque u,,
comme
w () S 2 £ Topor

Ug (fEspot) +wy siz= T spot

u, () = (4.2)
ol Zgpot est la position du faisceau laser.

Dans cette section, on se propose de déterminer la vitesse thermocapillaire a partir de la
mesure de la vitesse instantanée du ménisque.

4.2.1 Mesure de vitesse

Considérons un écoulement microfluidique fluctuant, pour lequel la vitesse du ménisque varie
fortement d’une goutte a la suivante. De telles variations peuvent résulter d’une modification
brutale des conditions d’écoulement, par exemple le blocage thermocapillaire d’un ménisque. Cet
écoulement est soumis a une excitation laser donnée. La vitesse instantanée des ménisques suc-
cessifs, déterminée sur une séquence d’images compléte (40 s), est représentée sur la figure 4.5 (a).

Pour compenser la vitesse d’'un ménisque, la vitesse thermocapillaire doit étre orientée en
sens opposé et vérifier

Ugp, = UQ (xspot) s (43)

I’égalité correspondant a I’équilibre des vitesses. Si la vitesse thermocapillaire dépasse la vitesse
ug, le ménisque devrait reculer, mais ce recul est limité par la condition de réflexion totale : au-
dela, le faisceau incident n’est plus absorbé et Ieffet Marangoni disparait faute d’échauffement.
Compte tenu des rayons au col utilisés, ce recul ne peut étre visualisé de maniere fiable et la
position d’équilibre du ménisque est toujours, en premiére approximation, celle du spot laser.
L’existence d’'un blocage signifie donc que la vitesse thermocapillaire est au moins égale a la
vitesse imposée au ménisque considéré par ’écoulement de base.

Dans le cas ou la vitesse du ménisque dépasse la vitesse thermocapillaire, le ménisque est
ralenti mais non bloqué.

Si la mesure de la vitesse ug d’un ménisque donné est, en elle-méme, impossible au niveau du
spot — la seule vitesse directement mesurable est celle du ménisque —, elle est peu différente
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F1G. 4.5 — (a) Vitesse du ménisque mesurée pour une séquence de 21 gouttes successives pendant 40 s.
Le laser est allumé verst ~ 6,5 s; P =49 mW et wy = 2,85 um. Les triangles correspondent au passage
du ménisque au niveau du spot. (b) Zoom de la figure précédente. Les deux lignes en pointillé encadrent
la valeur de la vitesse thermocapillaire : les gouttes dont la vitesse au niveau du spot est plus petite que
la borne inférieure sont toutes bloquées, celles dont la vitesse au niveau du spot est plus grande que le
borne supérieure sont seulement ralenties.
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F1G. 4.6 — Vitesse thermocapillaire déduite des vitesses de ménisque pour différentes puissances et dif-
férents rayons au col. (a) Mesures en pression (symboles pleins) et en débit (symboles ouverts). Pour
chaque point, le bas de la barre d’erreur indique la vitesse du ménisque bloqué le plus rapide, le haut de
la barre d’erreur correspond & la vitesse du ménisque non bloqué le plus lent. (b) Moyenne des mesures
en débit et en pression ; les barres d’erreur indiquent I’écart entre cette moyenne et les vitesses extrémales
observées a P et wg donnés.
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de la vitesse du ménisque un instant avant 'interaction. Cette derniere vitesse est accessible a
la mesure : elle est représentée, pour chaque ménisque, par les triangles sur la figure 4.5. On
peut ainsi déterminer, a puissance laser donnée, un encadrement de la vitesse thermocapillaire :
cette vitesse est comprise entre la vitesse du ménisque non bloqué le plus lent et la vitesse
du ménisque bloqué le plus rapide. Cet encadrement est représenté a titre d’exemple sur la fi-
gure 4.5 (b), ou le blocage ne se produit que pour les ménisques plus lents qu'une valeur limite,
voisine de 1,1 mm - s~! dans les conditions considérées.

On considere alors que la vitesse thermocapillaire est la moyenne du majorant et du minorant.
La figure 4.6 (a) représente cette vitesse mesurée pour différentes puissances, avec différents cols
de faisceau, en débit et en pression. On observe qu’il n’y a pas de différence notable entre débit
et pression. La figure 4.6 (b) représente ainsi la moyenne des données en débit et en pression. Les
barres d’erreur représentent 1’écart entre cette valeur moyenne et les valeurs extrémes mesurées
(vitesse du ménisque non bloqué le plus lent et vitesse du ménisque bloqué le plus rapide).
L’évolution de la vitesse thermocapillaire avec la puissance laser suit une tendance linéaire, avec
une petite dépendance en wg. Un calcul du gradient de température devrait permettre d’expliciter
cette dépendance.

4.2.2 Gradient de température
Géométrie employée pour le calcul

On cherche a déterminer le gradient de température induit par la distribution de température
sur le ménisque. Le systéme considéré, représenté sur la figure 4.7 (a), est constitué de couches
superposées de propriétés thermiques (conductivité A, diffusivité Dr) différentes. Le faisceau
laser traverse successivement une lame de microscope, puis une épaisseur d’huile, avant d’étre
réfracté dans ’eau, ou une partie de ’énergie est absorbée. Le faisceau ressort ensuite dans
I’huile, puis dans le PDMS.

Afin de conserver une géométrie a symétrie de révolution, ce systéme est idéalisé comme
représenté sur la figure 4.7 (b). On considere alors une couche d’eau, absorbante, d’épaisseur
h = 30 um et d’extension latérale infinie, insérée entre les deux parois de verre et de PDMS,
supposées semi-infinies. Les grandeurs relatives au verre, a 'eau et au PDMS sont indicées 1, 2
et 3 respectivement.

Les films de mouillage d’huile sont négligés compte tenu de leur faible épaisseur au centre
du canal comparée a celle des autres couches. L’'influence des transferts thermiques aux parois,
notamment a travers ces films de mouillage, sur la distribution de température calculée ici est
discutée dans I'annexe C. Notons enfin que la conductivité thermique de ’hexadécane est tres

(a) (b)

z z
PDMS X [ PDMS (As), couche semi-infinie
h h
Eau Huile Eau (a, A2)
0 0
Verre / \ Verre (A7), couche semi-infinie

F1G. 4.7 — Représentations schématiques (a) réaliste et (b) idéalisée du probléeme thermique considéré.
Onaa=1764mm ', Ay =138 W-K 1. m™ ' Ay =06W -K ! - m!etA;3 =015 W -K1.-m™!;
la conductivité thermique de I'hexadécane vaut 0,14 W -K~1.m~1.
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voisine de celle du PDMS.
D’autre part, la longueur de Rayleigh
nrwd
Ap= —2 (4.4)
Ao

peut étre estimée entre 18 um (pour wy = 1,5 pm) et 812 pm (wp = 10 um) dans la gamme de
rayons au col considérée. Le faisceau laser peut étre considéré comme focalisé sur une distance de
2R, supérieure a I’épaisseur d’eau traversée. On suppose ainsi que le faisceau est cylindrique, et
on se place dans le systéme de coordonnées cylindriques a symétrie de révolution (7, z) attaché
a I’axe du faisceau laser.

Equation de la chaleur

L’équation de la chaleur s’écrit, dans les trois milieux,

oT
8;3 = Dr, VT3
T Dy (4.5)
=4 (u-V)Ty = D, V2To + —=20al(r, 2),
ot A
avec u la vitesse de l'eau et I(r, z) U'intensité du laser, donnée par
2P 2r?
I(r,z) = —5 —— = . 4.6
(r,z) o exp ( 2 az) (4.6)

L’équation de la chaleur (4.5) dans I’eau fait apparaitre un terme diffusif, D7 V27, et un terme
advectif, (u- V) T. Le rapport des deux définit le nombre de Péclet thermique
(u . V) T UET
DrV2T  Drp,

Pér = (4.7)
avec £ une longueur caractéristique associée a la distribution de température du liquide. L’ex-
tension de cette distribution étant pilotée par les conditions aux limites, £ est comparable a la
demi-hauteur du microcanal : {7 ~ % = 15 um. Par ailleurs, les vitesses moyennes d’écoulement
sont typiquement voisines de 1 mm - s~!, bien que des vitesses locales plus élevées soient obser-
vées au voisinage du spot laser (figure 4.4 (a)). Comme Dp, = 1,4 x 1077 m? - 571, Péy ~ 0,1.
On peut ainsi se placer dans I’approximation diffusive.
Le temps caractéristique de chauffage

a m
Dy, 4Dp,

Tr (4.8)
est ainsi de 'ordre de la ms. La distribution de température peut donc étre supposée stationnaire
dans le cas considéré ici.

Par ailleurs, remarquant que az < ah ~ 5 x 1072 < 1, on peut négliger la variation axiale
d’intensité laser.

L’équation (4.5) se récrit alors, a ’état stationnaire (887; = ) et en notant V2 = %% (r%)
le laplacien radial,

), 02
Vr“‘@ Ti3=0

0?2 2P o
2
B I o NIl —
(V,, + az2> 2+ BT G(r) =0,

(4.9)
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ou G(r) = exp (—i%z) est 'enveloppe gaussienne de 'intensité laser. On impose comme condi-
0
tions aux limites aux interfaces la continuité de la température
Ti(r,z =0) =Ta(r, 2 = 0)
Ty(r,z=h) =T5(r,z = h)

omy . (0T
Al <az)20 B A2 ( 0z >ZO

o _ (O
A2 (az>z=h B A3 ( 0z )z:h .

Du fait de la géométrie cylindrique du probléme, nous allons résoudre I’équation (4.9) dans
I’espace de Fourier-Bessel. Le champ de température se décompose selon les modes de Fourier-
Bessel en utilisant la transformation (i = 1,2, 3)

(4.10)

et celle des flux de chaleur

(4.11)

Ti(k, 2) = /OOO T;(r, 2) Jo(kr)r dr, (4.12)

avec Jo(kr) la fonction de Bessel de premiére espece d’ordre zéro. Les composantes du laplacien
radial s’écrivent

V2T (k, z) = —k*Ty(k, 2). (4.13)

Enfin, la transformée de Fourier-Bessel de la fonction gaussienne G(r) a également une forme
gaussienne [170] :

00 w2 2w2
G(k) = /0 G(r)Tolhr)r dr = “Lexp (-"" : 0) . (4.14)

L’équation de la chaleur s’écrit donc dans chaque milieu sous la forme d’une équation différentielle
linéaire du second ordre a coefficients constants en z

0? -
<822 - k2> T173 == 0

o2 op (4.15)
TR+ LGk =
<322 ) 2+ nwg g Gk) =0
dont les solutions s’écrivent sous la forme
Ti(k, z) = Ay (k) ek
. _ 2P a G(k)
_ kz kz
TQ(k, Z) = AQ(]C) e + BQ(k’) (§ + 7'{‘7(,‘)85 ]{;2 (416)

T3(k, z) = B(k) e ",

les solutions divergentes en z — too étant éliminées. Les conditions aux limites (4.10) et (4.11)
conduisent respectivement a

A1 (k) = Az(k) + Ba(k) + %XZQGIE? (4.17)
B3(k;) e_kh = Ag(k') ekh + BZ(k) e_kh + ﬂQ.ng[f; Gk(.f)
et a
Ay
Ar(k) = 32 (Aa(k) — Ba(k))
A; (4.18)
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On en déduit

k) (1 — 2—;) e 2kh 4 2% e~ kh _ (1 + %)

_ 2P a G
MO R () () (- ) (- )
As(k) = —W;X;Gk(f)ﬂ(k) (4.19)
By(k) = —W;X;Gg) F- (k)
P o G(k)
Bt =~ 2 S8 (7 gy 71

avec

=1 (18) g e e B

As
On peut donc déterminer le champ de température dans ’espace de Fourier-Bessel dans chaque
milieu, et en déduire le champ de température correspondant dans ’espace réel en calculant sa
transformée de Fourier-Bessel inverse. Dans 'eau, celle-ci s’écrit

2.2
kuo

aP ®© 778
T —
2(r2) 97 Ay /0 k

2 2

(1 _ B k) e PR e—’w) Jolkr)dk.  (4.21)

L’intégrale (4.21) est calculée numériquement.

Le calcul du champ de température présenté dans cette section est basé sur une idéalisation
du probléme réel, comme représenté sur la figure 4.7, ou l'extension de la couche d’eau est
supposée infinie dans le plan (x,y). La couche d’eau réelle a une largeur finie, imposée par les
parois du canal, et une longueur semi-infinie, délimitée par le ménisque échauffé.

Comme la largeur du canal est grande devant sa hauteur, imposée comme taille caractéris-
tique du systéme par les conditions aux limites, ’effet de largeur finie peut étre négligé. La nature
semi-infinie suivant x est plus problématique : la conductivité de I’eau étant plus grande que celle
de l'huile, négliger I’existence d’une condition aux limites a l'interface eau-huile, qui correspond
précisément au point de chauffage, doit conduire a sous-estimer 1’élévation de température de
I’eau au niveau du ménisque. Néanmoins, la phase aqueuse étant la seule échauffée, la considérer
infinie signifie que le volume échauffé est surestimé par rapport au cas réel. Ainsi, 'erreur induite
par cette idéalisation du probléeme, au demeurant nécessaire pour traiter le probleme de facon
analytique, est difficile a évaluer.

Distribution de température sur 1’interface

A partir du calcul précédent, on cherche & établir la distribution de température sur un
ménisque virtuel constitué des points situés a I'emplacement du ménisque réel. Cela devrait
permettre de décrire la distribution de température sur 'interface, sous réserve que l'idéalisation
du systéme ne la modifie pas sensiblement.

On cherche donc a exprimer la position d’un point de I'interface en fonction des coordonnées
dans le systeme (7, z) attaché a I’axe du faisceau laser. La figure 4.8 représente schématiquement
la géométrie considérée. L’origine du repére attaché au ménisque est fixée dans le plan z = 0, au
centre de courbure dans ce plan. Un point M de l'interface est ainsi décrit dans ce repére par ses
coordonnées (R, ¢, z), R étant le rayon de courbure dans le plan considéré et ¢ I'angle polaire.
Du fait de la courbure verticale, R dépend de z. Les rayons de courbure étant imposés par la



4.2. VITESSE THERMOCAPILLAIRE 53

Coupe dans le plan z = cte Section transverse x = 0
Y Y
El e——— Exn
M(R, ¢, 2) \
R(z)," \ R(2)
0 ¢ o Laser x 0 h z

©z ®x
Ménisque K /
wel wyl

F1G. 4.8 — Représentation du ménisque virtuel dans un plan z = cte et en section transverse. La position
d’un point M du ménisque est ainsi définie dans les repéres attachés au laser et au centre de courbure du
ménisque.

géométrie du canal, on obtient facilement

¢ = arccos S _ij—Ej%Z) (4.22)
R(z) = wdz_h /2 (h - 2). (4.23)

Ainsi, dans chaque plan z = cte, on peut calculer la température sur U'interface, T'(¢) (figure 4.9),
et son gradient azimutal, %g—g (figure 4.10). La composante verticale du gradient de température
est plus difficile a établir. Elle nécessiterait un calcul dans un systeme de coordonnées tenant
compte des courbures dans le plan et verticale. Cependant, du fait de la réflexion totale, I’axe
optique est décalé par rapport a 'extrémité du ménisque : le décalage minimal est de 1 um pour
un rayon de courbure de 15 pum, auquel s’ajoute wg. Ce décalage restreint la zone ou la forme
du ménisque varie fortement avec z : on néglige ainsi la composante verticale du gradient de
température. Nous considérons donc la distribution de température dans des plans horizontaux
indépendants, chaque plan reconstituant la dépendance verticale de la distribution de tempéra-

ture.

L’élévation de température est surtout notable aux petits angles, qui correspondent a de
petites distances au spot laser. A rayon au col fixé (figure 4.9 (a)), la distribution de température
varie peu au voisinage du plan médian, mais diminue notablement quand on s’en éloigne. Cette
dépendance apparente en z provient du fait que l'interface est plus éloignée du faisceau pres des
parois horizontales. On observe aussi que la température est plus grande a la paroi du haut qu’a
celle du bas : la couche inférieure, en verre, a une conductivité thermique plus grande que celle
de I'eau, permettant une évacuation de la chaleur plus efficace. Inversement, la couche de PDMS
est moins conductrice que 'eau, défavorisant les transferts thermiques dans ce milieu. De ce fait,
la température maximale de I'interface n’est pas atteinte dans le plan médian mais dans un plan
un peu plus proche de la paroi de PDMS, comme le montre 'encart de la figure 4.9 (a).

La figure 4.9 (b) montre que la température présente une petite dépendance en wy, tres
localisée au voisinage du faisceau. L’encart de cette figure montre par ailleurs que la forme radiale
de la distribution de température s’écarte significativement de la forme gaussienne, imposée au
voisinage de l'axe optique par le terme source, au-dela d’une distance de l'ordre de wg. La
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F1c. 4.9 — Distribution de température sur l'interface, normalisée par la puissance laser. (a) Distribution
de température dans plusieurs plans z = cte pour wy = 2,85 um fixé. L’encart représente I’évolution de
la température sur I'axe du faisceau laser (en r = 0) sur I"épaisseur du microcanal. (b) Variation de la
distribution de température avec wg pour z = % fixé. Encart : température (en échelle logarithmique) en

fonction du carré de la distance au faisceau, prés de son axe.
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F1G. 4.10 — Gradient de température azimutal sur I'interface, normalisé par la puissance laser. (a) Gradient
de température dans plusieurs plans z = cte pour wy = 2,85 um fixé. L’encart représente la variation du
gradient de température moyen sur I’épaisseur du microcanal. (b) Variation du gradient de température

avec wg pour z = g fixé. Encart : gradient de température en fonction de la distance au faisceau, prés de
son axe.
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distribution de température au-dela de cette zone correspond a la diffusion de la température
dans une zone non irradiée.

On remarque enfin que les élévations locales de température calculées sont parfaitement
compatibles avec I’ébullition constatée a des puissances laser typiquement comprises entre 50 et
100 mW et croissantes avec wy. La pertinence du modele a géométrie simplifiée considéré ici est
ainsi justifiée a posteriori.

Le gradient de température sur l'interface (figure 4.10) atteint localement des valeurs de
I'ordre du K - um~! avec les intensités usuelles, mais s’atténue trés fortement aux grands angles.
Comme observé pour la distribution de température, le gradient de température n’est significatif
qu’au voisinage du plan médian, ou il varie peu avec z (figure 4.10 (a)). Une dépendance en wy
est visible pres du faisceau (figure 4.10 (b)) ; la valeur maximale du gradient de température est
inversement proportionnelle a wy.

L’écoulement thermocapillaire est la résultante macroscopique d’un effet localisé. On cherche
donc a déterminer le gradient de température apparent conduisant a cet effet global. Dans un
plan z = cte, ce gradient apparent est la moyenne, sur une longueur d’arc £(z), du gradient de

température :
1
(V1) = 715 /ﬁ o, (V7). 4L:). (4.24)

La longueur £(z) définit I'arc sur lequel le gradient de température sur l'interface est signifi-
catif. On remarque sur 'encart de la figure 4.10 (b) que le gradient azimutal de température
dans le plan médian est fortement atténué lorsque la distance au faisceau laser dépasse environ
15 um. D’autre part, la longueur caractéristique hydrodynamique du systeme est sa plus petite
dimension, soit la hauteur du microcanal (30 pm). Ainsi, ’arc pertinent peut étre défini comme
I’ensemble des points du ménisque situés a moins d’une demi-hauteur de microcanal de part et
d’autre du faisceau laser (r < %) Notant ¢mer = ¢ (z,r = %) I’angle polaire correspondant,
I’arc total peut ainsi s’écrire

£)= ) [ a6 = 2RO (4.25)

¢maz

compte tenu de la symétrie de la forme du ménisque dans le microcanal. Le gradient de tem-
pérature sur l'interface est connu numériquement pour les valeurs de ¢ positives et déduit par
symétrie sur le demi-arc correspondant aux angles négatifs. L'intégrale (4.24) peut alors étre
approchée par la somme discrete

1 ¢mam
T ~

(VT), Ag(2). (4.26)

7¢maz

Cette somme est calculée plan par plan, pour z variant de 0 & h par pas de %. Dans chaque plan,
le gradient de température résultant est orienté suivant x par raison de symétrie. Sa variation
avec z est représentée sur 'encart de la figure 4.10 (a).

Le gradient résultant sur I’épaisseur du microcanal est ensuite obtenu en calculant la moyenne
des valeurs du gradient résultant calculé dans chaque plan, chaque valeur étant pondérée par le
nombre de termes que compte la somme dont elle résulte. Ainsi, le poids statistique des plans
proches du plan médian, pour lesquels de nombreux points du ménisque vérifient r < %, est plus
important que celui des plans proches des parois, ou le ménisque est assez loin du faisceau. Une
approche analogue moyennant les effets hydrodynamiques sur 1’épaisseur a été employée pour
déterminer les champs de vitesse associés a un effet Marangoni en cellule de Hele-Shaw [171-173].
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TAB. 4.1 — Gradient de température moyen sur I’épaisseur h d’un microcanal, normalisé par la puissance
laser, pour différents rayons au col. Les deux microcanaux considérés ont pour hauteur h = 30 et 50 pm,
et pour largeur wg = 200 et 100 um respectivement.

wo 1,42 285 552 961 pm
h=30 pm 3,03 2,80 258 2,01
h=50um 6,09 597 569 5,13

103K -pm™ ' - mW—!

Les valeurs du gradient de température moyen ainsi calculé pour les différents rayons au col
sont répertoriées pour deux microcanaux de géométrie différente dans le tableau 4.1. On observe
ainsi que le gradient de température moyen dépend faiblement du rayon au col du faisceau. Cette
dépendance est atténuée sur le canal le plus épais car dans ce cas, la longueur caractéristique
associée aux conditions aux limites du calcul de température est plus grande.

On peut ainsi représenter les vitesses thermocapillaires figurant sur la figure 4.6 en fonction
du gradient de température moyen (figure 4.11). Les données se regroupent toutes sur une droite
unique passant par l'origine, confirmant que la dépendance en wg s’inclut dans celle du gradient
de température. Ce comportement commun illustre la pertinence d’une approche analogue a
celle correspondant au cas d'un gradient de température macroscopique (chapitre 2).

Une étude numérique [173] de la force thermocapillaire exercée sur une goutte par un champ
de température gaussien en cellule de Hele-Shaw conduit a un comportement linéaire en wq, en
contradiction avec les résultats expérimentaux. Cependant, cette dépendance est vraisemblable-
ment liée a la forme de la distribution de température réelle, qui s’écarte significativement de
I'enveloppe gaussienne hors de 1’axe du faisceau (encart de la figure 4.9 (b)).

L= 1,42 pm

" =285um
15+ ® ®=552um
v @ =9,61um

th

u_ (mm.s™)
=

0,5

0 0,1 0,2

Gradient de température moyen (K.um™)

Fi1a. 4.11 — Vitesses thermocapillaires déduites des mesures des vitesses de ménisque pour différentes
puissances et rayon au col (données représentées sur la figure 4.6), représentées en fonction du gradient
de température moyen sur le ménisque.

4.2.3 Dépendance géométrique

Nous avons vu (section 2.1.3) que la vitesse thermocapillaire d’une goutte confinée soumise a
un gradient de température d’extension grande devant la taille de la goutte s’écrit sous la forme
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Fi1G. 4.12 — Vitesses thermocapillaires mesurées sur une solution de colorant alimentaire E122 dans deux
microcanaux différents ((h,wq) = (30, 200) ou (50,100) pm), pour trois rayons au col. Ces données sont
tracées en fonction (a) du gradient de température moyen, et (b) du produit du gradient de température
moyen par la demi-largeur du microcanal. Les valeurs du gradient de température ont été obtenues a
partir du calcul détaillé dans la section 4.2.2, avec la valeur d’absorption mesurée.

Wy, ~ —E%VT , faisant intervenir une longueur ¢ caractéristique du probléme considéré. En
géométrie de Hele-Shaw, ou le confinement n’intervient que dans une dimension, la migration
thermocapillaire résulte de 1’écoulement du fluide externe autour de la goutte. La longueur
caractéristique £ est alors le rayon de la goutte (figure 2.3 et références [145,146]), comme dans
le cas d’une goutte non confinée.

Lorsque la goutte est allongée du fait d’un confinement en deux dimensions, par exemple dans
un capillaire rectangulaire, les références [147-149] montrent que la taille caractéristique est la
dimension la plus confinante. La migration thermocapillaire résulte principalement de 1’écoule-
ment du fluide externe dans les coins, et la vitesse thermocapillaire est ainsi indépendante de la
taille de la goutte.

Dans notre configuration expérimentale, les gouttes sont confinées en deux dimensions du fait
de l'existence des quatre parois du microcanal. Cependant, le gradient de tension interfaciale,
induit par le gradient de température, s’atténue rapidement avec la distance au faisceau laser et
n’atteint des valeurs significatives que sur les angles ¢ < 30" (figure 4.10). Il est pratiquement nul
au voisinage des parois verticales. On peut donc s’attendre a ce que la migration thermocapillaire
résulte principalement d’un écoulement du fluide externe autour du ménisque, et non dans les
coins.

Pour vérifier cette dépendance géométrique, nous avons mesuré des vitesses thermocapillaires
dans deux microcanaux de largeur et hauteur différentes : I'un a une hauteur de 30 um et une
largeur de 200 um, ’autre une hauteur de 50 um pour une largeur de 100 um. Ces deux canaux
ont donc une section wy X h voisine, permettant des vitesses moyennes d’écoulement comparables
a conditions d’injection données, mais des rapports d’aspect ¢ = %¢ différents.

Ces mesures ont été réalisées avec une solution de colorant alimentaire E122, dont les proprié-
tés optiques d’intérét sont décrites dans I'annexe D. Les valeurs du gradient de température ont
été obtenues en remplacant dans le calcul décrit dans la section 4.2.2 ’absorption de 'uranine
par celle que nous avons mesurée pour E122. Comme mentionné dans 'annexe D, ’absorption
calculée conduit a des valeurs d’échauffement manifestement erronées : les valeurs du gradient
de température sont donc fausses. Cependant, cette erreur d’amplitude ne remet pas en cause
le comportement d’échelle du gradient de température vis-a-vis des différents parametres ex-
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périmentaux (puissance laser, rayon au col du faisceau, géométrie du canal). Les données ex-
périmentales peuvent donc étre comparées au niveau quantitatif pour un colorant donné, et le
comportement géométrique observé peut étre étendu a d’autres systemes.

Les mesures de vitesse thermocapillaire (figure 4.12 (a)) montrent que le gradient de tem-
pérature nécessaire pour atteindre une vitesse donnée est deux fois plus grand pour le canal le
plus étroit que pour le canal deux fois plus large. Ainsi, & gradient de température donné, la
vitesse thermocapillaire varie comme la largeur du microcanal ; de fagon équivalente, la vitesse
thermocapillaire est proportionnelle au produit wg VT, comme représenté sur la figure 4.12 (b).
Ce comportement est manifestement incompatible avec celui décrit pour un écoulement thermo-
capillaire en capillaire piloté par un gradient de température dont ’extension est grande devant
celle du capillaire [147-149]. Le rayon du ménisque étant imposé par la largeur du canal, R = %2,
cette observation confirme que I’écoulement thermocapillaire induit par laser se comporte plutot
comme dans une configuration de type Hele-Shaw.

Dans cette section, nous avons montré que la vitesse thermocapillaire peut étre décrite dans
notre configuration — goutte confinée et chauffage localisé — de fagon analogue au cas d’une
goutte en cellule de Hele-Shaw en présence d’'un gradient de température macroscopique. On
peut ainsi écrire

do
wp, x —R|—] VT. 4.27
th <8T>eﬁ ( )
Cette détermination nous permet d’appréhender le phénomene de blocage thermocapillaire illus-
tré au début de ce chapitre.

4.3 Blocage thermocapillaire

Nous avons vu aux sections précédentes que 'effet thermocapillaire permet d’interrompre la
vitesse axiale du ménisque de maniere temporaire. Cette interruption résulte d’un équilibre entre
les forces imposées a la goutte par I’écoulement de base et la force thermocapillaire. L’objet de
cette section est donc d’appréhender, a partir d’'un équilibre des forces simplifié, le phénomene
de blocage thermocapillaire.

4.3.1 Bilan des forces

On considére une goutte en cours de formation, dont ’écoulement est interrompu par le
faisceau laser, comme le représente la figure 4.13. Comme on I’a vu a la section 4.1.1, ce volume
de fluide est caractérisé par ’existence d’un cou, ol se produit la rupture de l'interface au
moment de la formation de la goutte. Ce cou constitue donc une délimitation pertinente de
notre objet d’étude, que 'on appellera — abusivement — « goutte » dans la suite. Par ailleurs,
durant le blocage, I'huile s’écoule sur les cotés de la goutte a travers un interstice de largeur 9,
et également dans les films de mouillage, ignorés ici.

Les forces s’appliquant sur la goutte, représentées sur la figure 4.13, sont les suivantes :

— la force de pression imposée par I’eau en amont, Fa,, ;

— la force imposée par le cisaillement visqueux de I'huile sur I'interface, F;sq ;

— la force imposée par la surpression d’huile du fait de 'obstruction du canal, F s ;

— la force capillaire, Fqp ;

— la force thermocapillaire, Fyy.

Les deux dernieres forces contribuent a retenir la goutte au niveau du spot laser, les trois pre-
mieres a ’en dégager.
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FiG. 4.13 — Définition des forces impliquées dans le blocage thermocapillaire.

Force de pression

La force de pression provient de ’écart de pression Ap entre 'amont et I’aval de la goutte.
Cet écart est particulierement sensible au trafic de gouttes dans le microcanal [174], il est ainsi
difficile & estimer. La force correspondante s’applique sur une section S de fluide,

FAIJ = SAp (428)

Cette force a pour effet principal de modifier la forme de l'interface de la goutte. Tant que
I'interface est déformable, elle s’adapte ainsi aux fluctuations de pression. En revanche, lorsque
la forme de 'interface est contrainte, par exemple si le laser est positionné en amont du canal de
I’huile, les fluctuations de pression s’opposent directement a la force thermocapillaire, diminuant
lefficacité du blocage.

On peut en outre estimer l'ordre de grandeur de la surpression dans I'eau en amont de
I’embranchement. Dans ’hypotheése d’un ménisque statique, celle-ci correspond a la pression de
Laplace,

1

1
Ap ~2 (— + —) o~ 0,4 kPa. (4.29)
wg h

La force qui s’exerce sur une tranche d’eau de section wgh est donc de 1'ordre de 2 uN.

Force visqueuse

La force de cisaillement visqueux imposée a une surface S sous l'effet d’un gradient de vitesse
% s’écrit, d’apres la relation (1.5),
U,
Fvisq ~ nCTCS (430)
On consideére ici la force s’appliquant sur la face arriere de la goutte, dont la surface totale est
S ~ 2hwy. La longueur caractéristique £ intervenant dans le gradient de vitesse est typiquement
la largeur de linterstice, et la vitesse peut s’écrire comme le rapport du débit Q;,: a travers la
section de l'interstice, 2hd, a cette méme section. La force visqueuse s’écrit ainsi

w,
Fvisq ~ nca_;Qinta (431)

et on retrouve l'expression (1.17) proposée par Garstecki et coll. [21] pour décrire la formation
des gouttes en géométrie a écoulement croisé (section 1.1.3). Lorsque le débit d’huile est imposé,
le débit a travers 'interstice est le débit (). de consigne.
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Force d’obstruction

L’obstruction partielle, sur une longueur L, du microcanal lors de la formation de la goutte
augmente sa résistance hydrodynamique. La pression de 'huile sur la goutte peut alors étre
calculée a partir de la relation débit-pression (1.23). Ainsi, pour un interstice de section hd, tel
que d < h, a travers lequel s’écoule un débit % d’huile,

iQint
hé3 2

Ap ~ 1217, (4.32)

qui peut s’écrire Ap ~ R%, avec R = 12 Uc% la résistance hydrodynamique ' imposée par
I’obstruction. Notre configuration comporte deux obstructions identiques en parallele, dont la
longueur est de I'ordre de wy : la pression s’écrit ainsi

Wq

hé3

et la force s’appliquant sur la face arriere de la goutte est

Ap ~ 6 1e7—3 Qint; (4.33)

2
w
Fops = SAP ~ 1277057:?(217115 (434)

Cette force a la méme forme que l'expression (1.16).

Contrairement a la force visqueuse qui résulte de I'existence d’'un gradient de vitesse au sein
du fluide, la force d’obstruction résulte d’une modulation de résistance hydrodynamique. La
réponse de ’écoulement de I’huile & une telle modification est différente selon qu’il est imposé
en débit ou en pression. Dans le premier cas, le débit d’huile a travers 'interstice est imposé par
le débit de consigne (Qint = Q) : la pression, et ainsi la force d’obstruction, augmentent avec
la résistance hydrodynamique. Dans le second cas, la pression fixée impose la force a laquelle
est soumise la goutte, le débit dans l'interstice diminue lorsque la résistance hydrodynamique
augmente.

Force capillaire

La force capillaire, qui s’oppose a la création d’interface, retient I’avancée de la goutte. Sa
valeur est donnée par le produit de la tension interfaciale par le périmetre au niveau du cou,

Feap >~ 2 (wy, + h) o, (4.35)

avec wy, la largeur apparente du cou

Force thermocapillaire

Enfin, la force thermocapillaire est proportionnelle au gradient de température sur 'interface.
Elle varie donc avec la position du ménisque par rapport au faisceau laser :

— Lorsque le ménisque est en amont du faisceau, ou que le faisceau est totalement réfié-
chi sur l'interface, ’eau n’est pas chauffée aux effets d’ondes évanescentes pres. La force
thermocapillaire est nulle.

— Lorsque le ménisque est légerement en aval du faisceau, de sorte que celui-ci se trouve en
incidence normale, la transmission dans I’eau est maximale, conduisant a un fort échauf-
fement local. Cependant, le gradient de température sur le ménisque est tres faible, et
décroit a mesure que le ménisque s’en éloigne.

La position de force maximale correspond donc a un compromis entre moindre échauffement
du fait des effets de courbure et moindre gradient de température du fait de ’éloignement au
faisceau.

1. En toute rigueur, ce terme doit étre divisé par la masse volumique de I’huile pour correspondre a la résistance
hydrodynamique telle qu’elle est définie usuellement.
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(a)

S
¢

Fic. 4.14 — Superposition d’images pendant la durée du blocage thermocapillaire de gouttes dans le
cas d’un pompage (a) en pression et (b) en débit, avec les valeurs de consigne indiquées dans le texte.
L’évolution de la forme de l'interface au cours du temps est figurée par les fleches. Pour ces deux images,
P =87 mW et wy = 2,58 um.

Equilibre
Parmi les forces présentées dans cette section, certaines peuvent étre négligées.
La force de pression conduit, comme on I’a vu, a la déformation de 'interface. De ce fait, elle
sera prise en compte, a travers la dynamique d’évolution du cou et de la largeur de ’obstruction,
dans I'expression des forces Fyisq, Fops €t Frap.
Le rapport entre les deux forces imposées par I’écoulement d’huile, Fyps et Fiiqq,
Fobs %

~ 12

4.36
F,Uisq 5 Y ( )

montre que la force d’obstruction dépasse la force visqueuse de plus d’un ordre de grandeur
lorsque l'interstice est petit devant la largeur du canal. Ainsi, on négligera la force visqueuse
devant la force d’obstruction.

Dans ce cas, 1’équilibre des forces au cours du blocage peut s’écrire :

Fobs + Fcap + Fth =0. (4.37)

Cet équilibre prend fin a l'instant ¢ = 7, ou le ménisque est libéré. On cherche donc a faire
apparaitre les dépendances temporelles des forces, pour écrire le bilan des forces a cet instant 7.

4.3.2 Evolution temporelle des forces

Les trois forces intervenant dans 1’équilibre sont susceptibles de varier :

— la force thermocapillaire varie avec la position du ménisque ;

— la force d’obstruction varie avec la pression d’huile qui, si elle n’est pas imposée, dépend

de la résistance hydrodynamique : elle varie alors avec la largeur de l'interstice;

— la force capillaire varie avec le périmetre du cou.
Les deux dernieres forces dépendant de la nature de ’écoulement, on distingue les situations
ou le pompage est imposé en pression ou en débit. La figure 4.14 représente 1’évolution de la
géométrie de l'interface dans ces deux situations.

Force thermocapillaire

La force thermocapillaire varie avec la position du ménisque, comme discuté plus haut. On
peut néanmoins remarquer que 'amplitude de cette force doit étre maximale & la fin du blocage :
une perturbation éloignant le ménisque de cette position sera moins compensée par la suite. Cette
valeur particuliere de la force thermocapillaire ne dépend que du gradient de température :

Fu(t=m) = VT (4.38)
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F1G. 4.15 — Evolution temporelle de la largeur du cou pendant la durée d’un blocage thermocapillaire,
pour un pompage en pression. Trois puissances laser sont considérées, avec wyg = 2,58 um. La ligne
continue est une interpolation de la forme (4.39).

avec 3 une constante de proportionnalité et V1 la norme du gradient de température moyen
calculée précédemment.

Injection en pression

On considere ici un écoulement ou la pression dans chaque phase est imposée par la gravité.
Compte tenu des hauteurs de fluide respectives, on a Ap. = 3928 Pa et Ap; = 3897 Pa. Dans
ces conditions, la forme de l'interface évolue comme représenté sur la figure 4.14 (a) : durant le
blocage, le cou se resserre notablement, ’huile refluant partiellement dans le canal de I'eau. La
forme du ménisque évolue peu par ailleurs.

La largeur apparente du cou est représentée pour trois gouttes, a différentes puissances laser,
sur la figure 4.15. La dynamique d’évolution du cou est indépendante de la puissance laser.
L’amincissement observé, initialement rapide, ralentit apres environ 0,3 s. Sur des temps plus
longs (au-dela de 4 s), Pamincissement semble saturer. Avant cette saturation, ’amincissement
du cou peut étre décrit empiriquement par une loi biexponentielle, représentée sur la figure, de
la forme

—t/T1

wp(t) = wy1 € + Wy 2 e_t/TQ, (4.39)

avec Wy,1 + wp2 = 113 um la largeur initiale du cou. Les temps caractéristiques issus de 1'ajus-
tement sont typiquement 7 ~ 0,4 s et 70 ~ 25 s. Ainsi, on s’attend a voir la force capillaire
diminuer au cours du temps, suivant la dynamique d’évolution du cou.

La durée du blocage étant généralement grande devant 71, le comportement en fin de blocage
est plutot déterminé par le temps caractéristique 7. On peut ainsi considérer que la force
capillaire évolue de facon exponentielle :

Feap(t> 1) > 2 (wn,o et 4 h) o (4.40)

avec Wp, 0 ~ Wy 2 = 71 pm la largeur du cou tenant compte du premier rétrécissement, et 7 ~ 7
le temps caractéristique de I’exponentielle.
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F1G. 4.16 — Evolution temporelle des longueurs pertinentes (largeurs (a) du cou et (b) de I'interstice) sur
quatre gouttes différentes pendant la durée d’un blocage thermocapillaire, dans le cas d’'un pompage en
débit. La puissance laser est P = 67 mW (symboles ouverts), 87 mW (symboles pleins), et wy = 2,58 pm.

D’autre part, la pression étant imposée constante, la force d’obstruction doit ’étre aussi.
Ainsi, au cours du blocage, les forces capillaire et thermocapillaire évoluent de facon opposée.

Injection en débit

On considére maintenant le cas d’une injection en débit, avec Q. = 0,6 uL -min~! pour
I'huile et Qg = 0,12 pL - min~! pour '’eau. On observe cette fois un gonflement de l'interface,
comme représenté sur la figure 4.14 (b). L’évolution de la largeur du cou, mesurée sur 4 gouttes
pour deux puissances laser différentes, est représentée sur la figure 4.16 (a). On observe une
évolution réguliere, mais non reproductible d’une goutte a 'autre. La largeur du cou augmente
d’environ 30 % au maximum au cours du blocage. Il en résulte une augmentation de la force
capillaire de 'ordre de 20 %.

L’évolution de I'interstice sur ces mémes gouttes est représenté sur la figure 4.16 (b). Comme
pour la largeur du cou, les mesures different d’une goutte a ’autre. La tendance commune est
une décroissance réguliére, compatible avec un comportement empirique simple de la forme

5(t) = 6o — At (4.41)

avec dg ~ 10 pwm la largeur initiale de l'interstice, et v sa vitesse d’obstruction. Cette vitesse
varie entre 4 et 15 um - s~! sur les gouttes mesurées.

La force d’obstruction s’écrit donc
Fops ~ 127 Wi o oK (4.42)
P T Gt (B —t) '

La largeur de l'interstice diminue typiquement d’un facteur 2 & 3 sur la durée du blocage. Il en
résulte une augmentation de la force d’obstruction d’un facteur 10 a 30. On néglige ainsi, dans
un premier temps, la variation de la force capillaire devant celle de la force d’obstruction, afin
de simplifier I’expression du bilan des forces. La pertinence de cette simplification sera discutée
plus loin.
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Bilan
L’équilibre des forces s’écrit donc, a 'instant ¢ = 7,
OVT + 2 (wn,o e /T 4 h) o — F,s en pression,

BT 42 (w, + h) o — ﬁ en débit.

Fth =+ Fcap — Fobs =0~ (443)

On peut ainsi établir une relation entre le temps de blocage, 1, et VT

4.3.3 Temps de blocage

Le temps de blocage a été mesuré sur plusieurs gouttes, pour différentes puissances et dif-
férents rayons au col. Ces mesures sont représentées sur la figure 4.17 (a) pour un pompage
en pression, et sur la figure 4.17 (b) pour un pompage en débit. Les valeurs représentées sont
la moyenne des temps de blocage mesurés a conditions données, 'incertitude est prise égale a
I’écart-type.

Dans les deux cas considérés, on observe que le blocage se produit lorsque la puissance laser
dépasse une valeur seuil, voisine de 50 mW. Au-dela de ce seuil, la durée du blocage augmente
avec la puissance laser, d’autant plus que le rayon au col est petit.

Ces données peuvent étre représentées en fonction du gradient de température moyen (fi-
gure 4.18). On observe alors un regroupement des données sur un comportement commun, qui
confirme que le gradient de température moyen est un parametre de contréle du phénomene de
blocage thermocapillaire. On cherche alors a ajuster ces données par une relation entre 7, et V1.
L’équilibre des forces (4.43) conduit a

20wn0
~ 7l d 4.44
T “(Fobs—zah—ﬁw) (4.44)
en pression, et a

1

1 K 3
~ —|dy — 4.45
" 7(0 (2(wn+h)o+ﬁVT) ) 4

en débit.

Injection en pression

Un ajustement des données expérimentales par la relation (4.44) est représenté sur la fi-
gure 4.18 (a). Les valeurs de Fyps et (3 sont laissées en parametres ajustables, celles des autres pa-
rametres sont imposées a partir des valeurs connues. L’ajustement conduit ainsi & Fyps = 1,1 uN
et 3=0,63 uN - pm - K.

La force thermocapillaire est donc typiquement de ’ordre de 0,1 uN dans nos conditions
expérimentales. Cet ordre de grandeur est en accord avec les récentes estimations théorique [173]
et expérimentale [161] de Baroud et coll.

D’autre part, la force thermocapillaire est inférieure d’un ordre de grandeur a la force de
pression en amont de I'embranchement. Cela peut expliquer pourquoi nous n’y avons jamais
observé de maniere robuste le phénomene de blocage thermocapillaire.

Injection en débit

Les données expérimentales en débit sont ensuite ajustées avec la relation (4.45). La va-
leur de § déterminée dans le cas d’'un pompage en pression est imposée, ainsi que celle de la
force capillaire. Le terme K intervenant dans l’expression de la force d’obstruction est laissé en
parametre libre.

Un ajustement satisfaisant des données expérimentales n’a pu étre obtenu avec les valeurs de ~
et dp mesurées. L’ajustement représenté sur la figure 4.18 (b) a été réalisé en fixant oy = 15 pm
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FiGc. 4.17 — Temps de blocage mesurés sur une succession de gouttes, représentés en fonction de la
puissance laser, pour un pompage (a) en pression ou (b) en débit.
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F1c. 4.18 — Temps de blocage représenté en fonction du gradient de température moyen. (a) Données
en pression ; la ligne continue est un ajustement par l'expression (4.44). (b) Données en débit; la ligne
continue est un ajustement par Iexpression (4.45). Les symboles sont les mémes que sur la figure 4.17.
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et v=02um- s L.

La valeur de §, choisie est surestimée par rapport a la valeur mesurée, tout en restant dans le
méme ordre de grandeur. Cependant, la relation débit-pression a la base de 1’équilibre des forces
est celle d’'un canal parallélépipédique de section § x h. Cette section correspond au minimum
de celle de I'obstruction réelle, qui n’est pas constante sur sa longueur. Ainsi, si ’obstruction est
assimilée a un canal parallélépipédique, sa largeur doit étre plus grande que dp.

La vitesse d’obstruction fixée differe de la valeur mesurée de plus d’un ordre de grandeur.
Rappelons cependant que la relation (4.45) a été écrite en considérant, dans un but de simplifi-
cation, la force capillaire constante. Peut-on attribuer cet écart a la dépendance temporelle de
la force capillaire ?

L’évolution du cou mesurée (figure 4.16 (a)) est compatible avec une loi de variation affine,

Wy (t) = Wy 0 + vt, (4.46)

avec wpo ~ 110 pm et v compris entre 20 et 50 um - s~! pour les mesures représentées. Si on
inclut cette dépendance temporelle dans ’expression de I'équilibre des forces, celui-ci s’écrit sous
la forme d’un polynéme d’ordre 4 en 7 :

oV 3 4 2 7 3 7 2, 2 _afF 3~_£_
2577+ (6v Fv) 3 — 3607 (27} F’y) 2+ 62 (2v 3ny) 7+ 03 F — o =0, (447)

avec F = %’f(t:o). Pour les temps correspondant aux données expérimentales, 7, < 2 s
(figure 4.18 (b)), le terme d’ordre 4 est petit devant les autres termes et peut étre négligé. On
obtient ainsi un polynéme d’ordre 3, qui se réduit a celui obtenu en imposant la force capillaire
constante — dont la racine réelle est (4.45) — si v = 0. Chaque coefficient de ce polynoéme
comporte un terme pondéré par la vitesse d’obstruction, ~, et un terme pondéré par la vitesse
de croissance du cou, v, qui lui est opposé. On peut ainsi récrire ce polynéme sous la forme

K

— V21 4 392y00 F1 — 39308 Fmy + 63 F — =0 (4.48)
0
faisant apparaitre une « vitesse d’obstruction corrigée »
= — 6= =y — 2= ey 2L (4.49)
M =7 Ik T2 =7 ik =7 3E .

Les racines de ce polynéme peuvent s’écrire sous une forme comparable & (4.45), avec une vitesse
d’obstruction corrigée au dénominateur.

La valeur de la force thermocapillaire intervenant dans F peut étre évaluée a partir de Pesti-
mation obtenue pour un pompage en pression. La correction % apportée a la vitesse d’obstruction
est ainsi de Iordre de 2 pm - s~! pour v ~ 30 um - s~'. La correction & la vitesse d’obstruction
est alors comparable a la valeur de la vitesse d’obstruction mesurée. La dépendance temporelle de
la force capillaire, ignorée dans I’expression utilisée pour ’ajustement, peut ainsi étre a 1’origine
de I’écart observé entre la valeur de la vitesse d’obstruction tirée de ’ajustement et celle mesurée.

La valeur du parameétre ajustable obtenue est K = 5959 puN - um?. Ce parameétre pro-
vient de l'expression de la force d’obstruction, écrite a partir de la relation débit-pression :
K <12 ncngc, I'inégalité provenant de I'idéalisation de la géométrie. Dans les conditions expé-
rimentales considérées, 12 ncw?ch = 16035 uN - um3. La valeur trouvée est dans le méme ordre
de grandeur. De plus, cette force n’est pas orientée exclusivement dans 1’axe de ’écoulement :
sa projection sur cet axe est donc nécessairement plus petite que la valeur calculée. L’accord
d’ordre de grandeur est ainsi satisfaisant.
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(a)

F1G. 4.19 — Superposition de deux images comparant les gouttes formées laser éteint (longueur L)
ou aprés un blocage (longueur L). (a) Pression imposée, (b) débits imposés. Pour ces deux images,
P =87 mW et wy = 2,58 pm.

4.3.4 Taille des gouttes obtenues

Si leffet thermocapillaire permet d’interrompre 1’écoulement, réduisant la fréquence d’émis-
sion des gouttes, on observe aussi une modification de la taille des gouttes formées. La figure 4.19
compare ainsi des gouttes formées apres un blocage thermocapillaire et des gouttes formées la-
ser éteint, pour un écoulement en pression (figure 4.19 (a)) ou en débit (figure 4.19 (b)). Les
conditions d’écoulement choisies permettent la formation de gouttes de taille Ly voisine dans
les deux cas (ici Ly = 355 um en pression, 334 wm en débit). On observe en revanche que le
blocage conduit & un effet antagoniste. En pression, les gouttes formées & I’issue du blocage sont
plus petites (L = 240 um) que les gouttes formées en 1’absence de laser ; en débit, elles sont plus
grandes (L = 480 pum).

La figure 4.20 (a) représente la longueur moyenne des gouttes, a puissance laser et rayon
au col donnés, normalisée par la longueur moyenne lorsque le laser est éteint. Les données
correspondent aux gouttes produites en pression (représentées en symboles pleins) ou en débit
(symboles ouverts), et sont représentées en fonction de la puissance laser, pour différentes valeurs
de wp. Aux petites puissances (P < 50 mW), inférieures au seuil de blocage, la longueur des
gouttes ne varie pas significativement et reste égale a Lg, en débit comme en pression. Au-
dela, les comportements se singularisent. En pression, la taille des gouttes diminue abruptement
d’environ 30 % et se stabilise & ce niveau sur toute la gamme de puissances étudiée. Aucune
tendance en wg ne se distingue. En débit, la longueur des gouttes augmente réguliérement,
d’autant plus rapidement que le rayon au col du faisceau laser est petit.

Cette derniére tendance est en apparence similaire a celle observée pour le temps de blocage.
Les données sont donc représentées en fonction du temps de blocage (figure 4.20 (b)). En pression,
on observe une indépendance de la taille des gouttes vis-a-vis de la durée du blocage au-dela
de 7, > 1 s. En débit, ’accroissement de la longueur des gouttes augmente linéairement avec le
temps de blocage.

Ces deux comportements sont a rapprocher des mesures locales représentées sur les fi-
gures 4.15 et 4.16. En pression, on observe ainsi sur la figure 4.15 que la largeur du cou diminue
significativement au début du blocage (correspondant au temps caractéristique 71 ~ 0,4 s), et
évolue ensuite plus lentement, sans que la forme de l'interface évolue notablement par ailleurs.
L’évolution du cou, diminuant fortement aux temps courts pour se stabiliser par la suite, doit
donc influer sur celle du volume total de la goutte. L’ajustement des données expérimentales a
partir d’une relation de la forme biexponentielle (4.39), avec les mémes temps caractéristiques,
montre que ces deux dynamiques sont compatibles.

A débit constant, la conservation de la matiere, qui s’écrit ici

Qu
L=1L —_ 4.50
0 + wthba ( )

impose une augmentation du volume directement proportionnelle au temps de blocage, ce qui
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F1G. 4.20 — Longueur des gouttes normalisée par la longueur laser éteint, représentée en fonction (a) de
la puissance laser et (b) du temps de blocage. Les données représentées correspondent a des mesures a
pression (symboles pleins) ou débits (symboles ouverts) imposés. Les lignes continues sont des ajustements
de la forme (4.39) (pression) et (4.50) (débit). La ligne pointillée a L% = 1 marque une séparation entre
les données en pression et en débit.

semble a priori conforme & la linéarité observée. Néanmoins, les figures 4.16 (a) et (b) montrent
que l'accroissement de volume n’est pas uniformément réparti. Une partie du volume ajouté
peut donc se trouver exclu de la goutte apres sa libération, la formation de la goutte suivante
se trouvant alors anticipée. De fait, la droite L(7;,) a une pente plus faible qu’elle ne serait si la
totalité du fluide était transféré a la goutte.

4.3.5 Bilan

Les deux comportements présentés ci-dessus montrent ainsi que le méme effet permet d’in-
tervenir sur ’écoulement de deux fagons différentes.

A pression imposée, une réduction simultanée de la fréquence d’émission et du volume des
gouttes est observée. On peut ainsi réduire le débit effectif, de fagon controlée et instantanée.
Un tel dispositif constitue donc une vanne.

A débits imposés, la diminution de la fréquence d’émission s’accompagne d’une augmenta-
tion de la taille des gouttes. Le débit d’eau ne peut étre modifié, mais il est possible d’ajuster la
taille des gouttes, par I'intermédiaire de la puissance laser. Ce dispositif est donc un calibreur
de gouttes.

Au cours du présent chapitre, nous avons démontré que l'effet thermocapillaire induit par
laser peut interrompre un écoulement diphasique confiné, & l'instar de ce qui était connu en
milieu infini. La vitesse thermocapillaire peut étre écrite sous une forme (éq. (4.27)) analogue a
I’expression établie avec un gradient de température macroscopique.

A partir de la condition d’équilibre des forces s’appliquant sur une goutte en cours de for-
mation, nous avons également pu caractériser l'efficacité de ce blocage vis-a-vis des parametres
expérimentaux. Nous observons aussi que la taille des gouttes formées peut étre controlée par le
biais de ce blocage.
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Néanmoins, cet effet est limité par 1’ébullition de ’eau, qui impose une borne supérieure a

I’élévation de température donc, en définitive, a la vitesse thermocapillaire accessible. Augmenter

I’amplitude de l'effet a échauffement égal suppose un controle satisfaisant sur le terme (g—%) 7
€

qui demeure inconnu. Une étude approfondie de la physicochimie interfaciale de notre systeme
est donc nécessaire pour savoir dans quelles limites ce parametre peut étre optimisé.

Il reste cependant possible d’exploiter cet effet, dans ses limites actuelles, a d’autres confi-
gurations d’écoulements. C’est I'objet des chapitres suivants.






Chapitre 5

Déviation de gouttes

Au chapitre précédent, nous avons montré la possibilité d’interrompre le déplacement d’un
ménisque contraint latéralement, par simple compensation des vitesses, lorsque la vitesse ther-
mocapillaire est comparable a la vitesse de I’écoulement. Nous considérons ici le cas d’un écou-
lement plus rapide, ou un tel équilibre ne peut étre atteint compte tenu de la valeur excessive
de I’échauffement laser nécessaire. La manipulation de gouttes n’est alors pertinente que dans
une direction orthogonale a celle du mouvement.

On considére donc ici un écoulement non contraint latéralement. On montrera ainsi que ’effet
thermocapillaire, a U'instar de plusieurs approches de contrdle actif [104,105,121] ou passif [44,
45,48] présentées au chapitre 1, permet de dévier des gouttes de fagon contrdlée. Les principaux
résultats présentés dans ce chapitre ont été publiés dans la référence [175].

5.1 Géométrie expérimentale

La géométrie du microcanal utilisé est représentée schématiquement sur la figure 5.1. Les
gouttes d’eau sont formées au moyen d’une jonction en T, puis transportées par 1’huile jusqu’a
une zone plus large. L’écoulement, imposé a débits constants, est alors ralenti. Cette zone plus
large est terminée par deux canaux de sortie formant une jonction en Y. L’un de ces canaux
de sortie (indiqué 1 sur la figure) a une résistance hydrodynamique plus petite. Les gouttes
s’orientent ainsi naturellement vers ce canal, qu’elles empruntent pour sortir du systeme. Ce-
pendant, cette asymétrie de résistance hydrodynamique peut étre compensée lorsque le trafic de
gouttes est important [48]. La démonstration de principe de U'effet d’aiguillage impose a 1’écou-
lement de base de suivre une direction privilégiée, le trafic de gouttes doit donc étre limité. Pour

Eau
Qa
l —3mm —
T ey Sortie 2
L ‘ 100 pm 35 -
Hatle \J : 400 pm <
: f O |
2 ‘ ‘ O (( \
T S T Sortie 1
Huile T
Qc
2
e O o o

Fi1G. 5.1 — Représentation schématique de la géométrie du microcanal utilisé dans ce chapitre.
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Fic. 5.2 — Superpositions d’images successives représentant la trajectoire de gouttes dans le microcanal,

pour différentes puissances laser. Débit d’huile : Q. = 5 uL - min~!; débit d’eau : Q4 = 0,05 uL - min~1!.

L’incrément temporel entre deux images successives est 20 ms.

cela, un embranchement latéral est alimenté en huile entre le canal de 'eau et la zone élargie.

L’effet d’aiguillage consiste a forcer les gouttes a emprunter le canal de sortie 2. Le laser,
positionné sur la trajectoire de la goutte et hors de ’axe de son équateur, doit la repousser dans
la direction opposée.

5.2 Cinématique des gouttes

5.2.1 Trajectoire

La figure 5.2 représente la trajectoire d’une goutte pour un couple de débits donné. Parvenue
a la zone d’élargissement, la goutte ralentit et s’approche spontanément de la paroi du microcanal
située en bas de 'image. Elle s’écoule ensuite le long de cette paroi, jusqu’au canal de sortie.
Lorsque le laser est allumé & puissance modérée (ici P = 48 mW), la goutte n’est pas notablement
déviée. A plus grande puissance (P = 53 mW), la goutte reste sur I’axe central du microcanal
sur une plus grande distance. Sa trajectoire peut finalement la conduire vers le canal opposé,
avec une probabilité qui définit l'efficacité d’aiguillage.

Enfin, lorsque la puissance laser est suffisante pour que la goutte atteigne la paroi du haut,
ici a P = 58 mW, la goutte est systématiquement aiguillée. On observe par ailleurs un petit
décrochement de la trajectoire au passage du spot.

L’effet des débits a aussi une influence sur l'allure de la trajectoire. Si le débit d’eau Qg
détermine essentiellement le rayon des gouttes produites [21], la vitesse des gouttes est princi-
palement imposée par le débit d’huile Q.. La figure 5.3 montre ainsi que la distance parcourue
par la goutte avant d’atteindre la paroi du bas est d’autant plus grande que le débit d’huile
est grand. L’asymétrie de résistance hydrodynamique est ainsi en apparence plus réduite. Cette
remarque pourrait laisser supposer qu’une moindre puissance laser est nécessaire pour vaincre
cette asymétrie et aiguiller la goutte. C’est pourtant le contraire qui est observé : la puissance
laser nécessaire a 'aiguillage systématique, cas représenté sur les images en présence de laser sur
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Q.=5 uL -min~!'; Q4 = 0,05 uL - min~!

Q. =10 uL -min™'; Q4 = 0,1 uL - min~!

Q. =15 uL -min~'; Q4 = 0,2 uL - min—!

Fic. 5.3 — Superpositions d’images successives représentant la trajectoire de gouttes dans le microcanal,
pour différents débits. L’incrément temporel entre deux images successives est 20 ms pour le premier
couple de débits, 10 ms pour les deux autres. Les rayons moyens des gouttes dans ces conditions de débits
sont respectivement R = 60, 54 et 55 pm.

la figure 5.3, croit avec le débit d’huile.

La trajectoire du centre de masse des gouttes est obtenue par un traitement numérique des
images. On peut ainsi tenter une description quantitative de ’effet observé.

La trajectoire ainsi relevée a différentes puissances, dans les conditions correspondant a celles
de la figure 5.2, est représentée sur la figure 5.4. Chaque point représente la position instantanée
du centre de masse d’une goutte donnée, dans un repere (z,y) dont l'origine est fixée au niveau
du spot laser. La courbe ainsi obtenue résulte de la superposition des trajectoires des gouttes
successives, qui reconstitue assez précisément la trajectoire moyenne suivie.

Sans laser, les gouttes suivent une ligne de courant décalée de I'axe central du microcanal,
orientée vers le bas. Le faisceau laser induit un décrochement local de la trajectoire, plus ou
moins prononcé selon la puissance laser. Ce décrochement écarte la goutte de la ligne de courant
qu’elle suit naturellement. L’effet d’aiguillage n’est donc pas conditionné par I'existence de ce
décrochement, mais plutot par son amplitude.
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200 A
100
Ei 2
>
0 [ B
Sans laser
-100 - P=53mW ]
P =58 mW
1 L | 1 1 n Il L 1 L 1

-200  -100 0 100 200 300 400
X (um)

Fi1G. 5.4 — Trajectoire du centre de masse des gouttes successives dans les conditions de la figure 5.2.
L’origine du repére est placée au niveau du spot laser.

Les trajectoires relevées dans les conditions de la figure 5.3 sont représentées sur la fi-
gure 5.5 (a). Ici encore, le décrochement a l'origine de 'effet d’aiguillage est localisé. En aval,
I’écart entre les trajectoires avec et sans laser est d’autant moins marqué que le débit d’huile est
grand, conformément a ce qui est observé sur les images.

A partir de ces relevés de position, on peut aisément déterminer les composantes de la vitesse
instantanée. Supposant la variation de vitesse suffisamment lente, on peut approximer la vitesse
a linstant ¢ a la vitesse moyenne sur U'intervalle At correspondant a I'incrément temporel entre
deux images successives :

o x (t+ At) — x(t)

e () At
(5.1)
_yt+AY) —y()
uy (t) ~ At :

L’évolution de ces composantes au cours de ’écoulement des gouttes dans le microcanal est
représentée sur la figure 5.5 (b) pour les conditions considérées sur la figure 5.3. La composante
dans l'axe de I’écoulement, u,, diminue alors que le canal s’élargit, et se stabilise a une valeur
de plusieurs mm - s~! lorsque sa section devient constante. La composante transverse Uy, prati-
quement nulle, devient négative & mesure que la trajectoire s’incurve vers le bas. Au niveau du
faisceau laser, la vitesse des gouttes varie de 0,6 & 13 mm - s~! sur la gamme de débits étudiée.

Laser allumé, les deux composantes de la vitesse sont modifiées. L’effet le plus visible est
la déviation transversale, qui se manifeste par I'apparition d'une composante u, positive au
voisinage du spot. L’amplitude de cette composante est de I'ordre du mm-s~'. Aux grands
débits, on remarque aussi que la trajectoire des gouttes déviées se rapproche légérement du
faisceau laser juste apres I'interaction. Ainsi, la courbe u,(z) devient localement négative peu
apres le spot. Cet effet sera discuté a la section 5.5.

Sur 'axe de ’écoulement, la goutte est successivement ralentie puis accélérée au passage du
faisceau, ce qui démontre que le laser repousse la goutte, se comportant comme une sorte de
« mur » dont la rigidité est contrdlée par la puissance laser.

Une remarque doit étre faite en comparant les courbes de vitesse aux trajectoires corres-
pondantes. Le décrochement observé au voisinage du spot se traduit sur la courbe u,(x) par
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Fi1c. 5.5 — (a) Trajectoire et (b) vitesse du centre de masse des gouttes successives dans les conditions
de la figure 5.3. L’incrément temporel entre deux images successives est 20 ms pour le premier couple de
débits, 10 ms pour les deux autres.
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I’apparition d’une « bosse », dont la largeur est cependant tres différente de celle du décroche-
ment, et qui tend & s’aplatir lorsque le débit d’huile augmente. Ceci provient du fait que la
vitesse est calculée sur un incrément temporel qui peut étre plus grand que le temps mis par
la goutte pour parcourir une longueur égale a son diametre. Ainsi, la composante u, mesurée
apparait comme une moyenne sur la durée de l'interaction, plus étalée et atténuée par rapport
a ce que représenterait une mesure de la vitesse instantanée.

5.2.2 Vitesse thermocapillaire

En soustrayant pour chaque composante la vitesse des gouttes sans laser a la vitesse laser
allumé, on obtient, a tout instant, le changement de vitesse attribuable a I’effet thermocapillaire.
La déviation des gouttes résultant du changement de vitesse moyen, on calcule alors la vitesse
moyenne de migration thermocapillaire (u;,) sur la durée de l'interaction. Le fait de mesurer
une vitesse moyenne sur un incrément temporel comparable au temps d’interaction et non une
vitesse instantanée, comme mentionné mentionné plus haut, est donc sans conséquence sur la
grandeur qui nous intéresse.

La vitesse thermocapillaire moyenne est représentée sur la figure 5.6 pour les couples de
débits considérés. L’obtention d’une vitesse donnée requiert une puissance laser plus grande
lorsque le débit d’eau, donc le rayon des gouttes, est plus petit (figure 5.6 (a)). En géométrie
de type Hele-Shaw, le comportement d’échelle de la vitesse thermocapillaire rapporté dans la
littérature [145,146], que nous avons retrouvé au chapitre précédent (section 4.2.3), s’écrit sous

la forme 5
W o —R <U> vT. (5.2)
eff

oT

Les mesures ayant toutes été réalisées a wy = 10,32 pum fixé, le gradient de température ne varie
qu’avec la puissance laser. Les vitesses mesurées sont donc tracées en fonction du produit RP (fi-
gure 5.6 (b)). On observe alors le regroupement de toutes les données expérimentales sur une
droite passant par I'origine, ce qui confirme le comportement attendu.

La pente de la droite représentée sur la figure 5.6 est g ~ 0,11 mJ~!. Les mesures de
vitesse thermocapillaire réalisées au chapitre précédent (figure 4.11) conduisent a une valeur
B~ 0,16 mJ ~1 d’ordre de grandeur comparable. Dans le cas considéré ici, I'interface eau-huile
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F1aG. 5.6 — Vitesses thermocapillaires mesurées pour différents couples de débits, tracées en fonction (a) de
la puissance laser P et (b) du produit RP. Les valeurs indiquées en légende sont respectivement les débits
d’huile Q. et d’eau Q4 en uL - min~?'.
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se déplace pendant son échauffement. La distribution de température est donc transitoire sur
une partie notable de la durée d’interaction, contrairement au cas d’une interface immobile. Cela
peut étre a l'origine de la valeur plus faible obtenue ici.

5.3 Efficacité d’aiguillage

L’efficacité d’aiguillage a été précédemment définie comme la probabilité qu’une goutte em-
prunte le canal de sortie 2, en haut sur les figures. Sa variation avec la puissance laser, représentée
sur la figure 5.7 (a), est tres abrupte. L’aiguillage est donc un effet a seuil, dépendant a la fois
de la vitesse — la puissance seuil augmente avec le débit d’huile — et de la taille des gouttes
— le seuil est plus bas a plus grand débit d’eau. Comme on 1’a observé plus haut, la goutte est
déviée lorsqu’elle atteint une ligne de courant qui la conduira vers le haut du canal. Le critere
d’aiguillage est donc un angle de déviation moyen sur le temps de passage de la goutte sous le
faisceau.

Les données expérimentales sont donc tracées (figure 5.7 (b)) en fonction du rapport EZS
entre les composantes moyennes des vitesses selon y et x, égal a la tangente de ’angle de déviation
moyen. Un regroupement autour d’une valeur unique Ezzi ~ (0,05 est observé, conduisant a un
angle de déviation moyen voisin de 3°. Remarquons néanmoins que la valeur seuil est un peu plus
grande pour les plus petits débits d’huile, impliquant un angle de déviation plus élevé, comme
on I’a observé & la section 5.2.1. A trés bas débit, les lignes de courant sont trés déformées par
I’élargissement, et sont notamment incurvées vers le bas au niveau du spot laser. La goutte doit
donc étre plus fortement déviée pour atteindre une ligne de courant orientée vers le haut. L’angle
de déviation de 3° correspond donc au cas ou 'effet de I’asymétrie n’est pas encore perceptible

lorsque la goutte passe sous le faisceau.

Peut-on envisager de diminuer la puissance laser nécessaire en optimisant sa position 7 Po-
sitionner le faisceau en amont permet de diminuer 'influence de 'asymétrie, donc d’espérer
diminuer 'angle de déviation critique, jusqu’a la valeur de 3°. Cependant, la vitesse des gouttes
est alors plus grande, et la déviation nécessite plus de puissance. Une réduction de la puissance
seuil peut étre espérée en aval, a la fin de la zone d’élargissement du canal, pour les gouttes ra-
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F1G. 5.7 — Efficacité d’aiguillage en fonction (a) de la puissance laser et (b) du rapport entre les compo-
santes moyennes suivant y et x de la vitesse de la goutte, pour les couples de débits étudiés. Les symboles
sont les mémes que sur la figure 5.6.
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pides : I'influence de ’asymétrie sur les lignes de courant demeure marginale, et les gouttes ont
atteint leur vitesse minimale. Sur I’axe y, on peut espérer augmenter 'efficacité de I'interaction
en rapprochant le faisceau de I’axe central du canal. Ce choix est cependant défavorable aux
gouttes les plus lentes, qui se présenteraient alors au faisceau laser sous une incidence incompa-
tible avec 'effet d’aiguillage.

5.4 Applications

5.4.1 Séparation de gouttes

L’effet d’aiguillage peut étre utilisé pour séparer des gouttes selon leur composition. Consi-
dérons deux liquides dont les propriétés d’absorption sont différentes, par exemple de 'eau pure
et une solution d’uranine. Si ces deux liquides sont injectés comme phase dispersée, chacun par
I'une des deux jonctions en T du microcanal, des gouttes d’eau pure et de colorant seront alter-
nativement formées et s’écouleront spontanément par le bas du canal, indépendamment de leur
composition, comme représenté sur la premiére image de la figure 5.8.

Les comportements different sous irradiation. L’eau pure étant transparente a notre longueur
d’onde de travail, les gouttes d’eau pure sont insensibles au faisceau laser, et conservent leur

Sans laser

P =159 mW

Fic. 5.8 — Séquence d’images représentant I’écoulement de gouttes d’eau pure et en présence de colorant
(ces derniéres ont été colorisées sur les images). Sans laser (image du haut), les gouttes s’écoulent natu-
rellement par le bas du canal. Avec laser, les gouttes contenant du colorant sont déviées, pas les gouttes
d’eau pure. Débit d’huile : Q. = 5 uL - min~! ; débits d’eau : Q4 = 0,03 uL - min—! pour chaque solution.
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F1G. 5.9 — Exemples de répartition des gouttes a fort trafic. Débit d’huile : Q. = 5 uL -min~!; débit
d'eau : Q4 = 0,2 uL - min~?!.

trajectoire initiale. Les gouttes de colorant, absorbantes, sont systématiquement déviées lorsque
la puissance est suffisante (figure 5.8).

5.4.2 Régulation du trafic

Lorsque le trafic est suffisamment important pour compenser I’asymétrie naturelle du mi-
crocanal, les gouttes se répartissent entre les deux canaux de sortie. Cette répartition résulte de
deux effets [48]. D’une part, la présence d’une goutte au sein d’un canal augmente sa résistance
hydrodynamique, ce qui peut contraindre la goutte suivante a emprunter un canal différent.
D’autre part, une goutte déforme localement les lignes de courant, ce qui modifie la trajectoire
de la goutte suivante lorsqu’elle est suffisamment proche.

On consideére ainsi un écoulement de gouttes également réparti entre les deux canaux de
sortie (image du haut sur la figure 5.9). L’effet d’aiguillage permet de modifier cette répartition.
Lorsque la puissance est suffisante, toutes les gouttes peuvent étre aiguillées, comme représenté
sur I'image du bas de la figure 5.9. A puissance modérée, la déviation individuelle de chaque
goutte se couple avec l'interaction collective entre les gouttes. Les gouttes se répartissent alors
d’une facon réguliere, qui peut fluctuer au cours du temps. Les deux images du milieu de la
figure 5.9 montrent deux exemples d’arrangements obtenus avec une méme puissance laser.

Ainsi, dans le cas ou le trafic de gouttes est important, 'effet d’aiguillage permet d’ajuster
la répartition des gouttes au sein des canaux de sortie. Néanmoins, le couplage entre un effet
individuel — l'aiguillage — et un effet collectif — l'interaction entre gouttes — conduit a des
réarrangements dynamiques qui limitent le degré de maitrise de cette répartition. Nous verrons
par la suite, dans un contexte différent (au chapitre 7), un autre exemple de réorganisation
dynamique de I’écoulement.

5.5 Effet d’aiguillage inversé

Avant de clore ce chapitre, un dernier effet, qui demeure incompris, doit étre mentionné.
Cet effet a été observé incidemment aux grandes vitesses d’écoulement (Q. > 10 pL - min~!),
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Fic. 5.10 — Effet d’aiguillage inversé. Dans ces conditions de débits (Q. = 10 pL-min!,

Qg4 = 0,1 uL - min—1), Ieffet d’aiguillage est attendu autour de 100 —110 mW. (a) Superposition d’images
illustrant cet effet, (b) trajectoire correspondante et (c) évolution des composantes de la vitesse. L’incré-
ment temporel At = 5 ms, pour la superposition d’images seule une image sur deux a été considérée.

dans des conditions ou le trafic ne modifie pas la répartition asymétrique des gouttes. L’effet
d’asymétrie est alors peu marqué et la trajectoire des gouttes ne s’incurve qu’assez loin en aval
de la zone d’élargissement (image du haut de la figure 5.10 (a)).

Si le faisceau laser est positionné du coté du canal de sortie 2, opposé a I’écoulement de
base, on s’attend a voir 'effet d’aiguillage renforcer I’asymétrie naturelle du microcanal, sans
conséquence sur la répartition finale des gouttes. Cependant, & une puissance tres inférieure a la
puissance nécessaire pour dévier notablement la goutte de sa ligne de courant, on observe que
la trajectoire de la goutte s’incurve en sens opposé, comme représenté sur la figure 5.10 (a). La
goutte emprunte alors le canal situé du méme c6té que le faisceau laser.

La trajectoire du centre de masse de la goutte (figure 5.10 (b)) montre les comportements
suivants :

— aucun décrochement de la trajectoire n’est perceptible au niveau du spot laser, la goutte

conserve donc sa ligne de courant ;

— la goutte s’écarte de sa trajectoire naturelle en aval du spot laser, laissant supposer que

leffet a lorigine de cette déviation inversée se produit en face arriere.
Cela se traduit sur la courbe de vitesse (figure 5.10 (c)) par 'apparition d’une composante wu,
orientée vers le spot laser (donc positive) en aval du faisceau. Cette composante peut d’ailleurs
étre retrouvée — en sens opposé — sur la figure 5.5 (b), aux plus grands débits. D’autre part, on
remarque sur cette courbe que la composante dans 1’axe de 1’écoulement (u;) est successivement
ralentie et accélérée au passage du faisceau, confirmant le caractere répulsif de 'effet qu’il induit.
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L’effet d’aiguillage inversé se produit en aval du faisceau, a grande vitesse d’écoulement
(u; > 7 mm -s~! au niveau du spot). II conduit & une réorientation de 1’écoulement des gouttes
sans que celles-ci changent de ligne de courant : cette réorientation doit donc résulter d’une
modification de la forme des lignes de courant. Ces arguments plaident en faveur d’une origine
inertielle de cet effet.






Chapitre 6

Caractérisation d’écoulements
diphasiques

Au cours des chapitres précédents, nous avons considéré des écoulements & cadence modérée,
dans le but d’étudier des effets essentiellement & 1’échelle de la goutte individuelle. De tels
écoulements peuvent étre aisément caractérisés par l'analyse des séquences vidéo enregistrées
pendant I'expérience.

Parallelement a ces études, nous avons développé, en collaboration avec la cellule électronique
du CPMOH (Joél Plantard et Sébastien Cassagnére), un dispositif optoélectronique susceptible
de fournir une caractérisation supplémentaire de I’écoulement, et qui ne souffre pas des limita-
tions de 'analyse vidéo. Cet instrument permet de détecter le passage des gouttes et de mesurer
en temps réel leur vitesse et leur taille, a des cadences pouvant atteindre plusieurs centaines
de Hz, rendant possible la caractérisation d’écoulements diphasiques aux temps longs.

6.1 Etat de D’art

La caractérisation d’écoulements diphasiques milli- et microfluidiques demeure essentielle-
ment du ressort de I'imagerie a haute cadence. Bien qu’elle autorise une caractérisation ex-
haustive (fréquence de passage, taille des gouttes, vitesse d’écoulement), cette méthode présente
plusieurs limitations, déja évoquées :

— elle nécessite une caméra rapide relativement cotiteuse ;

— la durée d’acquisition est limitée par I'espace disque, réduisant les possibilités de caracté-

risation aux temps longs;

— la caractérisation ne peut se faire en temps réel.

Des méthodes de détection en temps réel, principalement optiques, ont été proposées. La
plus simple consiste & détecter, au moyen d’une photodiode placée dans ’axe d’un faisceau laser
traversant le microcanal, la variation d’éclairement au passage d’une goutte (la référence [48]
en fournit un exemple d’utilisation). Cependant, seul le passage d’une goutte peut étre observé,
le signal n’offrant aucune information sur sa taille ou sa vitesse. On peut néanmoins extrapoler
cette méthode en placant deux faisceaux en deux points suffisamment éloignés le long de I'axe
de I’écoulement, pour avoir acces a la vitesse moyenne des gouttes entre ces deux points.

Avec une approche similaire, mais au prix d’une microfabrication dédiée, Nguyen et coll. [176]
ont réalisé un capteur a fibre optique intégrée. Le faisceau issu de la fibre traverse le microcanal
perpendiculairement & I’écoulement et est détecté sur une photodiode. La forme du signal détecté
au passage d’une goutte dépend de sa taille. Les caractéristiques de I’écoulement peuvent donc
étre comparées lorsque les débits sont modifiés. Cependant, I'interprétation du signal ne permet
pas, en ’état, de déterminer la taille ou la vitesse des gouttes.

83
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Une alternative consiste a mesurer, au moyen d’un détecteur de position, la déflexion d’un
faisceau & incidence oblique [177]. Une bulle confinée dévie, par effet de lame a faces paralléles,
un faisceau laser, 'amplitude de cette déviation dépendant de la forme de la bulle. L’interpré-
tation du signal permet ainsi de comparer la taille des bulles d’une population. Cette méthode
nécessite cependant un contraste d’indice suffisant ; par ailleurs, les tailles de bulles mesurables
sont comprises dans un intervalle relativement restreint (50 & 400 pm), limité par la géométrie
du canal. Enfin, la vitesse de I’écoulement n’est pas mesurée.

D’autres méthodes sont basées sur l'utilisation de fibres optiques intégrées dans le canal
comme sonde de I’écoulement. Une fibre unique, positionnée dans ’axe de 1’écoulement, trans-
perce 'interface entre les deux fluides [178-181]. L’étude du signal détecté pendant l'interaction
entre l'interface et la sonde permet de déterminer la vitesse et la taille des gouttes ou des bulles.
Outre la complexité du dispositif et I’altération de la sonde au cours de l'interaction, cette mé-
thode modifie la vitesse de I’écoulement et la forme de la goutte ou de la bulle au cours de la
mesure. Une approche apparemment moins invasive consiste a positionner la sonde perpendicu-
lairement & I’écoulement. De Lasa et coll. [182] ont ainsi breveté un montage a plusieurs fibres
capable de détecter la forme d’objets s’écoulant au sein d’un canal millifluidique. Le taux de
détection est cependant limité, et le montage demeure complexe et figé.

Plus récemment, Cox et coll. [183,184] ont breveté une approche optique non invasive ap-
pliquée a la détection de cellules sanguines. L’ombre projetée des cellules est détectée par un
capteur comportant deux zones sensibles : le passage des cellules en ces deux points donne ainsi
leur vitesse. Par ailleurs, si les cellules sont plus petites que la fenétre sensible du détecteur, I’am-
plitude du signal dépend de la taille des cellules. Une calibration préalable avec des particules
de taille connue permet alors de déterminer la taille des cellules. Cette méthode, relativement
simple et ne nécessitant aucune microfabrication, est donc adaptée a la mesure de petits objets
(typiquement micrométriques), mais ne permet pas de mesurer des objets plus gros. Elle est
également limitée en débit, puisque conditionnée au passage simultané d’une seule cellule entre
les deux fenétres du capteur.

Outre ces méthodes optiques, signalons une approche alternative qui fournit une caracté-
risation complete de I’écoulement. Cette méthode est basée sur la mesure d’une modification
de capacité induite au sein d’un liquide par la présence d’un liquide de constante diélectrique
différente [185]. Cette mesure permet de détecter la présence d’une goutte et de déterminer, via
un traitement approprié du signal, sa taille et sa vitesse d’écoulement. Elle nécessite cependant
Iintégration de capteurs capacitifs, et sa sensibilité est réduite dans le cas de gouttes de petite
taille, ou la variation de capacité induite est faible.

Plusieurs solutions ont ainsi été proposées pour caractériser des écoulements diphasiques,
chacune adaptée a une situation donnée. Cependant, les approches qui fournissent une infor-
mation exhaustive sur I’écoulement imposent des contraintes d’utilisation — limitations sur la
taille ou la vitesse des objets détectés — ou d’environnement — microfabrication, sondage — qui
limitent leurs potentialités d’application. L’approche proposée ici s’affranchit de ces contraintes.

6.2 Principe de la mesure

6.2.1 Dispositif expérimental

La méthode que nous proposons repose sur la détection des variations successives d’éclai-
rement au passage d'un ménisque devant deux capteurs photosensibles montés de fagon diffé-
rentielle. L’ensemble du montage réalisé pour la validation des mesures est représenté sur la
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F1a. 6.1 — Représentation schématique du dispositif expérimental utilisé dans ce chapitre. Le détecteur
est constitué de deux photodiodes A et B montées en inverse, et d’une carte électronique qui réalise la
conversion courant-tension de la différence entre les deux signaux, et la conversion analogique-numérique
du signal différentiel A — B. Ces données sont ensuite transmises au logiciel de traitement par une
liaison USB.

figure 6.1.

L’image de I’écoulement est faite directement sur le détecteur, au moyen d’un dispositif
d’imagerie, par exemple un objectif de microscope. Dans notre cas, le montage utilisé précédem-
ment est simplement modifié par ’adjonction d’une lame séparatrice, afin d’imager le microcanal
simultanément sur le détecteur et sur la caméra. Le grandissement de ’objectif permet d’obtenir
une image des gouttes plus grande que les dimensions des capteurs.

Le détecteur est constitué de deux photodiodes A et B identiques montées en inverse. Le
courant généré par ’association des deux photodiodes, appelé courant différentiel, est ainsi la
différence entre les courants produits par chacune des photodiodes. Le courant différentiel traduit
donc un déséquilibre d’éclairement entre les deux photodiodes. On peut ainsi mesurer de tres
faibles perturbations d’éclairement, tout en s’affranchissant du bruit ambiant.

Le courant différentiel est ensuite converti en tension et amplifié. L’interprétation du signal
(section 6.2.2) conduit & la définition de seuils, dont la détection produit un signal logique, trans-
mis par une liaison USB a un logiciel de traitement développé avec LabviEw™. Un oscilloscope
permet en outre la visualisation du signal analogique et des signaux logiques.

Les photodiodes présentent une surface sensible rectangulaire de 15 mm x 100 pm, que ’on
dispose perpendiculairement a ’axe de I’écoulement. Elles sont séparées d’un intervalle non sen-
sible de 370 um. Ces valeurs sont imposées par les composants utilisés. Bien qu’elles ne présentent
pas un caractere fondamental, leur connaissance est indispensable pour une interprétation quan-
titative du signal.

Dans ce chapitre, on utilise un microcanal a géométrie « en croix », de dimensions carac-
téristiques w, = wy ~ 100 pm et h ~ 50 pm. L’objectif de microscope de référence a un
grandissement x5.
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6.2.2 Interprétation du signal

Le signal produit au passage d’une goutte est représenté sur la figure 6.2. Sur cette figure sont
représentés le signal mesuré par le détecteur, tel qu’observé a l’oscilloscope, et le signal corres-
pondant a 'intégration des niveaux de gris sur la surface apparente des photodiodes (représentée
en grisé clair sur les images) déduit du film acquis en parallele.

Allure du signal

Considérons le cas d'une goutte dont la longueur apparente est plus grande que la distance
entre les deux photodiodes, représenté sur la figure 6.2 (a). Lorsque le ménisque avant recouvre
la photodiode A (image i), la réflexion totale diminue la quantité de lumieére transmise. Le
signal est ainsi fortement déséquilibré (A — B < 0) ; le déséquilibre maximum définit un premier
minimum du signal, correspondant a l'instant ou la lumiere détectée par cette photodiode est
minimale. Lorsque le ménisque se trouve entre les deux photodiodes (image ii), aire ombrée sur
la photodiode A diminue : le signal reste négatif mais augmente. Le ménisque atteint ensuite la
photodiode B ; lorsque 'aire ombrée sur cette photodiode devient supérieure a I'aire ombrée sur
la photodiode A, le signal devient positif, et atteint un premier maximum (image iii). Comme
les deux photodiodes détectent une ombre, 'amplitude de ce maximum est toujours inférieure a
celle du minimum précédent. Les bords de la goutte recouvrent ensuite de maniere identique les
deux photodiodes (image iv), conduisant & un signal nul.

Le signal correspondant a la face arriere de la goutte (images v et vi) est complémentaire
et inversé. On observe donc successivement une alternance négative et une alternance positive,
définissant respectivement un second minimum et un second maximum.

D’apres ce qui précede, on peut remarquer que ’amplitude du premier minimum, comme
celle du dernier maximum, ne dépend que de la forme des ménisques avant et arriere. Celle-ci
est imposée uniquement par le confinement latéral, tant que la taille des gouttes est supérieure
a la largeur du microcanal, et tant que la goutte est peu déformée par I’écoulement (ce qui cor-
respond au cas d’écoulements & petit nombre capillaire). Ainsi, dans ces conditions, ’amplitude
du signal est indépendante de la vitesse et de la taille des gouttes.

La méme séquence peut étre reproduite dans le cas de gouttes dont la longueur apparente
est comparable a la distance entre les deux photodiodes (figure 6.2 (b)). L’allure du signal est
similaire au cas précédent, mais 'amplitude des extrema intermédiaires (premier maximum et
second minimum) est moindre. Ceci provient du fait que le recouvrement de la photodiode B
par le ménisque avant est compensé par le recouvrement de la photodiode A par le ménisque
arriere (image iii).

Par ailleurs, la goutte s’écoulant ici a plus grande vitesse que dans le cas précédent, les mé-
nisques avant et arriére n’ont pas la méme forme. Cela ne semble pas influer notoirement sur la
forme du signal, mais les pentes locales aprés le premier minimum et avant le second maximum
sont significativement différentes.

Cette interprétation en termes d’ombre détectée est confirmée par I’excellent recouvrement
entre le signal tiré de ’exploitation de la vidéo et le signal issu du détecteur.

Signaux logiques

Les extrema d’amplitude bien identifiés permettent de déterminer précisément, et de détecter
de maniére automatique, le passage d’un ménisque en un point précis. On définit ainsi, a partir de
valeurs seuil du signal, des signaux logiques utilisés pour le calcul de la vitesse et de la longueur
des gouttes. La détection d’'un extremum étant difficile a réaliser en temps réel, les valeurs seuil
sont définies dans les zones de forte pente, qui offrent un meilleur contraste de détection. Par
ailleurs, la définition de ces seuils nécessite de connaitre les valeurs du maximum et du minimum
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F1G. 6.2 — Représentation du passage d’une goutte devant les photodiodes (représentées en grisé clair sur
la succession d’images). Les courbes du haut représentent le signal analogique correspondant : en noir,
le signal mesuré par le détecteur, tel qu’enregistré sur l'oscilloscope; en rouge, le signal mesuré sur les
images a partir d’une détection des niveaux de gris. Les graphes du bas représentent les signaux logiques
issus de la détection des seuils définis dans le texte. (a) Cas d’une goutte longue et lente (débit d’huile
Q. = 0,4 uL -min~?, débit d’eau Qg = 0,1 uL-min~!), (b) cas d’une goutte courte et rapide (débit
d’huile Q. = 25 uL - min~!, débit d’eau Qg = 2,5 uL - min—1).
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du signal. Celles-ci sont donc déterminées sur la goutte précédant la premiere goutte que 1'on
cherche & mesurer, et actualisées a chaque goutte.

Le passage d’une goutte est détecté lorsque le signal atteint 50 % de la valeur du minimum
(instant t50). Un seuillage est ensuite réalisé & 75 % et 25 % du premier minimum (instants t7s5 4
et to5 4 respectivement) et du second maximum (t75 p et t25 p), de maniere a décrire le passage
complet de la goutte sur le détecteur. Trois signaux logiques, représentés sur les chronogrammes
du bas de la figure 6.2, sont déterminés a partir de ces seuils.

Le choix de ces valeurs de seuillage répond & un souci d’optimisation numérique. Cependant,
I’analyse du signal obtenu a partir de la séquence vidéo permet de leur associer une position
précise du ménisque.

Le signal « période » est défini entre t59 et to5 g. Le début de ce signal définit I'instant
de passage de la goutte, I'instant final est arbitraire. La période de passage des gouttes est la
différence entre les temps de passage de deux gouttes successives.

Le signal « vitesse » détermine le temps mis par un ménisque a parcourir une distance connue.
L’intervalle de temps entre t75 4 et ta5 4 correspond au temps mis par le ménisque avant de la
goutte pour parcourir la distance entre les deux photodiodes (370 pm). On en déduit ainsi la
vitesse de la goutte pendant la traversée du capteur. Cette mesure peut éventuellement étre
répétée sur la partie complémentaire du signal (t75 g et ta5 p), une correction éventuelle doit
alors étre appliquée lorsque la forme du ménisque arriere est différente.

Le signal « longueur » correspond a la détection du passage successif des ménisques avant
et arriere en un point, ou en deux points séparés d’'une distance connue. La détection en un
point correspond par exemple au couple d’images i et v (ou iii et vi) sur la figure 6.2 (a). Elle
fait donc intervenir un extremum intermédiaire, difficile a caractériser car dépendant de la taille
de la goutte. On utilise donc plutdt les instants t95 4 et to5 p, qui déterminent le temps mis
par la goutte pour passer d’une configuration ou le ménisque avant s’éloigne de la photodiode
A a une configuration ou le ménisque arriere s’éloigne de la photodiode B. Entre ces deux ins-
tants, la goutte a donc parcouru une distance égale a sa longueur additionnée de la largeur d’une
photodiode. Ainsi, connaissant par ailleurs la vitesse de la goutte, on peut en déduire sa longueur.

Les valeurs tirées de ces trois signaux sont calculées et affichées en temps réel sur un ordina-
teur, et répertoriées dans un fichier texte facilement exploitable.

Limites

L’analyse du signal présentée ici repose sur ’hypothése que la forme des ménisques est
conservée d’une goutte a la suivante, ce qui peut étre imposé par le confinement. Elle n’est donc
pas adaptée a la mesure de populations polydisperses de gouttes plus petites que la largeur du
canal, ou d’objets de nature différente, telles que des particules en suspension ou des cellules.
Néanmoins, de tels objets peuvent étre détectés et fournissent un signal interprétable, méme si
les amplitudes des extrema sont différentes. Ainsi, la principale limitation d’ordre optique est
imposée par la résolution de ’objectif de microscope utilisé. Cette limite peut étre contournée
en utilisant un objectif de plus fort grandissement ; cependant, le temps de parcours du capteur
est alors moindre, réduisant la précision sur la mesure de la vitesse (et, par suite, sur celle
de la longueur). En outre, lorsque ’épaisseur apparente des ménisques dépasse la largeur des
photodiodes, le signal détecté devient tres peu contrasté : il faut alors réduire le grandissement
de I'objectif.

D’autre part, le signal est analysable tant que le dispositif n’est parcouru que par une goutte
a la fois. La distance entre deux objets successifs doit donc étre au moins égale a la largeur
totale du capteur. Cette limite peut étre partiellement contournée en changeant ’objectif du
microscope, dans la limite discutée précédemment, mais la caractérisation d’objets en contact,
par exemple les bulles constituant une mousse, est impossible avec ce dispositif.
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Enfin, une derniere limitation est imposée par I’électronique. Le traitement des données doit
étre réalisé a une fréquence tres supérieure a la fréquence de passage des objets en écoulement.
Avec les composants utilisés — relativement basiques —, la limite du dispositif est de ’ordre de
0,5 kHz. Un dispositif destiné a caractériser des fréquences plus élevées a été récemment déve-
loppé, permettant d’analyser des écoulements jusqu’a des fréquences atteignant quelques kHz.

6.3 Validation des résultats

L’écoulement est caractérisé simultanément avec le détecteur et par I’analyse d’une séquence
vidéo, dans différentes conditions. Nous considérons tout d’abord un écoulement d’eau dans
I’hexadécane dans différentes conditions de débits, pour évaluer les potentialités d’utilisation du
dispositif en termes de vitesse et de fréquence des gouttes, puis d’autres couples de fluides, afin
de déterminer sa sensibilité au contraste d’indice de réfraction. Sur toutes ces comparaisons, le
nombre de gouttes est limité, pour des raisons d’espace mémoire, par ’acquisition vidéo.

6.3.1 Etude en débits

La figure 6.3 présente (a) les périodes, (b) les vitesses et (c) les longueurs comparées dans le
cas de débits modérés (Q. = 0,4 uL -min~! et Qg = 0,1 uL - min~!). Pour ces trois grandeurs,
les mesures issues du détecteur et celles tirées de I’analyse vidéo présentent un écart typiquement
inférieur & 5 %. Cet excellent accord confirme la pertinence de l'interprétation du signal.

Un couple de débits intermédiaires (Q. = 1,5 pL-min~! et Q4 = 0,4 pL - min~!) est re-
présenté sur la figure 6.4. La digitalisation apparente des mesures de période (figure (a)) et de
vitesse (figure (b)) issues de 'analyse vidéo résulte de la relativement faible cadence d’enregistre-
ment des images (100 images par seconde). Les deux séries de mesures de la période présentent
néanmoins un accord excellent qui confirme l’efficacité de la détection. En revanche, un écart
systématique de l'ordre de 5 — 6 % est observé sur les mesures de vitesse (figure (b)) et sur
les mesures de longueur (figure (c)). Cet écart peut provenir de la déformation des ménisques,
encore peu marquée mais visible. L’accord de tendance montre tout de méme que la mesure
demeure pertinente.

La figure 6.5 présente les mesures dans le cas de forts débits (Q. = 25 pL-min~! et
Qq = 2,5 uL - min~!). Dans ce cas, les irrégularités de I’écoulement sont masquées par la digi-
talisation des mesures. L’association des deux mesures au niveau de la goutte individuelle est
alors impossible. Néanmoins, sur ’ensemble de I’écoulement analysé, ’accord entre les mesures
de période (figure (a)) demeure trés bon. Les résultats pour la vitesse (figure (b)) et pour la
longueur (figure (c)) présentent ici encore une erreur systématique, de l'ordre de 15 % pour la
vitesse et 25 % pour la longueur. Les mesures sont cependant limitées par ’électronique : une
électronique plus rapide offre une meilleure précision sur ces deux mesures.

Le dispositif a également été testé a des débits encore plus élevés (Q. = 88 uL - min~! et
Qq = 10 uL - min~!). Les gouttes, émises toutes les 2 ms, ont une vitesse de I'ordre de 28 cm - s7*
et une longueur de 100 um. Elles sont toutes détectées, mais la vitesse mesurée ne peut étre
déterminée entre 24 et 35 cm - s~!. Les longueurs déduites sont comprises entre 75 et 160 pm.
Ces valeurs demeurent dans le bon ordre de grandeur, mais une électronique plus rapide devient
nécessaire pour une caractérisation précise de I’écoulement.

6.3.2 Etude en contraste d’indice

Les mesures précédentes ont été réalisées avec le couple eau-hexadécane, présentant un
contraste d’indice de réfraction An = ng — n. = —0,10. Afin de démontrer la généralité de
la méthode, nous avons réalisé des mesures complémentaires sur les deux couples de fluides
suivants :
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F1c. 6.3 — Comparaison des mesures faites avec le détecteur (A) a celles tirées de 'analyse vidéo (V)
pour un couple de débits modérés (Q. = 0,4 uL - min~!, Q4 = 0,1 uL -min~!). (a) Période, (b) vitesse
et (¢) longueur des gouttes.
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F1G. 6.4 — Comparaison des mesures faites avec le détecteur (A) a celles tirées de I'analyse vidéo (V) pour
un couple de débits intermédiaires (Q. = 1,5 uL - min~!, Q4 = 0,4 uL - min~1). (a) Période, (b) vitesse
et (¢) longueur des gouttes.
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F1c. 6.5 — Comparaison des mesures faites avec le détecteur (A) a celles tirées de 'analyse vidéo (V)
pour un couple de débits élevés (Q. = 25 uL - min~!, Qg = 2,5 uL. - min~1). (a) Période, (b) vitesse et
(c) longueur des gouttes.
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F1G. 6.6 — Images représentatives de ’écoulement (a) d’une bulle de gaz (argon) et (b) d’une goutte
d’eau sucrée (entourée) dans I’huile, et signal détecté correspondant. Les conditions d’injection sont les
suivantes : (a) débit d’huile Q. = 7,5 uL - min~!, le gaz est injecté, via un détendeur, depuis une bouteille
pressurisée ; (b) débit d’huile Q. = 0,2 uL - min—!, débit d’eau Q4 = 0,05 uL - min~!.

— Des bulles de gaz (argon) dans I’hexadécane. Le gaz est injecté dans le microcanal depuis
une bouteille pressurisée, par l'intermédiaire d'un détendeur. L’indice du gaz étant plus
petit que celui de 'eau, le contraste est renforcé : An = —0,43.

— Des gouttes d’eau sucrée dans I’hexadécane. L’ajout de sucrose — ici du sucre en poudre
issu de la grande distribution — dans I'eau augmente fortement sa viscosité, comme nous
le verrons plus loin (chapitre 7), et son indice. La concentration de la solution — 60 %
massique — est choisie de sorte qu’elle présente un indice de réfraction tres légerement
supérieur a celui de I'huile : An < 0,01. Le contraste entre les deux phases est donc
fortement diminué. D’autre part, la lumiere incidente est réfractée par le ménisque, qui
n’apparait donc pas ombré.

La figure 6.6 illustre ces deux exemples, et présente les signaux correspondants, mesurés par le
détecteur et par intégration des niveaux de gris sur la vidéo.

Le signal correspondant a la bulle de gaz (figure 6.6 (a), ici dans le cas d’une bulle courte)
est tres bien défini. En effet, du fait du fort contraste d’indice, le rapport signal a bruit est tres
important. Dans le cas de la goutte d’eau sucrée (figure 6.6 (b)), le tres faible contraste conduit
a un signal beaucoup plus bruité.

Les caractéristiques de 1’écoulement mesurées par le détecteur et issues de l'analyse des
images ! sont représentées sur la figure 6.7.

La série de graphes du haut représente les données correspondant aux bulles de gaz. Dans les
conditions d’injection imposées ici (Q. = 2,5 uL - min~'), les bulles sont émises par paire : deux
bulles se succedent a intervalle de I'ordre de 0,2 s, puis le gaz se rétracte, la bulle suivante étant
émise environ 2 s plus tard. La vitesse de I’écoulement, de ’ordre de 6 mm - s~!, varie notablement

1. Pour les gouttes d’eau sucrée, le faible contraste rend la détection automatique des contours peu fiable. La
caractérisation de 1’écoulement a partir des images a donc été réalisée manuellement.
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F1G. 6.7 — Comparaison des mesures faites avec le détecteur (A) a celles tirées de 'analyse vidéo (V) pour
des bulles de gaz et pour des gouttes d’eau sucrée.

d’une bulle a 'autre : du fait de la compressibilité du gaz, la vitesse dépend fortement du nombre
de bulles dans le canal. On observe également des fluctuations tres fortes de la taille des bulles,
qui varie entre 400 et 950 pm.

Les deux mesures de période semblent en excellent accord. L’erreur est plus importante
(typiquement 10 & 15 %) dans le cas des bulles rapprochées car la cadence d’enregistrement de
la vidéo est relativement réduite. L’accord demeure satisfaisant — du méme ordre que ’accord
obtenu avec les gouttes d’eau dans des conditions d’écoulement comparables (figure 6.4) — pour
les mesures de la vitesse et de la longueur.

Les mesures relatives aux gouttes d’eau sucrée sont représentées sur la série de graphes
du bas. Les conditions imposées sont les mémes que sur la figure 6.6 (b). Elles conduisent a
I’émission de gouttes lentes (vitesse inférieure au mm - s~1), de taille assez réguliere. Si I’accord
entre les deux méthodes de mesure est moins bon que dans le cas des gouttes d’eau pure dans
des conditions de débits comparables (figure 6.3), il demeure cependant tres satisfaisant compte
tenu de la faiblesse du contraste entre les deux phases.

6.4 Applications

La validité de la méthode ouvre des perspectives de caractérisation jusqu’alors inexplorées.
Nous montrons ici, a titre d’exemple, la caractérisation d’écoulements sur des temps tres longs,
et I'étude de régimes transitoires.

6.4.1 Caractérisation d’écoulements aux temps longs

La stabilité des écoulements microfluidiques sur des temps longs constitue un élément fonda-
mental tant pour leur usage en qualité d’objet d’étude que dans le cadre de procédés industriels.
Les mesures que nous avons faites a I’échelle de la dizaine d’heures — une nuit, soit plus de
200 000 gouttes — montrent que cette stabilité est loin d’étre un fait acquis en dépit de condi-
tions d’injection imposées.

La figure 6.8 présente les caractéristiques (fréquence de passage, vitesse, longueur) de trois
populations de gouttes, obtenues avec des pousse-seringues différents, et a des couples de débits
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F1G. 6.8 — Caractérisation sur une longue durée d’un écoulement a débits imposés, pour différents pousse-
seringues (KD Scientific ou Harvard Apparatus PHD 2000), et différents couples de débits.
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F1G. 6.9 — Caractérisation sur une longue durée d’un écoulement a pression imposée. Les pressions initiales
sont Ap. = 2502 Pa pour I'huile et Apg = 2350 Pa pour 'eau; aprés 16 h, la pression d’huile a diminué
de 99 Pa, celle d’eau de 49 Pa.
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différents. La série de courbes de gauche a été réalisée avec deux pousse-seringues KD Scientific,
avec les conditions de débits de la figure 6.4. Aux fluctuations de temps courts, souvent observées
dans cette gamme de débits (voir par exemple sur la figure 6.4) et qui conduisent & une forte
dispersion des valeurs mesurées, s’ajoutent les comportements de long terme suivants. Au cours
de la premiéere heure, on observe une petite réduction de la fréquence et de la vitesse des gouttes.
Les valeurs de ces deux grandeurs semblent ensuite se stabiliser, mais on observe au cours de
la nuit une succession remarquable d’événements durant lesquels les gouttes sont plus lentes et
moins fréquentes. Ces événements se produisent de maniere périodique, toutes les heures environ,
et durent typiquement quelques minutes. La taille des gouttes suit également, dans une moindre
mesure, cette fluctuation, les gouttes étant alors plus longues.

Cette caractérisation a été refaite, avec les mémes débits, avec deux autres pousse-seringues
(Harvard Apparatus PHD 2000). Elle est représentée sur la série de courbes du centre de la
figure 6.8. La comparaison de ces données avec les précédentes montre que les caractéristiques
de I’écoulement ne sont pas exactement identiques, bien que les débits fixés soient les mémes.
Cet écart peut étre attribué a une différence d’étalonnage des pousse-seringues, sans exclure
cependant d’autres causes, telles que des variations d’élasticité de la tubulure ou du PDMS
avec la température de la piece. On remarque également que 1’écoulement présente, ici encore,
des fluctuations périodiques. Celles-ci sont atténuées par rapport au cas précédent, et elles se
manifestent essentiellement par une réduction de la fréquence de passage des gouttes. La période
de ces fluctuations est de I'ordre de 2 h. Enfin, contrairement au cas précédent, on observe ici
que les gouttes sont plutot plus courtes lors des pics de basse fréquence.

Un autre couple de débits (Q, = 0,3 puL - min~! et Qg = 0,2 uL - min~!) a été caractérisé
avec ces pousse-seringues. Les données correspondantes sont représentées sur la série de courbes
de droite de la figure 6.8. Le débit d’huile étant plus faible, la production de gouttes est moins
fréquente, et leur écoulement, dii exclusivement a l’advection par l'huile, est plus lent. En re-
vanche, le rapport des débits % est plus grand que dans le cas précédent, ce qui conduit a la
formation de gouttes plus grandes. Dans ce cas, on observe trés nettement des fluctuations sur
la fréquence d’émission, sur la vitesse et sur la longueur des gouttes. Ces fluctuations présentent
un cycle de grande amplitude, d’une période voisine de 4 h, avec un événement de moindre
amplitude a la moitié du cycle.

Afin de savoir si ces comportements sont spécifiques des écoulements en débit, nous avons
également caractérisé un écoulement a pression imposée (figure 6.9), en fixant initialement les
valeurs de la pression d’huile & Ap. = 2502 Pa et de la pression d’eau a Apy = 2350 Pa. La
fréquence de passage et la vitesse des gouttes sont remarquablement réguliéres, et les mesures
apparaissent assez peu dispersées. La longueur des gouttes croit de facon réguliére au cours du
temps. Cette évolution peut étre due a la diminution de pression qui résulte de la consommation
du fluide initialement présent dans le réservoir. Apres 16 h d’écoulement, la baisse des niveaux a
ainsi entrainé une baisse de pression d’huile de 99 Pa, et une baisse de pression d’eau de 49 Pa.
L’augmentation du rapport des pressions 2—}};‘3 qui en résulte doit entrainer une augmentation de
la taille des gouttes produites, conformément a ce qui est observé.

La production de gouttes présente donc, a débits imposés, des fluctuations périodiques dont
les caractéristiques dépendent du type de pousse-seringues et des débits imposés, mais dont
I’existence en semble indépendante. Si I’étude de ce comportement dépasse le cadre de ce travail,
elle constitue une perspective d’application de notre dispositif d’intérét fondamental pour la
microfluidique diphasique.

6.4.2 Réponse de I’écoulement a un changement de régime

Les applications microfluidiques sont généralement développées en régime d’écoulement sta-
tionnaire. Cependant, la réponse de 1’écoulement a une modification des conditions imposées
n’est jamais instantanée et passe par un régime transitoire. Bien qu’assez peu étudiés, ces ré-



6.4. APPLICATIONS 97

gimes transitoires peuvent avoir une durée significative, jusqu’a plusieurs dizaines de minutes
dans le cas de fluides tres visqueux. Trois cas sont présentés, a titre d’exemple, dans cette section.

Sur la figure 6.10 sont représentées les caractéristiques de 1’écoulement lors d’une variation
brutale des débits imposés. La durée de cette modification est imposée par le temps de réponse
des moteurs des pousse-seringues au changement de la valeur de consigne et peut étre considérée
quasi-instantanée. L’instant correspondant est fixé a ¢t = 0.

La série de graphes du haut correspond au cas ou les débits de consigne d’huile et d’eau
passent respectivement de 0,4 & 25 uL - min~! et de 0,1 & 2,5 uL - min~!. Les débits initiaux
sont ceux de la figure 6.3, la modification des débits conduit a ceux de la figure 6.5, ce qui
implique une modification de la période et de la vitesse des gouttes dont ’amplitude couvre
deux décades. Le changement de débits est suivi d’'une période d’environ 15 s ou la production
de gouttes est tres irréguliere : des événements de plusieurs secondes sans goutte sont suivis du
passage d’un train de gouttes tres rapprochées. Les caractéristiques de ’écoulement se stabilisent
a l’issue de cette période.

La série de graphes du bas de la figure 6.10 correspond a une réduction des débits symétrique
du cas précédent. L’augmentation de la période des gouttes et le ralentissement de I’écoulement
sont beaucoup plus réguliers que lors de 'augmentation des débits. Un régime d’écoulement
transitoire, pendant lequel les caractéristiques des gouttes varient de fagon monotone, peut étre
défini. La durée de ce régime est environ 30 s, mais la taille des gouttes fluctue encore fortement
sur des temps plus longs.

Ces deux cas montrent que la réponse d’'un écoulement imposé en débits a une augmenta-
tion brutale des valeurs de consigne n’est pas symétrique d’une diminution équivalente des débits.

La deuxiéme situation correspond & un écoulement en pression (figure 6.11). Contrairement
au cas précédent, il est impossible de faire varier la pression hydrostatique sur plusieurs ordres de
grandeur, et la durée de la modification des pressions imposées dépend du temps de manceuvre
des réservoirs, quelques secondes typiquement. Ainsi, les variations considérées dans ce cas sont
moins brutales et ont une amplitude plus faible que celles considérées dans I’exemple en débit.

Sur la série de graphes du haut, les pressions d’huile et d’eau sont initialement fixées a 1566
et 1699 Pa respectivement. Ces conditions conduisent a la production, toutes les 1,4 s environ,
de gouttes millimétriques s’écoulant lentement (~ 1,2 mm -s~1). A linstant ¢ = 0, le réservoir
d’huile est élevé, portant la pression correspondante a la valeur de 1869 Pa supérieure a celle
de la pression d’eau. La longueur des gouttes est réduite d’un facteur 4, leur vitesse et leur
fréquence de passage sont pratiquement doublées. L’échelle de temps associée a la modification
des caractéristiques de 1’écoulement, environ 10 s, est la méme que celle de la modification des
valeurs de consigne. L’écoulement suit donc la variation des pressions imposées.

La série de courbes du bas correspond & un cas ou les deux réservoirs sont descendus simulta-
nément : la pression d’huile passe de 3632 a 1964 Pa, la pression d’eau passe de 3392 a 2007 Pa.
La variation des pressions de consigne est donc plus significative que dans le cas précédent, sans
représenter cependant un changement d’ordre de grandeur. Ici encore, les caractéristiques de
I’écoulement suivent la variation des pressions imposées, pendant lesquelles des gouttes anor-
malement longues sont momentanément produites. Par ailleurs, aprés cette modification, on
remarque que la période et la longueur des gouttes décrivent des oscillations qui s’amortissent
sur une échelle de temps de 20 s environ. Un régime d’écoulement transitoire, différent de ceux
observés sur la figure 6.10 dans le cas d’écoulements en débits, est donc mis en évidence ici.

La réponse de I’écoulement & une modification des conditions imposées peut donc suivre
des dynamiques diverses, selon que 1’écoulement est imposé en débit ou en pression, et selon
la dynamique de modification des valeurs de consigne. L’étude expérimentale de ces régimes
transitoires permettrait peut-étre d’approfondir I'analogie théorique entre circuits électriques et
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canaux microfluidiques dans le cas des écoulements diphasiques discrets [186].

Les conditions d’écoulement peuvent également étre modifiées par un forcage externe : on a
notamment montré au chapitre 4 le blocage thermocapillaire de gouttes au cours de leur forma-
tion. A débits imposés, ce blocage conduit & 1’émission de gouttes plus longues, & une fréquence
réduite. Comme on ’a vu précédemment, ’écoulement stationnaire comporte de nombreuses
fluctuations inhérentes au systéme (voir par exemple la figure 6.3). Ainsi, I’écart a 1’écoulement
stationnaire engendré par le blocage thermocapillaire est-il significatif au regard des fluctuations
de I’écoulement ?

La figure 6.12 représente la période de passage et la longueur des gouttes d’une population
statistiquement significative (aux fluctuations de long terme pres). Le laser est allumé a deux
reprises, bloquant successivement 18 et 26 gouttes. Ces deux populations sont représentées en
symboles pleins sur la figure 6.12 : elles se démarquent nettement des gouttes non bloquées.
Malgré la forte dispersion des caractéristiques individuelles de chaque goutte, de toute fagon
inévitable dans cette gamme de débits, I'utilisation du blocage thermocapillaire comme calibreur
de I’écoulement s’en trouve justifiée a posteriori.

Dans ce chapitre, nous avons présenté un nouveau dispositif permettant de caractériser des
écoulements diphasiques a petite échelle. Le principe de la mesure est basé sur une interprétation,
en termes de contraste de lumiere, du signal différentiel au passage de 'image d’une goutte devant
deux photodiodes montées en inverse. La détection n’est donc pas limitée par les propriétés
optiques ou la taille des objets mesurés. Des perspectives d’étude hors de portée des dispositifs
préexistants sont donc ouvertes, telles que la caractérisation d’écoulements transitoires, ou sur
des temps tres longs. En outre, la caractérisation de I’écoulement se fait en temps réel, permettant
une utilisation & des fins de réglage par exemple. La mesure de contrastes de lumieére devrait par
ailleurs permettre de différencier des objets de nature différente, et pourrait ainsi étre appliquée
au suivi de réactions chimiques au sein de gouttes.

L’efficacité du dispositif a été validée jusqu’a des cadences de 'ordre de la centaine de Hz.
Les développements actuels visent a étendre son domaine de fonctionnement jusqu’a 10 kHz, ce
qui le rendrait pertinent pour I’étude des écoulements microfluidiques a haut débit.

D’autre part, ce systéme se distingue par sa simplicité — aucune électronique sophistiquée
n’est requise —, sa compacité et son indépendance vis-a-vis du canal microfluidique utilisé. Il est
adapté & un microscope de base et ne nécessite aucune microfabrication dédiée. Son utilisation
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est donc particulierement aisée dans le contexte d’écoulements en microcanal. Une perspective
de développement vise a réaliser un démonstrateur pouvant s’insérer a la place d’un oculaire de
microscope, afin d’accroitre ses potentialités d’utilisation.

Ce dispositif, avec ses caractéristiques actuelles de fonctionnement, a fait 'objet d’une de-
mande de brevet [187].



Chapitre 7

Brisure d’un jet laminaire forcée par
laser

Au chapitre 4, nous avons démontré la possibilité de controler optiquement le processus de
formation des gouttes a débit modéré. Par ailleurs, nous avons ensuite montré que le méme
effet permet d’envisager un contréle de la cinématique des gouttes, y compris a des débits plus
importants (chapitre 5). Dans ce chapitre, nous montrons que la formation des gouttes peut
également étre contrdlée a grand débit, avec une approche complémentaire. Cette approche est
basée sur la déstabilisation d’un jet d’eau dans I'huile forcée par la déformation thermocapillaire
de l'interface.

Apres une présentation du mécanisme d’instabilité & ’origine de la brisure d’un jet laminaire,
la dynamique de déformation de Iinterface sera caractérisée. Cette déformation peut conduire
a la rupture de l'interface : la transition entre les régimes d’écoulement sous forme de jet et
sous forme de gouttes, ainsi que les gouttes ainsi formées, sont ensuite caractérisées a ’aide du
dispositif présenté au chapitre 6.

7.1 Déstabilisation et rupture de cylindres liquides

La déstabilisation d’une colonne liquide sortant d’un orifice, telle que le jet d’eau d’un robi-
net (figure 7.1), a été décrite de maniére remarquablement précise des 1833 par Savart [188] :

Il n’est personne qui n’ait observé que les veines liquides, lancées verticalement de
haut en bas, se composent de deux parties d’un aspect tres différent : que 'une, qui
touche a l'orifice, est limpide, transparente, et en apparence immobile ; que la seconde,
qui est d’un plus grand diametre, a un aspect louche, comme laiteux, et qu’elle est
recouverte de nodosités qui changent continuellement de forme et de position. .. ]

[A] partir du point ou le jet cesse d’étre limpide et calme, il cesse également d’étre
continu, ce qu’on peut prouver en observant qu’un corps mince et étroit qu’on fait
passer rapidement a travers la partie trouble et perpendiculairement a son axe n’est
presque jamais mouillé (F. Savart, référence [188]).

Savart observe ainsi que la topologie de ’écoulement change de maniéere irréversible au cours du
temps, I’écoulement initialement continu devenant discret. Il constate que la brisure du jet résulte
de la croissance d’ondulations de la surface du jet qui se développent deés sa sortie de l'orifice,
comme représenté sur I'image de droite de la figure 7.1. Enfin, il remarque que ce phénomene
se produit indépendamment de la direction de ’écoulement : bien que n’ayant pas identifié le
mécanisme a l'origine de I'instabilité du jet, Savart montre ainsi qu’elle est intrinseque au fluide.

L’ensemble des phénomenes mis en jeu, de la déstabilisation du jet & sa rupture, a déja fait
I'objet d’une littérature abondante, et certaines questions demeurent d’actualité. Cette section
en présente un apercu synthétique, en introduction aux situations expérimentales étudiées dans
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e |

lig. 2.

Fi1G. 7.1 — Observation de la déstabilisation d’un jet. Sur I’image de droite est représentée une succession
de gouttes formées suite a la déstabilisation spontanée du jet, telle qu’observée par Savart [188].

ce chapitre. Le lecteur intéressé trouvera dans les références [168,189] une revue approfondie de
I’ensemble du sujet.

7.1.1 Origine de l’instabilité

Dans un mémoire publié quarante ans apres les travaux de Savart, Plateau attribue I’existence
des ondulations observées a la surface du jet a la tension de surface [190]. Il observe que le jet
se rompt spontanément en gouttes sphériques lorsque sa longueur dépasse une valeur comprise
entre 3 et 3,6 fois son diametre. La forme cylindrique étant caractérisée par une surface libre
importante a volume de liquide donné, une perturbation conduisant le jet & adopter une géométrie
sphérique permettrait de minimiser ’énergie de surface. Plateau calcule donc la variation d’aire
induite par une perturbation sinusoidale, et établit que les perturbations axisymétriques dont
la longueur d’onde est supérieure au périmétre du jet conduisent & une réduction de surface.
Il explique ainsi la limite de stabilité du cylindre. Cependant, la minimisation de 1’énergie de
surface devrait conduire a la formation d’une sphére unique dont le volume est égal a celui du
cylindre initial. La brisure en gouttes multiples résulte donc d’un compromis entre la tension de
surface et un effet antagoniste.

En tenant compte de I'inertie du fluide, qui s’oppose a la déstabilisation capillaire de I'inter-
face, Lord Rayleigh parvient a décrire théoriquement la formation de gouttes multiples [191-193].
Il considére pour cela un cylindre liquide non visqueux, de longueur infinie et de rayon moyen Ry,
dont la surface est soumise a de petites perturbations sinusoidales. Dans une approximation li-
néaire, on peut écrire le rayon R(z,t) du jet suivant la direction z de 1’écoulement comme

R(z,t) = Ro (1 - eeikz+‘”t> (7.1)

avec k = 27” le nombre d’onde associé a une perturbation de longueur d’onde A et d’amplitude
relative g, et w le taux de croissance de cette perturbation. Une décomposition de la perturbation

sur ses modes de Fourier conduit a la relation de dispersion que Rayleigh a établie,

(g)Q - 22;;)( (1-x?), (7.2)




7.1. DESTABILISATION ET RUPTURE DE CYLINDRES LIQUIDES 103

0.4 ¥ T Y ¥ T
a A
s :af;\e.
o3 r ﬁl o a a .

®/® N

F1G. 7.2 — Comparaison entre la relation de dispersion obtenue & partir de mesures sur un jet d’eau (sym-
boles) et I'expression théorique (7.2) obtenue par Rayleigh (trait continu). Tiré de [168].

avec W = /ﬁ, X = EkRp et Z;(X) la fonction de Bessel modifiée d’ordre i. Cette relation est

représentée sur la figure 7.2. Les modes instables, correspondant a w réel et positif, sont tels
que 0 < X < 1, conformément au calcul de Plateau. D’autre part, le taux de croissance de
la perturbation est maximal en X = 0,697, soit pour A = 9,01Ry. Ce mode le plus instable
domine la dynamique de la perturbation, et fixe ainsi la taille des gouttes formées. Les mesures
de Savart sont ainsi retrouvées avec un tres bon accord. D’autres mesures, excitant sélectivement
les modes d’instabilité & I'aide de haut-parleurs, ont ultérieurement confirmé ’ensemble de la
relation de dispersion (figure 7.2). Ce calcul a ensuite été étendu aux fluides visqueux. En 1961,
Chandrasekhar a proposé une solution générale a partir de ’équation de Navier-Stokes [194].

Toutes ces études considerent des jets libres. Le cas d’un jet de viscosité n; baignant dans un
fluide de viscosité 1, a été traité par Tomotika [195]. La relation de dispersion obtenue présente
une forme similaire & celle obtenue pour un jet libre, mais le mode le plus instable et le taux de
croissance correspondant dépendent du rapport des viscosités.

Le mécanisme général de I'instabilité capillaire des jets, aussi appelée instabilité de Rayleigh-
Plateau, est ainsi caractérisé pour 'ensemble des cas pertinents. L’instabilité est pilotée par la
tension de surface, l'inertie et la viscosité du fluide ayant plutot un role stabilisant. Au chapitre 1,
nous avons vu que la tension interfaciale tend & s’opposer a l'arrachement d’un volume de
fluide soumis & un cisaillement, phénomene qui conduit a un accroissement de l'aire interfaciale.
Elle s’oppose ainsi a la formation de gouttes. Le cas d’un cylindre liquide correspondant a une
géométrie a énergie de surface élevée, la tension interfaciale est ici le mécanisme moteur du
fractionnement du liquide. Ainsi, selon la configuration, le méme mécanisme conduit & des effets
Opposés.

7.1.2 Développement spatial de I’'instabilité

L’analyse présentée au paragraphe précédent ne décrit que le développement temporel de
I'instabilité. Comme le fluide se déplace, I'instabilité se développe aussi spatialement. Ce dévelop-
pement spatial est décrit & partir de la théorie des instabilités convectives et absolues [196-198].

Lorsque la vitesse de groupe de 'instabilité est positive, I'instabilité est dite convective. Les
perturbations sont alors transportées le long de ’écoulement, et croissent vers ’aval, a I'instar
des observations de Savart. Si la vitesse de groupe de l'instabilité est négative, 'instabilité est
qualifiée d’absolue. Les perturbations se développent vers ’amont de I’écoulement. Le jet ne peut
alors exister : des gouttes se forment dés la sortie de la buse d’injection. Pour des jets libres, ces
deux régimes de propagation de l'instabilité ont été suggérés [199] pour expliquer les régimes de
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jetting et de dripping, présentés au chapitre 1 dans le contexte de la microfluidique diphasique.

L’instabilité absolue ne se produit que lorsque le nombre de Weber, rapport des effets inertiels
aux effets capillaires (éq. (1.9)), est petit, rendant son étude difficile a I’échelle macroscopique.
Cependant, le nombre de Weber a la transition augmente lorsque les effets gravitationnels di-
minuent [15]. Les premiéres caractérisations expérimentales du régime d’instabilité absolue ont
donc été réalisées en microgravité [200]. Par ailleurs, la microfluidique permet généralement de
négliger leffet de la gravité et d’obtenir des écoulements a faible nombre de Weber. Elle offre
donc des conditions expérimentales privilégiées pour étudier ce régime. Des écoulements abso-
lument instables ont ainsi été obtenus dans des géométries a écoulement parallele [201] ou &
focalisation d’écoulement [29]. Néanmoins, l'interprétation de la transition entre les régimes de
jetting et de dripping a partir du développement spatial de I'instabilité nécessite de tenir compte
des effets de viscosité et de la géométrie, déterminante dans ce contexte.

7.1.3 Effet du confinement

En milieu confiné, plusieurs mécanismes sont susceptibles de ralentir, voire d’inhiber totale-
ment le développement de l'instabilité. Le cisaillement imposé par la phase externe peut induire
une distorsion non-axisymétrique de l'interface, qui ralentit la croissance de la perturbation [202].
La présence de parois permet également de briser la symétrie de révolution des perturbations.
Ainsi, celles-ci ne conduisent plus nécessairement & une réduction de l'aire interfaciale. En parti-
culier, un jet écrasé par des parois, formant un ruban de liquide, est stable vis-a-vis de 'instabilité
de Rayleigh-Plateau [203].

Pour étudier I'influence du confinement sur la stabilité de cylindres liquides en s’affranchis-
sant des effets de l'inertie, le groupe de Migler au NIST a utilisé des liquides polymériques
newtoniens [204,205]. Une fibre de polyamide-6 est ainsi placée entre deux films de polystyréne,
dans une cellule dont ’épaisseur peut étre ajustée. L’ensemble est ensuite chauffé au-dela de la
température de fusion des deux polymeres. La dynamique d’instabilité est mesurée et comparée
a celle prédite par Tomotika [195] en milieu infini. Un ralentissement de la croissance des per-
turbations, associé & une augmentation de leur longueur d’onde (figure 7.3 (a)), est perceptible
lorsque 1’épaisseur de la cellule est comprise entre 1,3 et 3 fois le diametre du cylindre. A plus
fort confinement, 'instabilité est totalement inhibée. Ce comportement est interprété en décom-
posant les perturbations suivant les directions paralléle et perpendiculaire au confinement pour
caractériser leur distorsion.

Une autre étude, réalisée dans des canaux microfluidiques de section rectangulaire a grand
rapport d’aspect, établit que les jets dont le diametre est plus grand que la hauteur du canal
sont stables [206]. Cette stabilité est indépendante des conditions de débits ou des viscosités des
fluides des lors que ce critére de confinement est vérifié (figure 7.3 (b)). Le degré de confinement
du fluide résulte notamment du rapport des débits. Ainsi, des jets stables ou instables peuvent
étre produits au sein d’un méme microcanal, selon les débits imposés.

Egalement dans un contexte microfluidique, Guillot et coll. ont étudié la stabilité d’écou-
lements paralléles confinés dans des capillaires cylindriques [207] et dans des canaux rectangu-
laires [208,209]. En étudiant le développement spatial de Uinstabilité, prenant en compte les
effets du rapport des viscosités des deux phases et la géométrie de 1’écoulement, ils ont mon-
tré que les régimes de jetting et de dripping peuvent étre attribués a la nature convective ou
absolue de l'instabilité (figure 7.3 (c)). La transition entre les deux régimes de propagation de
I'instabilité dépend tres fortement du confinement du jet, comme le montre la courbe de droite
de la figure 7.3 (c). Par ailleurs, un domaine de stabilité absolue du jet est mis en évidence en
canal rectangulaire, lorsque le jet est aplati par les parois [210,211].
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F1G. 7.3 — Stabilité de jets confinés. (a) Jet confiné entre deux plans paralléles : évolution du mode le
plus instable de I'instabilité avec le rapport de la distance H entre les deux plans au diamétre Dy du
jet [205]. A fort confinement, le mode le plus instable tend vers zéro, correspondant 4 des perturbations de
longueur d’onde infinie : le jet est donc stable. Le trait continu est le mode le plus instable calculé a partir
de la théorie de Tomotika en milieu infini compte tenu du rapport de viscosités. Les images en encart
représentent la brisure d’un jet confiné (H/Dy = 1,45) et d’un jet non confiné (H/Dy = 10,6). L’intervalle
de temps entre la premiére et la derniére image est respectivement 2315 s et 754 s. (b) Diagramme
d’écoulement obtenu dans un microcanal de grand rapport d’aspect [206]. L’axe des abscisses correspond
au nombre capillaire de la phase interne, I’axe des ordonnées est identifié au rapport du diamétre du
cylindre liquide en phase interne, w;, a la hauteur du canal, h. Les symboles pleins correspondent a des
jets stables, les symboles ouverts a des jets instables (régimes de dripping et de jetting). Les différents
symboles correspondent & des rapports de viscosités différents. (¢) Diagramme d’écoulement dans le plan
(Qa, Q.) dans des capillaires concentriques [207]. Les symboles noirs correspondent aux régimes de jets
(stables ou instables), les symboles gris au régime de dripping. La ligne continue est la transition théorique
entre instabilité convective et absolue. Les mémes données sont représentées sur la courbe de droite, ot
laxe des abscisses représente le confinement du jet (R. est le rayon du capillaire externe) et l'axe des
ordonnées un nombre capillaire construit sur le rayon du capillaire.
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7.1.4 Vers la rupture : dynamique non linéaire

Le régime d’instabilité linéaire présenté jusqu’ici correspond au développement initial d’une
perturbation conduisant a la rupture de I'interface. La dynamique associée a ce régime est ainsi
fortement dépendante des conditions initiales. La rupture de I'interface représente une singularité
qui ne peut étre décrite dans le cadre d’une théorie linéaire.

Rupture a surface libre

A Dapproche de la rupture, la dynamique se dissocie des échelles caractéristiques de temps
et de longueur et peut étre décrite a partir des propriétés intrinseques du fluide [212]. On peut
ainsi, dans le cas d’une rupture pilotée par la force capillaire, définir dimensionnellement les
échelles spatiale et temporelle

2
0, =" o 4, =L (7.3)
g

avec v = % la viscosité cinématique du fluide.

Les caractéristiques du fluide — rayon R(z,t), vitesse u(z,t) — sont ainsi supposées auto-
similaires. Elles sont alors développées en série en fonction de la coordonnée radiale, et injectées
dans I’équation de Navier-Stokes avec I’hypothese de lubrification. Au voisinage de la singularité,
seuls les termes d’ordre le plus bas demeurent significatifs. La dynamique des grandeurs du
systéme peut alors étre exprimée sous forme de lois de puissance universelles [213], dont les
exposants sont déterminés par 1’équilibre des forces.

2
Au voisinage de la singularité, lorsque R < £, le nombre de Reynolds tend vers thVV = 1. Les

effets inertiels et visqueux ont une amplitude comparable. L’équilibre des contraintes capillaires,

inertielles et visqueuses
OR™! ou 0%u

~ o~ 7.4
o2~ Pot " o2 (7.4)

conduit alors & une dynamique d’évolution du rayon du cou telle que le minimum vérifie
Rmin(t) = 0,030 4 % (to — 1) (7.5)

avec tg l'instant de rupture. Le profil du cou est asymétrique de part et d’autre du point de
rayon minimum. Cette loi correspond au régime universel d’Eggers, valable au voisinage de la
singularité pour un fluide a surface libre.

Les valeurs de £, et t,, sont respectivement de I’ordre de 1078 m et 107% s pour I’eau, rendant
ce régime inaccessible a 'observation. Cependant, I'existence du régime d’Eggers a été validée
expérimentalement, comme représenté sur la série d’images de gauche de la figure 7.4, avec des
fluides plus visqueux, pour lesquels ces échelles sont compatibles avec les moyens expérimentaux
actuels.

Le régime d’Eggers correspond a une dynamique pilotée par I’équilibre, imposé par le com-
portement asymptotique du nombre de Reynolds, entre contraintes capillaires, inertielles et
visqueuses. Plus loin de la singularité, 'analyse précédente peut étre reprise avec un équilibre
différent. On distingue ainsi deux régimes transitoires asymptotiques, selon que 1’équilibre des
forces conduit & une dynamique visco-capillaire (Re < 1) ou capillaro-inertielle (Re > 1).

Pour des fluides tres visqueux, tels que Re <« 1, I’écoulement peut étre décrit a partir de
I’équation de Stokes. L’équilibre des contraintes capillaires et visqueuses conduit a une dyna-
mique d’évolution du rayon linéaire en tg — ¢ [214], donnant pour le rayon minimum

Ruin(t) = 0,0708 % (to — ). (7.6)
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FiG. 7.4 — Images représentatives des profils du cou a ’approche de la rupture, en I’absence de fluide
externe. Les traits continus superposés aux images représentent les profils calculés avec les modéles cor-
respondant a chaque régime. Ces observations ont été faites sur des mélanges d’eau et de glycérol (cas
Re = O(1) et Re < 1), pour lesquels ¢, est millimétrique, et sur une goutte d’eau (cas Re > 1). Les
temps indiqués correspondent au temps restant jusqu’a la rupture. Tiré de [168] (régimes Re = O(1) et
Re <« 1) et de [217] (régime Re > 1).

Dans ce régime, le profil du cou est symétrique de part et d’autre du point de rayon minimum
(figure 7.4, série d’images en bas a droite). Cette symétrie est brisée lors de la transition vers le
régime d’Eggers [215].

Lorsque Re > 1, 'écoulement est décrit par I’équation d’Euler. La dynamique, pilotée par
2
un équilibre capillaro-inertiel, conduit & une loi d’évolution du cou en (typ — t)3 [216,217], avec

2

p

Wl

1
3
Roin(t) = 0.7 ( ) (to - 1) . (7.7)
Le profil du cou a une forme conique, comme le montre 'image en haut a droite de la figure 7.4,
et la face arriere de la goutte présente une concavité (phénomene appelé overturning).

Effets du fluide externe

La présence d’un fluide externe visqueux, de viscosité n. = ung, modifie la phénoménologie
de la rupture d’interface. Le pincement du cou entraine alors un écoulement du fluide externe,
qui ralentit la dynamique de rupture. Lister et Stone ont notamment montré que les contraintes
visqueuses liées au fluide externe croissent plus vite que les contraintes inertielles, visqueuses et
capillaires évaluées dans le cadre d’un raisonnement & un fluide [218]. Ainsi, les contraintes dues
au fluide externe ne peuvent étre négligées, a ’approche de la rupture, que si sa viscosité est
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rigoureusement nulle. Par ailleurs, le nombre de Reynolds calculé sur les lois d’échelle obtenues
par un équilibre des contraintes incluant la viscosité extérieure tend vers zéro a la rupture. Un
régime de Stokes a deux fluides succede donc au régime d’Eggers lorsque R ~ pf,, a moins
que D’échelle moléculaire, ot les fluides ne peuvent plus étre considérés comme continus, soit
atteinte avant. Ce régime peut aussi étre atteint directement depuis le régime visco-capillaire,
sans transition par le régime d’Eggers, selon les valeurs initiales du nombre de Reynolds et du
rapport des viscosités. Le profil de I'interface a une forme en double cone, asymétrique de part et
d’autre du point de rayon minimum, comme représenté sur la figure 7.5 (a). Un mince filament
relie la goutte au réservoir ; lors de la rupture, sa rétraction conduit a la formation d’une goutte
satellite.

Du fait de I'interaction & longue portée avec le fluide externe, des corrections logarithmiques
apparaissent dans ’expression des champs de vitesse, faisant disparaitre l'indépendance de la
dynamique vis-a-vis des conditions initiales. Cohen et coll. [219] ont cependant incorporé ces
corrections dans une fonction auto-similaire H(u), qui dépend du rapport des viscosités, pour
écrire la dynamique d’évolution du rayon minimum

o
Ronin(t) = H (1) Z (to — 1). (7.8)
Ne
Cette fonction a été calculée pour différents rapports de viscosités [220]. Les profils d’interface
qui en sont déduits présentent un tres bon accord avec les profils expérimentaux sur plus de trois
ordres de grandeur en pu [221].

La rupture d’un fluide non visqueux entouré d’un liquide visqueux, par exemple d’une bulle
de gaz dans un liquide, suit des comportements différents. Le détachement d’une bulle de gaz
dans un liquide au repos conduit a la formation d’un cou symétrique. L’évolution du rayon
suit une loi de puissance dont 'exposant dépend de la viscosité du fluide externe, passant de
R(t) ~ (to — t)% lorsque le liquide est peu visqueux (n < 10 mPa-s) a R(t) ~ tg — t pour des
viscosités plus élevées (n > 100 mPa - s) [222]. Dans ce cas, I’écoulement du gaz est symétrique
de part et d’autre du rayon minimum et le débit de gaz a travers le cou est nul. Lorsqu’un
écoulement est imposé a travers le cou, le pincement est accéléré. Un effet de succion, décrit
par la loi de Bernoulli, conduit & une loi d’évolution du rayon en (tg — t)% (référence [223] et
figure 7.5 (b)). Ce comportement a été récemment observé en microcanal, dans une géométrie a
focalisation d’écoulement [35].

(a)

At=100/3 s

Fi1G. 7.5 — Images représentatives des profils du cou a I’approche de la rupture, en présence d’un fluide
externe. (a) Cas d’un liquide visqueux dans un autre liquide visqueux avec, de gauche a droite, p = 10,0,9
et 0,1. Tiré de [221]. (b) Cas d’un gaz (air) dans un liquide (eau), un écoulement en régime inertiel
(Req ~ 103, Re. ~ 10%) étant imposé. Tiré de [223].
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7.1.5 Déstabilisation forcée

Nous avons vu dans cette section que le caractere intrinsequement instable d’un jet conduit
a sa brisure spontanée, sous l'effet d’une perturbation aléatoire. Les gouttes formées sont alors
irréguliéres, comme 'avait déja observé Savart (image de droite de la figure 7.1), et la position
du point de brisure varie. De nombreuses applications, telles que I'impression par jet d’encre
ou la fabrication de micro-spheres, requierent la production de gouttes calibrées et un controle
précis du point de brisure. Un tel controle peut étre obtenu en excitant sélectivement un mode
d’instabilité, au moyen d’une perturbation bien définie. Cela peut étre réalisé, par exemple, par
stimulation acoustique, a ’aide de hauts parleurs ou d’un transducteur piézo-électrique ; ou par
stimulation thermique, en modifiant localement la tension de surface du fluide [224,225].

Récemment, les méthodes de stimulation thermique basées sur une modulation spatiale de la
tension de surface ont fait ’objet de nombreux travaux théoriques et expérimentaux, portés par
le développement des technologies MEMS pour I'impression par jet d’encre [226]. La précision de
I'impression dépend fortement du controle de la formation des gouttes, mais aussi de I'orienta-
tion du jet avant sa brisure. La stimulation thermocapillaire s’avere particulierement pertinente
dans ce contexte, tant du fait des possibilités offertes par la microfabrication pour la réalisation
d’éléments chauffants miniaturisés que du fait de son efficacité intrinseque a petite échelle. Les
contraintes Marangoni peuvent ainsi étre employées pour déstabiliser le jet de maniere contro-
lée [227,228]. Lorsque la surface du jet est échauffée de fagon dissymétrique, ces forces peuvent
également induire la déflexion du jet [229,230].

Un cylindre liquide est naturellement instable : une perturbation aléatoire ou imposée doit
conduire a sa rupture dés qu’elle conduit a une réduction de ’énergie de surface. Cependant, le
développement de cette perturbation peut étre inhibé dans certaines conditions d’écoulement.
Ainsi, le confinement peut stabiliser complétement le jet, tandis que I'inertie du fluide dicte la
nature — convective ou absolue — de l'instabilité. Dans la suite de ce chapitre, nous allons
étudier la réponse d’un jet confiné & une perturbation imposée.

7.2 Du pincement thermocapillaire a la rupture

Nous avons mis en évidence au chapitre 2 la déflexion d’une interface plane sous 'effet d’un
gradient de tension interfaciale. Nous allons appliquer cet effet pour déformer la surface d’un jet
et induire sa rupture.

7.2.1 Déformation thermocapillaire : pincement ou gonflement ?

Au chapitre 2, nous avons montré qu’un gradient de tension interfaciale induit une déflexion
h(z) de l'interface entre deux fluides visqueux. Le sens de la déflexion est piloté, pour un gradient
de tension interfaciale donné, par un couplage entre le contraste des viscosités 71 et 12 et les
épaisseurs H; et Ha des deux couches de fluide (éq. (2.27)) :

do
o (mH3 —meHi}) T (7.9)

%
dx

la couche du bas correspondant au fluide 1. L’équivalence

H
mH: —mpH? >0 & =L /M (7.10)
Hy 72

signifie que, pour g—‘; > 0, la déformation est orientée du fluide 1 vers le fluide 2 tant que le rap-
port des épaisseurs des deux couches est inférieur a la racine carrée du rapport des viscosités. Ce
couplage entre viscosité et épaisseur provient des conditions aux limites imposées par I’existence
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" — D
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—

F1G. 7.6 — Déformation thermocapillaire de jets d’eau dans I’huile pour différents contrastes de viscosité
et différentes épaisseurs du jet. (a) Le fluide interne (eau) est le moins visqueux; (b, c) le fluide interne
(eau sucrée) est le plus visqueux. Les fléches sur les images de droite indiquent la position approximative
du point de rupture. Débits (Q4— Q.) en uL-min~!: (a) (2—1), (b) (0,03—0,2), (c) (1,5—2). Le canal
a une largeur w ~ 100 um et une hauteur h ~ 50 um.

de parois horizontales, de I'incompressibilité et de la continuité des vitesses & 'interface. Ainsi,
bien que l'expression (2.27) soit issue d’un calcul réalisé sur une interface plane dans le cadre
de 'approximation de lubrification, le comportement de la déformation en contraste de viscosité
doit pouvoir étre observé pour tout systéme diphasique incompressible et confiné.

Pour vérifier ce comportement, nous avons réalisé un écoulement paralléle entre deux phases
non miscibles, en faisant varier le contraste des viscosités (figure 7.6). La phase externe est de
I’hexadécane (7, ~ 3,3 mPa - s), la phase interne de I'eau (n7; ~ 1 mPa - s) avec de 'uranine. La
viscosité de I’eau peut étre fortement augmentée en y ajoutant du sucre a concentration élevée.
Cependant, cet ajout a également pour conséquence d’augmenter l'indice de réfraction de la
phase aqueuse, comme on I’a vu au chapitre 6, supprimant totalement le contraste entre ’eau
et Phuile lorsque les indices des deux phases sont identiques. A 60 % massique, concentration
inférieure & la limite de solubilité du sucre & température ambiante (67 % massique), la solution
obtenue a une viscosité ng = 59,7 mPa - s (& 20 °C) [231], supérieure d’un ordre de grandeur a
celle de I’huile. Par ailleurs, son indice de réfraction (n = 1,44) dépasse celui de ’huile (1,43),
permettant de distinguer 'interface.

Des tensioactifs ont été ajoutés a chaque phase (Span® 80 dans ’huile, SDS dans ’eau) a une
concentration tres supérieure a la CMC. Dans ces conditions, le gradient de tension interfaciale
est orienté dans le méme sens que le gradient de température, comme on I’a vu précédemment.

Notons enfin que, le microcanal utilisé ayant une section rectangulaire, le confinement du jet
est différent suivant les directions transverses horizontale et verticale. Les déformations observées
résultent donc d’un « confinement moyen » qui ne peut simplement s’écrire comme le rapport
des largeurs apparentes de chaque couche de fluide.

La figure 7.6 (a) représente la déformation obtenue dans le cas d’un jet d’eau dans ’huile. On
observe un pincement du jet. L’interface est ainsi déformée, au voisinage du faisceau laser, du
fluide le plus visqueux vers le fluide le moins visqueux. Un bourrelet, résultant de I’accumulation
d’eau chassée de la zone pincée, peut étre observé en amont de cette zone.
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Le cas d’'un jet d’eau sucrée dans I'huile est représenté sur la figure 7.6 (b). Le jet présente
alors un renflement au niveau du faisceau laser : la déformation est donc toujours orientée vers le
liquide le moins visqueux. Pour inverser le sens de la déformation, on peut modifier les épaisseurs
relatives d’eau et d’huile par une modification du rapport des débits. On observe alors un pince-
ment du jet d’eau sucrée (figure 7.6 (c)). Le comportement symétrique n’a cependant jamais été
observé dans le cas ou le jet est moins visqueux, faute de pouvoir réaliser un jet suffisamment fin.

Quel que soit le sens de déformation, la déformation thermocapillaire peut conduire a la
brisure du jet, et ainsi étre utilisée pour former des gouttes, comme le montre la série d’images
de droite de la figure 7.6. Dans le cas d’un pincement, le jet rompt en un point situé un peu en aval
du faisceau (figure 7.6 (a) et (c)). La rupture est directement initiée par la déformation. Lorsque
la déformation thermocapillaire induit un gonflement, I’accumulation de fluide crée un bouchon.
L’huile pince alors le jet en amont du bourrelet, ce qui conduit & la rupture de 'interface [23].
Apres cette premiere brisure, le ménisque en amont de la rupture est retenu au niveau du laser
par blocage thermocapillaire, et du fluide s’accumule, conduisant a une nouvelle rupture en face
arriere (figure 7.6 (b)). Ce mécanisme se reproduit alors périodiquement.

On remarque par ailleurs que les gouttes d’eau sucrée sont tres déformables, le cisaillement
de l'interface conduisant & la formation de fines trainées [232].

Dans cette section, nous avons montré expérimentalement que la déformation thermocapil-
laire d’un jet résulte en un pincement ou un gonflement. L’un et I'autre peuvent conduire a sa
brisure, selon deux mécanismes a priori différents. Dans la suite, nous considérerons le cas ou le
jet d’eau, moins visqueux que 'huile, est pincé.

7.2.2 Pincement thermocapillaire d’un jet
Obtention d’un jet stable

On cherche a réaliser un écoulement paralléle sous forme de jet stable, présentant une interface
dont la forme est stationnaire. Les travaux de Guillot et coll. [207-211] ont montré que les régimes
de jets sont favorisés a débits élevés. En particulier, des jets stables présentant une interface non
oscillante — symboles carrés pleins sur la figure 7.3 (c) — sont obtenus lorsque le débit de
la phase interne est élevé. Lorsque le canal a une section rectangulaire, le confinement permet
également d’accroitre le domaine de stabilité du jet.

Néanmoins, la perturbation que nous cherchons a imposer limite les débits accessibles.
Lorsque la vitesse du jet est trop élevée, l'interface ne peut étre échauffée de maniere signi-
ficative, et aucune déformation thermocapillaire n’est observée. Cette limitation sur les débits
impose de réduire la tension interfaciale. L’huile contenant déja du Span® 80 au-dela de sa CMC,
un autre tensioactif (du SDS) est ajouté dans I’eau dans ce but.

Lorsque la concentration en Span® 80 est maintenue & sa valeur de référence (2 % massique),
Iajout de SDS au-dela de sa CMC rend l'interface trés déformable. Des filaments semblables
aux trainées observées sur les gouttes d’eau sucrée (figure 7.6 (b) et (c)) se forment ; leur rup-
ture spontanée conduit a la formation de microgouttes par un mécanisme de tip streaming. En
réduisant la concentration en Span® 80, tout en la maintenant au-dela de la CMC, on peut
supprimer totalement ces trainées. Les concentrations sont donc fixées a 0,3 % massique pour le
Span® 80 (soit environ 5 CMC) et 2,5 % massique (soit 10 CMC) pour le SDS.

La tension interfaciale entre I’eau et 'hexadécane avec ces deux tensioactifs n’est pas connue.
Guillot estime sa valeur inférieure & 1 mN - m~! lorsque la concentration de chacun des tensio-
actifs est supérieure a la CMC dans chaque phase [210]. D’autre part, la référence [232] présente
les caractéristiques d’écoulements d’eau dans I’huile, en présence de fortes concentrations de
Span® 80 dans I’huile et de Tween® 20 (polysorbate 20) dans I’eau. Les gouttes sont trés dé-
formables et présentent des trainées, semblables & celles que nous avons observées. Bien que
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1 cm

FiG. 7.7 — Configuration expérimentale, correspondant a un écoulement paralléle d’eau et d’huile. Le jet
d’eau est stable sur toute la longueur du microcanal. La largeur des canaux est w ~ 100 um, la hauteur
h ~ 50 pm.

n’ayant pas pu mesurer directement la tension interfaciale, les auteurs 'estiment de I'ordre de
0,01 mN - m~!. Pour des concentrations en tensioactifs moins élevées mais encore supérieures a
la CMC, les tensions interfaciales mesurées sont comprises entre 0,2 et 0,7 mN - m~!. L’inter-
face ne forme alors pas de filament, & 'instar de ce que nous observons dans nos conditions de
concentrations. La tension interfaciale dans notre cas peut donc étre supposée dans le méme
ordre de grandeur.

La figure 7.7 représente 1’écoulement obtenu, pour des débits d’eau et d’huile fixés a 3 et
1,5 uL - min~' respectivement. L’eau s’écoule sous la forme d'un jet continu, stable sur toute
la longueur du canal. La continuité de 1’écoulement est conservée jusqu’a 1’évacuation, visible
au coin supérieur droit de la figure. Dans la zone d’intérét, la largeur apparente du jet est de
60 wm, un peu plus grande que la hauteur du canal. Cette observation suggere que le jet a une
section quasi-circulaire — on définit donc son rayon comme la moitié de sa largeur apparente en
un point donné! —, et que sa stabilité est assurée par le confinement.

Déformation et déstabilisation du jet

Le laser est positionné suffisamment loin de la croix pour que les lignes de courant soient
toutes paralleles. Lors de I'allumage du laser, on observe généralement une réponse transitoire
du jet. Par exemple, le jet peut se briser sur toute sa longueur, formant des gouttes irrégulieres,
puis se reformer au bout de quelques secondes. La réponse du jet suit ensuite un régime « sta-
tionnaire », durant lequel les comportements observés ne varient pas qualitativement sur des
échelles de temps de 'ordre de la minute. Le caractere stationnaire de ce régime sera toutefois
discuté plus loin (section 7.3.1).

La figure 7.8 présente les déformations observées dans ce régime. Le faisceau laser pince le
jet pendant une durée de ordre de 20 ms. A puissance modérée, P = 21 mW dans ce cas (série
d’images du haut), ce pincement initié au niveau du faisceau laser se propage vers 'aval, porté
par I’écoulement. Un nouveau pincement se produit environ 60 ms plus tard. L’interface présente
ainsi des ondulations régulieres — on peut définir une longueur d’onde comme la distance entre
deux points de rayon minimum successifs — en aval du faisceau laser. Ces ondulations s’atténuent
au cours de I’écoulement, de sorte qu’au-dela d’'une distance de l'ordre de quelques longueurs
d’onde le jet retrouve son rayon non perturbé. Le jet ne rompt donc pas.

Les ondulations observées correspondent aux modes excités par la perturbation imposée.
L’atténuation de ces ondulations signifie que ces modes ont un taux de croissance négatif, confir-
mant la stabilité du jet vis-a-vis de cette perturbation.

A une puissance plus élevée, P = 37 mW sur la série d’images du bas, le pincement conduit
a la rupture du jet, en un point localisé un peu en aval — a moins d’une longueur d’onde —
du faisceau laser. Des gouttes sont alors émises périodiquement, toutes les 40 ms environ. Leur
taille est comparable a la longueur d’onde des oscillations.

1. Cette définition est cependant abusive deés lors que le jet s’écarte fortement de la géométrie cylindrique, ce
qui peut étre le cas localement sous l'effet d’une déformation d’interface de grande amplitude.
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P =21 mW

e

P =37 mW

Fic. 7.8 — Successions d’images illustrant le pincement thermocapillaire d’un jet. A puissance modérée
(P =21 mW) la déformation crée des ondulations qui s’atténuent au cours de I’écoulement. Les fléches
illustrent Iadvection du point de pincement initié & la premiére image. A plus grande puissance (37 mW)
la déformation conduit a la rupture périodique du jet en gouttes régulieres. L’incrément temporel entre
deux images successives est 20 ms. Débits : Qq = 2 uL-min~! et Q. = 1 puL-min~'; rayon au col :
wo = 95,52 pm.

Le fait que le pincement thermocapillaire ne conduise a la brisure du jet qu’au-dela d’une
puissance seuil suggere 'existence de deux mécanismes distincts. Pour caractériser ces méca-
nismes, on étudie la dynamique temporelle de la déformation.

Dynamique de pincement

L’étude de la dynamique du pincement suppose de définir des conditions initiales. Comme
on l'a vu précédemment, la réponse transitoire du jet lors de I’allumage du laser ne correspond
pas aux comportements réguliers observés aux temps plus longs.

Lorsque la puissance laser est modulée temporellement, on observe d’abord un transitoire,
puis un régime régulier, comme dans le cas de l’excitation continue présentée ci-dessus. On
cherche & caractériser ce régime. Le laser est donc modulé, a ’aide d’un modulateur mécanique
placé dans le faisceau en amont du microscope (figure 3.3). On obtient un créneau d’intensité,
dont la fréquence est controlée par la vitesse de rotation du modulateur. La fréquence de mo-
dulation, 30 Hz, est choisie telle que la durée du créneau (une demi-période de modulation) soit
supérieure a la durée d’un pincement.
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L’image de I’écoulement est réalisée avec un objectif de grandissement x 20, et la cadence d’ac-
quisition de la caméra est fixée a 3000 images par seconde. Le temps d’exposition pour chaque
image est 110 us. La cadence d’acquisition est limitée, d’une part, par le niveau d’éclairage,
d’autre part, par la surface sensible de la caméra, qui diminue fortement aux hautes cadences.
Les séquences enregistrées, qui comportent 1000 images, correspondent donc & 10 périodes de
modulation.

La figure 7.9 présente des séquences d’images prises a différentes puissances pour un couple
de débits donné. A basse puissance (P = 31 mW, série d’images du haut), le rayon initial du
jet est proche de sa valeur en I'absence de perturbation, contrairement au cas a forte puissance
(P = 61 mW, série d’images du bas). Comme on I’a vu précédemment (figure 7.8), le pincement
thermocapillaire est initié au niveau du faisceau laser, et advecté par I’écoulement. Son amplitude
augmente pendant la durée du créneau, puis il se propage en s’atténuant. On remarque par
ailleurs que la vitesse d’advection du point de pincement est plus grande lorsque le jet n’est plus
forcé. L’interface est donc ralentie durant le pincement thermocapillaire.

A forte puissance (P = 61 mW, série d’images du bas), chaque pincement conduit & la brisure
du jet. La géométrie du jet au début du pincement est donc tres différente de celle correspondant
au cas précédent : le jet a ici une longueur bornée, et il occupe une grande partie de la section
du canal. La déformation se produit au niveau du faisceau laser, et conduit rapidement a la
rupture, sans qu'une advection significative du point de pincement soit observée.

La série d’images du milieu représente la dynamique observée a une puissance intermédiaire
(43 mW), ot la brisure du jet n’est pas systématique. Au début de la déformation, la position du
point de pincement se déplace lentement vers I’aval, comme observé a puissance plus faible. On
remarque ensuite (4° image) que le point de rayon minimum s’éloigne rapidement du faisceau.
D’autre part, sur cette méme image, on observe une modification locale du contraste sur I’axe de
I’écoulement, ce qui traduit ’existence d’une courbure verticale. Le jet devient donc localement
tridimensionnel. La brisure intervient peu apres, nettement en aval du faisceau laser, alors qu’un
nouveau pincement est initié. L’amplitude de cette seconde déformation n’est cependant pas
suffisante pour conduire a une nouvelle brisure du jet.

Contrairement aux deux cas précédents, la dynamique n’est pas parfaitement reproductible
d’une période a l'autre. En particulier, la position du point de brisure n’est pas toujours la
méme. Le fait que la brisure observée se produise alors qu’une seconde déformation, distincte,
croit, confirme que la brisure résulte d’un mécanisme dont le pincement initial ne constitue que
I’amorce. La brisure doit donc suivre une dynamique indépendante de celle du pincement ther-
mocapillaire.

Pour une caractérisation quantitative de la dynamique du pincement, le rayon minimum du
jet est mesuré image par image sur chaque séquence vidéo. Lorsque la reproductibilité de la
dynamique le permet, les mesures correspondant aux périodes successives sont superposées et
moyennées. Ces mesures sont répétées a différentes puissances laser, et pour plusieurs couples
de débits. Les débits d’eau et d’huile sont choisis tels que le jet est stable en ’absence de
perturbation imposée.

Sur la figure 7.10 sont ainsi représentées les courbes d’évolution du rayon minimum corres-
pondant aux trois séries d’images de la figure 7.9. Les courbes correspondant aux puissances
extrémes (31 et 61 mW) sont issues des données moyennées, celle correspondant au cas inter-
médiaire (34 mW) représente les points sur une période de modulation. L’allure générale de la
dynamique durant la demi-période ou le jet est illuminé (symboles pleins) est la suivante : initia-
lement lent, le pincement s’accélere, puis ralentit suivant une saturation d’allure exponentielle.

En D’absence de brisure (P = 31 mW), on observe que le pincement continue a s’amplifier
légerement, pendant environ 5 ms, apres la fin de 'excitation. Le rayon du jet atteint une valeur
minimale de 18 wm, inférieure & la demi-hauteur du microcanal, ce qui laisse supposer que
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Fic. 7.9 — Successions d’images représentant la dynamique du pincement sur une période de modulation
a différentes puissances (avec wg = 1,3 um). Les fléches indiquent la position du point de rayon minimum.
L’intervalle de temps entre deux images successives est 3,33 ms. La largeur d’une image correspond a la

largeur du canal ; '’écoulement est représenté de haut en bas. Les débits sont fixés a Qg = 3 uL - min~—!
et Q. =1,5 uL - min—!.

P=31mW P =43 mW P =61 mW
gof Ty 30
'-\ M 40
fg 256 fé\ 20+ \o rg 30+
= = =
c c c
o S o S 20
z & =
@ 20! X 10 Y @
. 104
[ ]
15657716 15 20 25 30 005710 15 20 25 30 065710 15 20 25 30
Temps (ms) Temps (ms) Temps (ms)

Fi1c. 7.10 — Evolution du rayon minimum du jet dans les trois cas de la figure 7.9. Les symboles pleins

correspondent a la demi-période pendant laquelle le jet est exposé au faisceau laser, les symboles ouverts
a la demi-période complémentaire.
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le jet devient localement tridimensionnel. Les images, sur lesquelles aucun effet de courbure
verticale n’est visible sur 'axe de I’écoulement, ne vont cependant pas dans ce sens. Apres
cette amplification, la déformation relaxe rapidement. Le jet n’a donc pas atteint un régime
d’instabilité.

Dans les cas ou le jet se rompt (P = 43 mW et P = 61 mW), on observe une seconde
accélération de la dynamique, conduisant a la rupture. Cette accélération constitue une signa-
ture supplémentaire de 'existence de deux mécanismes distincts. Apres la brisure, dans le cas
correspondant & la puissance intermédiaire, on observe par ailleurs le second pincement thermo-
capillaire. Celui-ci relaxe immédiatement apres la fin de ’excitation.

7.2.3 Dynamique thermique

La premiere étape de la déformation se produit suivant un temps caractéristique de ’ordre
de quelques ms. Ce temps est comparable au temps caractéristique de diffusion thermique évalué
a la section 4.2.2 (éq. (4.8)). La distribution de température ne peut donc étre considérée comme
stationnaire. De plus, on s’intéresse a la déformation en un point mobile par rapport au faisceau
laser : ce déplacement doit également étre pris en compte.

L’élévation de température d’un milieu absorbant induite par un faisceau laser mobile a été
étudiée a partir de la seconde moitié des années 1970. Ces travaux théoriques ont été motivés
par le développement d’applications des lasers aux traitements de surface ou aux procédés de
soudage. L’équation de la chaleur en présence d’une source mobile de forme gaussienne est gé-
néralement résolue a ’aide des fonctions de Green. De nombreuses références en proposent ainsi
des solutions particulieres adaptées a une problématique donnée, par exemple dans I'approxima-
tion d’un milieu opaque absorbant en surface, d’extension semi-infinie [233] ou présentant une
structure multicouches [234]. Sanders a proposé une solution générale dépendant du temps, dans
le cas d’un milieu semi-infini [235]. L’effet de taille finie a été discuté par Manca et coll., mais
dans le cadre d’une solution quasi-stationnaire, qui ne décrit pas la dynamique d’évolution de la
température [236].

Nous reprenons ici la solution dynamique de Sanders. L’équation de la chaleur est considérée
sous forme purement diffusive,
oT

D
el 2 —-T
o DpV-T + A al(z,y,2,1), (7.11)

avec un terme source gaussien balayant, a la vitesse u et suivant la direction x, un milieu solide
absorbant d’extension semi-infinie,

2P 2(t 2
I(gj’y,z,t) = —5 exp <_2 x()# _ az) . (712)
W,

W

L’axe optique est orienté suivant z, avec le solide en z > 0, selon la géométrie représentée sur la
figure 7.11.

L’élévation de température en un point (z,y, z,t) sous U'effet d’'un échauffement localisé en
un point (2,4, 2/, ¢') s’écrit

dT(z,y,2,t) =

Dral(r . .2t )2 EWAY N2
T ("'B?yaza 2eX (_(ﬂf :’U) +(y y)/+(2 Z) dx/dy/dz/dt/.
8A (mDp (t —t))? ADrp (t —t')

(7.13)
Les variables d’espace et de temps sont adimensionnées
V2 V2

T=—0uz, J=—y, = az, t= —5-t, (7.14)
wo wo wo
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F1a. 7.11 — Géométrie considérée dans le calcul de Sanders [235]. Le milieu absorbant est semi-infini.

et on pose
N wou awq
Chep U CTaa
Ces deux termes définissent respectivement la vitesse de balayage adimensionnée, et un para-
metre géométrique pouvant étre vu comme un « rapport d’aspect » de la distribution d’intensité

au sein du milieu absorbant. La température peut s’écrire

(7.15)

P oa s
Ty 2t) = T (00,2:6:0.C) (7.16)
faisant apparaitre la température adimensionnée T.

La solution générale proposée par Sanders est alors, a tout instant ¢ inclus dans la durée du
créneau,

eXp —
t/ + 1 /

x (cFente (Vi Sev/i) e terte (Vi - Scy7) ) a

2 . , .
avec erfe(x) = % [.2 e dt la fonction erreur complémentaire.

A . Fexp () i (P-1)) 42
T(fﬁvﬁ,é,t; o, 2\F/ ( ( )) .

Nous considérons un faisceau laser immobile, dont les coordonnées sont fixées arbitrairement
a(x' =0,y =0,2/,t). On cherche a évaluer la température en un point (z,y, z,t) de Uinterface
du jet se déplacant a la vitesse —u par rapport au faisceau laser. Dans une approche purement
diffusive, on peut considérer de facon équivalente que ce point est fixe — a la position arbitraire
x = 0 — et balayé par le faisceau laser a la vitesse u. Compte tenu de la valeur de ’absorption du
milieu, et de I’épaisseur du microcanal, on a 2 < 0,09 < 1. On peut donc considérer la solution
en 2~0:

N AN 2
) . texp §2t’ 02 (t—t) +9° -
T (O,Z?,O,t; \f/ exp | — ( - ) erfc <C\/7;) de'. (7.18)

41 t'+1

Le cas que nous considérons n’est cependant pas symétrique de celui traité par Sanders. Dans
notre cas, le faisceau laser est immobile, et on considere 1’échauffement d’un liquide s’écoulant
a une vitesse donnée. Le transfert thermique résulte donc des mécanismes conjoints d’advection
et de diffusion. Avec une vitesse d’écoulement de ’ordre du cm - s~!, le nombre de Péclet ther-
mique (éq. (4.7)) est de 'ordre de 'unité. Ainsi, si I'écriture de I’équation de la chaleur diffusive
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F1G. 7.12 — Dynamique d’élévation de température évaluée d’aprés (7.18) pour deux vitesses de balayage
(1mm-s~!et1cm-s™1), avec les propriétés thermiques de la solution d’uranine et wy = 1,4 pm.

est parfaitement justifiée dans le cas du chauffage d’un solide, elle est plus approximative dans
notre cas. Par ailleurs, Sanders ignore tout transfert de chaleur entre le milieu échauffé et son
environnement (du vide). Dans le cas du jet, de tels transferts existent, entre ’eau et la paroi de
verre, séparées d’un film d’hexadécane. L’influence de ces transferts sur la dynamique thermique
est discutée dans 'annexe C (section C.3).

L’intégrale (7.18) est calculée numériquement. La figure 7.12 présente I’allure de la dynamique
thermique obtenue pour différentes vitesses de balayage, a différentes distances y de 'axe de
balayage, confondu avec ’axe du jet. Les valeurs de y comprises entre 25 et 50 um correspondent
a des distances réalistes entre un point considéré sur 'interface et I'axe du jet. L’élévation de
température sur 'axe y = 0 atteint des valeurs instantanées de 'ordre du K - mW~!. Cet ordre
de grandeur est confirmé expérimentalement par la nucléation de bulles, au niveau du spot laser,
a des puissances voisines de 90 mW.

La dynamique calculée dépend fortement de la vitesse de balayage, et de la distance y.
L’allure de la dynamique thermique semble, pour des valeurs de u et de y correspondant a celles
du point de pincement observé, compatible avec la dynamique de déformation thermocapillaire.

Comme la déformation thermocapillaire dépend de I’élévation de température, on peut tenter
un ajustement du rayon minimum du jet a partir de ce calcul, sous la forme

Ryin(t) = Ro — hep (T'(1)) (7.19)

avec Ry le rayon initial et hy, ’amplitude de déformation thermocapillaire, fonction de la tem-
pérature T'(t) calculée a partir de (7.18). Le terme reliant 'amplitude de déformation & la
température adimensionnée, indépendant du temps, est laissé en parametre ajustable. La valeur
de y intervenant dans (7.18) est alors fixée comme le rayon minimum instantané du jet, Ry, (),
et sa vitesse u est évaluée a partir de la position instantanée du point de pincement, également
mesurée.

La dynamique d’évolution du rayon ne peut étre correctement décrite, dans tous les cas

2
considérés, avec la constante de temps S‘gJT suggérée par l'adimensionnement (7.14). Un accord

satisfaisant est obtenu en imposant une constante de temps 1,8 fois plus grande, ce qui est tres
proche de la valeur suggérée compte tenu de la simplicité du modele thermique considéré.

Les données représentées sur la figure 7.10 sont ainsi reproduites sur la figure 7.13, pour la
demi-période ou le jet est illuminé. La ligne continue est 1’ajustement obtenu avec (7.19). La
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Fi1G. 7.13 — Dynamique de déformation thermocapillaire : les données de la figure 7.10 correspondant a
la demi-période pendant laquelle le jet est exposé au faisceau laser sont ajustées a partir de (7.19).

dynamique calculée décrit tres bien la dynamique de déformation aux temps courts. Apreés un
temps de l'ordre de 5 ms — davantage si le jet est initialement plus large —, la dynamique
thermique prédit une atténuation de la déformation, alors que la déformation mesurée continue
a s’amplifier. Dans les cas ou le jet se brise (ici, & P = 43 mW et & P = 61 mW), cette ampli-
fication peut étre due au fait que le jet est devenu instable, I'instabilité amplifiant alors toute
perturbation jusqu’a la rupture du jet. Cette explication n’est cependant pas valable lorsque le
jet reste stable, par exemple a P = 31 mW. Dans ce cas, on observe en outre (courbe de gauche
de la figure 7.10) que la déformation se poursuit sur le méme rythme quelques ms apres la fin
du chauffage. Cette derniere observation suggere que le désaccord résulte probablement d’une
composante inertielle qui a été ignorée dans le calcul, qui suppose Pér < 1.

Le terme d’amplitude de déformation thermocapillaire issu de ’ajustement des dynamiques
de pincement dans les différentes conditions expérimentales considérées est représenté sur la fi-
gure 7.14. 1l varie linéairement avec la puissance laser, et est indépendant des débits.
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F1G. 7.14 — Terme d’amplitude de la déformation thermocapillaire issu de I'ajustement (7.19) des dyna-
miques de pincement a plusieurs couples de débits. Les valeurs indiquées en légende sont respectivement
Qq et Qq en pL-min~?.
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Dans cette section, nous avons montré que le pincement du jet est initié par un mécanisme
de déformation thermocapillaire, que nous avons caractérisé. Son amplitude ne dépend que de
la puissance laser, les propriétés des fluides étant fixées. La rupture du jet ne peut cependant
s’expliquer a partir de cette seule déformation thermocapillaire.

7.2.4 Dynamique proche de la rupture

Nous avons vu a la section 7.1.4 que la dynamique d’évolution du jet a I'approche de la
rupture suit des lois universelles, indépendantes des conditions initiales. Nous avons également
montré a la section précédente que le pincement thermocapillaire suit une dynamique qui dépend
fortement de la géométrie initiale du jet. Peut-on, apres cette premiere étape de déformation,
retrouver une dynamique universelle 7

Faciés de rupture

La figure 7.15 est une succession d’images correspondant aux ultimes instants précédant
la rupture dans les deux cas présentés sur la figure 7.9. Ces deux cas, correspondant a deux
puissances laser différentes, présentent deux facies apparemment distincts.

A 43 mW (série d’images du haut), le jet n’occupe pas toute la section du canal de part et
d’autre du point de rayon minimum. Le pincement s’amplifie, comme on I’a déja noté, en aval
du faisceau laser. Le profil du cou est symétrique de part et d’autre du point de pincement, mais
change de forme a ’approche de la rupture. De plus, la courbure verticale est asymétrique :
la différence de contraste sur ’axe de 1’écoulement suggere une courbure plus marquée en aval
qu’en amont du cou. Sur I'avant-derniére image, celle précédant la rupture, on observe qu’un
filament se forme, et que le cou adopte une forme biconique asymétrique. Ce profil est analogue a
celui observé pour un régime a deux fluides visqueux (figure 7.5 (b)). Une petite goutte satellite

P =43 mW
P =61 mW

Fic. 7.15 — Successions d’images représentant la dynamique du pincement peu avant la rupture. Ces
images correspondent aux deux cas de brisure illustrés sur la figure 7.9. L’intervalle de temps entre deux
images successives est 0,33 ms. La largeur d’une image correspond a la largeur du canal ; I’écoulement est
représenté de haut en bas.
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est produite lors de la rétraction du filament.

A 61 mW (série d’images du bas), le jet occupe la majeure partie de la section du canal,
en amont comme en aval du point de pincement. Le pincement reste localisé prés du faisceau
laser, ce qui suggere que la vitesse de ’huile autour du cou est tres faible. Le profil du cou est
symétrique de part et d’autre du point de pincement, et semble le rester jusqu’a la rupture. La
dynamique du pincement est cependant plus rapide que dans le cas précédent, et la résolution
temporelle ne permet pas de saisir le profil du cou aux derniers instants. Un satellite est néan-
moins systématiquement observé, laissant supposer I'existence d’un filament comme dans le cas
précédent.

Nous observons donc, sur ces deux exemples, deux dynamiques a priori distinctes. Ceci sug-
gere que la dynamique de rupture dépend des conditions dans lesquelles 1’étape de déformation
thermocapillaire a initié I'instabilité. Une analyse quantitative de cette dynamique est cependant
nécessaire.

Evolution du rayon minimum

Les courbes d’évolution du rayon minimum sont représentées en fonction du temps restant
jusqu’a la rupture, to — t, sur la figure 7.16 (a). Chacun des graphes constituant cette figure
correspond & un des couples de débits ou la brisure du jet est observée ; les données correspondant
a différentes puissances laser, a couple de débits donné, sont regroupées sur un méme graphe.
On observe que toutes les courbes pour lesquelles le rayon du jet au début de la déformation
est grand, suggérant un fort confinement initial, se rejoignent. Ces courbes, qui correspondent
en général aux puissances laser les plus élevées, décrivent ainsi un comportement commun a
I’approche de la rupture. Les courbes correspondant aux puissances plus faibles, associées a un
moindre confinement initial, suivent une dynamique distincte. Cette dynamique est, en reégle
générale, d’autant plus proche du comportement commun que le rayon initial du jet est grand.
Aux derniers instants, les courbes les plus proches semblent rejoindre le comportement commun.
Une meilleure résolution temporelle est cependant nécessaire pour le confirmer.

La dynamique d’évolution du rayon minimum & ’approche de la rupture suit, comme on I’a
vu a la section 7.1.4, une loi de puissance du temps jusqu’a la singularité. Le comportement
commun est ainsi bien décrit par une loi de puissance dont l'exposant est trés proche de %,
quel que s.oit;L le couple de débits considéré. La valeur du préfacteur est comprise entre 15 et
17 ym - ms™ 3.

Les courbes d’évolution du rayon minimum sont également tracées en échelle logarithmique
sur la figure 7.16 (b). Pres de la rupture, elles suivent toutes une loi de puissance similaire, dont
I’exposant est manifestement proche de % On retrouve par ailleurs le comportement commun
déja évoqué pour les courbes correspondant aux grandes puissances.

L’exposant associé & chaque courbe est déterminé individuellement. La figure 7.16 (c¢) repré-
sente la distribution des exposants ainsi obtenus pour toutes les dynamiques. Cette distribution
peut étre ajustée par une gaussienne, centrée autour de 0,32 et de demi-largeur & e~ ! égale
a 0,09. Cette valeur de ’exposant confirme celle qui correspond au comportement commun.
D’autre part, une étude avec une meilleure résolution temporelle permettrait d’affiner la distri-
bution.

La dynamique de rupture observée est donc compatible avec une loi de puissance d’expo-
sant % Cette valeur de l'exposant est inattendue. Dans la littérature, une dynamique aussi
rapide est associée a un effet de succion dans le cas de la rupture d’un filament gazeux entouré
de liquide, en I’absence de tout effet visqueux [35,223].

Par ailleurs, Lister et Stone ont montré que le comportement dynamique du pincement a
deux fluides visqueux doit suivre un régime de Stokes (expression (7.8)) lorsque le rayon du cou

est inférieur a la longueur visqueuse pf,, [218]. Compte tenu des propriétés du fluide considéré et
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FIG. 7.16 — Evolution du rayon minimum du jet & ’approche de la rupture, pour quatre couples de débits
(Qa — Q.) différents, tracés (a) en échelle linéaire et (b) en échelle logarithmique. Les chiffres indiqués en
légende correspondent & la puissance laser en mW. La ligne continue est un ajustement des points suivant
une dynamique commune par une loi de puissance d’exposant % (¢) Distribution des exposants associés
a chaque dynamique déterminée individuellement.
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de la valeur estimée de la tension interfaciale, cette longueur est, dans notre cas, comprise entre
quelques um et quelques dizaines de um. Notre connaissance des propriétés des fluides est donc
insuffisante pour affirmer que la dynamique observée se situe au-dela ou en-deca de cette valeur.

La dynamique observée peut donc correspondre a deux régimes distincts :

— Si la longueur visqueuse est de 'ordre de quelques pum, la résolution temporelle ne permet
pas d’atteindre le régime de Stokes. La dynamique observée peut correspondre a un effet
de succion.

— Si la longueur visqueuse est de 'ordre de quelques dizaines de um, la dynamique de pince-
ment doit suivre le régime de Stokes, linéaire en tg — t. La loi de puissance observée peut
alors étre la signature d’une évolution de la tension interfaciale.

Nous allons considérer successivement ces deux hypotheses, et discuter leurs conséquences.

Hypothése d’un effet de succion

Considérons dans un premier temps la dynamique d’exposant % relatée dans la littéra-

ture [223]. Cette loi d’échelle est obtenue par un équilibre entre les contraintes inertielles impo-
sées au cou par le fluide externe et la pression dans le jet, avec ’hypotheése d’un débit maintenu
constant a travers le cou. Les effets visqueux sont ignorés.

Pour évaluer la pression dans le cou, I’équation de Bernoulli est écrite entre un point du jet
de rayon Ry et le point de pincement, de rayon Rin,

2
1 ([ Qa )2 1 Qu
- - Z , 7.20
p0+2)0d <7TR(2) pcou+2pd ﬂ_Rgmn ( )
traduisant ’existence d’une dépression Apg = Peow — Po au niveau du cou :
2
pd [ Qa 1 1
Apg = — () ( — < 0. (7.21)
2\« ) \7 R,
2
Lorsque t — tg, Apg — —&¢ (ﬂé%‘f) . L’équilibre avec les contraintes visqueuses imposées par
le fluide externe s’écrit ainsi, en loi d’échelle,
Pe—3 ~ Pd ; (7.22)
(tO - t)Q R;E;’Lm
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Cette dynamique fait intervenir 'inertie des deux fluides, et ne dépend pas de la tension inter-

faciale. Les effets visqueux étant ignorés, le nombre de Reynolds doit étre grand.

Au niveau du cou, le nombre de Reynolds dans le jet s’écrit Re = — R%jnu' Ce nombre est
de 'ordre de 'unité, et croit a 'approche de la rupture. La transition Re = 1 correspond a une
valeur du rayon comprise entre 10 (pour Qg = 2 pL - min™!) et 20 um (pour Q4 = 4 uL - min~!).
Le rayon du jet en-deca duquel la loi de puissance est observée est de 'ordre de 25 pm pour tous
les couples de débits considérés. Le nombre de Reynolds au début de cette dynamique est donc
inférieur a I'unité, ce qui parait difficilement compatible avec une description purement inertielle.
D’autre part, le début de cette dynamique ne semble pas lié a une valeur critique du nombre
de Reynolds, qui pourrait correspondre a une transition vers un régime ou les effets visqueux
deviennent négligeables. Sans étre décisifs, ces deux arguments vont donc plutét a ’encontre
d’une interprétation inertielle de la dynamique observée.
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Le préfacteur dépend du débit de la phase interne a la puissance % Sa valeur attendue est de

I’ordre de 30 um - ms_%, comparable a la valeur issue de ’ajustement. La dépendance en ()4 n’est
pas retrouvée expérimentalement sur la gamme de débits étudiée. Cependant, cette dépendance
étant faible — un doublement du débit entraine une augmentation du préfacteur de 25 % —,
trouver un préfacteur apparemment constant ne permet pas d’écarter cette hypothese.

Les profils au voisinage du cou prévus dans ce régime par les simulations numériques ont
une forme courbée, légérement asymétrique de part et d’autre du cou [223]. La forme que nous
observons au cours du pincement est compatible avec ces profils, sauf aux temps tres courts
(derniére image avant la rupture sur la figure 7.15, a P = 43 mW), ou la forme en double cone
asymétrique rappelle plutot celle correspondant au régime de Stokes. Cette observation constitue
un argument fort en faveur de I’hypothése selon laquelle la dynamique caractérisée ici n’est pas
I'ultime dynamique avant la rupture. Cette derniére dynamique doit alors pouvoir étre observée
et caractérisée avec une meilleure résolution.

Hypothése d’un effet de tension interfaciale dynamique

Une autre idée pour expliquer la dynamique observée, suggérée par les récents travaux de
thése de Matthieu Roché au sein du laboratoire, serait d’y voir la signature d’effets de tension in-
terfaciale dynamique [237,238]. De tels effets pourraient notamment résulter d’une redistribution
du tensioactif a I'interface.

Supposant la longueur visqueuse pf,, supérieure au rayon du jet, la dynamique doit corres-
pondre au régime de Stokes & deux fluides (7.8). La vitesse du pincement étant directement
proportionnelle a la tension interfaciale, on peut évaluer son évolution a partir de la pente locale
de Ryin (t)a
O’(t) _ Ne dRmin

H(p) dt
Compte tenu du rapport des viscosités, y = "—Z ~ 3, la valeur de H(u) est environ 6 x 1072 [221].
On détermine alors 1’évolution de la tension interfaciale a I’approche de la rupture, pendant le
temps ol la dynamique du rayon est supposée suivre le régime de Stokes. Cette évolution est
représentée, pour une série de puissances laser associée a un couple de débits, sur la figure 7.17.

Les tensions interfaciales ainsi calculées sont dans 'ordre de grandeur attendu, évoluant
typiquement de 0,1 & 1 mN-m™!. L’évolution du rayon du jet suivant un comportement en

(7.24)

1
(to — t)3, indépendant de la puissance laser, conduit a une évolution de la tension interfaciale

en (top —t)” 3, également indépendante de la puissance.

La transition entre le régime de déformation thermocapillaire et le régime de Stokes corres-
pond au point d’inflexion de la courbe Rj,;n(t), c’est-a-dire au point ou la déformation ther-
mocapillaire — donc 1’élévation de tension interfaciale due a 1’échauffement — est maximale.
Autrement dit, la valeur initiale de chaque courbe o(t) correspond a la valeur de la tension inter-
faciale a l’issue du chauffage. Cette valeur doit donc étre d’autant plus grande que la puissance
laser est élevée, comme on peut 'observer sur la figure.

L’élévation de tension interfaciale a ’approche de la rupture, représentée sur la figure 7.17, ne
résulte pas du chauffage. On peut 'interpréter de la maniére suivante. Au cours de la déformation,
I’aire interfaciale augmente. Si la migration du tensioactif — depuis I'interface ou depuis le
volume — est plus lente que la croissance de 'aire, la concentration en tensioactif diminue, et
doit tendre localement vers zéro. Ainsi, la tension interfaciale devrait augmenter localement,
jusqu’a atteindre la valeur correspondant & I'interface eau-hexadécane nue (55 mN - m~!). Cette
saturation doit se traduire par I’observation d’'une dynamique du rayon linéaire en tg — t.

Discussion de ces deux hypothéses

L’hypothese d’une variation de la tension interfaciale est plausible compte tenu des ordres de
grandeur obtenus. Elle ne peut cependant justifier I’exposant % de la dynamique de pincement
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F1G. 7.17 — Tension interfaciale dynamique évaluée a partir de (7.24), pour différentes puissances laser
(indiquées en légende en mW ), et pour les débits Qg = 2,5 uL - min~! et Q. = 2 uL - min~!.

que sur la base d’une évolution de la tension interfaciale en (ty — t)_%, qui ne repose elle-méme
sur aucun argument physique. Par ailleurs, 'allure des profils d’interface au voisinage du cou
n’est pas cohérente avec celle correspondant au régime de Stokes.

Si elle parait plus satisfaisante du point de vue des profils d’interface, I’hypothese d’un effet
de succion souffre d’'une cohérence logique plus limitée. La valeur du nombre de Reynolds parait
en effet trop faible pour appliquer un raisonnement ignorant tout effet visqueux. En outre, le
fait que la transition entre la déformation thermocapillaire et le régime « proche de la rupture »
discuté dans cette section se produise a rayon fixé et non & nombre de Reynolds fixé va a I'en-
contre de I'hypothese inertielle. Ce fait constitue plutét un argument en faveur de ’hypothese
visqueuse, le régime universel de Stokes étant attendu en-deca d’une longueur caractéristique
des fluides considérés.

Il apparait donc nécessaire de réaliser de nouvelles mesures, avec une plus grande résolution

temporelle, pour pouvoir trancher définitivement :

— Dans ’hypothese d’un effet de succion, on devrait alors observer un comportement sui-
vant (7.8), linéaire en ¢y —t en-deca de la longueur visqueuse. La pente associée a ce régime
doit correspondre a la tension interfaciale en présence des deux tensioactifs (de l'ordre de
0,1 41 mN-m™1).

— Dans I’hypothese d’un effet de tension interfaciale dynamique, on devrait également re-
trouver un comportement linéaire en ty—t a la saturation. La pente doit alors correspondre
a une valeur de la tension interfaciale inférieure ou égale a celle associée a 'interface nue
(55 mN - m~1).

Une expérience a pression imposée pourrait également apporter un éclaircissement. Dans ce

cas, le débit a travers le jet peut s’adapter aux variations de pression induites par la déformation,
et 'effet de succion devrait disparaitre.

Epilogue : mesures 4 plus haute cadence

Le méme couple de fluides et les mémes tensioactifs ont été employés. Cependant, le rem-
placement du laser Art (\g = 514,5 nm) par un laser continu Nd** : YAG doublé (Coherent
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Fi1G. 7.18 — Evolution du rayon minimum sans laser, et & différentes puissances, (a) en échelle linéaire,
(b) en échelle logarithmique.

Verdi V5, Ao = 532 nm) a imposé d’utiliser le colorant alimentaire E122 a la place de 'uranine,
transparente a cette longueur d’onde.

La dynamique du rayon du cou au voisinage de la rupture a été suivie en utilisant une caméra
Dantec Nanosense Mk II, a une cadence comprise entre 6 900 et 31 500 images par seconde. Un
objectif x50 est utilisé pour la focalisation du faisceau et ’observation.

Deux cas de rupture ont été considérés :

— la rupture d’un jet forcée par laser (Qq = 4 uL-min~!, Q. = 1,2 uL - min~!);

— la rupture du cou, au niveau de la croix, sans forgage particulier. Obtenir des gouttes

suppose alors de modifier les débits, et on fixe Qg = 0,2 uL - min™! et Q. = 1 uL - min~".
On cherche a caractériser la dynamique proche — a 1’échelle sub-milliseconde — de la rupture.
A cette échelle, Pinfluence des débits est négligeable devant les effets élongationnels.

Les dynamiques mesurées sont représentées sur la figure 7.18 (a). Initialement lente, la dy-
namique de pincement accélére brutalement au cours des derniéres 5 ms. A Papproche de la
rupture, toutes les courbes se rejoignent : la dynamique aux temps courts est donc indépendante
de la puissance laser et des débits.

Ces dynamiques sont représentées en échelle logarithmique sur la figure 7.18 (b). A partir de
to —t < 0,3 ms, soit pour R, < 10 wm, le pincement suit une évolution linéaire, indépendante
des conditions initiales (avec ou sans laser). L’observation de ce régime linéaire signifie donc :

— soit que la longueur uf, est atteinte, et on observe alors la transition entre le régime inertiel

et le régime visqueux ;

— soit que la tension interfaciale a atteint un état d’équilibre.

Une évaluation de la pente moyenne dans le régime linéaire final fournit une vitesse de pin-
cement d’environ 5 cm - 71, ce qui conduit & ¢ ~ 3 mN - m~!. Cette valeur est compatible avec
I’hypothese d’une déplétion partielle de 'interface — la tension interfaciale associée a l'interface
eau-hexadécane nue est 55 mN - m~!.

L’exposant % de la loi de décroissance du rayon discutée au début de cette section correspond
a des mesures réalisées avec une cadence vidéo jusqu’a 10 fois plus petite que celles représentées
sur la figure 7.18. La pertinence de cet exposant est ainsi remise en cause par la détermination
insuffisamment précise de 'instant de rupture tg.



7.2. DU PINCEMENT THERMOCAPILLAIRE A LA RUPTURE 127

10° ; . .
10_3:— 3
E
=
o ] ‘J‘} ‘ sans laser 1
ERHEEL I 62 mW
4l il e i
107 IL\‘ H“]‘“} Iy
I -‘J ﬂﬁ‘\ | o
I
LT
145 mW
10-5.....‘. . Livin v 0 v o 0 v 0 0
10™ 10° 103 10" 10°

t, -t(s)

FIG. 7.19 - (a) Evolution de la tension interfaciale déduite de la dynamique d’évolution du rayon minimum
sans laser, et a différentes puissances. (b) Evaluation de la tension interfaciale en I'absence d’écoulement
par la méthode de la goutte tombante.

On suppose que la longueur uf, est plus grande que le rayon du jet dés le début du pincement.
La tension interfaciale instantanée est alors déduite de la pente locale des courbes Ry (t), et
représentée sur la figure 7.19 (a).

Les courbes suivent une tendance générale commune, qui peut étre décomposée en trois
parties. Loin de la rupture (pour ty — ¢ > 1 ms), la tension interfaciale évolue lentement. Aux
temps plus longs, elle semble méme constante et égale & une valeur de I'ordre de 5x107°> N - m~!,
comme on peut l'observer par la présence de zones d’évolution linéaire sur les courbes Ry,in (t)
(figure 7.18 (a)). Sur ces derniéres courbes, on observe également, a cette échelle de temps, une
croissance de la vitesse de pincement avec la puissance laser, ce qui traduit une augmentation
de la tension interfaciale avec la puissance. Il est cependant difficile de retrouver cette tendance
sur la figure 7.19 (a), compte tenu du bruit important dont sont entachées les mesures.

Plus pres de la rupture, pour 0,2 ms < tg — ¢ < 1 ms, la tension interfaciale augmente d’un
ordre de grandeur. Cette augmentation suit un comportement en loi de puissance de ty — t,
d’exposant proche de —1. Ce comportement est indépendant de 'excitation laser.

Enfin, aux instants ultimes (pour ¢y — ¢t < 0,2 ms), la tension interfaciale sature a une valeur
d’équilibre (0 ~ 3 x 1073 N - m~1), correspondant au régime linéaire final.

Une évaluation de la longueur visqueuse est nécessaire pour valider le raisonnement précédent.
Pour cela, on cherche a déterminer, a défaut de sa valeur précise, du moins un ordre de grandeur
de la tension interfaciale au repos.

La méthode de la goutte pendante consiste a mesurer le volume d’une goutte lorsqu’elle se
détache d’un capillaire. L’équilibre entre le poids apparent et la force capillaire est décrit par la
loi de Tate,

4
gﬂ'RS (pa — pe) g ~ 2T R0 (7.25)
dans le cas d'une goutte sphérique de rayon R, issue d’un capillaire de rayon externe R, et sans

tenir compte du coefficient de forme du capillaire.
La mesure est réalisée dans une cellule Hellma de 2 mm d’épaisseur, remplie d’huile, dans
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laquelle est fichée 1'aiguille métallique d’une seringue (figure 7.19 (b)). Le diametre extérieur
de l'aiguille est 330 um. Le piston de la seringue est poussé manuellement, conduisant a la
formation et au détachement de gouttes dont la mesure du rayon fournit une valeur de la tension
interfaciale o ~ 6 x 10 N - m~!. Cette valeur est inférieure d’un ordre de grandeur & 'intervalle
d’estimation présentée a la section 7.2.2, qui ne repose pas sur une mesure directe mais est déduite
d’une synthese de travaux différents. L’ordre de grandeur de la tension interfaciale est donc plus
vraisemblablement celui mesuré ici.

Cette valeur de la tension interfaciale est comparable a celle déduite de la dynamique de
pincement aux temps longs (figure 7.19 (a)). Elle conduit & une longueur visqueuse pf, ~ 50 um
largement supérieure au rayon du jet au cours du pincement, ce qui confirme la pertinence de
I'interprétation en termes de tension interfaciale dynamique, et exclut 'interprétation inertielle.

Les mesures complémentaires présentées ici ont permis de trancher en faveur de ’hypothese
d’un effet de tension interfaciale dynamique et d’exclure I’hypothese de succion pour expliquer
la dynamique de pincement observée. Aux temps courts, la tension interfaciale augmente de plus
d’un ordre de grandeur, indépendamment des conditions initiales — que le pincement ait été
initié ou non par laser —, et sature & une valeur proche de 3 mN - m~!. Cette saturation montre
qu’un état d’équilibre est atteint, en présence de molécules de tensioactif, la tension interfaciale
étant significativement inférieure a celle associée a l'interface nue.

L’évolution de la tension interfaciale reste cependant a expliquer. L’accroissement de 1’aire
interfaciale sous l'effet de contraintes élongationnelles pourrait, si elle est plus rapide que les
transferts de tensioactifs, conduire a une déplétion locale. L’étude de la dynamique d’élongation
du jet constitue ainsi une piste d’investigation expérimentale. Par ailleurs, ces mesures montrent
I'importance des effets de tension interfaciale dynamique lorsqu’une interface est soumise a de
fortes contraintes hydrodynamiques.

D’un point de vue applicatif, la mesure de la dynamique de pincement en microcanal constitue
un moyen d’évaluer la dynamique de trés faibles tensions interfaciales [239-241].

7.2.5 Bilan

Nous avons montré dans cette section que le pincement thermocapillaire conduit a une dé-
formation de l'interface d’un jet confiné, suivant une dynamique qui lui est propre. Lorsque
I’amplitude de cette déformation est suffisante pour déstabiliser le jet, celui-ci rompt, suivant
une dynamique distincte de la dynamique du pincement initial.

Cette dynamique en deux étapes suggere une analogie de comportement avec les proces-
sus de formation de gouttes en milieu confiné. En particulier, une analogie avec la géométrie
a focalisation d’écoulement, présentée a la section 1.1.4, est fortement suggérée, le pincement
thermocapillaire pouvant étre vu comme une « striction sans mur ». Le régime de fort confine-
ment (squeezing) est caractérisé par une dynamique d’affinement en deux étapes, analogue a la
dynamique que nous avons caractérisée. La premiere étape est pilotée par le fluide externe, qui
renforce le confinement d’un filament fluide (stable), jusqu’a le rendre instable. L’instabilité du
filament conduit alors a sa rupture (seconde étape), suivant une dynamique propre. Lorsque le
confinement est moindre, la rupture se produit plus loin de la striction, définissant les régimes
de dripping et jetting.

Dans notre cas, le degré de confinement du jet est piloté via I’amplitude de la déformation
thermocapillaire. On observe également, lorsque cette déformation conduit & un moindre confi-
nement, I’éloignement du point de rupture du jet, comme dans le cas des régimes de dripping et
jetting.

Le pincement thermocapillaire peut ainsi étre vu comme un moyen de transformer un écou-
lement paralléle (co-flow) continu et stable en un écoulement focalisé (flow focusing) sans inter-
vention sur la géométrie du microcanal. Cette technique semble donc particulierement adaptée
a la génération de gouttes calibrées a haut débit.
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FiG. 7.20 — Taille des gouttes mesurée sur de longues durées, pour trois puissances laser. Débit d’eau :

Qq =2 puL -min~1'; débit d’huile : Q. = 1 uL -min~' ; wy = 5,52 pm.

7.3 Génération de gouttes

Dans cette section, le régime d’écoulement stationnaire considéré jusqu’ici est caractérisé
aux temps longs, dans le cadre d’une excitation continue. Nous caractérisons ensuite les gouttes

formées.

7.3.1 Du régime de jet au régime de goutte a goutte

L’image naive que nous avons présentée plus haut dans ce chapitre (section 7.2.2) consiste
a dire que le pincement du jet conduit a sa déstabilisation au-dela d’une déformation — donc
une puissance laser — seuil. Dans une telle vision, la production de gouttes doit se produire
de maniére permanente une fois ce seuil franchi. Cependant, nous avons également observé que
le pincement thermocapillaire s’accompagne de la formation d’un bourrelet amont, qui modi-
fie en retour les conditions de confinement du jet, et peut renforcer localement sa stabilité. La
transition entre un régime de jet et un régime de goutte a goutte peut alors présenter un carac-
tére instationnaire, résultant des effets contraires — pincement et gonflement — induits par la

déformation.

Nous avons donc caractérisé, sur des temps longs — de 'ordre de plusieurs minutes —,
I’écoulement soumis a une excitation non modulée. Cette caractérisation est réalisée avec le
dispositif présenté au chapitre 6. Le capteur est sensible au passage de ’ombre d’un ménisque,
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il ne détecte donc pas un écoulement continu. Ainsi, I’absence de signal renvoyé par le dispositif
s’interprete comme un écoulement en régime de jet, tandis que les gouttes sont directement
mesurées lorsque le jet est rompu.

Un exemple de caractérisation de I’écoulement est représenté sur la figure 7.20, pour trois
puissances laser.

A 21 mW, des gouttes sont détectées de maniére trés ponctuelle. Le jet se brise plusieurs
secondes apres le début de 'excitation. La taille des gouttes formées varie notablement, typique-
ment entre 200 et 500 um. Le jet se reforme ensuite spontanément, sans qu’'un régime de goutte
A goutte « stationnaire » 2 ait été atteint.

A plus grande puissance laser, 28 mW sur la figure, la brisure du jet conduit & un régime
de goutte a goutte stationnaire. Cependant, comme dans le cas précédent, le jet se reforme
spontanément au bout de plusieurs dizaines de secondes, avant de se briser a nouveau.

Enfin, la brisure du jet est observée de maniére permanente, dans ces conditions de débits,
a 37 mW.

La coexistence entre deux états topologiques — continu et discret — sur des durées significa-
tives montre que les deux états présentent une certaine stabilité a conditions données. La durée
de chacun de ces états est de 'ordre de la dizaine de secondes. Elle est donc trés supérieure au
temps caractéristique associé a une génération de goutte individuelle, mais comparable au temps
de séjour d’une tranche de fluide dans le microcanal. On peut donc penser que la transition entre
les deux états est associée a un argument basé sur I'histoire de I’écoulement au sein du canal
plutot qu’a une rétroaction a 1’échelle individuelle, liée au bourrelet amont, lors de la formation
des gouttes.

Il n’apparait donc pas possible de définir une puissance seuil de brisure. On peut en revanche
caractériser la transition entre les deux états en termes probabilistes. La durée cumulée des
intervalles ou des gouttes ont été détectées (resp. des intervalles sans signal), rapportée a la
durée totale de I'acquisition, donne ainsi la proportion de liquide écoulé sous forme de gouttes
(resp. de jet). Cette proportion est évaluée pour chaque puissance laser. La figure 7.21 représente
ainsi la transition entre les deux états pour trois couples de débits. Ces trois couples de débits
sont a rapport constant, le rayon du jet au repos — et ainsi sa stabilité — est donc le méme
dans ces trois cas.

La proportion de gouttes croit continliment avec la puissance laser. La transition se produit
sur un intervalle de puissance dont les bornes varient linéairement avec les débits. On a vu
précédemment que I’amplitude de la déformation thermocapillaire ne dépend que de la puissance,
et pas des débits (figure 7.14). Une déformation plus grande est donc nécessaire pour briser le
jet lorsque les débits sont plus élevés. Cette observation confirme que la rupture du jet n’est pas
exclusivement pilotée par I’amplitude du pincement thermocapillaire.

Néanmoins, il apparait indispensable d’atteindre un seuil de déformation pour envisager la
rupture du jet. Pour le premier couple de débits (Qq = 2 pL-min™! et Q. = 1 uL-min™!),
lamplitude de cette déformation minimale est de l'ordre de 4 pm (& P = 20 mW) d’apres la
figure 7.14. Comme le jet au repos a un rayon de 30 um, cette valeur conduit a un rayon de 26 um,
trés proche de la demi-hauteur du canal. Ainsi, une condition nécessaire a la déstabilisation du jet
est le passage d’'une géométrie localement confinée a une géométrie localement tridimensionnelle.

Par ailleurs, on remarque la présence d’anomalies a certaines puissances : a ces puissances, le
régime de goutte a goutte est favorisé. Ces anomalies suggerent une interaction optimisée entre
le pincement et le gonflement du jet au cours de la déformation. La physique de la transition
semble donc résulter d’un couplage entre des phénomenes associés a 1’échelle du canal et a celle

2. Dans le sens ou la distribution en taille des gouttes est bien définie. L’écoulement n’est cependant pas
stationnaire stricto sensu dans la mesure ou sa topologie change au cours du temps. Dans la suite de ce chapitre,
ce terme s’entend avec le sens défini ici.
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F1G. 7.21 - Evolution de la proportion de gouttes (x % de gouttes signifie qu’un jet existe au niveau du
détecteur (100 — z) % du temps total d’acquisition) avec la puissance laser, pour trois couples de débits
(Q4 — Q.) exprimés en uL -min~!. Le rayon au col est wy = 5,52 pm.

de la goutte.

7.3.2 Caractérisation des gouttes

La caractérisation des gouttes fait apparaitre I'existence d’une dynamique séquentielle riche.
Des gouttes monodisperses peuvent étre produites, comme illustré sur la figure 7.20 dans les
deux cas ou un régime stationnaire est atteint. Alternativement, la production des gouttes peut
suivre des séquences réguliéres, bien définies, faisant intervenir plusieurs gouttes. Les différentes
séquences identifiées sont représentées sur la figure 7.22.

L’alternance d’une goutte longue et d’une goutte courte constitue une séquence élémentaire
de 2 gouttes (figure 7.22 (a)). Une séquence élémentaire de 3 gouttes (figure 7.22 (b)) est consti-
tuée de la succession d’une goutte courte (1), d’une goutte longue (2) et d’une goutte courte (3),
plus petite que la premiére. Notons que, curieusement, 1’alternance inverse (3 — 2 — 1) n’est
que tres rarement observée.

Ces séquences élémentaires peuvent se combiner en séquences plus complexes. Ainsi, une
séquence de 4 gouttes (figure 7.22 (c)) peut étre vue comme 'alternance de deux séquences de 2
gouttes significativement différentes : les gouttes 1 et 2 sont plus grandes que les gouttes 3 et 4.

Ces trois séquences peuvent étre observées de maniere réguliere. Trois autres séquences, plus
rares et apparaissant de maniére sporadique, ont également été identifiées :

— une séquence de 5 gouttes (figure 7.22 (d)), constituée d’une alternance entre une séquence

de 2 gouttes et une séquence de 3 gouttes;
— une séquence de 6 gouttes (figure 7.22 (e)), alternance entre deux séquences distinctes de
3 gouttes;

— une séquence de 8 gouttes (figure 7.22 (f)), succession d’une séquence de 4 gouttes et d’une
séquence de 3 gouttes, dont la derniere goutte est suivie d’une goutte supplémentaire iden-
tique.

Ces séquences sont observées dans des conditions expérimentales données. La figure 7.23
associe les principales séquences observés a la puissance laser, pour les trois couples de débits
considérés. Sur la série de graphes de gauche, la longueur moyenne des gouttes associées a une
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F1G. 7.22 — Séquences d’émission de gouttes observées. Les valeurs des débits (Qq et Q.) correspondant
a ces données sont respectivement (en pL-min~!) : (a) 3 et 1,5, (b-d) 2 et 1 et (e,f) 4 et 2. Puissances
laser : (a,b) 54 mW, (c) 45 mW, (d) 49 mW, (e) 66 mW et (f) 62 mW.

séquence donnée est tracée en fonction de la puissance laser. Les graphes sur la colonne de droite
représentent des exemples de tailles mesurées sur la durée d’acquisition, pour des puissances
données, dans le cas du premier couple de débits. Bien qu'une séquence particuliere apparaisse
majoritaire a conditions données, plusieurs séquences différentes peuvent se succéder sur des
temps de l'ordre de la minute, par exemple & 41 mW. On remarque aussi que la taille des
gouttes au sein d’une séquence est relativement bien définie a cette échelle de temps.

L’allure générale des graphes illustrant la répartition des principales séquences selon la puis-
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F1G. 7.23 — Gauche : répartition des principales séquences d’émission de gouttes en fonction de la puissance

laser pour différents couples de débits. Droite :

exemples de mesures illustrant ces séquences, pour le

premier couple de débits. Les symboles sont associés aux séquences définies sur la figure 7.22.
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sance laser est qualitativement comparable pour les trois couples de débits étudiés, bien que
les séquences observées ne soient pas les mémes. A petite puissance, des gouttes monodisperses
(séquence a une goutte) sont formées (graphe i). Vers 40 mW, une transition donne lieu a la
coexistence de plusieurs séquences (graphe ii). Une séquence de plusieurs gouttes successives (2,
3 — graphe iv — ou 4 — graphe iii — selon la puissance et les débits) devient alors dominante.
Augmentant encore la puissance, au-dela de 60 mW environ, on retrouve majoritairement des
gouttes monodisperses (graphe v). Remarquons que, si la taille des gouttes varie avec la puis-
sance dans le cas des séquences multiples, celle des gouttes monodisperses est voisine de 250 um
quelles que soient les conditions expérimentales.

Cette derniére observation suggere que cette taille est intrinseque au couple de fluides utilisé.
Compte tenu du rapport des viscosités des deux fluides, le mode le plus instable déterminé a
partir du calcul de Tomotika [195] est tel que kR = 0,59. Pour un jet tridimensionnel, de rayon
R = 25 um, la longueur d’onde correspondant a ce mode est A = 266 pm, trés proche de la
longueur des gouttes monodisperses. L’émission des gouttes résulte donc vraisemblablement de
I’amplification du mode le plus instable du jet.

Plusieurs publications mentionnent la coexistence de populations distinctes de gouttes lors
de la rupture d’un cylindre liquide. Ces séquences sont associées au régime appelé dripping
faucet (littéralement, « robinet qui goutte ») dans le cas d’une goutte pendante [15,242]. En
géométrie confinée, elles ont été observées dans les trois configurations présentées au chapitre 1 :
écoulements paralleles [201], croisés [20] ou focalisés [33,38,39]. Le générateur de gouttes se
comporte alors comme un systéme dynamique non linéaire, qui peut étre périodique ou chaotique,
dont un exemple a été évoqué au chapitre 1 et est représenté sur la figure 1.8. Cette dynamique est
généralement associée a la transition entre deux régimes de formation des gouttes : entre dripping
et jetting pour des jets non confinés [15], entre squeezing et dripping lorsque la formation des
gouttes fait intervenir le confinement.

L’analogie que nous avons proposée a la section 7.2.5 entre le pincement thermocapillaire
et la focalisation d’écoulement permet d’interpréter cette dynamique non linéaire en termes de
transition entre deux régimes d’écoulement pilotés par des degrés de confinements différents. Les
images de I’écoulement en-deca et au-dela de la transition appuient cette interprétation. Dans
le premier cas (encart du graphe i sur la figure 7.23), le jet ne touche pas les parois du canal
au voisinage de la zone de pincement. Au-dela de la transition (encart du graphe v), le jet est
contraint par les parois du canal et présente donc un confinement plus fort.

Le pincement thermocapillaire induit par une excitation continue permet donc la génération
de gouttes mono- ou multidisperses, selon 'amplitude de ’excitation. Le régime monodisperse
est particulierement pertinent dans le contexte d’éventuelles applications au laboratoire sur
puce. Cependant, I’absence de controle sur la taille des gouttes obtenues semble constituer un
frein a cette technique dans ce contexte applicatif. Moduler le faisceau laser doit permettre de
contourner cette limitation.

7.3.3 Excitation modulée : un échantillonneur optofluidique

Nous avons vu (figure 7.8) que le pincement thermocapillaire du jet soumis & une excitation
continue crée un bourrelet en amont du faisceau. Moduler ’excitation, de maniére a favoriser
I’advection des bourrelets, devrait ainsi favoriser la brisure du jet, tout en évitant les régimes
multidisperses.

Une premiere remarque s’impose avant d’analyser les régimes d’écoulement observés. La mo-
dulation réalisée ici se faisant sous la forme d’un créneau d’intensité, elle ne constitue pas une
sélection d’un mode d’instabilité bien défini. Une excitation sinusoidale, par exemple en utili-
sant un modulateur acousto-optique, permettrait une telle sélection. Cette étude consiste donc
a comparer les régimes obtenus lorsque 'excitation est intermittente, et sa durée réduite par
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F1G. 7.24 — Représentation des différents régimes d’écoulement dans le plan (fréquence de modulation,
puissance laser), pour trois couples de débits. Les croix correspondent & un écoulement majoritairement
continu, sans régime de gouttes stationnaire. Les symboles ronds correspondent aux cas ot les écoulements
sous forme de jet et de gouttes coexistent. Les symboles carrés correspondent a un écoulement exclusive-
ment discontinu. Les symboles pleins sont associés aux gouttes monodisperses, les symboles ouverts aux
gouttes multidisperses. La superposition de symboles ouverts et pleins signifie que des gouttes mono- et
multidisperses coexistent. Les pointillés marquent approximativement la fréquence fs ou 'excitation est
synchronisée avec I'advection du bourrelet.

rapport a une excitation continue.

La figure 7.24 présente les différents régimes d’écoulement obtenus selon les caractéristiques
(puissance laser, fréquence de modulation) de ’excitation, pour trois couples de débits. Ces
régimes ont été définis a la section précédente dans le cas d’une excitation continue :

— La brisure du jet, épisodique, conduit a I’émission de gouttes sans distribution en taille
définie (cas représenté par exemple sur le graphe du haut de la figure 7.20). Ce régime est
symbolisé par des croix.

— L’écoulement est alternativement continu et discret, I’émission des gouttes est stationnaire.
Les gouttes sont monodisperses (cas représenté par exemple sur le graphe du milieu de la
figure 7.20). Ce régime est symbolisé par des ronds pleins.

— L’écoulement est alternativement continu et discret, I’émission des gouttes est stationnaire.
Les gouttes sont multidisperses. Ce régime est symbolisé par des ronds ouverts.

— L’écoulement est toujours discret : le jet ne se reforme pas. Les gouttes sont monodisperses
(cas représenté par exemple sur le graphe du bas de la figure 7.20). Ce régime est symbolisé
par des carrés pleins.

— L’écoulement est toujours discret : le jet ne se reforme pas. Les gouttes sont multidisperses.
Ce régime est symbolisé par des carrés ouverts.

L’excitation modulée offre des informations supplémentaires sur la transition entre les ré-
gimes d’écoulement continu et discret. L’obtention d’un régime stationnaire est favorisée a une
fréquence de modulation voisine de 10 a 15 Hz, qui ne semble pas dépendre des débits a rapport
fixé. La brisure permanente du jet est par ailleurs optimisée pour une fréquence f; qui croit
comme les débits : 12 Hz pour le premier couple de débits, entre 15 et 20 Hz pour le second
et environ 25 Hz pour le troisieme. Cette fréquence optimale correspond donc & une synchroni-
sation spatiale de I'excitation avec la réponse du jet. Les séquences vidéo confirment qu’autour
de la fréquence f; les bourrelets créés en amont du faisceau laser sont systématiquement ad-
vectés pendant la demi-période ou le laser est éteint. Le fait que la déstabilisation du jet et sa
non-reformation soient optimisées pour des fréquences qui ne sont pas associées aux mémes pa-
rametres confirme que déstabilisation et reformation ne sont pas symétriques. Elles impliquent
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Fi1G. 7.25 — Longueur des gouttes produites en fonction de la fréquence de modulation pour les trois
couples de débits considérés. La ligne continue est un ajustement de la forme (7.26). L’encart représente
ces mémes données, renormalisées a partir des paramétres issus de I’ajustement.

donc des mécanismes physiques distincts.

Par ailleurs, I'observation des séquences vidéo montre que plusieurs gouttes peuvent étre
émises pendant une période lorsque la fréquence de modulation est inférieure a cette fréquence f;.
Des séquences a plusieurs gouttes analogues a celles observées sans modulation sont alors re-
trouvées. Pour ces « basses fréquences », la durée de I'excitation est suffisante pour permettre
plusieurs pincements successifs. L’excitation peut donc étre vue comme continue a ’échelle de
I’émission d’une goutte.

Au-dela de f5, 'excitation n’est plus synchronisée avec la réponse du jet. La puissance né-
cessaire a la brisure du jet s’en trouve ainsi augmentée. Plusieurs périodes de modulation suc-
cessives, chacune accentuant la déformation thermocapillaire initiée par la précédente, peuvent
étre requises. Le nombre de périodes de modulation peut étre fixe sur une durée significative,
conduisant & une population de gouttes monodisperse, ou alterner d’'une goutte a la suivante.
Des régimes multidisperses de « haute fréquence », distincts des séquences associées a une ex-
citation continue, sont ainsi observés. Pendant la durée d’une acquisition, les régimes mono- et
multidisperses coexistent généralement. Cependant, en augmentant la puissance laser, on peut
favoriser ’émission systématique d’une goutte par période de modulation. Cette adaptation de
la puissance n’influe pas sur la taille des gouttes, comme on I’a observé dans le régime monodis-
perse (figure 7.23).

La figure 7.25 représente ainsi la taille des gouttes obtenues en for¢ant I’émission d’une goutte
par période. La valeur & 0 Hz correspond aux gouttes monodisperses émises dans le cas d’une
excitation continue. La longueur des gouttes diminue de maniére contrélée de 600 a 250 pm
environ sur la gamme de fréquences considérée.

La longueur des gouttes émises est déterminée a partir de la conservation du volume entre
deux brisures successives. Une longueur de coupure L., qui provient du fait que la longueur
de la goutte produite ne peut étre inférieure a sa largeur — comme on peut le constater sur
les figures 7.22 et 7.23 — doit étre ajoutée. Elle doit étre comparable a la largeur du canal
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(w ~ 100 um). La conservation du volume s’écrit

_ Qq
L= 8t Le (7.26)

avec f la fréquence de modulation. Cette dépendance est bien retrouvée sur les données expéri-
mentales de la figure 7.25, ici ajustées avec L. = 100 pm. La vitesse % est laissée en parametre
libre ; les valeurs obtenues sont respectivement 4,97, 7,66 et 10,34 mm - s~ pour chaque couple
de débits. Bien que ces valeurs soient assez éloignées — environ 25 % d’erreur — de celles at-
tendues (respectivement 6,7, 10 et 13,3 mm - s~!), elles suivent le méme rapport que les débits,
comme le montre la représentation normalisée sur ’encart de la figure. L’écart observé peut
résulter de notre connaissance imprécise de la section du microcanal d’une part, et d’une erreur
d’étalonnage du pousse-seringue d’autre part.

Dans le cas d’une excitation modulée, nous avons donc montré que le pincement thermoca-

pillaire du jet constitue un moyen de produire des gouttes de taille bien controlée.

Dans de ce chapitre, nous avons étudié le pincement thermocapillaire d’un jet microfluidique.
Ce pincement peut conduire a la rupture du jet suivant une dynamique en deux étapes : a la
déformation thermocapillaire proprement dite, directement liée a I’excitation, succede un méca-
nisme de rupture qui en est indépendant. Ce mécanisme en deux étapes suggere une analogie avec
les dispositifs usuels de génération de gouttes en microfluidique diphasique, ou les contraintes
exercées par le fluide externe confiné conduisent a l’'instabilité et a la rupture de l'interface.
Par ailleurs, ’étude des gouttes formées montre que le générateur de gouttes optofluidique se
comporte comme un systéme dynamique non linéaire, a I'instar des autres dispositifs de généra-
tion de gouttes connus. Enfin, nous avons montré la possibilité, via une excitation modulée, de
controler la taille des gouttes émises. Cette méthode constitue donc une approche possible pour
I’échantillonnage a haut débit.






Conclusion

Nous avons développé au cours de cette thése une approche optique pour manipuler sans
contact des écoulements diphasiques en microcanal. Cette approche est basée sur la génération,
sous leffet d'un gradient de température créé par laser, de contraintes thermocapillaires sur
I'interface. L’intérét majeur de cette approche réside dans sa polyvalence, du fait du découplage
total entre le circuit microfluidique et le champ excitateur. Elle permet ainsi d’envisager des
composants fluidiques variés, reposant sur un méme effet, sans microfabrication particuliere.

Par ailleurs, la caractérisation de ces composants fournit des informations complémentaires
permettant d’appréhender les spécificités de la configuration dans laquelle nous utilisons 'effet
thermocapillaire — gradient de température petit devant la taille de ’objet considéré — par
rapport a la configuration académique usuelle — gradient de température uniforme d’extension
infinie.

Nous avons tout d’abord montré de facon empirique, & partir notamment de 1’étude du sens
des écoulements locaux, que notre approche repose sur I'effet Marangoni inverse. Cette inversion
est observée uniquement en présence de tensioactifs au-dela de la CMC. Nous pensons donc
qu’elle résulte d’'un couplage dynamique entre la température et la distribution des molécules
de tensioactif sur l'interface, bien que nous ne disposions pas a ce jour d’'une caractérisation a
I’appui de cette hypothese.

L’effet thermocapillaire que nous exploitons est tel que 'interface est tirée vers le point chaud.
Il conduit donc a repousser une goutte du point chaud. Le faisceau laser se comporte ainsi comme
une sorte de « mur souple », dont la rigidité est pilotée par le gradient de température qu’il
induit. En systéme confiné, cet effet permet donc de bloquer ’écoulement de gouttes, au cours
de leur formation, jusqu’a des vitesses de I’ordre du mm - s~!. Nous avons également montré que,
malgré la localisation du chauffage, 'effet peut étre décrit avec un approche de champ moyenné,
analogue au cas d’un gradient de température macroscopique. Cependant, le caractere local des
écoulements interfaciaux modifie 'influence du confinement par rapport a une goutte soumise a
un gradient de température dont ’extension est grande devant sa longueur.

L’écriture d’un bilan des forces simplifié a permis de caractériser ’effet de blocage. Nous avons
ainsi déterminé une force thermocapillaire de I'ordre de 10~7 N, comparable aux estimations
précédemment reportées. L’ordre de grandeur des effets mécaniques obtenus par cette approche
est donc comparable & celui résultant d’autres méthodes impliquant un champ externe — électro-
osmose, (di)électrophorese, effet thermocapillaire avec des résistances intégrées —, et dépasse tres
largement celui des effets mécaniques des forces optiques. La pertinence de cette approche en
vue d’applications a la microfluidique diphasique a haut débit est ainsi confirmée.

D’un point de vue applicatif, 'effet de blocage permet de contrdler en temps réel les carac-
téristiques — taille des gouttes, fréquence d’émission — de ’écoulement. Cependant, le blocage
thermocapillaire n’est possible que pour des gouttes suffisamment lentes. La marge d’ampli-
fication de 'effet thermocapillaire étant limitée, au niveau de I’échauffement, par 1’ébullition,
I’optimisation ne peut provenir que du terme reliant ’effet thermique a l'effet mécanique. Ce
terme demeure largement incompris. Une étude approfondie de la physico-chimie interfaciale est
donc nécessaire pour savoir si le blocage de gouttes plus rapides (au cm -s~!) est envisageable
ou non.
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Cependant, lorsque les gouttes sont trop rapides pour étre bloquées et que la géométrie du
canal le permet, elles peuvent étre déviées. Nous avons montré que cet effet d’aiguillage est com-
patible avec les vitesses d’écoulement de la microfluidique & haut débit (de I'ordre du cm -s~1).
En outre, du fait de son origine thermique, cet effet est sélectif en fonction des propriétés ab-
sorbantes du liquide et permet donc la séparation de populations de gouttes dont les propriétés
absorbantes sont distinctes.

Deux limitations apparaissent cependant, & haute cadence et & haut débit. A fort trafic,
I'interaction entre gouttes se couple avec l'effet thermocapillaire, qui se produit a 1’échelle de la
goutte individuelle, et conduit a des réarrangements dynamiques de I’écoulement. D’autre part,
a grande vitesse, un effet d’aiguillage inversé, qui demeure incompris, a été observé.

Dans 'optique de caractériser la transition entre des régimes d’écoulement sous forme de jet
et sous forme de gouttes, nous avons développé un dispositif optoélectronique compact permet-
tant la détection et la mesure de la vitesse et de la taille des gouttes. Ce dispositif est basé sur une
interprétation du signal différentiel produit par deux photodiodes montées en inverse au passage
d’une goutte. Nous avons caractérisé ce dispositif, et montré son efficacité jusqu’a des cadences
atteignant la centaine de Hz, et avec des interfaces tres peu contrastées. Nous avons ainsi pu
caractériser des écoulements sur des temps treés longs (une nuit), sans limitation particuliére sur
le nombre de gouttes. A cette échelle de temps, nous avons observé de fortes fluctuations, inat-
tendues, des caractéristiques des gouttes lorsque 1’écoulement est imposé en débit. Ce dispositif
s’avere aussi particulierement prometteur pour étudier des régimes transitoires, notamment avec
des fluides tres visqueux, dont le temps caractéristique de réponse aux sollicitations mécaniques
peut étre trés grand, ou encore avec des fluides non-newtoniens.

Les contraintes Marangoni induisent aussi une déflexion de 'interface. Nous avons montré
qu’a deux fluides, cette déflexion conduit soit a un gonflement, soit & un pincement, selon le
contraste des viscosités et 1’épaisseur des deux couches de liquide. Cet effet de pincement a
été utilisé pour déstabiliser un jet dont la stabilité en 'absence de champ est assurée par le
confinement. La rupture du jet peut ainsi étre forcée de maniere controlée. Nous avons montré que
le mécanisme conduisant a la rupture est totalement indépendant du mécanisme de pincement
thermocapillaire initial, et qu’il suit une dynamique imposée par une augmentation de la tension
interfaciale. Cette évolution, visible aux échelles de temps sub-milliseconde, suggere 'importance
des effets de tension interfaciale dynamique dans le comportement des interfaces soumises a une
forte contrainte hydrodynamique, telle que la contrainte Marangoni. Ces effets peuvent ainsi étre

a Porigine, aux temps plus longs, de la résultante (g—%) 7 > ( observée.
€

La transition entre les régimes de jet et de gouttes a également été caractérisée. Nous obser-
vons de fagon surprenante que les deux régimes peuvent se succéder sur des temps atteignant la
minute, et ce sur une large plage d’amplitude de la perturbation imposée. Nous pensons que ce
phénomene résulte en partie d’un couplage entre l'effet, a 1’échelle locale, du pincement, et un
effet hydrodynamique associé a I’histoire de I’écoulement dans la partie avale du canal. D’autre
part, certaines amplitudes d’excitation optimisent le régime de goutte a goutte. Le role stabi-
lisant du bourrelet généré en amont du point de pincement thermocapillaire peut étre invoqué
pour expliquer ces amplitudes privilégiées.

Enfin, nous avons caractérisé les gouttes formées. Plusieurs régimes, correspondant a des
séquences d’émission des gouttes bien définies, ont été observés. Ces séquences impliquent entre 1
et 8 gouttes. Ce comportement a déja été observé avec plusieurs dispositifs générateurs de gouttes
connus, et est généralement associé a une transition entre les régimes de jetting et de dripping,
eux-mémes associés a différents modes de développement spatial de 'instabilité (convective ou
absolue). En milieu confiné, une transition entre régimes dont la dynamique est plus ou moins
fortement influencée par le confinement (entre squeezing et dripping) peut étre invoquée. Cette
interprétation en termes de degré de confinement variable apparait vraisemblable dans notre cas
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compte tenu de la rétroaction entre pincement et gonflement.

La modulation du faisceau laser permet d’optimiser l’excitation, en la synchronisant avec
I’advection du bourrelet. On peut ainsi former des gouttes monodisperses de taille contrdlée, en
s’affranchissant des régimes d’émission séquencée, ce qui ouvre la voie a un échantillonneur a
haut débit. Les vitesses d’écoulement étant de 'ordre du cm - s™1, cette approche semble perti-
nente d’un point de vue applicatif.

Outre les développements particuliers discutés ci-dessus, les principales perspectives sur les-

quelles ouvre ce travail sont les suivantes :

— La physico-chimie interfaciale demeure incomprise. La redistribution dynamique des molé-
cules de tensioactif a I'interface pourrait étre étudiée, au repos et sous écoulement, notam-
ment par ellipsométrie. L’étude, par diffusion de la lumiere, du phénomene de tip streaming
observé lors du blocage pourrait apporter des informations sur la dynamique de migration
du tensioactif du volume vers 'interface. Ces études nécessitent cependant la mise en place
d’outils de caractérisation in situ.

— Le couplage entre I'effet thermocapillaire, a I’échelle locale de la goutte individuelle, et les
effets hydrodynamiques collectifs, & I’échelle d’une population de gouttes ou d’un volume
de fluide dans le canal, engendre des effets tres divers. Cette diversité laisse entrevoir une
physique tres riche.

— D’un point de vue applicatif, les composants a haut débit — aiguillage, échantillonneur —
sont susceptibles de développements ultérieurs. L’emploi d’un colorant, éventuellement
pénalisant dans le cadre d’une application a la chimie, n’est pas indispensable en optimisant
la longueur d’onde de travail aux fluides utilisés. Dans le cas de I’eau par exemple, la bande
d’absorption autour de A ~ 1,5 pm correspond a la longueur d’onde d’émission des lasers
de télécommunications. Ces composants pourraient étre combinés, et couplés a la détection
et a la mesure des gouttes par le dispositif de caractérisation présenté au chapitre 6, pour
envisager une approche tout-optique et automatisée du laboratoire sur puce.

— Enfin, le dispositif de caractérisation des gouttes doit étre développé et fiabilisé aux plus
hautes cadences (au-dela du kHz) pour étendre son domaine d’applications.






Annexe A

Fabrication de microcanaux par
lithographie « souple »

Le procédé de lithographie « souple » (soft lithography), 'un des plus utilisés au sein de
la communauté microfluidique, a été développé par 1’équipe de Whitesides a Harvard [165]. La
fabrication des microcanaux comporte deux étapes : la réalisation d’un moule par photolithogra-
phie, et 'impression de ce moule dans une matrice élastomere qui servira de base au microcanal
proprement dit.

Parmi les méthodes alternatives, citons la gravure chimique, utilisée pour graver des micro-
canaux dans du verre. Cette méthode sort du cadre de ces travaux et ne sera donc pas décrite
ici.

A.1 Photolithographie

La photolithographie est une technique inspirée de la microélectronique basée sur 'irradiation
sélective d’une résine, afin de reproduire un motif prédéterminé. La résine peut étre dégradée,
dans le cas d’une résine dite positive, ou amorcée, elle est alors dite négative ; I'irradiation UV
conduit alors a 'obtention de structures en creux ou en relief. La résine utilisée dans notre
cas (SU-8 2050, Microchem) est une résine négative, contenant un époxy (le SU8) et un agent
réticulant photoactif.

Les différentes étapes du procédé sont représentées sur la figure A.1. Un substrat, générale-
ment une tranche (wafer) de silicium (étape 1), est préparé afin d’améliorer le mouillage de la
résine. Cette préparation comprend successivement :

— une déshydratation thermique (chauffage a 200 °C pendant 20 min) ;
— une silanisation par dépot en phase gazeuse d’hexaméthyldisilazane, cette molécule est
adsorbée spontanément sur la surface de silicium ;
— une seconde étape de chauffage (2 min a 120 “C) pour former des liaisons chimiques entre
les molécules de silane et la surface.
La résine est ensuite déposée sur le substrat (étape 2), et étalée de fagon homogene par enduction
centrifuge (spin coating) sur un plateau tournant a grande vitesse (étape 3). L’épaisseur dépend
de la vitesse de rotation. Le solvant de la résine est ensuite évaporé par chauffage (65 puis 95 °C),
conduisant & son durcissement. La résine est ensuite insolée sélectivement dans le proche UV
a 365 nm, un masque permettant de définir les zones a irradier (étape 4). Ces derniéres sont
ensuite réticulées par chauffage (étape 5), et le motif est développé (étape 6) par dissolution
de la résine non réticulée a l'aide d’'un solvant adapté (le propyléne glycol monométhyle éther
acétate). Un ringage a I'isopropanol et un séchage a I’azote conduisent finalement aux motifs en
relief au niveau des zones transparentes du masque.
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- o= =

1. Tranche de silicium 2. Dépdt de résine 3. Enduction centrifuge

4. Insolation UV 5. Réticulation thermique 6. Développement

Fi1G. A.1 — Principales étapes de la définition des moules par photolithographie.

A.2 TImpression

Le motif obtenu apres ’étape de photolithographie constitue un négatif & imprimer dans une
matrice d’élastomere. Ce procédé est représenté sur la figure A.2.

L’élastomere utilisé, le polydiméthylsiloxane (PDMS, Dow Corning, Syglard 184) est mélangé
a un agent réticulant en proportion 5 : 1 & 10 : 1 en masse — une plus grande proportion de
réticulant conduisant a une plus grande rigidité. Le mélange est mis a dégazer dans une cloche a
vide, puis versé sur les motifs obtenus par lithographie (étapes 1 et 2). Les bulles d’air susceptibles
d’étre apparues lors du dépo6t sont évacuées sous cloche a vide. Un chauffage a 65 "C a 1’étuve
conduit a la réticulation du PDMS. L’élastomere réticulé est ensuite découpé avec une lame
de cutter (étape 3) et les trous de connectique percés a 'emporte-piece (étape 4). Ces deux
opérations se déroulent sous hotte a flux laminaire pour éviter les pollutions. Le PDMS et la
lame de verre (SuperFrost) destinée a servir de support du futur microcanal sont ensuite oxydés
sous plasma d’ozone (étape 5), générant des radicaux tres réactifs sur les deux surfaces. Ces
radicaux conduisent a un collage irréversible des deux surfaces lorsqu’elles sont mises en contact
(étape 6). Les canaux ainsi formés présentent ainsi trois parois de PDMS et une de verre.

- = e

1. Motif en relief 2. Dépot de PDMS 3. Découpe
L | Lo
N
T R 2 R I I A
[T/ O A T O AR
[ 2 A I AN |
s n A = a5 S S
4. Percage 5. Oxydation plasma 6. Collage

F1a. A.2 — Principales étapes de la réalisation de microcanaux par impression sur du PDMS.



Annexe B

Détermination du rendement
quantique de fluorescence

L’intensité lumineuse absorbée par une épaisseur H de liquide absorbant est donnée par la
relation (3.1),

Ly (H) = (1= e77) Iy (B.1)
(les notations sont celles définies & la section 3.1.2), ce qui peut s’écrire
Ips(H) ~ aHIye (B.2)

dans le cas d’une faible absorption (aH < 1).
D’autre part, I'intensité de fluorescence détectée en H s’écrit

Ifluo(H) = XIabs(H)~ (B3)

Cette intensité détectée dépend de I’absorbance de la solution, donc de sa concentration et de
son épaisseur, elle n’est donc pas caractéristique de la substance considérée. Le signal de fluo-
rescence inclut les photons émis dans toutes les directions et a toutes les longueurs d’onde. Ce
processus étant isotrope, le signal collecté sur un angle solide donné peut étre aisément extrapolé
a l'espace entier, et doit par ailleurs étre intégré sur tout le spectre.

Soient une substance de référence, de rendement quantique x,.¢s connu, et u la substance que
I’on cherche a caractériser. Les signaux de fluorescence mesurés s’expriment respectivement

I7 = Xref areg HIp e ¥ (B.4)
[0 = Xuau HIge ™, '
et leur rapport s’écrit
f a
I;leuo _ Xréf Qreéf € arefH (B 5)
TR |

La mesure des absorptions et des intensités de fluorescence, a,¢ et I;lei , d'une part, a, et I}‘luo
d’autre part, permet d’établir une intensité de fluorescence calibrée pour chacune des deux

substances :
réf
(1) 0= e
uo . —Qpré
cal arif © ! (B.6)
u o fluo
(Ifluo>cal - ay e_““H .
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Cette écriture sous la forme d’une « intensité de fluorescence par unité d’absorption » est ainsi
caractéristique de 'espece considérée. D’apres (B.5), le rendement quantique recherché s’obtient
alors simplement & partir du rapport des deux signaux ainsi calibrés,

(I}Lluo)cal
= — xef, B.7
Xu (I}ZCO) - Xréf ( )

ne faisant intervenir que des grandeurs caractéristiques des substances considérées.

Cette derniere relation n’est valable que si la substance inconnue et la référence ont le méme
indice de réfraction. Aux faibles concentrations, I'indice de la solution est celui du solvant, cette
relation conserve donc sa validité si les deux mesures sont faites avec des solutions dissoutes dans
le méme solvant. Dans le cas contraire, elle doit étre corrigée en faisant intervenir les indices des
solvants correspondants :

JY 2
fluo n
Xu = ( i )cal U Xr‘éf' (BS)
Npef
( fluo)cal

Dans notre cas, la substance de référence est la rhodamine 6G R 590 dans ’éthanol, excitée
a 530 nm, dont le rendement quantique est x,¢ = 95 %.



Annexe C

Conditions aux limites thermiques

Le calcul d’élévation de température traité au chapitre 4 considere une couche absorbante in-
sérée entre deux couches transparentes, l'une étant plus conductrice, ’autre moins (figure C.1 (a)).
Par ailleurs, le calcul considéré au chapitre 7 ignore tout transfert thermique aux parois. L’ob-
jet de la présente annexe est de discuter I'influence des transferts thermiques aux parois sur la
distribution de température. Les propriétés thermiques des différents matériaux considérés sont
rappelées dans le tableau C.1.

TaAB. C.1 — Conductivités (A) et diffusivités (D) thermiques des différents matériaux considérés.

Verre Eau Hexadécane PDMS
A 1,38 0,6 0,14 0,15 W-K1.m™!
Dr 85 14 0,9 1,4 107" m?.s7!

C.1 Couche semi-infinie absorbant en surface

Simplifions le probléme sur la base des approximations suivantes :

— les conductivités du verre et de I'eau sont identiques (elles different en réalité d’un fac-
teur 2);

— la conductivité du PDMS est tres petite devant celle de I'eau (elle est 4 fois plus petite).

Cela revient a considérer une couche d’eau semi-infinie, chauffée uniquement en surface. La
b
géométrie correspondante est représentée sur la figure C.1 (b). Ces simplifications diminuent les

(a) (b)

z z
PDMS (A3), couche semi-infinie Vide (Ag = 0), couche semi-infinie
h h
Eau (a, Ag) Eau (o # 0,Aq)
0 Ol-===seeeecccccccccccecccccaaccaaaas
Verre (A1), couche semi-infinie Eau (a = 0,A;), couche semi-infinie

F1c. C.1 — Représentations schématiques (a) du probléme thermique considéré au chapitre 4 et (b) d’une
couche d’eau semi-infinie absorbant en surface.
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(a) (b)

1,8 T 0,15 = T
z=0 z=h/2 z=h K“’ z=0 z=hl2 z=h
‘\‘ modele 3 couches  » ° v (| modéle 3 couches o v
‘\ modéele semi-infinik  —— —— o~ ‘J? modéle semi-infini  —— — —
\ 2 ‘
125 1 E 01 |
: S
- \ X
X \ =
o e
[ ©
0,6 5, 0,05 1
o
=
0 ‘ : 0 ‘
0 30 60 90 60 90
@0 o0

F1a. C.2 — Comparaison entre les résultats issus du calcul sur un modéle & trois couches (symboles) et sur
un modéle semi-infini (trait continu), pour trois cotes z différentes correspondant au plan médian et aux
limites de la zone absorbante. Le rayon au col est fixé a wyp = 2,85 um. (a) Distribution de température
sur I'interface, (b) gradient de température azimutal. Les données sont normalisées par la puissance laser.

transferts thermiques entre la couche échauffée et les couches environnantes. Elles doivent donc
conduire a une température plus élevée dans la couche absorbante.

Les hypotheses de calcul considérées a la section 4.2.2 (approximation diffusive, stationnarité,
faible absorption) sont conservées, ainsi que les conditions aux limites (4.10) et (4.11), cette
derniére devenant une condition de flux nul en z = h.

La résolution de I’équation de la chaleur (4.9) dans l'espace de Fourier-Bessel reste valable.
L’approximation choisie pour les conductivités conduit a

Fo(k) = —2kh
+(k)=e (C.1)
F_(k)=1
avec Fy (k) définie par (4.20). On en déduit le champ de température dans la couche d’eau
chauffée :

k2w?

aP [®e 5" 1 1
T — 1— = 2kh kz _ — —kz) ) 9
(r,2) A /0 : ( 5 e 5 ¢ Jo(kr) dk (C.2)

La distribution et le gradient azimutal de température dans la couche échauffée détermi-
nés apres intégration numérique sont représentés sur la figure C.2. Conformément a ce que les
hypotheéses de moindres flux permettaient de supposer, la température (figure C.2 (a)) est signifi-
cativement plus élevée dans le cas du modeéle semi-infini, aussi bien au plan médian qu’aux limites
de la couche absorbante. La distribution de température présente par ailleurs une forme plutot
similaire quel que soit le modeéle considéré. Ainsi, le gradient de température (figure C.2 (b))
calculé avec les deux modeles est peu différent. Les différences d’amplitude apparaissent plus
significatives aux parois qu’au voisinage du plan médian, et ont ainsi un impact limité sur le
gradient de température moyen sur le ménisque. Le tableau C.2 répertorie les valeurs du gradient
de température moyen sur ’épaisseur h du fluide, calculées avec les deux modeles pour différents
rayons au col. L’écart relatif entre les valeurs correspondant a chaque modele est toujours de
lordre de 10 %.
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TAB. C.2 — Gradient de température moyen sur ’épaisseur h d’un microcanal, normalisé par la puissance
laser. La largeur wy des microcanaux considérés est 200 um et 100 pm respectivement. Comparaison
entre les deux modéles pour différents rayons au col.

wo 1,42 285 552 9,61 pm
3 couches 3,03 2,89 258 2,01
semi-infini 3,29 3,15 2,83 2,23
3 couches 6,09 597 5,69 5,13
semi-infini 6,66 6,54 6,25 5,67

h =30 um
102 K-pum™' - mW—!

h =50 pum

C.2 Film isolant séparant deux couches conductrices

La couche d’eau est séparée des parois du microcanal par un film d’hexadécane, dont 1’épais-
seur 4 est typiquement submicrométrique (figure C.3 (a)). Ce film a une conductivité treés proche
de celle du PDMS, plus petite que celles de ’eau et du verre (tableau C.1). Il doit donc conduire
a une réduction des transferts thermiques entre ’eau et la paroi de verre, son influence au niveau
de la paroi de PDMS étant par ailleurs négligeable.

On cherche donc ici a estimer 'erreur faite en ne tenant pas compte du film de mouillage
séparant l’eau de la paroi de verre dans le calcul de la température de ’eau. Pour cela, on
considere la géométrie représentée sur la figure C.3 (b), 'approximation d’une couche absorbante
semi-infinie provenant du fait que son épaisseur est grande devant celle du film : § < h.

(a) (b)

PDMS % i Eau (a, As), couche semi-infinie

h ) Huile 1) 0

\Ean_/
Eau @ Huile (A2)
; S TR R
\Verre /

Verre

T Verre (Aq), couche semi-infinie

Fic. C.3 — (a) Représentation schématique du probléme thermique considéré au chapitre 4. Un zoom
au voisinage des parois fait apparaitre les films de mouillage. (b) Représentation schématique du modéle
proposé pour décrire le champ de température prés des parois en tenant compte des films de mouillage.

Le probléme est posé et résolu selon le méme raisonnement que précédemment. La tempéra-
ture de ’eau s’écrit, dans I'espace de Fourier-Bessel,

Tg(k, Z) = Bg(k‘) e k? + 7'(2'(,60 [(\)43 Gk(f), (03)
2P a Gk (=) - (1+1)
Bs(k) = mwd Ag k2 (1+ Al) (1 %) ( _ %D (1 _ %;) o—2ké (€4
Un développement a l'ordre 1 en kd conduit a
By(k) = 2P o G(k) 2\,
W (8- () () 05
1 o1 (- (-g
% E Al_/TQ_ ( A21>+(A3 A2) kS +(9<k:262>
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Remarquant que ﬁ—; ~ 10 et ﬁ—z ~ 4, on peut écrire

2P a G(k)
Twi Ag k2

- 1
Ts(k, z) ~ (1 — §e_kz + 75141(5 e_kz) : (C.6)

7

L’erreur faite en ne tenant pas compte du film de mouillage, qui se déduit de I'expression précé-
dente par soustraction de sa valeur en § = 0, est donc

aP [ 15 k22
Ts,(r, 2) =~ o he /O =0 exp (— < 0 _ kz> Jo(kr) dk. (C.7)

Sur l’axe du faisceau (r = 0), on obtient pour z > 0

2
Ts,(0, 2) ~ 15 [2aP 6 exp <2Z2> erfc (\/iz) (C.8)

14V 7 A3 wo Wy wo
2 . , .
avec erfc(x) = % [.2 e dt la fonction erreur complémentaire.

La correction T3, (0, z) est tracée sur la figure C.4 avec la température calculée au centre du
faisceau avec le modele & trois couches (avec h = 30 um), pour wg = 2,85 um et § = 5. On voit
que lerreur faite en négligeant I'influence des films est significative au voisinage de la paroi de

verre mais s’atténue rapidement au bout de quelques pm.

15— 71 71 1
* T, (r=0)
3 couches (r=0) ..l'._
...
|
"
1r " i
FT-\ n
; "
= n
£ "
X L]
- u
o [ ]
= "
0,5 - T .
..
a"
L ...
|
]
e
*ee,
oo
ol .....I.-..-..‘..I.‘.....‘.$.‘.....‘.Q
0 2 4 6 8 10

z (um)

Fic. C.4 — Comparaison entre la température sur I'axe du faisceau laser calculée avec le modeéle a trois
couches et la correction due aux films d’huile.

C.3 Fuites thermiques a travers la paroi de verre

La dynamique thermique calculée au chapitre 7 (section 7.2.3) suppose que un milieu échauffé
semi-infini en contact de vide. Dans notre cas, la couche d’eau échauffée est située entre plusieurs
milieux conducteurs, ce qui implique des transferts thermiques qui n’ont pas été considérés. Nous
cherchons ici a évaluer I'erreur faite sur la dynamique au temps courts lorsque ces transferts sont
ignorés. Pour cela, on consideére deux milieux conducteurs 1 et 2, séparés par une interface plane
en z = (. Le milieu absorbant est le milieu 2, situé en z > 0.

On s’intéresse a la température au voisinage de I'interface. On considére donc les deux milieux
semi-infinis, comme dans le calcul traité a la section 7.2.3; les hypotheses de transfert diffusif et
de faible absorption sont également conservées.
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L’équation de la chaleur dans I’espace de Fourier-Bessel s’écrit, dans les deux milieux,

0? . 1 0T
= k2T = on
82’2 DT1 ot (C 9)
#?  ,\.. 2P a A 1 9T, '
_ k T2 —+ —5 = —_—
072 Twd Ao Dy, 0Ot

On impose par ailleurs pour conditions aux limites a 'interface la continuité de la température

et celle des flux de chaleur

et la condition initiale

0,t) =15 (k,z=0,t) (C.10)
A (ZE) g (22 (C.11)
0z 0z
z=0 z=0
Ty (k,z,t =0) = Ty (k,z,t = 0) = 0. (C.12)

La résolution temporelle de ’équation de la chaleur se fait en utilisant la transformée de
Laplace. La transformée T; (k, z, s) de T; (k, z,t) s’écrit

Ty (k, 2, 5) = / Ty (k, 2, ) e dt (C.13)
0
et on a par ailleurs [170]
o T, 5 i
/ a@t e stdt = 8Ty (k,2z,8) — T; (k,z,t = 0). (C.14)
0

L’équation de la chaleur s’écrit donc finalement, dans ’espace de Laplace-Fourier-Bessel,

0?2 2\ S v
— — Ty = T
<822 k ) ! l)T1 1
o op (C.15)
. a = S
—— k| Th+ = —G(k) = Ts.
(822 ) 2+ 7['(4)% A28 ( ) DT2 2
Ses solutions s’écrivent
v D kQ
Ty (k, z,s) = By(k, s) exp ( TlTH z)
T.
22 (C.16)
v DT k’+s 2P a ~ DT
T (k = As(k —y 2 ——G 2
ou les termes
2P o - Dr. Ay [Dpk2+s)
Bi(k,s) = ——G(k 2 — =t
1( ,S) ng Ao ( )S(DT2]€2+S) ( +A2 DT2k‘2—|—S
1 (C.17)
2P o =~ Dt A1 |Dr k24 s
As(k,s) = —5— 2 L+ —y4/ — -1
2( ’S) WW%AQ S(DT2k'2+8) (( +A2 DT2]€2—|—S
sont déterminés a partir des conditions aux limites.
En z =0, la température s’écrit ainsi
-1
~ 2P a ~ DT A1 DT k2 + s
T(k,z=0,8)=—5—Gk)————o—— 1+ —| = 5— . C.18
( 'z ’S) WW%AQ ( )S(DTQkQ—i-S) < +A2 DT2k2+S ( )
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Le cas d’un environnement isolant correspond a Ay = 0, soit

2P o - Dy,

Py o(bzm0.5)= £ Cop__Dn
=0 (k,2 = 0,5) Twi Ao s (D, k2 + s)

(C.19)
.. . , e . , A Dp, k2+s -
Ainsi, la solution générale differe de la solution pour A; = 0 d’un facteur | 1 + A—; m .

2

Aux temps courts, soit pour s > Drk?, le terme sous la racine carrée tend vers 1. Le rapport
des deux solutions tend alors vers un rapport constant :

T (k,z=0,5 — c0) Ao
y — ~
Th,—o (kyz=0,8 —>00) A2+ Ay

0,3. (C.20)

Aux temps courts, la conductivité du milieu environnant diminue 'amplitude de 1’échauffe-
ment mais ne modifie pas la dynamique thermique. Bien que ce calcul ne tienne pas compte de
I’effet du balayage considéré au chapitre 7, il permet de supposer que ’écart au modeéle de San-
ders [235] est essentiellement lié & un facteur d’amplitude et non & un comportement dynamique
de I’échauffement.



Annexe D

Propriétés optiques d’une solution
de colorant alimentaire E122

Afin de généraliser les comportements observés avec I'uranine, nous avons utilisé un colorant
alimentaire issu de la grande distribution. Ce colorant, I'azorubine ou carmoisine, désigné par le
code E122; est commercialisé par Vahiné sous la forme d’une solution aqueuse de concentration
inconnue. Cette solution présente une couleur rouge vif, et semble ainsi de prime abord adaptée
a une excitation dans le vert.

Le spectre d’absorption de la solution, représenté sur la figure D.1 (a), présente un pic au-
tour de 515 nm, confirmant son adéquation avec notre longueur d’onde de travail. La mesure du
coefficient d’extinction molaire du colorant étant impossible faute d’en connaitre la concentra-
tion, on cherche a obtenir une solution dont ’absorbance est la méme que celle de la solution
d’uranine & 0,1 % a la longueur d’onde du laser. Le coeflicient d’absorption de la solution de
E122 utilisée est ainsi fixé & a = 3,877 mm™!.

Par ailleurs, le spectre de fluorescence est représenté sur la figure D.1 (b) pour une excitation
a 515 nm. L’émission de fluorescence est répartie entre 550 et 800 nm. Le pic a 515 nm correspond
a la diffusion du faisceau excitateur. La procédure décrite a I’annexe B permet de déterminer le
rendement quantique de fluorescence : y = 2,3 x 104, Ce colorant est donc trés peu fluorescent.

La valeur de I’absorption qui en résulte, calculée a partir de (3.4), est

o = 3,527 mm ™. (D.1)

Cette valeur mesurée doit toutefois étre discutée. En effet, dans les expériences de blocage
thermocapillaire, le seuil de blocage comme 1’ébullition sont constatés a des intensités laser trois
fois plus grandes qu’avec 'uranine, dont ’absorption est moitié moindre. L’effet thermique réel

(a) (b)

6 ; ; : 10° : ; : ;
n I
5[ ]
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F1a. D.1 — Spectres (a) d’absorption et (b) de fluorescence de la solution de colorant alimentaire.
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est donc environ 6 fois plus faible que ce que cette valeur de ’absorption laisserait attendre.
Cela pourrait résulter d’un effet de transparence induite, qui se produit sous forte excitation,
mais demeure indécelable lors d’une mesure conventionnelle de spectre d’absorption, réalisée a
tres faible intensité.

La valeur tres petite du rendement quantique de fluorescence, associée a une absorption maxi-
male dans notre gamme spectrale de travail, fait de ce colorant un candidat a priori idéal pour
un chauffage laser, abstraction faite du possible effet de transparence induite discuté ci-dessus.
Deux raisons, I'une d’ordre pratique, ’autre plus fondamentale, nous ont pourtant conduit a ne
pas généraliser son usage. D’une part, ’absence de fluorescence empéche de visualiser le faisceau
laser lorsqu’il traverse la phase aqueuse, compliquant les réglages. D’autre part, nous ignorons la
composition exacte de la solution, et par la son incidence sur le systeme expérimental considéré.
En particulier, la solution diluée de colorant s’avére moins mouillante sur le verre que la solution
d’uranine, laissant supposer la présence d’agents tensioactifs. Cette constatation faite lors de la
préparation des solutions ne semble pas, d’un point de vue qualitatif, préter & conséquence dans
les expériences, mais limite la pertinence des comparaisons.
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Résumé

L’effet thermocapillaire (ou Marangoni) est la résultante mécanique d’un gradient de tension
interfaciale induit par la présence d’un gradient de température sur une interface fluide. Il se
manifeste par (i) la migration d’un objet fini (goutte, bulle) immergé, et (ii) une déflexion de
I'interface. Sa nature interfaciale le rend particulierement pertinent a petite échelle, notamment
en microfluidique diphasique. Ce travail de these montre comment un effet thermocapillaire
induit localement par chauffage laser peut étre utilisé pour produire des composants optoflui-
diques élémentaires (vanne, aiguillage, échantillonneur), et en présente une étude quantitative.
La déstabilisation d’un jet microfluidique forcée par laser, conduisant a sa rupture, est également
présentée et caractérisée. Cette « bolte a outils » optique fournit ainsi une approche sans contact,
pour produire et manipuler des gouttes en microfluidique digitale sans nécessité d’une micro-
fabrication dédiée. Par ailleurs, afin de caractériser sur des temps longs les gouttes produites,
et ainsi considérer des populations statistiquement significatives, un dispositif optoélectronique
simple pour mesurer les gouttes et leur vitesse en temps réel a également été développé.

Mots-clés : Microfluidique diphasique
Effet Marangoni
Micromanipulation optique
Optofluidique
Instabilité de Rayleigh-Plateau
Rupture d’interface
Caractérisation d’écoulements diphasiques

Abstract

The thermocapillary (or Marangoni) effect is the mechanical result of an interfacial tension gra-
dient induced by a temperature gradient on a fluid interface. This effect manifests itself by
inducing (i) the migration of an immersed finite-size object (droplet, bubble), and (ii) a deflex-
ion of the interface. Due to its interfacial nature, the Marangoni effect is particularly relevant
at small length scales, especially in the context of two-phase microfluidics. This thesis aims at
applying the thermocapillary effect locally induced by laser heating, in order to create some basic
optofluidic actuators (valve, switch, sampler). A quantitative study of these actuators is pre-
sented. The laser-forced destabilization of a co-flowing microfluidic jet, leading to its breakup,
is also investigated. This “optical toolbox” represents a non-contacting, and microfabrication-
free approach for the production and handling of droplets in digital microfluidics. Moreover, to
characterize these droplet over long times, thus considering statistically significant populations,
a simple optoelectronic device has been developed for measuring the size and velocity of the
droplets in real time.

Keywords: Two-phase microfluidics
Marangoni effect
Optical micromanipulation
Optofluidics
Rayleigh-Plateau instability
Interface breakup
Droplet characterization
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