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Chapitre 1

Vers la physique des jets liquides
induits par laser

Un jet peut étre défini comme un « courant » de matiere présentant une forme plus
ou moins cylindrique. Ce type d’objet est rencontré dans une grande variété de situations
différentes du « jet de particules » a ’échelle de I'univers.

Les études des jets liquides et de leur évolution, a savoir la brisure de ceux—ci (le
plus souvent régit par la tension de surface), ont permis de mettre en exergue un certain
nombre de phénomenes physiques clés. Les motivations pilotant ces études sont aussi va-
riées que les diverses situations dans lesquelles nous pouvons observer ces phénomenes.
Nous pouvons notamment évoquer 'optimisation des processus de combustion, 1’amélio-
ration de I'impression a jet d’encre ou encore I’échantillonnage de ’ADN. .. Plus proche
de nous, les jets sont également rencontrés dans la vie de tous les jours que ce soit au
niveau du robinet de notre évier de cuisine ou dans les divers pulvérisateurs, qu’ils soient
utilisés a des fins cosmétiques ou agricoles!

En outre, les études des jets liquides permettent de sonder un grand ensemble de pro-
priétés physiques telles que la tension de surface, la viscosité ou encore la densité. Les jets
sont également sensibles aux fluctuations thermiques (a 1’échelle nanométrique) ou aux
interactions gravitationnelles a tres grande échelle.

D’un point de vue expérimental, le développement des techniques en laboratoire et
de I'imagerie a haute cadence ont permis de raviver récemment I’étude de ce phénomene.
Nous pouvons notamment citer en exemple 1’étude des derniers instants de la brisure d’un
jet liquide et de sa dynamique ou les effets non-linéaires prédominent la rupture [1] ou
encore la structuration de I’atomisation d'un jet [2] entre autres. Le trés bon article de
revue de J. Eggers et E. Villermaux [3] nous apporte une description compléete des aspects
fondamentaux et technologiques relatifs a ces différentes études.

Au cours de cette introduction, nous n’avons pas la prétention d’effectuer une re-
vue complete des différentes études concernant la physique des jets liquides mais nous
proposons une bréve présentation des instabilités de jets liquides obtenues de différentes
manieres, quelles soient d’origine « mécanique », électrique, acoustique ou encore optique,
cette derniere constituant le corpus du présent manuscrit.

1



2 CHAPITRE 1. VERS LA PHYSIQUE DES JETS LIQUIDES INDUITS PAR LASER

1.1 Depuis les travaux de Félix Savart

Nous débuterons cette section par une citation issue des travaux fondateurs de F.
Savart regroupés dans son mémoire sur « la constitution de veines liquides lancées par
des orifices circulaires en mince paroi » [4]. Deés 1833, il est le premier a avoir mis en
évidence, de maniere précise, 'inévitable évolution d'un jet liquide en gouttes et étudié
les lois régissant ces comportements.

1l n’est personne qui n’ait observé que les veines liquides, lancées verticale-
ment de haut en bas, se composent de deux parties d’un aspect trés différent.
[...] La partie qui touche a lorifice est un solide de révolution dont toutes
les sections horizontales vont en décroissant graduellement de diameétre. Cette
premiere partie de la veine est calme et transparente, et ressemble a une tige
de cristal. La seconde partie, au contraire, est toujours agitée, et parait dénuée
de transparence, quoiqu’elle soit cependant d’une forme assez régquliére pour
qu’on puisse facilement voir qu’elle est divisée en un certain nombre de ren-
flements allongés dont le diamétre mazimum est toujours plus grand que celui
de lorifice.

Cette seconde partie de la veine est composée de gouttes bien distinctes
les unes des autres, qui subissent, pendant leur chute, des changements pério-
diques de forme, auxquels sont dues les apparences de ventres ou renflements
réquliérement espacés. .. [4]

F. Savart remarque ainsi, sans avoir identifié I’origine du mécanisme, la brisure spon-
tanée du jet liquide en gouttes de maniere indépendante d’une quelconque force extérieure
ou quelque soit la direction dans laquelle le jet est émis. Il montre aussi que ce phénomene
est une caractéristique intrinseque au fluide. Afin d’apporter une observation quantitative
a ce phénomene, il développa notamment une technique stroboscopique dont une image
est présentée figure 1.1.

- *hd b .t il —-e sl mm sl losm wans -l i o -
"
~

~

F1a. 1.1 — Image issue du mémoire de F. Savart [4] montrant la brisure d’un jet liquide de 6 mm
de diameétre. Il pu ainsi mettre en évidence une succession de gouttes principales et de gouttes
satellites.

Quarante ans plus tard, J. Plateau apporte une preuve expérimentale de la déstabili-
sation d’une colonne liquide en gouttes lorsque celle—ci excede un certain rapport d’aspect
limite A = L/D (représentant le rapport de la longueur de la colonne liquide sur son
diametre a la base ). Ce rapport d’aspect limite fut évalué entre A = 3.0 et A = 3.6 [5].

L’hypothese réalisée par J. Plateau est que le moteur de I'instabilité est la tension de
surface, le systeme cherchant a minimiser son énergie de surface. Si un cylindre fluide,
de rayon initial Ry, est soumis a une perturbation de longueur d’onde A\ supérieure a la
circonférence du cylindre 27 Ry, la colonne liquide devient instable. J. Plateau a notam-
ment calculé la variation d’aire induite par une perturbation sinusoidale et montré que
toute perturbation de longueur d’onde supérieure au périmetre de la colonne conduit a
une réduction de l'aire. Ceci définit donc le rapport d’aspect limite de stabilisation d’une
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colonne liquide égal a : A = 7.

Quelques années plus tard, Lord Rayleigh [6,7] parvient a décrire théoriquement la
dynamique des colonnes liquides dans 'air en tenant compte de l'inertie du fluide, cette
derniere s’opposant a la déstabilisation capillaire de l'interface liquide. Pour ce faire, il
considéra une colonne de fluide non—visqueux, de longueur infinie et de rayon moyen Ry,
dont la surface est soumise a de petites perturbations sinusoidales de longueur d’onde A
et de taux de croissance w. Il démontre que le taux de croissance obéit a I’équation de
dispersion suivante :

w

(‘“)2 - gggx (1-x?), (1.1)

g
pR3 9
volumique du 0ﬂuide considéré et o, la tension de surface. La relation 1.1 a été vérifiée
expérimentalement avec succes a maintes reprises et est représentée sur la figure 1.2. Le
taux de croissance de la perturbation est maximal pour X = 0.697 correspondant a une
perturbation de longueur d’onde A = 9.01Ry. Ce mode étant le plus instable, il pilote la
perturbation et fixe la taille des gouttes liquides ainsi obtenues.

avec W = X = kRy et I; la fonction de Bessel modifiée d’ordre i. p est la masse

F1G. 1.2 — Evolution de la relation de dispersion donnée par les travaux de Rayleigh et explicitée
par la formule 1.1 (en trait plein). Les symboles correspondent aux mesures effectuées sur un jet
d’eau. Image issue de la référence [1]

L’influence de la viscosité lors de la déstabilisation d’un jet composé d'un fluide de
viscosité 7, dans un autre fluide de viscosité 7y a été étudié par S. Tomotika [8]. La rela-
tion de dispersion résultante et sensiblement similaire a celle présentée figure 1.2.

Suite a cette breve présentation des travaux historiques menant a I’étude d’un jet
liquide tant lors de sa formation que de sa déstabilisation en gouttes, nous allons exposer
différentes méthodes conduisant a la génération de jets liquides.
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1.2 Jets liquides induits par entrainement visqueux

Un écoulement mis en place a I'extérieur d’un fluide est un outil tres polyvalent pour le
contréle de I'épaisseur d’'un jet liquide et son comportement lors de la brisure. Les travaux
de A. M. Ganan-Calvo et al. ont notamment démontrés la facilité de produire des gouttes
monodisperses de diametre controllable, par I'intermédiaire d’une géométrie d’écoulement
focalisé (flow focusing en anglais) [9-12]. La focalisation de I’écoulement consiste a accé-
1éré localement un fluide entourant un autre fluide. La phase dispersée (correspondant au
fluide intérieur) est ainsi étirée par la phase continue (fluide extérieur), conduisant a la
formation d’un jet et a la brisure en gouttes de celui—ci.

A la fois linertie du fluide et les forces visqueuses peuvent étre exploitées afin de
produire des jets. Concernant le mécanisme par lequel les forces visqueuses conduisent a
I’établissement d’un jet, nous pouvons citer comme exemple les expériences réalisées en
selective withdrawal [13-16].

Comme cela est présenté figure 1.3, une expérience de selective withdrawal consiste
en un tube immergé dans un récipient au—dessus d’une interface séparant deux fluides
visqueux non miscibles. Lorsque le fluide est aspiré (ou pompé) a travers le tube pour
des faibles valeurs du « débit d’aspiration », noté (), seule la phase liquide supérieure est
entrainée. L’écoulement induit déforme l'interface liquide en une bosse de déformation
stable (figure 1.3 (a)).

La hauteur de cette bosse de déformation, ainsi que sa courbure, augmentent a mesure
que @ croit (ou que la distance séparant le tube de 'interface liquide diminue) jusqu’a
une transition ou la phase liquide inférieure est entrainée a son tour avec le phase supé-
rieure formant ainsi une pointe liquide (figure 1.3 (b)). L’interface liquide devient « sans
limite » dans la direction verticale et la géométrie de la phase liquide supérieure de-
vient toroidale. Proche de cette transition, I. Cohen et S. R. Nagel [13] ont montré que la
courbure et la hauteur de la déformation d’interface ont simultanément un comportement
caractéristique des systeémes a I’approche d’une singularité.

Une légere augmentation de () induit ’émergence d'un jet liquide a travers le tube
(figure 1.3 (c)), c’est le phénomene d’entrainement visqueux.

I. Cohen et S. R. Nagel ont notamment établi que la transition, entre le selective
withdrawal et 'entrainement visqueux, subit par I'interface conduit a la loi de puissance :

Su o Q0.30i0.057 (12)

ou S, est la distance seuil séparant le tube de l'interface (si S < .Sy, 'interface est désta-
bilisée). Pour de faibles valeurs de @, la transition observée est douée d’hystérésis. Ainsi il
est possible de trouver une valeur de S > S, pour laquelle I'interface est toujours instable.
Cette particularité est également mise en évidence lorsque la distance séparant le tube
et 'interface liquide est fixée. Il est donc possible d’observer un jet liquide fin induit par
entrainement visqueux pour des valeurs de () inférieures au « débit d’aspiration » néces-
saire a |’établissement de cette instabilité.

Dans le cas ou la distance entre le tube et l'interface liquide est fixée, des études ex-
périmentales et numériques ont été réalisées afin d’étudier 1’évolution de la hauteur de
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()

FiG. 1.3 — Présentation du montage expérimental permettant d’étudier les transitions de struc-
tures déformées d’une interface liquide entre deux fluides visqueux en régime de selective with-
drawal. En paralléle, sont présentées des photographies de la déformation d’interface engendrée
pour différentes valeur du « débit d’aspiration », noté Q). La figure est issue de la référence [14].

déformation et de la courbure de celle—ci a ’approche du seuil de transition. Le seuil est
caractérisé par les notations h., k. et (). correspondant respectivement a la hauteur de
la déformation d’interface seuil, la courbure seuil et le « débit d’aspiration » seuil. La
figure 1.4, issue de la référence [16], présente les résultats obtenus lors de simulations nu-
mériques de ce probleme.

D’apres les figures 1.4 (a) 1.4 (b), il apparait clairement qu’a 1'approche de Q., la
hauteur de déformation et la courbure saturent simultanément pour les valeurs critiques
respectives h. et k.. Enfin, les graphiques en inserts de chaque figure nous permettent
d’apprécier que h et k approchent leur valeur critique suivant les lois de puissance :

0.5 0.5
hc_h Qc_Q Re — K QC_Q
x , x . (1.3)
hC Qc K/C QC
Cette dépendance suggere que la transition observée depuis le selective withdrawal
vers l'entrainement visqueux résulte d’une « compétition », a Q = ., entre deux solu-

tions d’équilibre, I'une stable et une autre instable. Cette transition suit une structure
ayant la forme d’une bifurcation de type noeud—col.
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FIG. 1.4 — Résultats issus de 'étude numérique présentée dans la référence [16]. (a) Evolution de
la hauteur de déformation a I'approche du seuil de transition. En insert la représentation utilisée
est (he — h) /he vs. (Qe — Q) /Qe. (b) Evolution de la courbure de la déformation a I'approche
du seuil de transition. En insert la représentation utilisée est (k. — k) /K¢ vs. (Qc — Q) /Q.. Dans
les deux cas, la réprésentation en abscisse correspond a I’écart relatif du « débit d’aspiration » Q)
a sa valeur seuil Q.

Enfin, toujours suite aux travaux de I. Cohen et al. [16], il a été démontré que lorsque
I'interface est significativement déformée par rapport a son allure au repos, la courbure
de la bosse de déformation engendrée dépend de maniere logarithmique de la hauteur de
déformation.

1.3 Jets liquides induits électriquement

Une des premieéres preuves expérimentales de la génération de jets liquides sous champ
électrique date du XVIII®™ siecle par M. ’Abbé Nollet. Dans son mémoire intitulé « Re-
cherches sur les causes particulieres des phénomenes électriques, et sur les effets nuisibles
ou avantageux qu’on peut en attendre » [17], des expériences sont notamment réalisées
sur les « écoulements électrifiés ». Nous pouvons citer un passage édifiant de ce mémoire :

Les écoulements électrifiés, quand ils se font par des canaux un peu larges
[...] sont accompagnés d’un assemblage d’aigrettes lumineuses qui entoure de
toutes parts le jet de liqueur, vers l’endroit ou il commence a s’éparpiller et a
se diviser en plusieurs petits jets divergents. [17]

Cette observation expérimentale est toujours aujourd’hui étudiée et nous connaissons
maintenant ce type de phénomene sous le nom d’ionisation par électro-nébulisation (ou
electrospraying en anglais).

Cet effet a également été étudié par J. Zeleny au début du XX [18]. Lors de cette
expérience historique, une goutte liquide (un alcool), formée au bout d'un capillaire était
soumise a un fort champ électrique. Les contraintes exercées sur l'interface de la goutte
induites par le champ électrique transforment la morphologie de la goutte en une forme
conique caractéristique. Sous certaines conditions de champ électrique et de pression hy-
drostatique, J. Zeleny avait observé cette forme conique particuliere adoptée par la goutte
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liquide et la formation, au bout de ce cone, d’un jet liquide tres fin qui se brisait en petites
gouttes au bout d’une certaine longueur. En effet, lorsque le cone de Taylor s’approche de
la limite de Rayleigh, le cone s’allonge et forme un jet liquide qui se brise en une multi-
tude de gouttes. La limite de Rayleigh correspond au point ou les répulsions coulombiennes
entre les charges égalent la tension de surface. Cette charge limite s’exprime :

1/2
qRayleigh = 8 (0—507'3) s (14)

ou r est le rayon de la goutte, o la tension de surface et ¢y la permittivité diélectrique du
vide.

Il fallu attendre 1964 pour que G. Taylor examine ce probleme de maniere théorique
et convienne que la forme conique résulte principalement d’un équilibre entre les forces
électrostatiques et la tension de surface [19,20]. Le « cone de Taylor » est observé pour des
liquides conducteurs ou non. Nous pouvons notamment citer les travaux de J. D. Sherwood
[21], de F. K. Wohlhuter et al. [22] ou encore ceux de A. Ramos et A. Castellanos [23], qui
ont étendu 'analyse réalisée par G. Taylor au cas de liquides diélectriques. L’angle du cone
de Taylor a été calculé théoriquement, vérifié expérimentalement a maintes reprises et est
égal a Orqyior = 49.29°. On peut également citer les travaux théoriques de A. M. Ganan-
Calvo [24] décrivant une approche analytique de ce probléeme complexe ou encore ceux de
H. Li et al. [25] et H. Stone et al. [26] concernant les morphologies coniques adoptées par
une goutte sous champ électrique et magnétique. Pour plus de détails sur ce phénomene
caractéristique, le lecteur est invité a consulter entre autres les articles de revue de D.
A. Saville [27] et de J. Ferndndez de la Mora [28]. Quelques images expérimentales de ce

phénomene sont présentées figure 1.5.
-
(b) () (d) (o)

Fia. 1.5 — Exemples d’images expérimentales présentant le phénomeéne d’electrosraying et du
cone de Taylor. (a) Image issue des travaux pionniers de J. Zeleny [18]. Les images suivantes
sont extraites de l'article de revue de J. Ferndndez de la Mora [28]. (b) Transition céne —
jet, phénomeéne d’electropspraying. (c) Explosion symétrique d’une goutte de glycol de 24 pm
de diamétre, chargée a la limite de Rayleigh en absence de champ extérieur. (d) Explosions
asymétriques de gouttes de méthanol, chargées a 13% de la limite de Rayleigh dans un champ
extérieur de 2.21.10° V/m. (e) Explosion symétrique d’une goutte de méthanol non chargée, de
225 um de diamétre, dans un champ extérieur de 2.18.10° V/m.

(a)

C
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1.4 Jets liquides induits par une onde acoustique

La génération de gouttes liquides par une onde acoustique est un sujet d’étude en
plein essor, notamment dans le cadre de I'amélioration de la qualité des imprimantes a jet
d’encre ou encore dans le domaine biomédical pour délivrer de tres faibles quantités de
liquide. Les tétes d’impression ¢jectent des gouttes liquides a travers des buses et la plus
petite taille de goutte obtenue dépend de la taille de cette buse d’impression. En parallele,
la construction de buses de tailles tres petites n’est pas une tache aisée.

Le désir de production de gouttes liquides en s’affranchissant d’une buse devient donc
légitime. Une autre caractéristique néfaste a 1'utilisation de buses d’éjection est la géné-
ration de gouttes satellites altérant la qualité finale d’impression.

Les travaux de R. W. Wood et A. L. Loomis [29], a la fin des années 1920 ont apporté
la premiere preuve expérimentale de la génération de gouttes liquides en absence de buse.
L’utilisation d’une onde acoustique de haute intensité permettait de dominer la tension
de surface, s’opposant a la déformation de l'interface liquide.

Ces études ont notamment été reprises par S. A. Elrod et al. [30]. Ils ont montré la
possibilité de générer des gouttes a partir d’'une interface liquide et de contréler leur dia-
metre (de 300 um a 5 pm) ainsi que leur vitesse d’émission. Ceci fut réalisé a l'aide
d’ondes acoustiques focalisées au niveau de l'interface liquide (en absence de buse). Une
fois que la goutte liquide est émise, ils montrent que la surface relaxe et une onde ca-
pillaire se propage depuis le point ou 'onde acoustique est focalisée. Les gouttes émises
sont stables a la fois en terme de taille et de vitesse. Enfin, il est démontré que lorsque
la lentille acoustique, utilisée afin de focaliser I'onde acoustique au niveau de l'interface
liquide, présente une faible aberration sphérique, le diametre des gouttes émises se com-
porte comme 'inverse de la fréquence acoustique utilisée. La pression de radiation associée
a cette onde acoustique est identifiée comme étant le moteur de cette éjection de goutte,
lorsqu’elle domine les effets de tension de surface. La figure 1.6 (a) représente le schéma
théorique de leur expérience et la figure 1.6 (b) montre ’évolution du processus d’éjec-
tion d'une goutte liquide a partir d’un pulse d’énergie 58 pJ et de durée d’impulsion 20 us.

Plus récemment ces études se sont développées jusqu’a produire des gouttes liquides
de Tordre de 10 pwm de diameétre, représentant un volume de l'ordre de 0.5 pL [31].
Comme nous 'avons vu plus haut, la taille des gouttes émises étant proportionnelle a
la longueur d’onde acoustique utilisée, ils ont utilisé une lentille structurée permettant
aux ondes acoustiques transmises d’interférer constructivement les unes avec les autres
au niveau de l'interface liquide et ainsi d’intensifier la pression acoustique. L’utilisation
des harmoniques de la fréquence fondamentale leur permettent de produire une puissance
acoustique encore plus importante et d’atteindre des diametres de gouttes de 'ordre de
la dizaine de micrometres. Cela est représenté par la figure 1.7.

D’un point de vue recherche fondamentale, des travaux ont été réalisés au sein de
notre équipe de recherche lors de la these de N. Bertin [32]. Il a notamment étudié la for-
mation de jets liquides induits par une onde acoustique. Différents couples de fluides ont
été utilisés afin de faire varier le contraste de viscosité entre les deux fluides en coexistence.

Le streaming d’Eckart, correspondant a la dissipation de 1’énergie acoustique durant



1.4. JETS LIQUIDES INDUITS PAR UNE ONDE ACOUSTIQUE 9

acoustic
fens

120 ps 280 s

s

&) transducer

880 ps €20 us
(a) (b)

F1G. 1.6 — (a) Schéma de I'expérience de S. A. Elrod et al. pour ’émission de gouttes liquides
par I'intermédiaire d’ondes acoustiques focalisées au niveau d’une interface liquide. (b) Evolution
temporelle de la formation d’une goutte a une fréquence acoustique de 5 MHz. Les différentes
images sont issues de la référence [30].

Fundamental ~ 3harmonic 5™ harmonic
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7th harmonic 9t harmonic

Fia. 1.7 — Réduction de la taille des gouttes liquides émises par I'utilisation des harmoniques
successives de la fréquence acoustique fondamentale. Le plus petit diamétre atteint est de 'ordre
de 10 pm. Image issue de la référence [31].

sa propagation, peut engendrer la mise en mouvement du fluide et la création d’un écoule-
ment permanent stationnaire dans le sens de propagation du faisceau. Ce phénomene est
typiquement d’origine visqueuse. N. Bertin a démontré que la déstabilisation de I'interface
liquide en jet n’est pas due a ce streaming d’Eckart. En effet, comme illustré figure 1.8, il
est possible de générer des jets liquides quelle que soit la viscosité des deux phases liquides
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(méme si la viscosité modifie légerement leur allure). [32]

T

Chloroform

Fic. 1.8 — Exemple d’un jet liquide induit par une onde acoustique focalisée. Image issue de la
référence [33].

1.5 Jets liquides induits optiquement

Les champs d’investigations présentés précédemment ne se sont étendus aux forces
optiques que tres récemment. En effet, bien que l'interaction d’'une onde laser avec des
particules diélectriques de tailles micrométriques a suscité un grand intérét dans les années
70 [34-37] (manipulation, piégeage et lévitation optique), beaucoup moins d’attention fut
apportée aux déformations directes d’interfaces liquides molles. La principale raison de ce
manque est lié au fait que les déformations d’interfaces liquides par pression de radiation
optique sont intrinséquement faibles.

1.5.1 Déformations d’interfaces liquides par la pression de ra-
diation optique
A la fin des années 80, J.-Z. Zhang et R. K. Chang ont réalisé les premicres observa-

tions directes de déformations de l'interface d’une goutte d’eau sous l'action d’une onde
laser [38]. Ces gouttes étaient illuminées par un laser a colorant (de longueur d’onde
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dans le vide Ay = 600 nm, de durée d’impulsion 0.4 us et de rayon au col du faisceau
wp = 200 wm). Ils ont notamment mis en évidence que lorsqu’un pulse d’énergie 200 mJ
était appliqué, l'interface liquide de la goutte d’eau se déformait et produisait un long
filament sur la face de sortie de la goutte. Ceci est explicité par la séquence temporelle
d’images expérimentales présentée figure 1.9.

Fig. 1.9 — Premiére observation expérimentale directe de la déformation d’une goutte d’eau
sous ’action d’un pulse laser d’énergie 200 mJ. L’image en haut a gauche est pour At =1 us et
I'image en bas a droite est pour At = 15 us. Nous pouvons observer I’émergence d’un filament
liquide depuis la face de sortie de la goutte (le faisceau laser se propage depuis la gauche vers la
droite).

Le filament liquide observé dans les expérience de J.-Z. Zhang et R. K. Chang évoque
les prémices d'un jet liquide induit par laser.

1.5.2 Technique d’impression LIFT

Depuis, certaines applications aux techniques d’impression de haute qualité ont été
réalisées. Nous pouvons citer en particulier la technique d’impression LIFT pour Light—
Induced Forward Transfer. Le principe de cette technique consiste a transférer une quantité
de matiere grace a une impulsion laser, a partir d'une pellicule enduite sur une cible jus-
qu’a un substrat receveur comme ceci est illustré figure 1.10 (a).

A Daide de la figure 1.10 (b) nous pouvons observer le développement temporel de
ce processus d’impression par LIFT. Différents stades peuvent étre distingués. En effet,
jusqu’a 1.2 us, une bosse de déformation est induite, laquelle gonfle comme un « ballon ».
Entre 1.2 us et 4 us, ce « ballon » s’effondre progressivement et un jet liquide de taille
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Fi1a. 1.10 — (a) Ilustration de la technique d’impression LIFT. (b) Images expérimentales du

processus temporel de LIFT (t = 0 s correspond au pulse laser). Les deux figures sont issues de
la référence [39].

micrométrique est obtenu. De 4 us et 95 us, ce jet liquide s’allonge et se rétrécit jus-
qu’a se briser en une multitude de gouttes dont le diametre varie de 70 pm a 90 pm.
Ce processus est interprété de la fagon suivante : suite a ’absorption du pulse laser au
niveau de l'interface, une poche de gaz se forme (le « ballon »), laquelle se développe et
« pousse » le liquide. Ensuite, lorsque les forces agissant a I'intérieur de ce « ballon » dues
a I'expansion du gaz sont dominées par la pression extérieure et la tension de surface, le
« ballon » commence & s’effondrer sur lui-méme. A partir de ce moment, Uinertie de la
pointe du « ballon » conduit a la formation du jet. Enfin, lorsque le jet devient suffisam-
ment long et fin, il se brise en gouttes liquides [39].

La possibilité de transférer des liquides par LIFT s’est révélée un atout majeur dans le
domaine biomédical ot il est nécessaire de manipuler de tres faibles quantités de solution
tout en préservant les propriétés biologiques du matériau. En effet, il a été envisagé de
procéder a la déposition de matériaux organiques ou biologiques par cette technique,
puisque le solvant utilisé agit a la fois comme absorbeur d’énergie et vecteur de transport
des molécules. Ceci fut démontré pour des protéines et des cellules [40,41] et par voie de
conséquence fut étendu a la fabrication de biopuce d’ADN [42].

1.5.3 Technique d’ablation laser

La formation optique de jets liquides peut également intervenir lors de la technique
d’ablation par laser, principalement dévolue aux application biomédicales telles que la
chirurgie ophtalmique ou encore dans le transport de cellules vivantes. Cette technique
peut également étre employée afin de générer des sprays tres fins permettant d’améliorer
'efficacité des processus de combustion.

La premiere étude détaillée de la formation de jets liquides par ce processus d’ablation
par laser fut réalisée par A. Vogel et al. en 1990 [43]. Ils avaient utilisé comme tissu
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biologique des cornées bovines afin d’évaluer les éventuels dommages collatéraux suite a
I'application d’un pulse laser (issu d'un Nd**—YAG). Le processus d’ablation par laser
consiste, suite au pulse laser, a la formation d'un plasma au point focal. L’extension de
ce plasma conduit a une onde de choc et a une bulle de cavitation. Enfin, ’effondrement
de cette bulle de cavitation conduit a la formation de jets liquides a tres grande vitesse.
L’application de ce procédé a la génération de sprays fut récemment réalisée par S. T.
Thoroddsen et al. [44]. Le schéma de leur expérience est présenté figure 1.11 (a).
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Fia. 1.11 — (a) Schéma du dispositif experimental d’ablation par laser uitlisé par Thoroddsen
et al.. (b) Mise en évidence de la formation d’une couronne éjectant le fluide suite au pulse
laser focalisé au niveau de 'interface d’une goutte d’eau de rayon 3 mm. Les images, de gauche
a droite et de haut en bas, correspondent aux instants : t= 0, 1, 2, 5, 10, 18, 36 et 60 us.
(c) Exemple d’émission d’un jet liquide a partir d’une goutte d’eau. Le faisceau est focalisé a
400 pm sous 'interface de la goutte (indiqué par la fleche blanche) et la puissance est de 30 mJ.
(d) Emergence d’une multitude de jets de tailles micrométriques a partir de la surface d’une
goutte constituée d’'un mélange d’eau et de glycérine a 60%. Toutes ces images sont issues de la
référence [44].

Pulsed Laser

(d)

La figure 1.11 (b) montre I’évolution temporelle de la formation de la couronne éjectant
le fluide suite & un pulse laser (de durée d’impulsion ~ 7 ns). Des études complémentaires
ont été réalisées notamment concernant I'influence de la distance séparant le point de
focalisation du pulse laser par rapport a Uinterface (figure 1.11 (c)). Sur la figure 1.11 (c),
le faisceau laser est focalisé a une distance de 400 pm sous 'interface d’une goutte d’eau.
Le jet se forme lorsque 1'onde de choc, issue de la cavitation, entre en collision avec des
petites bulles présentent sous la surface de la goutte.

Enfin, une étude fut également réalisée afin d’évaluer 'influence de la viscosité du
fluide utilisé sur ce procédé. La figure 1.11 (d) présente ’émergence d’une multitude
de jets liquides de tailles micrométriques lorsque le faisceau laser est focalisé a 150 pm
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sous l'interface d'une goutte liquide composée d'un mélange d’eau et de glycérine a 60%.
Les jets observés émergent a différentes vitesses dépendant de la profondeur a laquelle le
faisceau et focalisé.

1.5.4 Utilisation de la diffusion de 1’onde issue d’un faisceau
laser continu

La diffusion de I’onde d’un faisceau laser continu a été appliquée avec succes a différents
domaines. Nous pouvons citer tout particulierement 1’expérience historique de lévitation
optique d’une particule tout d’abord démontrée par A. Ashkin en 1970 [34], ouvrant par la
méme le vaste domaine des effets mécaniques de la lumiére. A la fin des années 1990, M. J.
Renn et al. ont également démontré le guidage de particules micrométriques piégées dans le
faisceau [45]. Une onde laser continue était utilisée pour piéger et guider des particules dont
la taille variait de 50 nm & 10 pm. Les forces radiales en gradient (F},qq o< %WRZSATLﬁI 0, Ol

R est le rayon de la particule, An le contraste d’indice de réfraction et 6[0 le gradient de
I'intensité du faisceau incident) permettaient de piéger la particule alors que I’absorption et

la force diffusive (scattering force en anglais : Fyeqp o< (%WR?’)Q Anly/cA*, ou A correspond
a la longueur d’onde du faisceau incident) « poussaient » et transportaient la particule
le long d’une fibre optique creuse.

Dans la suite, nous allons présenter quelques exemples d’application de cette force
diffusive lorsque les objets étudiés sont de taille beaucoup plus grande que la longueur
d’onde du faisceau laser incident (régime de diffusion de Mie).

Aiguillage de particules par force diffusive

L’aiguillage de particules par I'intermédiaire de la diffusion d’un faisceau laser est illus-
tré par la figure 1.12 (a) et la figure 1.12 (b) présente des images expérimentales.

Comme on peut le voir sur la figure 1.12 (a), il s’agit d’un dispositif microfluidique
présentant une jonction croisée a deux niveaux. Les particules sont transportées par un
écoulement fluide, a débit constant, a travers le canal supérieur. En absence de faisceau
laser, les particules ne sont pas déviées de leur trajectoire et sortent au niveau de 1’output
1 sur le schéma en trois dimensions de la figure 1.12 (a). En revanche, lorsque le faisceau
laser est en fonction perpendiculairement a cette jonction, la force diffusive au niveau
de la particule « pousse » celle—ci vers le canal situé au niveau inférieur du dispositif
microfluidique et les particules sont amenées vers 1’output 2.

Ceci est démontré expérimentalement par les images présentées figure 1.12 (b)

Chromatographie optique

La technique de chromatographie optique est basée sur 1’équilibre de deux forces : 'une
correspond & la force diffusive induite par le faisceau laser sur la particule (les forces en
gradient permettant de piéger les particules le long de I'axe du faisceau laser) et I'autre
est la résistance apportée par I’écoulement du fluide dans lequel sont suspendues les par-
ticules, de sens opposé a la propagation du faisceau laser [47]. La figure 1.13 (a) illustre
le dipositif expérimental permettant d’effectuer de la chromatographie optique.



1.5. JETS LIQUIDES INDUITS OPTIQUEMENT 15

slwitching beam

Side view:

Optical beam off:

Y —

Optical beam on:

(a)

N
Fluidic channels Output 2

Fia. 1.12 — (a) Illustration de la méthode d’aiguillage de particules par diffusion d’une onde
laser. (b) Images expérimentales de l'aiguillage de particules de 5 pum de diamétre. Les deux
figures sont issues de la référence [46].

L’équilibre entre la force de trainée due a I’écoulement (Fy.y x 6mRnV) et la force
diffusive induite par 'onde incidente permettent de piéger les particules a une position
stable en fonction de leur polarisabilité. Les particules ayant les tailles les plus grandes ou
un indice de réfraction plus élevé seront « poussées » sur une plus grande distance dans
le sens de propagation de I'onde laser incidente par rapport a des particules de tailles plus
petites ou d’indice de réfraction plus faible. Il en résulte une séparation des particules
de différentes tailles et composition (indice de réfraction) le long de I'axe du faisceau
laser comme ceci est illustré par 'image expérimentale de la figure 1.13 (b). Dans cette
expérience de chromatographie optique, S. J. Hart et al. ont utilisé des billes de silice, de
PMMA et de PS de tailles uniformes (~ 2.25 pm) mais d’indice de réfraction différents
et démontrent ainsi l'efficacité de cette technique [49].

Séparation de particules « au vol »

Toujours dans la lignée des techniques de séparation de particules présentées plus
haut, A. A. Lall et al. ont récemment démontré la possibilité de séparer des particules
« en vol » [50]. Des séparations en terme de taille sont possibles mais également concer-
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- Ecoulement

()

Fi1a. 1.13 — (a) Schéma du dispositif expérimental pour réaliser de la chromatographie optique
[48]. (b) Séparation de trois types de particules d’indice de réfraction différents : billes de silice,
PMMA (plexiglas) et PS (polystyréne). La taille des billes est ~ 2.25 pm, la puissance laser
appliquée est P = 770 mW et la vitesse du fluide est V =32 um/s. [49].

nant les indices de réfraction ou encore les densités. Les particules sont en suspension
dans un gaz (comme ’air par exemple), tel un aerosol. Le principe de cette méthode est
illustré par la figure 1.14 (a).
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Fia. 1.14 - (a) Illustration de la méthode de séparation de particules « au vol ». Présentation de
I’équilibre des forces dans les directions verticale et horizontale et de la trajectoire résultante de
la particule (en pointillés). (b) Trajectoires adoptées par des particules de PS de diameétre 2, 5 et
10 wm. La puissance laser appliquée est P = 10 W, le rayon au col du faisceau est wg = 10 pm
et la vitesse du gaz est de V' = 3 cm/s. Images issues de la référence [50)].

Le mouvement de la particule dans le faisceau laser résulte d’'un couplage complexe
entre la force diffusive (notée Fy.qer dans 'exemple présenté figure 1.14 (a)) et les forces
en gradient (notées Fy qqient) avec les forces visqueuses dues au gaz environnant. La force
diffusive « pousse » la particule dans la direction horizontale alors que les forces en



1.6. PLAN DU MANUSCRIT 17

gradient agissent dans la direction verticale et tendent a amener la particule vers le centre
du faisceau laser. L’équation décrivant le mouvement de la particule dans la direction
horizontale (axe x) peut s’écrire [50] :

7D3 dv,
P 611 dt = Fscatter(ma y) - 37TMDpUa:7 (15>
et suivant ’'axe y :
7D3 dv nD3
6 P dity - Fgradient(xu y) - 37T/~LDp (Uy - Ug) - prgu (16>

avec v, et v, la vitesse de la particule suivant respectivement 'axe x et y. p est la viscosité
du gaz et D, le diametre de la particule. La résolution numérique de ces équations rend
compte de la déflection 0 de la particule. Ainsi, la séparation, notée S, obtenue entre deux
particules différentes (1 et 2) est donnée par [50] :

S12="0(Dp1,n1,p1) — 0 (Dp2,na, pa). (1.7)

D’apres la relation 1.7, il est donc possible d’évaluer la séparation de différentes par-
ticules suivant la taille, 'indice de réfraction ou encore la densité de celles—ci. La fi-
gure 1.14 (b) représente les trajectoires de particules de PS de 2, 5 et 10 um de diameétre.
Cette figure nous montre que la particule de 10 pum de diameétre est retenue pendant un
laps de temps plus élevé dans le faisceau laser que pour les particules plus petites. Ceci
implique que la particule la plus grosse est la plus déviée. La séparation observée entre
les particules de 2 pum et 10 pm est de plus de 1 mm.

Cette méthode s’avere donc étre tres efficace, compte tenu des larges déflections des
trajectoires observées, pour procéder a la séparation de particules non—absorbantes comme
des objets biologiques.

Etude de nouvelles méthodes basées sur la diffusion de lumiére en régime de
Rayleigh pour la manipulation et la déformation d’interfaces liquides

Toutes les techniques optiques présentées précédemment se basent sur l'interaction
entre une onde laser et des particules de taille micrométrique. Lorsque les objets diffu-
sants sont beaucoup plus petits (de taille inférieure a la longueur d’onde incidente) et
en concentration plus faible, il convient de considérer le régime de diffusion de Rayleigh.
C’est cet aspect de la diffusion de la lumiere que nous allons étudier dans ce manuscrit de
these.

1.6 Plan du manuscrit

Le but de ce travail est de démontrer que les forces diffusives peuvent non seulement
déformer une interface liquide mais aussi la déstabiliser pour former un jet. Ce mémoire
se divise en six chapitres. Le chapitre 2 sera consacré a la description des différentes
contraintes exercées par une onde électromagnétique non-résonnante dans les liquides di-
électriques. Nous détaillerons les effets de la pression de radiation optique au niveau d’une
interface liquide et nous montrerons que la diffusion de la lumiere en volume est susceptible
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d’induire des contraintes visqueuses au niveau de 'interface liquide par I'intermédiaire de
la génération d’écoulements permanents au sein d’un milieu turbide.

Le chapitre 3 décrira les différentes techniques expérimentales et numériques adoptées
ainsi que les propriétés physico—chimiques des fluides utilisés au cours de cette these.

Au cours du chapitre 4, qui sera le premier chapitre expérimental de ce mémoire, nous
établirons une base de résultats et de comportements lorsque seuls les effets de la pression
de radiation optique participent a la déformation d’une interface liquide molle. Ce chapitre
fera ainsi office de « référence » pour la suite de notre propos car la pression de radiation
sera toujours présente dans I’ensemble de nos expérimentations.

Le chapitre 5 sera entierement dévolu a la présentation d’un certain nombre de pré-
dictions numériques, ne prenant en compte que les effets diffusifs de 'onde incidente dans
le milieu. Les chapitres expérimentaux suivants seront consacrés a 1’étude du couplage
existant entre les effets de pression de radiation et les effets diffusifs.

Le chapitre 6 exposera les résultats expérimentaux obtenus a ’aide d’un systeme fluide
présentant une phase transparente en coexistence avec une phase diffusante.

Enfin, le chapitre 7 cloturera ces travaux de recherche par I’étude du couplage entre
les effets de la pression de radiation optique et de la force diffusive, lorsque cette derniere
agit dans les deux phases turbides de I’échantillon considéré.



Chapitre 2

Forces exercées par une onde
électromagnétique non résonnante
dans les liquides diélectriques

Au cours de ce chapitre, nous allons introduire et décrire les différentes contraintes
responsables de la déformation d’une interface liquide soumise a I’illumination d’une onde
électromagnétique (émise par un laser continu). Nous allons principalement nous intéresser
a deux phénomenes physiques entrant en jeu lors de la déformation d’une interface fluide :
la pression de radiation optique agissant a l'interface entre deux liquides, ainsi que les
écoulements en volume engendrés par une force diffusive présente lorsque 1’onde incidente
est diffusée par le milieu turbide qu’elle traverse (les contraintes capillaires et la gravité
s’opposent & ces mécanismes de déformation).

Nous présenterons tout d’abord la pression de radiation optique et nous expliquerons
le choix que nous avons réalisé concernant ’expression de la quantité de mouvement d’un
photon dans un milieu d’'indice n en reprenant les travaux de these de A. Casner [51].
Nous évaluerons 'influence de I’électrostriction sur les déformations d’interfaces liquides
observées en nous basant notamment sur les travaux de Brevik [52,53] et nous donnerons
les expressions de la pression de radiation optique a un angle d’incidence 6; quelconque
ainsi qu’a incidence normale. Enfin, nous détaillerons les contraintes exercées sur 'interface
par les écoulements en volumes générés par la diffusion de la lumiere dans des milieux
turbides.

Les fluides que nous utilisons n’étant pas absorbants, nous négligerons dans la suite de
notre propos tous les effets thermiques tels que les effets thermocapillaires aux interfaces
[54,55] ou les effets de chauffage en volume [56].

2.1 La pression de radiation optique

2.1.1 L’expérience fondatrice de Ashkin et Dziedzic

Au début des années 1970, Ashkin et Dziedzic ont réalisé une expérience consistant a
focaliser a I'interface entre I'eau et 'air un faisceau laser Nd**~YAG doublé en fréquence
de longueur d’onde dans le vide Ay = 532 nm [57]. La largeur au col du faisceau était de
wo = 2.1 um et la source délivrait des impulsions de durée 60 ns avec une puissance créte
de 1-4 kW. L’expérience est représentée schématiquement sur la figure 2.1.

19
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Ils n’ont pas pu observer directement des déformations d’interfaces par cette technique,
la tension de surface eau—air étant trop élevée (Ceqy_air = 72.1073 N/m) pour obtenir des
rapports d’aspects significatifs, mais ont pu caractériser les effets de lentille associés a
la déformation engendrée par 'onde excitatrice. En effet, I'autofocalisation d’un faisceau
laser dans un milieu linéaire peut avoir lieu grace a la courbure qu’il est susceptible
d’induire a une interface. La courbure de l'interface engendrée agit a son tour sur la
propagation du faisceau laser par un effet de lentille « liquide ». Cet effet de lentille
« liquide » leur a permis d’en déduire le sens dans lequel se déforme l'interface liquide.
Selon certains auteurs, cette expérience aurait pu permettre de mettre un terme a la
controverse concernant 1’expression du tenseur énergie-impulsion de la lumiere dans la
matiére (polémique entre les formes tensorielles proposées par Abraham ou par Minkowski
[58]).

LASERI> || ) GLASS
o -~30X /CELL
> " OBJECTIVE [

Sp| [scan
|

SLIT "s"+
DETECTOR"D"

F1a. 2.1 — Schéma de 'expérience réalisée par Ashkin et Dziedzic [57]. Propagation d’un faisceau
laser Nd*T~YAG doublé en fréquence (Ao = 532 nm), focalisé (wg = 2.1 pum) a I'interface entre
l’eau et lair.

En effet, par cette expérience, Ashkin et Dziedzic pouvait s’attendre a observer deux
comportements distincts : si la quantité de mouvement p portée par un photon dans un
milieu d’indice n respecte le formalisme proposé par Abraham, c’est-a-dire p = % (ou
hv représente I'énergie et ¢ la vitesse de la lumiere dans le vide), alors la force résultante
devrait étre dirigée vers l'intérieur du liquide (depuis le milieu d’indice le plus faible vers
celui d’indice le plus fort). En revanche, si la quantité de mouvement p portée par un
photon dans un milieu d’indice n respecte le formalisme proposé par Minkowski, p = h%,
la force résultante serait alors dirigée vers 'extérieur du liquide, c¢’est—a—dire depuis le
milieu le plus réfringent vers le milieu le moins réfringent. Les résultats qu’ils ont obtenu
démontrent I'apparition d’une force résultante dirigée vers I'extérieur du fluide, c¢’est—a—
dire depuis le milieu d’indice de réfraction le plus grand vers le milieu d’indice de réfraction
le plus faible. Ce qui est en accord avec le formalisme proposé par Minkowski.

Malheureusement, I’étude du sens des déformations ne permit finalement pas de mettre
un terme a la polémique concernant le tenseur énergie-impulsion. A. Casner [51] a réalisé
dans son manuscrit de these une revue détaillée des deux formalismes du tenseur énergie—

impulsion montrant qu’il n’existe visblement pas d’argument permettant de favoriser I'une
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ou l'autre des expressions proposées par Minkowski ou Abraham.

Plus récemment, cette polémique centenaire semble se clarifier [59,60] en reconnaissant
les deux formalismes du tenseur énergie-impulsion proposés comme corrects. En effet, la
résolution du dilemme Abraham—Minkowski réside dans le fait que ’électromagnétisme
reconnait deux moments distincts, un moment cinétique (formalisme d’Abraham) et un
autre canonique (formalisme proposé par Minkowski) [60].

Finalement, notre choix s’est porté sur le formalisme proposé par Minkowski. En effet,
comme pour l'expérience de Ashkin et Dziedzic, nos expériences de déformations d’in-
terfaces liquides exhibent elles aussi une déformation induite par la pression de radiation
optique toujours dirigée depuis le milieu le plus réfringent vers le milieu le moins réfringent.

2.1.2 Déformation d’une interface liquide induite par la pression
de radiation optique : approche qualitative

Pression de radiation électromagnétique a un angle d’incidence 6; quelconque

Dans cette partie, nous allons développer de manieére qualitative le calcul de la pres-
sion de radiation optique au niveau d’une interface séparant deux milieux diélectriques,
d’indices de réfraction différents (n;;), suivant un angle d’incidence 6; quelconque. La re-
présentation utilisée pour le calcul de la pression de radiation dans cette partie générale
est exposée figure 2.2.

~Y

F1ac. 2.2 — Représentation schématique utilisée pour le calcul de la pression de radiation optique
exercée par une onde électromagnétique d’angle d’incidence quelconque, focalisée a l'interface
entre deux milieux diélectriques d’indices de réfraction n; et ng. 0; et 0; représentent respecti-
vement 'angle d’incidence et de transmission de I'onde excitatrice. t et n correspondent aux
directions tangente et normale au niveau ot I'onde incidente intercepte 'interface liquide.

Comme nous venons de I'introduire via I’expérience fondatrice de Ashkin et Dziedzic,
si la fréquence optique de 'onde excitatrice est v, le module de la quantité de mouvement
d’un photon se propageant dans un milieu d’indice de réfraction n, sécrit p = nhv/c
suivant le formalisme proposé par Minkowski.

L’interface liquide séparant les deux milieux diélectriques (d’indices de réfraction dif-
férents) représentant une discontinuité d’indice de réfraction, la quantité de mouvement
portée par la lumiere incidente n’est pas conservée lorsque 'onde excitatrice se propage
d’un milieu diélectrique a l'autre. Cette discontinuité donne naissance a la pression de
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radiation optique exercée au niveau de l'interface liquide de 1’échantillon.

D’apres la figure 2.2, on obtient au niveau de I'interface les propriétés suivantes : (i) un
photon incident donne a I'interface une quantité de mouvement n;hv/c[sin ;t + cos 6;n],
(ii) un photon réfléchit par I'interface emporte la quantité de mouvement n;hv/c [sin 6;t — cos 6;n],
(iii) un photon transmis emporte une quantité de mouvement n,hv/c [sin 6;t + cos 6;n].

La pression de radiation résultante est calculée en prenant en compte N photons par
unité de surface et de temps, R(6;,6;) et T'(6;,6;) = 1— R(0;,0;) les coefficients de réflexion
et de transmission de Fresnel.

La variation élémentaire de quantité de mouvement s’écrit :

ou les indices || et L correspondent respectivement au composantes dans les directions t
et n. Cette variation élémentaire de quantité de mouvement sur une portion d’interface
de section S durant un laps de temps dt¢ est donnée par :

Nh
dQ = dQ +dQ, = [n;sin6; — (R(6, 6;)n; sin 6, + T(6;, 6;)n sin 0,)] —— Sdltt
thy (2.2)
+ [n; cos0; — (—R(0;,0;)n; cos0; + T(0;,0;)n; cos 6,)] Sdtn.
c
D’aprés la loi de Snell-Descartes n;sin; = n;sinf;, il vient que dQ; = 0. Ce qui

indique qu’en absence de dissipation, il n’y a pas de transfert de quantité de mouvement
dans la direction parallele a l'interface. La variation élémentaire de quantité de mouvement
se réduit donc a :

tan 6; Nhy
“T(6,,6
tan 0, (0:,0:) c

dQ =dQ, =n;cosb; |1+ R(6;,6;) — Sdin. (2.3)

L’intensité laser est définie classiquement comme I = Nyhv, avec Ny le nombre de
photons par unité de temps a travers une section perpendiculaire a I’axe de propagation
de l'onde incidente. Ainsi, lorsque 'onde incidente comporte un angle d’incidence quel-
conque #; au niveau de 'interface, on a : N = Ngcos¥b;.

La pression de radiation optique, II,,4 = dQ/Sdt agissant au niveau de l'interface
liquide pour un angle d’incidence quelconque est donc donnée par [61] :

tanbi g ) in. (2.4)

yaq (7,05, 0;) = n;cos® 0; |14+ R(0;,0;) — o~
t

A Daide de cette expression, nous pouvons constater que cette force par unité de surface
est toujours dirigée perpendiculairement a I'interface liquide.

De plus, comme nous allons le voir brievement dans la partie suivante a l'aide d’un
cas expérimental a incidence normale, il est assez aisé de démontrer que l'action de la
pression de radiation est toujours dirigée depuis le milieu le plus réfringent vers le milieu
le moins réfringent.
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Pression de radiation électromagnétique a incidence normale : cas expérimen-
tal des faibles déformations d’interface

Considérons, sur la figure 2.3, la propagation d'une onde électromagnétique de champ
électrique E suivant Paxe 2 (de vecteur unitaire l;:z), focalisée a l'interface entre deux
milieux diélectriques d’indices de réfraction n; et no tels que n; < ny (la propagation de
I’onde incidente s’effectue dans ce cas de fagon ascendante, c¢’est—a—dire depuis le milieu le
moins réfringent vers le milieu le plus réfringent). L’onde incidente est de rayon au col de
faisceau wy, de fréquence v, de puissance P et de longueur d’onde dans le vide \g. Le profil
d’intensité du faisceau est considéré gaussien et s’écrit I (r,z) = I (r) = 7?—fgexp (—22—23).

Diélectrique — n,ho A
n, :\/;2 P, = c ¢ RZ
(o, <p1)

Diélectrique -

Ni=al&y l 51»=n1:z)l2 \Z

2
(n, <n,)

«|

Force résultante

Fic. 2.3 — Déformation d’une interface liquide induite les effets de la pression de radiation
optique d’une onde électromagnétique focalisée, de rayon au col du faisceau wy = 4.85 pm et
de puissance P = 198 mW, se propageant du milieu d’indice optique le plus faible vers le milieu
d’indice le plus élevé. Systéme utilisé : mélange eau salée — heptane — AOT en équilibre de
Winsor III. Mise en coexistence de la phase aqueuse et de la phase huile (ces deux phases ne
diffusent pas la lumieére incidente).

En considérant le cas expérimental présenté figure 2.3 (faisceau laser se propageant
depuis le milieu d’indice de réfraction n; vers le milieu d’indice de réfraction ns), la
quantité de mouvement p; d’un photon, proportionnelle & 'indice de réfraction n; du
milieu 7 (¢ = 1,2) dans lequel il se propage, s’écrit (suivant le formalisme de Minkowski) :
D= ""é“’/%z (avec h, la constante de Planck, v, la fréquence du laser et ¢ la vitesse de la
lumieére dans le vide). Cette quantité de mouvement varie lorsque le photon est réfracté par
I'interface séparant les deux milieux diélectriques. Pour un nombre de photons incidents
par unité de temps et de surface Ny traversant une surface élémentaire S (perpendiculaire a
’axe de propagation de I'onde incidente) pendant un intervalle de temps dt, la conservation

de la quantité de mouvement peut s’écrire :

c

nihv » (TthVA nihv »
c

ki, NoSdt = k,— R k:) NoSdt +d @, (2.5)

ou R et T sont les coefficients respectivement de réflexion et de transmission de Fresnel
(avec T'= 1 — R). En remplagant les coefficients de Fresnel par leurs expressions dans
le cas ou l'interface reste suffisamment peu déformée pour pouvoir considérer que ’onde

2
¢ 6t inci — . — [(ni1—n2 4ning
électromagnétique est en incidence normale (6; = 0) : R = (nl +n2) et T a2y, on

trouve que la quantité de mouvement regue par I'interface par unité de temps et de surface
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s’exprime :

1 da 2711 sl

S dt ¢ <n1 + no
ou Nphv correspond exactement & l'intensité I du faisceau laser incident (& incidence
normale). La pression de radiation exercée sur I'interface par le faisceau laser a incidence
normale (6; = 0), lorsque celui-ci se propage du milieu le moins réfringent vers le milieu
le plus réfringent, s’écrit donc :

- 4P 272
00 = Il0q (7’, 91 = 0) = E (W> ——56Xp (_2) . (27)

) Nohwk, (2.6)

c \n1+ng/ Twj wh

Dans ce cas, la quantité de mouvement d’un photon incident se voit augmentée au
passage de l'interface séparant le milieu 1 du milieu 2 car ny > nq, le photon est donc
accéléré. La déformation d’interface résultante n’est pas dirigée dans le sens de propaga-
tion du faisceau laser incident. Si on considere une propagation dans le sens inverse, il
suffit d’intervertir les indices 1 et 2 dans 'expression 2.7 et de changer k, en —k, pour
s’apercevoir que ’équation 2.7 reste inchangée a un facteur ny/ng pres. Ceci traduit 'in-
dépendance du sens de la déformation induite par la pression de radiation d’une onde
électromagnétique agissant a l'interface entre deux liquides diélectriques. Ainsi, quelque
soit le sens de propagation de 'onde incidente, 'interface se déformera toujours depuis le
milieu le plus réfringent vers le milieu le moins réfringent.

Nous venons d’aborder, de maniére qualitative, ’action de la pression de radiation
optique issue de l'interaction d’une onde électromagnétique focalisée au niveau d’une
interface liquide séparant deux milieux diélectriques d’indices de réfraction différents.
Dans la partie suivante, nous allons reprendre le calcul de la pression de radiation d'un
point de vue plus formel a I'aide des forces électromagnétiques agissant a l'interface.

2.1.3 Déformation d’une interface liquide induite par la pression
de radiation optique : approche quantitative

Les différents calculs présentés dans cette partie, nous permettant d’accéder a I’expres-
sion de la pression de radiation optique, a incidence quelconque, sont basés sur I’article
de revue [62].

Force électromagnétique

La force électromagnétique totale par unité de volume s’exercant dans un milieu di-
électrique isotrope, non—conducteur et non—magnétique, s’écrit classiquement :

— 0 Fr—10 /= =
f:——|E\ Vet = V[]E\ (ai) 1+ > at(ExH), (2.8)
S

— —
ou E et H sont respectivement le champ électrique et le champ magnétique, p la masse

volumique du fluide considéré, ¢ la permittivité diélectrique et €, = €/eq la permittivité
diélectrique relative (g étant la permittivité du vide).
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Les différents termes de 'expression 2.8 peuvent étre interprétés de la facon suivante.
Le dernier terme a droite est appelé terme d’Abraham. Ce terme n’est détectable que
pour des conditions tres particuliéres, a faible fréquence, mais en aucun cas aux fréquences
optiques.

Le second terme est appelé terme d’électrostriction. Si on considere le fluide comme
incompressible, le terme électrostrictif, s’exprimant comme une force volumique, n’aura
aucune contribution a la déformation de l'interface. L’électrostriction n’a donc pas d’effet
sur les déformations stationnaires d’interfaces liquides étudiées [63].

Enfin, le premier terme de 'expression 2.8, généralement appelé pression de radiation
optique, est dii au changement de quantité de mouvement des photons lors d’un saut
d’indice au passage d'un fluide a un autre. En effet, la traversée de l'interface séparant
deux liquides entraine une discontinuité des permittivités diélectriques. Les deux fluides
étant considérés comme homogenes, la pression de radiation est inopérante dans chacun
des deux fluides en volume mais, par contre, induit une contrainte a l'interface entre ces
deux milieux diélectriques. Ainsi, on obtient finalement :

— 1 9=
f :—§|E| Ve. (2.9)

C’est le seul terme a prendre en compte pour une onde laser continue en présence
de milieux isotropes séparés par une interface. La force est nulle partout sauf dans les
régions inhomogenes et c’est a partir de son expression que 1’on peut calculer la pression
de radiation. La figure 2.4, caractéristique de nos expérimentations, définit les différentes
variables intervenant dans le probléme. La force par unité de surface, abusivement ap-
pelée pression de radiation, est obtenue en intégrant la composante normale de la force
volumique a travers l'interface ; elle peut également étre évaluée par le saut de contrainte
normale du tenseur électromagnétique de Maxwell.

Ny, P
n,>n,

nk

P~ P2

LASER

Fi1c. 2.4 — Illustration du déplacement de l'interface liquide sous les effets de la pression de
radiation optique. Définition des différentes notations utilisées dans le probléme.

Pression de radiation

Nous considérons une onde électromagnétique monchromatique, de champ électrique
—_

E®(r) exp(—iwt), se propageant depuis le milieu 1 vers le milieu 2 (i.e. depuis la phase
liquide inférieure vers la phase liquide supérieure). La direction d’incidence du vecteur
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H
d’onde k; est choisie suivant z et donnée par le vecteur unitaire dans le milieu 1 telle
que :
H
k;=1(0,0,1). (2.10)

Lorsque cette onde incidente intercepte 'interface liquide, nous pouvons décomposer
—

le champ électrique en une composante transmise £®(r) et en une composante réfléchie
—

— —
E™(r) se propageant respectivement suivant les directions &, et k,. Nous considérons

I’onde incidente comme une onde plane. Le plan d’incidence est formé par les vecteurs ?Z
et 1, ou N représente la normale a 'interface.

Comme précédemment, lors de l'approche qualitative de la pression de radiation,
I’angle d’incidence de 'onde excitatrice est noté #; alors que I'angle de transmission est 6;
(cf. figure 2.4). De plus, les composantes parallele et perpendi:ulaire_) du champ électrique

par rapport au plan d’incidence sont notées respectivement E et E .

On peut donc écrire :

H
= D,
ED=FE +E, = EH+€ (2.11)
051”
— —
Sachant que E et D, sont continus a l'interface. On en déduit :
— —2 — — 2 1 =/1 — 2
(Ver) oo E[ = (Fer) o [B| - = [F ()] B[ (2.12)
€0 Er

H
De plus, par définition I1,,0 = [ f(7)d7 (les bornes d’intégrations correspondent
au milieu 1 et au milieu 2), il en résulte :

md———/ \E”\ Vér a7 +—/ \D 2?()01?. (2.13)

— —
En intégrant par parties et en tenant compte de la continuité de £/ et D a 'interface,
on trouve que :

.|
rad — —850 (Srg — Erl) ’E’)”r + 2; (; - ;) . (2.14)

=

. — —
Enfin en utilisant D | =ege; £, on a :
— — ’2

Iy = {520 (er1 — &€r2) “ﬁu‘z + 2 ’Eu

}ﬁ. (2.15)

En moyennant sur une période optique, on trouve finalement :

g &

— |2 g1 1= 27
oot = = (e — 212) UE”\ +HEL A (2.16)
€9
Parallelement, I'intensité du faisceau incident peut s’écrire comme :
NP 12 1 12
[=cv <‘E(Z) > = 50nlc<’E(’)‘ > = 5eom EOI, (2.17)
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ou v = ¢/n est la vitesse de la lumiére dans le milieu.
—

En désignant par a I'angle entre E® et le plan d’incidence nous pouvons écrire :
B = EDcosa, EY = EDsina. (2.18)
Et la pression de radiation devient :

- I n3 —n? cosb;
Hrad = T4
2c ny cosb;

{(sin2 0; + cos? 8t> Ty cos® a4+ T sin? a} f, (2.19)

oll les expressions des flux d’énergie transmis 7 et T s’écrivent [62] :

2
T Ny COS 0, E|(|t) _ sin 26, sin 26, (2.20)
I o cos6; E‘(‘i) sin? (0; + 0;) cos? (0; — 0;)’ '
Ny COS 0, Ef) ’ sin 26, sin 26,
To= o\ 70 ] = snzie ‘ (2.21)
1cost; \ BY sin® (0; + 6;)

- —=
Enfin, lorsque E® = Eﬁl) ou E(’ Eﬁf) (i.e. lorsque @ = 0 ou o = m/2), la pression
de radiation optique peut se réécrire comme :

—

I tan 6;
I yod = 2% cos? 6, <1 + R (6;,6,) — anzi

an Qt

C

T (0;, eg) a, (2.22)

ou R = 1 —T. L’expression ainsi obtenue de la pression de radiation optique est évi-
demment tout & fait identique a celle obtenue lors de ’approche qualitative de ce calcul
(équation 2.4). Elle montre a nouveau que la force surfacique est normale & l'interface et
dirigée vers le liquide de moindre indice de réfraction.

Prise en compte de la géométrie expérimentale

Le type d’onde laser considéré dans ce travail étant gaussien TEMqq, la géométrie ex-
périmentale peut étre décrite par un systeme de coordonnées cylindriques (r, 0, z). Aucune
variation n’est observable suivant la direction azimutale, de telle sorte que 3 ah = 0. Nous
pouvons réécrire :

1 b (r
cosl); = ——————, sinf; = (r)

L VR (2.23)
1L+ R (r)? 1+ R/ (r)?

ou h'(r) = %. En substituant ces nouvelles expressions dans la relation 2.19, on obtient :

2n1I 1-—
C 1+ Nni2

og = — = (W (r), @), (2.24)

avec d'une part nis = ny/ng, l'indice de réfraction relatif et ¢ (h'(r), ), la fonction :
(14 n12)?

[nlz—i-\/l + (1 —n?y) h’()}

L+ (3 —nfy) W(r)* + (2 —niy) W'(r)*

x {sin? o + cos” o
[nlgh/ —|— \/]. 1 — 7L12 ]’L,( )2}

(0 (h/(’l"), a) =

(2.25)
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Lorsque linterface est plane (horizontale), h'(r) = 0 et ¢» = 1, 'expression de la
pression de radiation devient simplement :
n1[ n1 — No

Myy=———7. 2.26

rad c Ny +ng ( )

L’une des caractéristiques de ’expression 2.25 est une faible dépendance vis-a—vis des

variations de ’angle de la polarisation de l'onde incidente et ceci est d’autant vrai que

'indice de réfraction njs = ny/ng est proche de 'unité [51,62] (ce qui est équivalent, lors

de T'utilisation de fluides critiques comme nous le ferons au cours de cette these, a un
écart a la température critique tendant vers zéro).

Enfin, si 'on considére une lumiere incidente non—polarisée, nous pouvons remplacer

la fonction v (W/(r), ) par sa valeur moyenne par rapport a «. Sachant que (sinc«) =

(cos? @) = 1/2, la pression de radiation optique peut donc se réécrire comme :

s = =200 (1 2 L+ (2= n2,) B(r)2 + naoh!(r)?/1 + (1 — n3y) B (r)2 + B/ (r)*
rad — -

c

i1+ =) W] [k ()2 + 1+ (1 —n2) (2]
(2.27)

Variation de la pression de radiation optique en fonction de ’angle d’incidence
0; de ’onde excitatrice se propageant de maniére ascendante et descendante

L’intensité lumineuse du faisceau laser incident, de profil gaussien, est donnée par :
I(r,2z) = 1(r)= QPQ exp ( 2w22). Nous pouvons ainsi réécrire 'expression de la pression
de radiation donnee par l’equa?tion 2.22, pour une onde se propageant depuis le milieu
(1 =1,2), telle que :

n; [Ny —ny\ 4P tané, 22
T, 04(r, 0:,0,) = 2 () 2 o0 [1+ R = T ) 228
alr 2 c \ny+ny/) Twd 705 (6:) ( + tan; ) P ( w3 (2:28)

A Tlaide de cette expression, nous sommes en mesure de calculer les contributions
de la pression de radiation optique a la déformation d’interface liquide en fonction de
I’angle d’incidence 6; et suivant le sens de propagation de 1'onde excitatrice. Un exemple
de ces contributions est présenté sur la figure 2.5 pour une émulsion quasi-critique en
régime diphasique ou § = "2n "L est une version un peu modifiée du constraste d’indice de
réfraction relatif utilisé precedemment [64].

La figure 2.5 représente 1’évolution de la pression de radiation optique pour un angle
d’incidence 6;, normalisée par la pression de radiation obtenue en incidence normale
(0; = 0) exprimée par la relation 2.7 et pour les deux sens de propagation (depuis le
milieu d’indice de réfraction n, vers le milieu d’indice de réfraction ns puis inversement,
avec ng > ny).

Tout d’abord, nous pouvons remarquer sur les courbes présentées figure 2.5 que la
pression de radiation, lorsque 'onde se propage depuis le milieu d’indice ny (resp. ns),
diminue (resp. augmente) lorsque I'angle d’incidence 6; augmente. Pour le systéme utilisé
figure 2.5, les pressions de radiation optique pour les deux sens de propagation propo-
sés sont d’égales importances tant que #; < 50°. Ensuite, leurs comportements different.
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Fia. 2.5 — Variation de la pression de radiation optique normalisée par sa valeur a incidence
normale en fonction de I’angle d’incidence 0;. Les deux sens de propagation sont représentés et
les calculs sont réalisés pour une émulsion quasi-critique en configuration diphasique présentant
différents contrastes d’indices de réfraction relatifs § = "2-" (6 = 0.003 correspond a T —T¢ =
1 K, § =0.006 correspond a T — T = 10 K et § = 0.01 correspond a T — T = 50 K (ou T est
la température et T¢, la température critique de ’échantillon)).

Lorsque l'onde se propage depuis le milieu d’indice n; vers le milieu d’indice ny, il ap-
parait une réflexion totale dont l'angle est défini comme : Ozrr = arcsin (%) ; il est de
I'ordre de 80" pour ce systeme fluide. Lorsque 6; = g, la pression de radiation est a peu
prés 4 fois plus grande qu’a incidence normale [63-65]. D’autre part, cette différence de
comportement entre les deux types de propagations apparait pour un angle d’incidence
d’autant plus élevé que le contraste d’indice de réfraction entre les deux milieux est faible
(i.e. lorsque 0 — 0). Ceci illustre le fait que la pression de radiation, qui rappelons-le est
due a la discontinuité de constante diélectrique entre les deux milieux, est moins sensible
a I’angle d’incidence de 'onde électromagnétique lorsque les indices de réfraction des deux
milieux tendent a s’égaliser.

Nous reviendrons tout au long de ce manuscrit sur cette particularité de la pression
de radiation inhérente au sens de propagation de I’onde incidente lorsque nous étudierons
le comportement de déformations d’interfaces liquides induites par deux faisceaux lasers
contra-propageants. Nous verrons que, lorsque nous nous plagons dans cette configuration
expérimentale, considérer les contributions des pressions de radiation suivant la propaga-
tion de I'onde incidente s’avere étre un argument pertinent pour expliquer les phénomenes
observés.
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2.1.4 Equations régissants 1’équilibre de Iinterface en absence
d’écoulement

Comme nous 'avons déja évoqué, les différentes contraintes présentées plus haut sont
en mesure d’engendrer la déformation d’une interface liquide molle. Les forces capillaires
ainsi que la gravité s’opposent a cette déformation.

Si 'on considere une interface liquide molle en absence d’écoulement, I'équilibre des
forces surfaciques exercées sur cette interface s’écrit comme 1’équilibre entre la pression
de radiation d’une onde électromagnétique II,.4(r), les contraintes capillaires (pression
de Laplace notée I apiace(r) = or(r)) et la gravité (poussée d’Archimede). Cet équilibre
s’écrit tel que :

Apgh(r) = ok(r) + ,q4(r), (2.29)

ou Ap = |p1 — p2| est le constraste de masse volumique entre les deux phases. x(r) est la
courbure moyenne de l'interface et s’exprime :

B }i rh'(r)
r(r) =~ (1 n h/@«)?) , (2.30)

; _ dh
ou h'(r) = §.
Pour de faibles déformations, il est possible de considérer une approximation linéaire
d’ordre 1 en A/(7) et ainsi assimiler la courbure de I'interface au laplacien transverse de la

hauteur h(r), tel que [51] :
K(r) ~ Ah(r). (2.31)

Pour de faibles courbures d’interface, I’équation 2.29 devient (en considérant 1'ex-
pression de la pression de radiation optique en incidence normale donnée par la relation
2.7) [51] :

Apgh(r) — oA h(r) = = (nl — n2> £exp (—Zj) : (2.32)

¢ \nj+ny/ mwd 2

Comparaison des effets capillaires a la gravité : introduction du nombre de
Bond optique

Le nombre de Bond optique permet d’évaluer I'importance relative des effets gravita-
tionnels par rapport aux effets capillaires (dus a la tension interfaciale). Il s’exprime de
la fagon suivante :

Poussée d’Archimede

Bo = ) 2.33
¢ Pression de Laplace ( )

La longueur carcatéristique du systeme étant le rayon au col du faisceau laser wy, le
nombre de Bond optique s’écrit :

(2.34)

Il est alors aisé d’en déduire une échelle caractéristique sur laquelle les effets gravita-
tionnels seront comparés aux effets relatifs a la tension interfaciale : la longueur capillaire,
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g
N 2.35
Apg (2.35)

Le nombre de Bond optique devient :

notée [, et s’exprimant :

Bo = (?)2 (2.36)

Ainsi lorsque wy << [, les effets relatifs a la tension interfaciale prédomineront alors
que dans le cas inverse, wy >> [, les effets capillaires seront négligeables devant ceux de
la gravité.

2.2 Contraintes exercées par la diffusion de la lu-
miere

Au cours de la section précédente, nous avons étudié ’action de la pression de radiation
optique issue de l'interaction d’une onde électromagnétique avec une interface liquide
séparant deux milieux diélectriques d’indices de réfractions différents. Nous avons évalué
cette force surfacique a la fois d’un point de vue corpusculaire et d'un point de vue
ondulatoire. Dans cette nouvelle section, nous allons adopter la méme démarche afin de
mettre en exergue les contraintes visqueuses, agissant au niveau de l'interface liquide,
résultants de la diffusion de I'onde incidente en volume.

2.2.1 Déformation d’une interface liquide molle induite par la
diffusion de ’onde incidente en volume : approche quali-
tative

Considérons un milieu homogene non—absorbant d’indice n comportant des inhomo-
généités d’indice de réfraction en volume n,. L’onde incidente va intéragir avec le milieu
environnant par le biais de diffusions élastiques sur ces inhomogénéités. Cette diffusion
de lumiere entraine un transfert de quantité de mouvement entre la lumiere et la matiere

environnante créant ainsi une force volumique J‘T"”c_“;g (¢ = 1,2 correspondant au milieu
étudié). Cette force volumique, que I'on nommera dans la suite force diffusive (scattering
force en anglais) est dirigée dans le sens de propagation de 'onde incidente et conduit a
I’établissement d’écoulements permanents en volume, paralléles a I'axe du faisceau laser.
Lorsque le systeme fluide utilisé comporte une interface molle, les écoulements induits
engendrent des contraintes visqueuses au niveau de l'interface, pouvant conduire a la
déformation de celle—ci. La figure 2.6 est une image expérimentale permettant la visua-
lisation directe de ces écoulements en volume générés par la diffusion de la lumiere dans
le milieu. Le systéme utilisé est un échantillon de Winsor (mélange eau salée — AOT —
heptane) en équilibre de Winsor II présentant une phase micellaire de microémulsion eau
dans huile qui diffuse la lumiére en coexistence avec un exces de la phase aqueuse (non dif-
fusante) (pour plus de détails, voir annexe A.1). La propagation de 1'onde laser incidente
s’effectue depuis le bas vers le haut et on peut observer les écoulements induits dans la
phase micellaire de microémulsion (phase supérieure de I’échantillon diphasique présenté).
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1

F1a. 2.6 — Image expérimentale permettant la visualisation des écoulements induits par la dif-
fusion de la Iumiere dans un échantillon de Winsor (mélange d’eau salée — AOT — heptane)
en équilibre de Winsor II présentant une phase aqueuse (phase du bas : non diffusante) et une
phase micellaire de microémulsion eau dans huile (phase du haut : diffusante). La concentration
en sel est [NaCl] = 0.05 mol/L, Ia concentration en surfactant est [AOT] = 40.1073 mol.L et la
tension interfaciale est de I'ordre de ¢ = 1—5.107% N/m. Une fine couche de mousse est présente
a linterface entre les deux fluides permettant la visualisation des écoulements. L’interface est
surlignée par les symbole carrés. La propagation de 'onde électromagnétique incidente s’effectue
du bas vers le haut avec les caractéristiques : laser Nd-YAG de longueur d’onde dans le vide
Ao = 532 nm, wyp = 2.99 pum, P = 1.32 W. Les fleches schématisent le sens de I’écoulement
induit. L’image présentée est le résultat de la superposition de plusieurs images issues d’une
vidéo a une cadence de 100 images par seconde.

L’établissement d’écoulements par le transfert de quantité de mouvement de la lumiere
au fluide environnant fut considéré théoriquement a la fin des années 1990 par Savchenko
et al. [66]. Ils ont montré que lorsqu’un faisceau lumineux traverse un milieu inhomogene,
de la « convection » (au sens d’écoulement circulaire) dans le liquide peut s’établir due au
transfert de quantité de mouvement entre la lumiere et la matiere. Ils ont considéré qu’a
la fois I'absorption ou la diffusion de I'onde incidente pouvaient étre utilisées pour générer
ces écoulements circulaires. Alors que I’absorption peut étre présente dans des fluides clas-
siques, la diffusion de la lumiere nécessite la présence d’inhomogénéités spatiales d’indice
de réfraction. Nous nous intéressons ici uniquement au transfert de quantité de mouvement
lumiere — matiere di a la diffusion élastique de la lumiere, I’absorption étant négligeable
dans les milieux turbides que nous considérons (annexe A). La figure 2.7 (a) illustre la
diffusion de la lumiére par un milieu turbide présentant des inhomogénéités d’indice de
réfraction qui peuvent étre considérées comme une collection de diffuseurs individuels.

Considérons une onde électromagnétique se propageant a travers ce milieu isotrope
d’indice n présentant des inhomogénéités spatiales d’indice de réfraction ng # n dis-
tribuées alétoirement. Il en résulte une atténuation de I'onde incidente par ces diffuseurs
individuels que I'on peut caractériser par la turbidité du milieu (représentant le coefficient



2.2. CONTRAINTES EXERCEES PAR LA DIFFUSION DE LA LUMIERE 33
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F1G. 2.7 — (a) Illustration de la propagation d’une onde électromagnétique de col de faisceau
wo a travers un systéme fluide de largeur L, constitué d’une collection de diffuseurs d’indice de
réfraction ng distribués aléatoirement dans un milieu homogeéne d’indice de réfraction n # ns.
(b) Principe de la diffusion de la lumiére par un diffuseur individuel de rayon R et d’indice de
réfraction ns. Image issue de [67].

d’atténuation de I'intensité I(z) du faisceau (cf. 2.17)) telle que [67] :

= _[(1,2) (dgj)> . (2.37)

La force volumique résultante de cette diffusion de lumiére dans la suspension présentée
figure 2.7 (a) s’exprime donc en fonction de la turbidité du milieu telle que :

—
Fett(@ =" <5 >, (2.38)

c

— —
ou < S > représente la moyenne temporelle du vecteur de Poynting (S = I(r)Z avec

I(r), 'intensité du faisceau lumineux et Z le vecteur unitaire de ’axe z de propagation).

Mise en mouvement du fluide

La vitesse moyenne de la suspension u est déterminée par I'équilibre entre le travail
par unité de temps W de cette force et le taux de dissipation visqueuse D qui s’expriment
respectivement, en considérant un écoulement a faible nombre de Reynolds [67] :

~ fEr WS L, (2.39)

D~ Ly (“)2 (2.40)
L Y

ou 7 est la viscosité dynamique de la suspension. Ainsi, en écrivant YW ~ D, on trouve
que la vitesse moyenne de la suspension s’écrit comme [67] :
2 rscatt

wo f
T St L (2.41)

Ui
De maniére a évaluer la mise en mouvement du fluide constitué de diffuseurs individuels
sous 'action de la diffusion de la lumiere, il convient de comparer cette vitesse moyenne
de la suspension u a la vitesse de chaque diffuseur, notée u,, parallele a ’axe du faisceau

—_

laser. Cette derniére est déterminée par I’équilibre entre la force de diffusion F*¢% exercée



CHAPITRE 2. FORCES EXERCEES PAR UNE ONDE ELECTROMAGNETIQUE NON RESONNANTE
34 DANS LES LIQUIDES DIELECTRIQUES

_
sur un diffuseur individuel et la force de trainée visqueuse Fr,qinse. Ces forces s’expriment

respectivement :

———  Xn —

Pt = —— < § >, (2.42)

c
ou X représente la section efficace de diffusion du diffuseur et peut étre explicitée dans le
régime de diffusion Rayleigh (R << A, rayon du diffuseur tres petit devant la longueur
2

d’onde de I'onde incidente dans la suspension) par : ¥ = %7? (kR)* R? (:22;2752) ,ou k =
27/ A

La force de trainée, quant a elle, s’écrit :

Frrainee = —6mnRu,. (2.43)
Finalement, la vitesse relative de chaque diffuseur vaut [67] :

Ynl

— 2.44
T (24

Ug ™~

(par souci de simplicité, les diffuseurs de rayon R sont considérés comme sphériques).

Le fluide est mis en mouvement dans sa globalité si u, << u. Pour que cette relation
soit vérifiée, il faut que la fraction volumique des diffuseurs, notée : ¢ = %WN R3 (avec N,
le nombre de diffuseurs par unité de volume), satisfasse a la condition :

RQ
O >> —. (2.45)

wo
Cette condition doit étre associée a 'hypothese d'une faible atténuation de ’onde dans
I'échantillon : 7L << 1. Pour que ces deux conditions soient respectées, il vient que [67] :

RN\? /L

An)? () () kR)* << 1, 2.46

@ny? (=) (F) ®R) (2:40)

avec An = n, — n, le contraste d’indice de réfraction entre les diffuseurs et le milieu
environnant. Il est donc possible de trouver des conditions réalistes pour lesquelles la
diffusion d’une onde lumineuse par un fluide turbide peut conduire a la mise en mouvement

de ce fluide.

Expression de la force diffusive dans un milieu turbide

La premiéere preuve indirecte de I'établissement d’un écoulement permanent déformant
une interface molle, induit par la diffusion de la lumiére dans un milieu turbide, fut réa-
lisée par Schroll et al. [68]. Tls ont pu mettre en évidence que la diffusion de la lumiere
produisait une force en volume dirigée dans le sens de propagation de 'onde incidente.
Le systeme utilisé est une phase micellaire de microémulsion au voisinage d’une transi-
tion de phase du second ordre (voir annexe A.2). Ce systéme constitue une alternative
intéressante a 1’étude de ces phénomenes physiques car il présente deux phases liquides
non—absorbantes séparées par une interface extrémement déformable. La criticalité de cet
échantillon exhibe des fluctuations spatiales et temporelles de la composition micellaire
(i.e. de I'indice de réfraction). La tension interfaciale de I’échantillon ainsi que la longueur
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de corrélation des fluctuations de densité sont modulables via un contrdle de I’écart de la
température par rapport a la température critique de 1’échantillon utilisé.

Si on considere une onde électromagnétique se propageant depuis le bas vers le haut
(i.e. depuis le milieu le moins réfringent vers le milieu le plus réfringent), les contraintes
visqueuses associées a la force diffusive et la recirculation du fluide résultant de la conser-
vation de la masse entrainent la déformation de l'interface comme cela est illustré sur la
figure 2.8.

Déformation induite par == 10 um

DNy, o P2 < P1
fscatt
i \ /> iy Ecoulement induit par
\,./‘ i \"\ </ la force diffusive
Aviﬁi.ﬁi“ =

D, Ny, p, N<N,

Fi1Gc. 2.8 — Ilustration de la déformation de l'interface molle, d’'une phase micellaire de mi-
croémulsion au voisinage d’une transition de phase du second ordre, induite par les contraintes
visqueuses et la recirculation du fluide dues a la diffusion de la Iumiére. Le systéme est régulé
en température tel que T — To = 1 K ot T est la température et T, la température critique
de I’échantillon. Lorsque le systéeme est régulé a une température supérieure a cette tempéra-
ture critique, I’échantillon se sépare en deux phases de concentrations micellaires différentes. Le
faisceau laser incident est un Nd°T-YAG de longueur d’onde dans le vide \g = 532 nm en pro-
pagation ascendante. Le rayon au col du faisceau est wg = 9.8 pm et la puissance est P =1 W.
Les « rouleaux » des écoulements induits sont représentés schématiquement.

A partir de Pexpression de l'intensité diffusée caluclée par Puglielli et Ford dans les
années 1970 [69] en prenant en compte la théorie de la diffusion de la lumieére par des
fluctuations critiques établie par Ornstein et Zernike au début du X X" siecle, il est
possible de calculer la force volumique de diffusion dans un mélange binaire quasi-critique.

—_—
Cette force diffusive ff** g’écrit, dans le milieu ¢ = 1,2 [68] :
—_
Feeatt — Dol 3, (2.47)

avec yr la susceptibilité osmotique isotherme de la microémulsion (détaillée en annexe A.2),
I Vintensité du faisceau. D; décrit I'interaction de la lumiere incidente avec les fluctuations
d’indice de réfraction du milieu 1.

La section suivante explicite les différentes étapes permettant d’obtenir cette expres-
sion de la force diffusive.

2.2.2 Déformation d’une interface liquide molle induite par la
diffusion de 'onde incidente en volume : approche quan-
titative

Au cours de cette section, nous allons déterminer l’expression de la force diffusive
dans un systéme quasi—critique. Les différents calculs présentés par la suite sont inspirés
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notamment de l'ouvrage de B. J. Berne et R. Pecora [70] traitant de la diffusion de la
lumiere. D’autre part 'ouvrage de H. E. Stanley [71] peut étre consulté avec intérét pour
la partie traitant de ’approximation de Ornstein—Zernike.

Breéve introduction

Considérons un fluide diélectrique et isotrope, de constante diélectrique moyenne
(e (7,t)) = & = eoe, dans lequel se propage une onde plane incidente de la forme :

— — —
E; (7 ,t) = n;Eyexp {z ( k-7 — wit)] de polarisation 7; et de vecteur d’onde k; =

(2
Le fluide étant considéré comme diffusant, la constante diélectrique locale comporte
une partie fluctuante telle que :

e(7,t) =g+ e (7,1). (2.48)

On suppose de plus que le milieu diélectrique est non—absorbant, que la diffusion de
I'onde incidente par les diffuseurs est élastique et que la concentration en diffuseurs est
suffisamment faible de maniére a négliger la diffusion multiple.

La géométrie de diffusion considérée est illustrée figure 2.9.

I

Fi1G. 2.9 — Schéma représentant la géométrie de diffusion utilisée lors des calculs du champ
diffusé.

Expression du champ diffusé en diffusion simple

On se place dans le cas classique pour lequel le champ diffusé par les fluctuations de est
d’amplitude significativement plus faible que le champ incident. On considere également

— — —

que 'onde incidente est plane et caractérisée par les vecteurs FE;, D; et H;. Pour sa part,
- = —

le champ diffusé est caractérisé par E'g, Dg et Hg. Ainsi, on peut réécrire les champs en
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tout point du milieu diffusant tels que : £ = E;,+ Eg, D = D;,+ Dget H = H;+ Hg.
— = — - = = . 3 . . R
Comme (E, D, H) et (EZ-, D;, H,») satisfont aux équations de Maxwell, il en est de méme

- = =
pour (ES, Dg, HS> de sorte que :

8B oH
Fg=——"=—pg—= 2.4
V x Eg 5 Ho=5 (2.49)
oD
—> — S
He="2X 2.
V X S 875 , ( 50)
- —
V- Hg=0, (2.51)
- =
V-Dg=0, (2.52)

o\ 7 V4 . H H H H 1 / 7/ . H
avec de maniere générique D = c¢FE et B = poH, le milieu étant non-magnétique. H g
peut étre éliminé en prenant le rotationnel de la relation 2.49 et en substituant dans
I’équation 2.50, tel que :

ﬁ
— - — ?Dg
Vx(VxEs)= ~Ho (2.53)
— —
Par ailleurs, E et D sont reliés par :
— — —
D= (e +0e) (Ei+ Es). (2.54)
— —
Sachant que D; = ¢; E';, on obtient :
— — —
Ds=¢FEg+dcE;, (2.55)

).

en négligeant le terme du deuxieme ordre 5535 (hypothese faite que : ‘ES‘ << ’EZ
— - = = = = —
L’équation 2.53 devient, sachant que V x (V X A) =-V2A+V (V . A) :

H
e ?Dg o= — —
\Y% Ds—glﬂow——v X (V X (58EZ>), (256)
ol g = &,/
— — - = =
Si I’on considere le vecteur de Hertz, noté T et défini par Dg = V x V x T, I'’équation
2.56 peut se réduire a :

2T
VY el = —5c B, (2.57)
ot?
dont la solution formelle est :
1 oe (7, ¢
T (Rt) = — / d%ifL’JE (7,1, (2.58)
A ‘R - ‘

ou t’ est le temps retardé défini tel que : t/ = ¢ — @ =
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Si maintenant on substitue dans I’équation 2.58 I'expression du champ de ’onde plane
H
incidente E; (7°,t), on en déduit I'expression du champ diffusé :

Bo(r) =¥ x ¥ x | BT /dsrf‘sg?;”' i (B 7 —wt)]| (259

Le détecteur étant placé a grande distance du volume diffusant, on peut considérer
— A ~
I’approximation de Born : ’R — 7)‘ ~R—-T- k¢+---, ou ks est le vecteur unitaire dans
_)
la direction R. Ainsi, le temps retardé peut s’écrire :

t’zt—@(fz—?-l%f). (2.60)

Cc

’ . s o . — . .
Enfin, en réalisant une décomposition de de (7',t') en modes de Fourier sur un inter-
valle de temps T', on peut écrire :

Zésp ) exp (i2,t'), (2.61)

ou , = (2r/T) p. La substitution des relations 2.60 et 2.61 dans I'expression du champ
— ~ — —
diffusé 2.59 et en définissant wy = w; — €, k, = Ywky et ¢, = k;— k ,, nous donne :

N
E (R,t) = 47T€l Zp:exp i (kpR — wit)] k ,x

- - (2.62)
[kpxﬁi/dgrexp {i(ki_kpz:f> }&Sp( ) (exp (i2,1)) |,

\%

ou les termes d’ordre supérieur a 1/R sont négligés.

Comme les fréquences qui contribuent & de (77,¢') sont celles correspondant aux vi-
brations et rotations moléculaires du systeme (i.e. typiquement inférieures a 10 s71),
elles sont donc tres inférieures a la fréquence de 'onde incidence w; de telle sorte que :
k, ~ ‘/c‘;wi = k; ~ ks (kyky ~ k;ky). Ainsi, & cet ordre d’approximation, seuls de, (77) et
2, dépendent de I'indice p.

Le champ diffusé s’écrit finalement :

ﬁS (Rv t) -

O expli (kR — wit)] & 5 x ?fxﬁi/d%exp[i(??)we(?,t)
47TEZR i

(2.63)
Enfin, a cet ordre d’approximation, nous pouvons remarquer que le champ diffusé ne
dépend plus du temps retardé mais simplement du temps réel.

Expression de l’'intensité diffusée

_ L’eg)ression du Champ diffusé donnée equatlon 2.63 peut étre simplifiée sachant que :
k¢ x kfxﬁi:(kf ) kf—(sz kf) nl—k2(cosg0kf— n ) ou ¢ correspond

a l'angle entre la polarisation de 1’onde incidente 7; et le vecteur d’onde diffusé l%f.
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De plus, si on défini la transformée de Fourier des fluctuations de la constante diélec-
ﬁ

trique telle que : 6 ('¢’,t) = [d3rde (77,t) exp [i (¢’ - 7)], alors le champ diffusé peut se
1%
réécrire :

2

k4 E, “
E’)S (R,t) = 47:&;2 exp [i (kyR — wit)] 8¢ (¢, 1) (COS wky — ﬁ)z> : (2.64)

ﬁ
L’intensité diffusée est reliée a la fonction d’auto—corrélation du champ diffusé F g :

=, —= k| Eof? , .
<Es (R,0)- E'g (R,t)> = 16;26;}%2 (62 (°¢,0) 92 (¢, 1)) exp (—iw;t) ‘cos ok — 1,

2

Y

(2.65)

avec (A) = 7lim L At)de.

2 .
:cos2<p+1—2cosg0kf~ﬁ>¢: 1 — cos? p = sin? .

De plus ‘cos gpl%f -,

Ainsi, la densité spectrale de la lumiere diffusée mesurée par un détecteur est donnée
par :

_ 1 +oo ] s —
[(q.wR) = %/_ dtexp (—iwst) (E% (R,0)- Es (R.1)), (2.66)
ou encore :
Ioktsin®? ] 1 [+oo
(¢ :fif/ dt (0 (7, 0) 02 (Tt —i(wp—w)t], (2.
(T ) = | S o [ 062 (.0 62 () esp i oy = ] (267

ou Iy est l'intensité de 1'onde incidente. Il apparait donc que la densité spectrale de la
lumiere diffusée, mesurée par un détecteur, est directement proportionnelle a la densité
spectrale des fluctuations de la constante diélectrique montrant I'importance de celles—ci :

5 (7 w) = = / T (56t (T,0) 62 (T 1)) exp (—iwt) (2.68)

")

L’intégration sur toutes les fréquences nous permet d’en déduire ’expression de I'in-
tensité totale diffusée (sachant que 5~ [ exp (—iwt) dw = 4(t)) :

(@) = [

—00

o0 +

% (q,w) dw:/ T ats(t) (9% (., 0) 0e (7, 1)) = (|0 (7)) . (2.69)

—0o0

Ainsi, l'intensité totale diffusée devient :

N Iok%sin? ¢ N
1T wor ) = | el | (e (D)), (270

Nous allons par la suite évaluer <](55 (?)\2> représentant les propriétés du milieu dif-
fusant. Si ’on suppose que la constante diélectrique ne dépend que de la densité, on peut
écrire de ~ %—?5/} et donc :

2

% (1o (@)Y, (2.71)

(o= (7)1*) = 5

otl on peut définir le facteur de structure tel que : S (') = <\(5p (?)]2>
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Utilisation de ’approximation de Ornstein—Zernike

Dans la présente partie, nous allons procéder au calcul de <|55 (7) |2> tout en gardant
en mémoire le fait que nous portons un intérét particulier a la diffusion pres d’un point
critique (faisant apparaitre le phénomene d’opalescence critique). Les différents calculs
présentés sont toujours basés sur les travaux de B. J. Berne et R. Pecora [70].

La densité, qui représente ici le nombre de diffuseurs dans un volume voisin du point
— o
r au temps t, est définie comme :

p(7.8) =220 (7 = 7ilt)). (2.72)

On en déduit son expression dans ’espace de Fourier :

p(q.,1) =2 exp(iq - T(1)). (2.73)

=1

Pres d’un point critique, la corrélation des fluctuations de densité entre deux points
distants de |7 — 7’| est décrite par la fonction de corrélation, notée G (77, 7) et définie
par :

G (7,7 = (6p(7) dp (7)) . (2.74)

Lorsque la distance entre les deux points tend vers l'infini, les fluctuations de densité
sont décorrélées et la fonction G (77, 7) tend & s’annuler.
De plus, lorsque le milieu considéré est uniforme, G (7, 7’) doit étre invariante par

translation de telle sorte que : G (7" +a, 7" +a) = G(7,7') = G (ﬁ), avec B =

— =
r —r-.

Comme le facteur de structure s’exprime :

$(7) = (190 (D)) = (3 e (7 (72 - ), (2.75)

et que dp (¢) = [dPrexp (iq - 7)p(7), on en déduit que le facteur de structure s’ex-
1%

prime de la fagon suivante :
S(@) = [& [drexp (T (F = 7)) 60 (7) 00 (7))
- V/d3ReXp (i7-R)c(R). (2.76)

En I’absence de corrélation, les termes croisés (i, j) disparaissent dans I'expression 77
et on trouve :

SY(7) = <%exp(z7.ﬁ)>+< i exp(z?(7i—?j))>

i=1 i#j=1

= (N), (2.77)
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ou (N) est le nombre de diffuseurs dans le volume diffusant V. Ceci permet d’écrire
I’expression :

S 3 -
50((% - /d Rexp (i7 - R)G(R), (2.78)

qui est directement reliée a I'expression de l'intensité diffusée.

Cas des fluides « normauz »

—)
Lorsqu’on utilise des fluides qualifiés de « normaux », la fonction de corrélation G (R)
présente un rayon d’action de quelques tailles moléculaires (i.e. quelques dizaines d’Ang-
troms), ce qui est infiniment petit devant la longueur d’onde optique. Des lors, le facteur

— - . . =g .
de phase exp (z q - R) est une fonction lentement variable devant GG (R) de sorte qu’il
peut étre remplacé par 1 et SSO(&,)) ~ % [d*RG (]_%) Ce rapport devient indépendant de

1%
7 et donc de I'angle de diffusion. Dans ce cas, sachant que d’une part :

(on?) = /d?”/d?’ (8p (¥) dp (7))

- V/d3RG (R). (2.79)

et que d’autre part, un résultat classique de la physique statistique nous donne :
(6N?) = 371V p?xr. On peut ainsi en déduire que :

S(q)

S° ()

~ B (2.80)

ou §=1/kgT et xr est la compressibilité isotherme définie par :

oV ap 1 ap )
_ 1 _ = , 2.81
X <0P ) <3P> P <5M<N> TV (280

vy est le potentiel chimique défini comme étant une énergie par diffuseur.

Si pour des fluides « normaux » la compressibilité isotherme 7 est une fonction régu-
liere, lorsqu’on s’approche d’un point critique, cette fonction devient divergente, I'intensité
diffusée se met donc a croitre de maniere significative. Ceci est équivalent a considérer que
le rayon d’action de la fonction de corrélation (i.e. la longueur de corrélation des fluctua-
tions de densité) diverge également et permet d’atteindre des tailles caractéristiques de
I'ordre de la longueur d’onde optique. Le milieu devient donc opalescent De ce fait, nous
ne pouvons plus négliger le terme de phase dans l'expression de S (¢') /S° (7).

Cas des fluides quasi—critiques

Ornstein et Zernike ont été les premiers a proposer une approche pour les fluides
critiques. Si on reprend I'expression de S (7¢), il apparait que les termes i = j ne sont pas
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%
exclus de la sommation. Cela signifie que la fonction de corrélation G (R) contient des
termes d’auto—corrélation entre différents diffuseurs. Sachant que :

op (77,4) =6 (7 = 7u(1) — (o), (2.82)

représente les fluctuations de densité autour d’une valeur moyenne, on en déduit d’apres
I’équation 2.74 :
G777 =) p (7)) =0, (2.83)

avec (p) = p, ce qui nous permet d’écrire G (]_%) sous la forme :
G(T —=T"N=p5(7 =7")+pT (7 =7"). (2.84)

7 . N ’ . 2’ . . 2 — 2’
On définit a présent la fonction de corrélation directe, notée C' (7"), par sa transformée
de Fourier écrite sous la forme :

o=t 255)
1+ pl' (7q)
ou I' (¢') est la transformée de Fourier de la fonction spéciale T (77 — 7).
On en déduit que :
S(¢) 1., R 1
g DT = e 250

de sorte que nous devons maintenant déterminer la fonction de corrélation directe C' (7).

On peut montrer assez simplement que C (') est une fonction peu dépendante de la
température. En effet, quand T' — oo, les interactions moléculaires deviennent peu impor-
tantes et S (¢') /S° (¢) — 1, ce qui conduit & C (') — 0 d’une part. D’autre part, quand
T — Tg, (lli_r%S (¢)/S° (¢) — oo et (111_1)1(1)0 (¢) — p~'. Ainsi, la fonction de corrélation

directe demeure tout le temps bornée quelque soit 1’écart a la température critique.

Si C (¢) varie peu lorsque T — T¢, il est raisonnable de considérer que des inté-
H
grales de la forme [d3RR'C (R) restent finies. C’est ’hypolthése effectuée par Ornstein
v

et Zernike nous permettant de développer C (¢’) en puissances de ¢ . Ceci est réalisé en

. — — .
développant le terme de phase exp (@ q - R) de C (¢") au voisinage de ¢ = 0.
On a:

C(?):/di‘Rexp(i?.ﬁ)C(ﬁ)z/d:‘R[l—f—i?'ﬁ_;(?-ﬁ)Q]C(ﬁ)‘
v |4
(2.87)

7 . — . A . ’ . . —
En passant en coordonnées polaires avec ¢ suivant 2, I'intégration angulaire de 7' ¢ -

—)
R = igRcosf est nulle de sorte qu’il ne subsiste que les termes d’ordre zéro et d’ordre 2.
Ainsi, C (¢) = Cy — Caq?, avec :

Co = /0 T RO (R) = 4x /0 “drrC (R), (2.88)
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o0 T 2m 1 N 2 o0 —
o= ["dr ["as [ dgoR2sin9[Rgcos20] C(R) == [Tdrr'C(R). (289)
0 0 0 2 3 Jo

On en déduit :

S%(q) 2 1 —pCq 2 2(2 ., 2
~1—pC(q) =1-pC Coq”™ = pCy | ——— =R 2.90
S0 pC (q) Pl + pCag” = pCo | — 5=+ Sla+ ], (2.90)
avec R2 = pCy et g2 = 1_1%0 .

Comme la fonction de corrélation directe C (7°) varie peu lorsque T — Tp, il en est
de méme pour les intégrales Cy et Cy et a fortiori pour Ry et go. On en déduit que

lim 59(q) /S (q) = R2q2 = B (pxr)~". Il s’en suit que :
q—)

S(C]) a1 1
si(g) 7 ”XT[H(q/qo)?]' (291)

Le résultat présenté équation 2.91 est celui de Ornstein—Zernike se basant sur trois
hypotheses : (i) la fonction de corrélation directe C (7°) varie peu; (ii) C (¢') peut étre
développée en puissances de ¢ ; (iii) pour des petites valeurs de ¢, les termes d’ordres
supérieurs & 2 peuvent étre négligés. Les hypotheses (ii) et (iii) stipulent donc que le
calcul est réalisé pour des petits ¢ et donc pour des grands R. L’inversion de Fourier de
I’expression précédente conduit pour des R grands a :

=\ o 1 exp(—qR)
G(R) o (2.92)
Dans ce cas, la quantité ¢; ' peut étre interprétée comme étant la longueur caractéris-
H
tique du systeme. Or la fonction G (R) étant la fonction de corrélation, il apparait ainsi
évident que cette longueur caractéristique n’est rien d’autre que la longueur de corrélation
des fluctuations de densité que 'on défini :

£=q" (2.93)

Remarque 1 : Lorsque T — Tg, (IIE%C (¢) — p~! et sachant que C () ~ Cy — Ca¢?,
on en déduit que Cy = (1 — g2R2%) /p — p~! et donc g — 0, ce qui signifie que la longueur
de corrélation diverge. De ce fait, G (ﬁ) x 1/R impliquant que la fonction de corrélation
devient d’extension infinie.

Remarque 2 : Lorsque T' — T, on a donc gy — 0 et xypr — oo de telle sorte que le
comportement lorentzien du facteur de structure S (¢) /S° (¢) = B~ pxr Ll/ (1 + (q/qo)Q)}
devient de plus en plus « piqué » au voisinage de ¢ = 0 signifiant que la lumieére incidente
est de plus en plus diffusée vers 'avant (i.e. a petit angle 6), alors que dans le cas des
fluides « normaux », la diffusion est isotrope, car indépendante de q.

Remarque 3 : Néanmoins, certains éléments tendent a prouver que l’approche de
Ornstein—Zernike n’est pas totalement satisfaisante dans son domaine d’application. En
effet, selon 1’expression zlziﬂ% S9(q) /S (q) = R2¢3 = B (pxr)~", on en déduit que proche du
point critique (sachant que Ry demeure fini) : y7 ~ g5 2 = &2. Ceci implique, au niveau

des exposants critiques, v = 2v, relation qui n’est pas totalement vérifiée tres proche de
Te [72).
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Expression de l’'intensité diffusée dans approximation de Ornstein—Zernike

Nous avons obtenu l'intensité totale diffusée en [ donnée par la relation 2.70 avec
0e ~ %—ij(h et la relation 2.71.

Parallélement, nous avons défini le facteur de structure tel que : S (¢) = <|5 p(q) |2>

et caleulé S (q) /S° () = B~ pxr [1/ (14 (a/90)°) | avee S (q) = (N).
On en déduit que :

Ik 0
I(q wr, R) = [ofSlDQO} gl

16m2e? p

1
6 PXT <N> [H(QW] 5 (294)

et donc sachant que p = (N) /V et que g, = ¢, on a :

[(q,wp,R)  [kjsin®@] [ Og 1 1%
o e [ Vap) T T ) B2
Oe 1 V
= ") kgT _— sin? o, 2.95
(50) (%) s [ s e

ou V est le volume de milieu diffusant et R la distance entre le milieu diffusant et le détec-
teur. L’expression 2.95 est obtenue en utilisant notamment le fait que k; = 27/, /Ao =
27Tn/)\0.

Cette expression de l'intensité diffusée est identique a celle calculée par Puglielli et
Ford [69] pour des corps purs au voisinage du point critique liquide — gaz. La seule diffé-
rence consiste au fait que nous avons gardé apparent le terme V/R? pour que la quantité
I(q,wy, R) /I reste sans dimension.

Remarque 1 : Dans l'expression 2.95, p = (N) /V n’est pas une véritable masse vo-
lumique mais un nombre de diffuseurs par unité de volume. Ainsi, si 'on multiplie le
facteur pa“ au numérateur et au dénominateur par la masse moléculaire des diffuseurs,
nous obtenons bien une densité, de sorte que pour les corps purs on peut assimiler p a
la densité dans 'expression 2.95. Pour les mélanges binaires, si I’'on procede a la multipl-
cation au numérateur et au dénominateur du facteur p‘%’“ par le volume des diffuseur v;,

alors pv; = (N)v;/V = ® ou ® est la fraction Volumlque des diffuseurs. Dans ce cas, on
peut écrire : paET P

Remarque 2 : La compressibilité isotherme d’un corps pur est défini par la relation
2.81. Dans un mélange binaire, la pression correspond a la pression osmotique, notée II,
exercée par le soluté sur le solvant. Afin de différencier les dénominations, la compressibilité

osmotique est défini comme :
oV
= —= 2.
T <8H> (2.96)

Or ® = (N)v;/V et donc ky = —0-2- (é)TN =1 (@)TN, qui est isomorphe a la

ot
deuxieme égalité de la relation 2.81.
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Si l'on consideére a présent 1'énergie libre d'un mélange binaire : F' = F (V,T,(N)) =
Vf(T,®). Par définition, on a :
of

—f+ P (2.97)

OF af O
v Br3

H = —— = — — _— =
/ 0® oV
et le potentiel chimique s’exprime comme :

_or g o® 07]‘"
HN) = 5Ny = Voo ™ Viae (2.98)

On en déduit :

M= —f+ o™ = _rpay (2.99)
olt p = fu(ny/v;. Ainsi, g—ﬁ = —g—é + @ + ;%8’5% = @g—g et donc, on obtient :
. 1 (8@) 1 <1 8<I>> 1 (8@) (2.100)
T=—= R [ _ = — —_— > .
®\oll),y P\®Ou TN ®2 \ O TN

qui est également isomorphe a la troisieme égalité de la relation 2.81 si I'on prend le soin
de remplacer pny par p = funy/v;.

Finalement, ’expression de I'intensité diffusée pour un mélange binaire s’obtient sim-
plement en prenant celle d’un corps pur et en remplagant p par ®, xr par k1 et en gardant
en mémoire que gy est substitué par p.

Nous obtenons donc I'expression de 'intensité diffusée dans ’approximation de Ornstein—
Zernike :

1(q,wy, R) 2 0e,\° 1 Vo,
ER (D) (o=t kpTry | — | — 2.101
T, ¥ 9 BL KT 1+ (q/qo)2 R2 s @, ( )

étant le pendant de I'expression de Puglielli et Ford [69] pour les mélanges binaires pres
d’un point critique de démixtion liquide — liquide.

Calcul de la force diffusive d’apres les travaux de these de R. D. Schroll

La fraction d’intensité diffusée dans un mélange binaire s’exprime donc suivant 1’équa-

tion 2.101 avec q = ‘?Z—?f‘ = 2k;sin(0/2) = (47\/57/)\0) sin (0/2) et (q/qo)z _
(¢€)* = a (1 — cosb), ot a = 2 (27T\/€_T§/)\0>2.

0 est 'angle de diffusion et ¢ est I’angle entre la polarisation de I'onde incidente et la
direction du vecteur d’onde difusé. Ces deux angles permettent de définir la direction du
vecteur d’onde diffusé, noté k ;. Lors de ses travaux de these, R. D. Schroll mentionne
que l'utilisation de 'angle ¢ est assez complexe et lui préfere 1'utilisation de 'angle ¥
représentant l’angle entre la polarisation de I'onde incidente et le plan de diffusion (cf.
figure 2.9). La relation entre ces angles est :

cos ¢ = cos ¢ sin 6. (2.102)
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On en déduit ainsi que :

I (?7 wr, R)
Iy

(2.103)

EPUNE SR
:AﬁTll cos” 1 sin 9](‘/)7

1+ a(l—cosh)| \R?

avec A = (K—;) ( gfgf kgT.

Lorsqu’un photon incident portant une quantité de mouvement hk; est diffusé élasti-
quement par un diffuseur du milieu avec un angle 6, sa quantité de mouvement dans la
direction k; décroit d’une quantité hk; (1 — cos ). Cette perte de quantité de mouvement
est transférée au milieu environnant donnant naissance a la force diffusive permettant de
mettre en mouvement le fluide.

Ainsi, la valeur moyenne de la quantité de mouvement perdue par photon dans la
direction k; est donnée par l'intégration sur la surface d’une sphere de rayon R (corres-
pondant a la distance élément diffusant — détecteur) de la fraction d’intensité perdue dans
la direction k; par le processus de diffusion élastique. Cette valeur moyenne sur la surface
de rayon R, dont 1'élément de surface est R%di) sin df = R2dS), est donnée par :

1 (?,wf,R)

Iy

1 — cos? 4y sin?

1+ a(l—cosb)
1+ cos® 6

14+ a (1l —cosh)

2m +1
Apy = hk/o dw[1 R*d (cos ) (1 —cos@)

= hkAVkp /O27r dep /:1 d (cos0) [ ] (1 —cos@)

+1

—  hkAV kT /

d (cosf) l ] (1 —cosf). (2.104)

1

En effectuant le changement de variable u = 1 + « (1 — cos ), on obtient :

1+2a d 22 1 -1 —1
Apy = hkAVmTw/ e (“ LR Lk 2) v (2.105)
1 u ! ! o
L’intégration de l'expression 2.105 donne :
Aps = hkAV krmg(a), (2.106)

avec g(a) = =5 {%Oz?’ +20% + 20 — (20 +2a+ 1) In (1 + 204)].

A partir de cette valeur moyenne de la quantité de mouvement perdue par photon sur
la surface de rayon R (dont la dimension est une quantité de mouvement par unité de
surface), nous pouvons en déduire la force diffusive par unité de volume exercée sur le
fluide.

Soit IV, le nombre de photons par unité de surface et de temps issus de I'onde laser inci-
dente, la force diffusive par unité de volume a pour expression : f*“* = NAp;/V. Sachant
que l'intensité de 'onde incidente est défini par Iy = Nhv, on en déduit finalement :

freatt = Nhl/%A/@Tﬁg(a). (2.107)
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2
Soit en remplacant A par son expression : A = (’/{é) (@%%) kT et sachant que

Iy = Nhv, on obtient : ’

pooar = 1o (T3 (05 taT (@) (2.108)
= c )\61 8(1) BL Rrg(C). .

En remplacant la compressibilité osmotique xp par la susceptibilité du mélange xr
(kr = éxT, en prenant garde qu’ici xr n’est pas la compressibilité isotherme).

La force diffusive par unité de volume appliquée sur un mélange liquide binaire diffu-
sant s’exprime finalement par :

nip(r 7T3 ?
fscatt(r) — ‘[OC() <)\é> ((I)ZZZ) ]fBT/ng<a)a (2109)

avec Io(r) I'intensité de 'onde gaussienne a la longueur d’onde dans le vide Aq et la fonc-
tion g(a) = = [%a?’ +2a% +2a — (202 + 2+ 1) In (1 + 204)]

Cette expression est valable d'une part lorsque 'approximation de Ornstein—Zernike
est vérifiée et d’autre part lorsque la diffusion élastique est simple.

2.2.3 Equations régissants 1’écoulement au sein du fluide et condi-
tions aux limites

Les écoulements observés sont considérés comme visqueux car caractérisés par un
faible nombre de Reynolds : Re; = w;L;p;/n; ~ 1072, avec u; la vitesse caractéristique de
la suspension du milieu i, de I'ordre de u; ~ 107 m/s. L;, p; et n; sont respectivement
I’épaisseur, la masse volumique et la viscosité dynamique de la phase i. Les deux liquides
de I’échantillon, considérés comme incompressibles, satisfont la loi de conservation de la
masse et vérifient I’équation de Stokes (Re << 1) que l'on peut écrire respectivement
(avec i =1,2) :

V. w =0, (2.110)
—  scalt
— Vpi + nildu; + f7°* =0, (2.111)

ou p; = p; + p;gz est un terme de pseudo—pression prenant en compte a la fois le champ
de pression noté p et la gravité.

La continuité de la vitesse a l'interface séparant les milieux 1 et 2 implique :
Uy = Us. (2.112)

On considerera une condition de non—glissement aux parois telle que :

—

w=0; wm=0. (2.113)

Et enfin, le mouvement de 'interface est décrit en utilisant une approche lagrangienne
de la vitesse :

— . 2.114
= () (2114)
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2.3 Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons pu évaluer les différentes contraintes pouvant étre
responsables de la déformation d’une interface liquide molle par une onde électromagné-
tique. Tout d’abord en absence d’écoulement, la pression de radiation électromagnétique
de 'onde incidente engendre une contrainte au niveau de l'interface séparant deux milieux
diélectriques de constante diélectrique différente. Il a été montré que la déformation de
I'interface est indépendante du sens de propagation de 'onde incidente et que I'interface
se déforme toujours depuis le milieu le plus réfringent vers le milieu d’indice optique le
plus faible.

Dans une seconde partie, nous avons mis en exergue, qu’en présence d’inhomogénéi-
tés spatiales et temporelles d’indice de réfraction dans le milieu considéré, le transfert de
quantité de mouvement entre la lumiere et la matiere environnante conduit a une force
diffusive en volume. Cette force diffusive permet la génération d’écoulements permanents
au sein du fluide, le mettant en mouvement. Au voisinage d'une interface liquide molle,
les contraintes visqueuses associées a la recirculation du fluide peuvent conduire a la dé-
formation de I'interface dans le sens de propagation de I'onde électromagnétique incidente.

Les déformations d’interfaces observées au cours de ces travaux de these résultent
donc d'une conjugaison de ces deux effets majeurs liés a 'interaction d'une onde élec-
tromagnétique avec les milieux diélectriques mis en coexistence. Le chapitre suivant sera
entierement consacré aux différentes techniques expérimentales utilisées au cours de cette
these permettant d’étudier ces effets a I'aide de systemes fluides particuliers (dont une
revue détaillée est réalisée en annexe A).



Chapitre 3

Techniques Expérimentales

Lors des chapitres précédents, nous avons mis en évidence la possiblité de manipuler
des fluides optiquement (manipulation de gouttes, déformations d’interfaces liquides. .. )
et les différentes forces mises en jeu. Dans cette partie, nous allons détailler les différentes
techniques expérimentales utilisées au cours de cette these. Nous présenterons tout d’abord
le dispositif expérimental, ses fonctionnalités ainsi que sa modularité. Nous présenterons
brievement la modélisation numérique utilisée au cours de cette theése afin de simuler les
différents phénomenes physiques observés. Enfin, nous réaliserons un tour d’horizon des
différents systemes fluides que nous avons employé et leurs particularités.

3.1 Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental est représenté sur les figures 3.1 (a) et (b). La figure 3.1 (a)
est une représentation schématique du montage exhibant le trajet optique de I'onde laser
incidente et sa mise en forme par différents éléments optiques. La figure 3.1 (b) est
une photographie de ce montage. Sur cette derniere sont visibles notamment le banc
d’éclairage permettant d’illuminer I’échantillon ainsi que la chaine d’acquisition des images
de déformations d’interfaces liquides. L’échantillon est quant a lui enfermé dans une cellule
de spectroscopie Hellma® elle-méme placée dans un four qui permet de réguler, a 1'aide
d’une sonde platine Pt100 reliée a un régulateur P.1.D. (Proportionnel, Intégral, Dérivé),
la température de 1’échantillon.

3.1.1 Trajet optique de 'onde incidente

L’onde incidente utilisée est issue d’un faisceau laser Nd**~YAG (Grenat d’Yttrium-
Aluminium dopé au Néodyme) doublé en fréquence permettant d’obtenir une longueur
d’onde dans le vide A\g = 532 nm (dans le vert, VERDI-V5 produit par la société Coherent®)
et présente un mode gaussien de type TEMyy. Le faisceau laser incident est polarisé li-
néairement.

Le faisceau rencontre tout d’abord une lame d’onde A/2 qui permet, moyennant la
rotation angulaire de celle-ci, de tourner la polarisation de I'onde incidente. L’onde est
ensuite réfléchie sur le miroir diélectrique M; puis rencontre une lentille convergente de
distance focale f = 800 mm qui, en combinaison avec la position du prisme Py, permet
de fixer la plage de variation du rayon au col du faisceau laser au niveau de 1’échantillon.

49
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F1G. 3.1 — (a) Représentation schématique du montage expérimental ainsi que le trajet optique
de I'onde laser incidente. (b) Photographie du dispositif expérimental faisant apparaitre a la fois
le banc d’éclairage, le four contenant ’échantillon ainsi que la chaine d’acquisition d’images. Le
trajet optique du faisceau laser incident est représenté schématiquement.

En sortie du prisme Py, l'onde incidente arrive sur un cube séparateur (CS) qui a pour
fonction d’orienter le faisceau dans la branche haute ou basse du dispositif expérimental.
La polarisation initiale est linéaire verticale lorsque la lame A\/2 ne subit pas de rotation.
Dans ce cas, le faisceau laser n’est pas dévié par le cube séparateur et parcourt la voie
basse du dipositif expérimental. Le faisceau est donc transmis vers le miroir prismatique
(MP) qui le réfléchit en direction du prisme P,. Ce prisme a pour objet d’allonger le tra-
jet optique de la partie basse du montage afin que les parties basse et haute du montage
optique aient la méme longueur de chemin optique. Ceci est d'un grand intérét lorsque
nous voudrons travailler a I’aide de deux faisceaux contra-propageants de méme rayon au
col du faisceau (comme nous le verrons par la suite). En effectuant une rotation de la
lame \/2 de 45°, la polarisation de l'onde incidente devient linéaire horizontale. Elle est
donc déviée totalement par le cube séparateur (CS) et emprunte la voie haute du montage
optique. Ensuite, le faisceau est réfléchit par les miroirs diélectriques Mz et My.
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Le faisceau arrivant par le bas (resp. haut) du montage est ensuite focalisé sur 1'in-
terface de I’échantillon a ’aide de l'objectif de microscope O; (resp. Oz). Les objectifs
de focalisation O; et Oy utilisés sont les mémes, de grandissement X10 (ouverture numé-
rique de O.N. = 0.25 et longue distance de travail D.T. = 21 mm) ou X20 (O.N. = 0.35,
D.T. =21 mm) de marque Olympus® montés sur des montures 5 axes pour assurer la per-
pendicularité du faisceau par rapport a 'interface. Le fait de travailler avec des objectifs
identiques pour la voie basse et haute et d’avoir la méme longueur de chemin optique pour
les deux voies nous assurent une focalisation du faisceau incident identique sur l'interface
quelque soit son origine.

3.1.2 Caractérisation du faisceau incident

Le faisceau laser arrivant perpendiculairement a l'interface de 1’échantillon est carac-
térisé par une intensité I(r, z). Le profil d’intensité de symétrie cylindrique s’écrit ainsi :

I(r,2) = 2L exp (;f;;) | (3.1)

TTWo

avec P et w(z) respectivement la puissance et le rayon du faisceau laser incident.
Le rayon du faisceau laser est caractérisé a une position z donnée par la relation suivante :

L+ (jw) ] , (32)

ol wy = w(z = 0) est le rayon au col du faisceau laser.

w(2) = wp

Cette relation peut se réécrire sous la forme d'un trindme du second degré en wg tel
que :

2
wy — w(2)wd + <>\;Z> =0, (3.3)

dont la racine correspondant & un minimum de w(z), ¢’est-a-dire au col, est

TR

™

A Paide d’un puissance meétre placé par exemple a une distance z = 157.2 mm du plan
focal du faisceau laser, nous mesurons le profil d’intensité afin d’en extraire la valeur du
rayon caractéristique w(z). Le puissance metre est fixé sur deux platines de translation
permettant de parcourir les axes x et y sur 'axe du faisceau laser z (figure 3.2 (a)). Un
balayage suivant 'axe y est réalisé afin de détecter le maximum d’intensité et ainsi dans
le plan (z, z), nous pouvons mesurer le profil d'intensité suivant I'axe x (figure 3.2 (b)).
Nous effectuons par la suite un ajustement de ce profil par une gaussienne de maniere a
trouver la valeur du rayon caractéristique w(z). Enfin par la relation 3.4, nous pouvons
déterminer la valeur du rayon au col du faisceau laser (beam waist en anglais) pour la
position du prisme P; que nous avons fixé. Les rayons au col du faisceau laser varient de
wo = 2.99 um a wy = 14.21 wm pour un objectif de focalisation de grandissement X10
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F1G. 3.2 — (a) Montage expérimental permettant la mesure du profil d’intensité du faisceau laser
incident. (b) Profil d’intensité mesuré a l’aide d’un objectif de grandissement X10 a la position

z = 157.2 mm par rapport au plan focal (z = 0 mm), la postion x = 0 correspond a 'axe de
propagation du faisceau laser.

et de wp = 1.41 um a wy = 4.83 um pour 'objectif X20. Ainsi, un ordre de grandeur en
cols de faisceau est accessible a la mesure. L’incertitude sur la mesure de ces rayons est

de Vordre de 5%.

Compte tenu du grand nombre d’éléments optiques de mise en forme du faisceau
présents avant que celui-ci ne rencontre l'interface de I’échantillon, il est nécessaire de
mesurer la perte d’intensité due a ces différents éléments. En effet, un étalonnage fut
réalisé afin d’évaluer la transmission du faisceau incident au niveau de l'interface située
au milieu de la cellule (contenant 1’échantillon). Ce coefficient de transmission a été adapté,
en utilisant un filtre sur la voie haute, de maniere a ce qu’il soit identique quelque soit
le chemin parcouru (voie basse ou haute). Ainsi, la puissance au niveau de I'interface est
égale a :

P = 0.66 X Pgojtier, (3.5)

ol Ppgoitier st la puissance que 'on fixe sur la boitier de commande du laser.

Lorsque nous travaillerons a l'aide de deux faisceaux contra-propageants, cet étalonnage
se voit modifié par une dépendance angulaire induite par la lame A/2. Dans ce cas, nous
obtenons les relations suivantes :

Ppas = 0.66 X Ppoitier X cos>(1.98(0y2 — 1)), (3.6)

Prigur = 0.66 X Ppoigier X c0s*(1.99(6) o — 46)), (3.7)

ol Ppgs (resp. Prau) représente la puissance laser transmise au niveau de 'interface de
I’échantillon pour le faisceau laser se propageant sur la voie basse (resp. haute) du dispositif
expérimental. La puissance maximale disponible est de P = 3.3 W avec une précision de
6.6.1073> W (inhérente au boitier de commande du laser puisque nous n’utilisons pas
d’autre systeme de variation de puissance tel que, par exemple, un autre couple {lame
d’onde \/2, prisme de Glan-Taylor}).
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3.1.3 Controle thermique de I’échantillon

Tous les échantillons utilisés au cours de cette these nécessitent un controle précis en
température notamment pour les échantillons critiques pour lesquels cela est indispensable
a lobtention d’un systéme diphasique, comme nous le verrons par la suite (pour plus de
détails voir annexe A.2).

L’échantillon est enfermé dans une cellule de spectroscopie Hellma®, et placé dans le
four du dipositif expérimental. Ce four permet la thermalisation de 1’échantillon. Il est
constitué d’un bloc de laiton dans lequel quatre résistances chauffantes sont disposées de
maniere a produire une température homogene a tout 1’échantillon. Les quatres résistances
sont asservies par un controleur P.I.D. (Proportionnel, Intégral, Dérivé). Ce controleur est
relié & une sonde platine Pt100 qui permet d’évaluer la température au milieu du four (au
niveau de I’échantillon) et ainsi d’ajuster la température fournie par les résistances chauf-
fantes. Ce four est entouré de PVC et enfermé dans une boite en plexiglas dans laquelle
une température ambiante (constante) est assurée a I’aide d’une circulation d’eau a une
température controlée.

Le four et la boite en plexiglas ’entourant sont montés sur deux platines de translation
permettant le déplacement de I’ensemble suivant les axes x et z.

3.1.4 Chaine d’acquisition des images

Comme nous pouvons le voir sur la figure 3.1 (b), I’échantillon est éclairé perpendi-
culairement a la propagation du faisceau laser. L’illumination est réalisée a ’aide d’une
lampe a vapeur de tungstene fibrée produisant une lumiere blanche continue focalisée sur
I’échantillon par I'intermédiaire d’un condenseur réglé en éclairage critique.

La chaine d’acquisition des images se compose d'un objectif de microscope (de gran-

dissement variable), d'un filtre orange coupant la diffusion du faisceau laser et enfin d’une
caméra rapide reliée a un ordinateur.
Les objectifs de microscope utilisés pour la visualisation des déformations d’interfaces
(d’extension radiale de I'ordre de la dizaine de micrometres) sont aussi caractérisés par
une grande distance de travail (D.T'.) pour des raisons d’encombrement. Leurs différentes
caractérisitques sont résumées dans le tableau 3.1.

Objectif Ouverture Distance Distance Profondeur
numérique | de travail (mm) | focale (mm) | de champ (pum)
X10 Olympus 0.25 21 18.0 4.40
X20 Nachet 0.30 17 10.0 3.00
X50 Olympus 0.45 15 3.6 1.36

TAB. 3.1 — Caractéristiques des différents objectifs de microscopes utilisés pour I'imagerie des
déformations d’interfaces liquides.

La caméra rapide utilisée comporte un pavé de type CMOS (Complementary metal
ozide semi-conductor) de résolution maximale 1280 x 1024 pixels codant sur 256 niveaux
de gris. Cette caméra permet d’explorer une plage de cadences d’acquisitions de 25 a
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16000 images par seconde. Dans notre étude, nous n’avons pas utilisé de cadences trop
élevées car d'une part il n’y en avait pas la nécessité, d’autre part, 'augmentation de la
cadence d’acquisition entraine une diminution de la taille du pavé. Nous avons en fait
travaillé a des cadences de 25 a 1000 images par seconde. Un étalonnage a également été
réalisé, pour les différents objectifs utilisés (présentés dans le tableau 3.1), en fonction de
la position de la caméra sur le banc d’acquisition en imageant un micrometre de précision
placé dans le plan du faisceau laser.

Les images enregistrées sont ensuite analysées numériquement a l'aide de différents
logiciels de traitement comme ImageJ et MATLAB®.

3.1.5 Déformations obtenues suivant le sens de propagation

Le présent montage expérimental permet donc d’explorer différents types de défor-
mations suivant le sens de propagation de 'onde incidente. En effet, il est possible de
travailler avec un faisceau laser se propageant depuis la voie basse ou depuis la voie haute.
Le cas écheant, nous pouvons utiliser deux faisceaux contra-propageants en jouant sur la
position angulaire de la lame A\/2. Dans cette partie, nous présentons les différents types
de déformations obtenus, sur 'interface d’un échantillon critique controlé en température,
suivant le sens de propagation de 'onde incidente et les limitations techniques que nous
pouvons rencontrer.

Propagation de ’onde incidente depuis la voie basse (faisceau ascendant)

Lorsque 'onde incidente se propage depuis la voie basse, la configuration du dispositif
expérimental peut-étre représentée schématiquement comme sur la figure 3.3 (a). L’angle
de la lame \/2 dans ce cas n’est pas modifié afin que 1'onde incidente ne subisse aucune
déviation par le cube séparateur (CS). La déformation de l'interface fluide de ’échantillon
critique observée ressemble typiquement a celle présentée sur la figure 3.3 (b).

M,

Objectif
Jo =— 10 pm
[ Jcenute
Prisme P, ﬁ Lo
_ Miroir Objectif S h { J b
prismatique MP) | O } . ° N A
- p i e 3 e t A

% Cube ~
Lentille M, séparateur ’ 4 M,
=800mm
A 3 (€S)
| 5
, = M\ Prisme P,
Lame 2/2 M,

40,,71°

(a) (b)
Fi1a. 3.3 — (a) Dispositif expérimental configuré pour que l'onde incidente se propage depuis
la voie basse (faisceau ascendant). (b) Image typique d’une déformation d’une interface liquide
résultant de cette configuration expérimentale. Echantillon utilisé : microémulsion quasi-critique
contrélée en température (T — T =2 K, wg = 7.5 pum et P = 462 mW).



3.1. DISPOSITIF EXPERIMENTAL 55

Propagation de ’onde incidente depuis la voie haute (faisceau descendant)

A présent lorsque la lame A/2 subit une rotation de (45 + 90)°, Ponde incidente est
totalement diviée par le cube séparateur (CS) et emprunte la voie haute du dipositif
expérimental pour intercepter I'interface de I’échantillon critique depuis le haut (faisceau
descendant), comme cela est représenté schématiquement sur la figure 3.4 (a). Sur la
figure 3.4 (b), nous pouvons voir l'allure typique des déformations d’interfaces liquides
observées lorsque le montage est réglé dans cette configuration.

l = 10 pm

Miroir Objectif
prismatique (MP) 0,
o - M Cube W
. et B "
\F‘ PrisYe P,
1

(a) (b)
F1G. 3.4 — (a) Dispositif expérimental configuré pour que I'onde incidente se propage depuis la
voie haute (faisceau descendant). (b) Image typique d’une déformation d’une interface liquide
résultant de cette configuration expérimentale. Echantillon utilisé : microémulsion quasi-critique
controélée en température (T — To =2 K, wg = 7.48 um et P = 72.6 mW).

Propagation de 'onde incidente en configuration double propagation

Finalement, lorsqu’on souhaite travailler avec deux faisceaux contra-propageants, il
convient d’appliquer un angle de rotation a la lame \/2 compris entre (14+45)° et (46+45)".
En parcourant cette plage d’angles pour la lame \/2, nous pouvons choisir quelle voie
du montage expérimental nous favorisons. En particulier, nous nous intéresserons par la
suite a des études réalisées en double propagation avec deux faisceaux contra-propageants
délivrant la méme puissance laser au niveau de l'interface de 1’échantillon. Dans ce cas,
il faut régler la lame A\/2 & (23.7 & 45)". Ce cas est présenté sur la figure 3.5 (a). Sur
la figure 3.5 (b) est représenté l'image typique d'une déformation de l'interface d’un
échantillon critique produite par I'action de deux faisceaux laser contra-propageants de
méme puissance laser au niveau de 'interface.

Visualisation des déformations d’interfaces : limitations

Les échantillons quasi-critiques utilisés, ainsi que les autres systemes fluides dont on
exposera les différentes caractéristiques par la suite, sont des milieux assez turbides. Cette
particularité limite le champ de visualisation des déformations induites par I'onde inci-
dente. En effet, la turbidité de I’échantillon implique que les déformations ne seront cor-
rectement visibles que pres de la face de sortie de la cellule contenant cet échantillon. Par
ailleurs, la distance de travail de 'objectif de microscope de visualisation est un second
parametre limitant.
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prismatique (MP)

7
v
Cube
Lentille M, séparateur
f=800mm (CcS)

Prisme P,
Lame 2/2

- (a) (b)

F1G. 3.5 — (a) Dispositif expérimental en configuration double propagation ot deux faisceaux
laser interceptent l'interface de I’échantillon avec la méme puissance. (b) Image typique de dé-
formation d’une interface liquide résultant de cette configuration expérimentale. Echantillon
utilisé : microémulsion quasi-critique contrélée en température (T — T = 2 K, wp = 7.48 pm
et P=171.6 mW).

La figure 3.6 (a) représente schématiquement la configuration expérimentale ou le
faisceau laser est placé a une grande distance (d >> wy) de la face de sortie de la cellule
contenant I’échantillon. Sur la figure 3.6 (b) est présenté I'image de la déformation d’in-
terface obtenue avec cette configuration expérimentale (pour d = 20wy = 199.2 pwm). 11
apparait alors évident que le ménisque n’est pas correctement résolu, ce qui rend 1’exploi-
tation de profil irréalisable.

Objectif de
visualisation

d ;?0)0

(a) (b)

F1G. 3.6 — (a) Représentation schématique d’une configuration expérimentale ou la distance d
séparant le faisceau laser de la face de sortie de la cellule est grande. (b) Image expérimentale
d’une déformation de I'interface d’un échantillon quasi-critique ou la distance entre le faisceau
laser et la face de sortie de la cellule est d = 20wp = 199.2 um.(T —Tc = 1.5 K, wp = 9.96 um
et P =770 mW, faisceau laser ascendant).

D’autre part, si maintenant le dipositif expérimental est réglé de maniere a ce que
la distance entre le faisceau laser et la face de sortie de la cellule est petite (d ~ wy),
la déformation d’interface liquide est profondément affectée comme on peut le voir sur
la figure 3.7 (b). En effet, la déformation du ménisque séparant les deux phases de
I’échantillon adopte une courbure importante et intercepte le bord de la cellule.

Comme la forme du ménisque séparant les deux phases de I’échantillon résulte d’un
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Objectif de
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djmo

(a) (b)

F1a. 3.7 — (a) Représentation schématique d’une configuration expérimentale ot la distance d
séparant le faisceau laser de la face de sortie de la cellule est de 'ordre du col du faisceau laser wy.
(b) Image expérimentale d’une déformation de l'interface d’un échantillon quasi-critique ou la
distance entre le faisceau laser et la face de sortie de la cellule est d = 2wg = 19.92 pm.(T—T¢ =
1.5 K, wp =9.96 pum et P =770 mW, faisceau laser ascendant).

équilibre entre les forces capillaires (responsables de son existence) et la gravité (qui
s’oppose a sa formation), nous pouvons estimer l’allure théorique de ce ménisque [73].
En termes de pressions, la pression de Laplace, sous le ménisque, est égale a la pression
hydrostatique. Si on note z, la hauteur de l'interface par rapport a la tangente horizontale
a l'interface loin de la paroi et R~!(z) la courbure en z, on peut écrire :
o

—— = —Apgz 3.8

R Yz, (3.8)
avec o, la tension interfaciale et Ap la différence de densité entre les deux liquides. L’équa-
tion 3.8 peut se simplifier telle que :

— R(2)z =12, (3.9)

faisant apparaitre la seule longueur caractéristique de notre probleme a savoir la longueur
capillaire [. définie au chapitre 2 comme :

o
N 3.10
Apg (3.10)

On peut écrire la courbure du ménisque comme % = —% ou 6 est l'angle que fait la
tangente en chaque point du ménisque avec la verticale comme on peut le voir sur la
figure 3.8 (a) (s correspond a la coordonnée curviligne le long de la courbe méridienne).

En coordonées cartésiennes, cette courbure peut se réécrire dans le plan (z, 2) :

1 d2z
=== da” (3.11)

(1 (=)

Nous obtenons une équation différentielle de second ordre pour le profil du ménisque
z(z). Nous avons donc besoin de deux conditions aux limites. On intéegre une premiere
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fois I’équation 3.11 en utilisant comme condition aux limites g—; = z = 0 quand on fait

tendre x vers l'infini, ce qui donne :
1 22
a:\2) " =1 202
z &
(1 + (&) )
Enfin, le profil théorique du ménisque est obtenu en intégrant I’équation 3.12 en considé-

rant comme condition aux limites qu'en z = xg = 0, z = h (ou h est la hauteur maximale
atteinte lorsque le liquide est totalement mouillant). Dans ce cas, on trouve que :

2, 22\ Y?
x — x9 = l.arg cos (2) — 21, <1 — 4l2> : (3.13)

remarquons que cette condition de mouillage total est vérifiée pour nos systémes critiques.

(3.12)

On peut réécrire ce profil par rapport a la longueur caractéristique du probleme, la
longueur capillaire, tel que :

o] 2N 1/2
lf = arg cos (;) -2 (1 — ZP) : (3.14)

dmin

“n/2 >X

z/l

(a)
F1a. 3.8 — (a) Allure du ménisque proche d’une paroi. dy,, représente la distance minimale entre
la paroi de sortie de la cellule et le faisceau laser. (b) Profil théorique du ménisque issu de la
formule 3.14 représentant I’évolution de la hauteur du fluide normalisée a la longueur capillaire
en fonction de la coordonnée x normalisée a la longueur capillaire.

Sur les figures 3.8 (a) et (b), dynn correspond a la distance minimale entre le faisceau
laser et la paroi de sortie de la cellule nécessaire pour ne plus ressentir les effets de
proximité de la paroi sur les déformations d’interfaces liquides induites par le laser. Cette
distance minimale correspond théoriquement a 4 x [.. Pour les systemes fluides utilisés
au cours de cette these, cette longueur capillaire peut varier entre [. ~ 20 pum (pour les
systemes critiques) et [. >~ 40 pm (pour les autres systemes utilisés). La distance minimale
varie donc entre d,;, = 4 X [, ~ 80 pum et d,;, >~ 160 wm. Dans la suite de nos travaux,



3.2. MODELISATION NUMERIQUE DES DEFORMATIONS D’ INTERFACES LIQUIDES OBSERVEES 59

nous avons donc pris soin de placer le faisceau laser au-dela de cette distance minimale
de visualisation d,,;, tout en évitant de se placer trop loin dans la cellule afin d’éviter les
problemes de détection visuelle de I'interface dus a la turbidité du milieu utilisé.

3.2 Modélisation numérique des déformations d’in-
terfaces liquides observées

Tout au long de cette these, nous avons réalisé différentes simulations numériques per-
mettant la modélisation (quantitative ou qualitative) des phénomenes étudiés. Un pro-
gramme numérique, développé au sein de notre équipe par H. Chraibi, prend en compte
les mémes parametres que ceux utilisés en expérience tels que le col du faisceau wy, le
contraste d’indice An entre les deux phases mises en contact, la tension interfaciale ¢ ou
encore la puissance P du faisceau laser incident. A laide de ces différents parametres, il
est possible de calculer la pression de radiation optique, la pression de Laplace, la poussée
d’Archimede ainsi que la contrainte a l'interface associée a I’écoulement généré en volume
par la diffusion de la lumieére dans le milieu (toutes ces contraintes sont décrites dans le
chapitre 2). Ce type de simulation numérique nous permettra d’étudier séparemment les
différents couplages onde laser — fluides et notamment d’évaluer I'influence de la force
diffusive sur les différents phénomenes observés.

La géométrie utilisée pour cette modélisation numérique est présentée sur la figure 3.9.
On considere deux couches fluides horizontales d’épaisseurs respectives L; et Lo et de
rayon Ry, donnant lieu a des volumes cylindriques respectifs V; et V5. Ces deux volumes
fluides sont séparés par une interface Sy initiallement au repos. L’interface est illuminée
par un faisceau laser considéré de symétrie cylindrique selon ’axe de propagation et de
profil d’intensité gaussien radialement. Les deux liquides étant diffusant et d’indice de
réfraction différent, 'interface est soumise a la fois a la pression de radiation optique ainsi
qu’a la contrainte due aux écoulements en volume engendrés par la force diffusive. Les
contraintes capillaires et la gravité s’opposent a ces déformations.

Le systéme étant considéré comme axisymétrique le long de l'axe z (axe du faisceau
laser incident), nous choisissons un systeme de coordonnées cylindriques (e, eg, €,) afin
de décrire 'interaction laser — fluide, d’origine O correspondant a l'intersection de I'axe
du faisceau laser avec l'interface initiallement horizontale en z = 0.

L’équation d’équilibre de l'interface soumise aux différentes contraintes (pression de
radiation, contraintes interfaciales, gravité et contraintes liées a la force diffusive) est réso-
lue par I'intermédiaire d’'une méthode des éléments de frontiere BEM (Boundary Element
Method). Une présentation détaillée de cette méthode numérique est décrite dans la réfé-
rence [74].

La plupart des simulations présentées dans ce manuscrit a été réalisé en considérant
la géométrie présentée figure 3.9 avec un rayon Ry = 40 X wy (ol wy est le rayon au col
du faisceau laser) et des hauteurs de fluides égales telles que L; = Ly = 30 X wy. Ces
parametres ont pu prendre des valeurs différentes pour quelques simulations particulieres
comme l'ajustement numérique de profils expérimentaux de déformations stationnaires
ou cette fois, Ry = 50 X wg et L; = Ly = 15 X wy. Dans tous les cas, le nombre de
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FiGc. 3.9 — Géométrie utilisée pour la modélisation numérique de déformations d’interfaces li-
quides par laser. Configuration présentée : onde électromagnétique incidente se propageant du
milieu le moins réfringent vers le plus réfringent.

points situés sur U'interface (permettant de la décrire spatialement) ainsi que le nombre
d’itérations (décrivant 1'évolution temporelle de la déformation d’interface) ont été fixés
respectivement a 65 points et 1000 itérations, sauf mention particuliere de notre part. La
répartition des points sur I'interface n’est pas homogene, mais soumise a un coefficient de
raffinement permettant de mieux décrire la déformation proche de 'axe du faisceau laser
ou les variations de la courbure sont importantes (r = 0) comme cela est illustré sur la
figure 3.10.

En effet, la longueur du segment d’interface ¢ (plus proche des parois) est 1.04 fois
plus grande que celle du segment i + 1 (plus proche de I’axe du faisceau laser). Par cette
technique, nous pouvons obtenir une tres bonne description de l'interface déformée sur
tout le domaine d’étude (correspondant a la largeur de la « cellule modélisée, » Ryp). Le
choix de ces parametres numériques (nombre de points sur U'interface, taille des volumes
ou encore coefficient de raffinement) s’avere décisif pour la bonne convergence du code
numérique. Effectivement, un trop grand nombre de points le long de l'interface entraine
des problemes de résolution numérique et ’apparition de formes non physiques en bout
de déformation. En outre, il s’agit de choisir judicieusement les parametres de tailles et
d’itérations afin d’obtenir des temps de calculs raisonnables.

La géométrie expérimentale n’est pas cylindrique (3.6 (a)), il s’agit d’une cellule rec-
tangulaire de hauteur 2 mm, de profondeur 10 mm et de largeur 40 mm. Comme nous
I’avons vu au paragraphe 3.1.5, le faisceau laser n’est pas placé au milieu de la cellule
mais a une position par rapport a la face de sortie de la cellule comprise entre une valeur
maximale et minimale afin d’assurer une visualisation correcte et de s’affranchir de tout
effet de confinement. Il en va de méme en simulation numérique ou l'effet du confinement
peut influencer l'allure de la déformation d’interface étudiée. Expérimentalement, la dé-
formation d’interface est observée a une distance de l'ordre d’une centaine de micrometres
par rapport a la paroi de sortie de la cellule, ordre de grandeur qui est également respecté
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F1G. 3.10 — Exemple de profil numérique de déformation stationnaire lorsque le faisceau laser se
propage du milieu le moins réfringent vers le plus réfringent. Les données utilisées correspondent
a une microémulsion quasi-critique dans les conditions : T —Tg = 1K, wg = 7.5 um et P =
616 mW. Une illustration du raffinement des points sur l'interface est présentée.

lors des simulations numériques.

Une déformation simulée numériquement avec ce modele est considérée comme station-
naire lorsque sa hauteur reste constante au bout d’un certain laps de temps (équivalent a
une centaine de fois un temps caractéristique égal a 7 = LU [74]) (figure 3.11). L’appari-
tion d’'une instabilité physique se traduit par contre numériquement par la divergence de
la hauteur de déformation au cours du temps comme cela est présenté sur la figure 3.12.

Les exemples d’évolutions temporelles d’une déformation d’interface simulée présentés
sur les figures 3.11 et 3.12 sont réalisées pour une configuration expérimentale ou I'onde
incidente se propage du milieu le plus réfringent vers le moins réfringent. Plus précisément,
il s’agit dans cet exemple de déterminer le seuil d’instabilité de jet induit par I'action a
la fois de la pression de radiation optique et des contraintes dues aux écoulements en
volume générés par la force diffusive (les deux effets agissant dans le méme sens). Pour
étudier numériquement ce phénomene a seuil et en déterminer le seuil numérique que
I'on comparera avec le seuil (en puissance) obtenu expérimentalement, nous nous basons
sur I'analyse de la dynamique obtenue numériquement présentée sur les figures 3.11 et
3.12. En effet, par l'observation de ces dynamiques particulieres associée a une méthode
de dichotomie, nous sommes en mesure de déterminer le seuil d’instabilité (en puissance)
prédit numériquement. Ce seuil correspondra donc a la derniere puissance laser, notée
P, pour laquelle I'évolution temporelle de la déformation d’interface liquide exhibe
une hauteur de déformation constante au bout du temps de I'expérience numérique. Pour
une puissance (P + €), nous observerons une divergence de la hauteur de déformation
au cours du temps (figure 3.12). La détemination de cette puissance seuil peut étre obtenue
avec une tres grande précision. Toutefois, une tres grande précision (de 'ordre de 0.1 mW
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F1G. 3.11 — Simulation numérique de I’évo-
Iution temporelle d’'une déformation d’in-
terface liquide stationnaire. Propagation
du faisceau laser de la phase la plus ré-
fringente vers la phase la moins réfrin-
gente. Les données utilisées correspondent
a une microémulsion quasi-critique dans
les conditions : T — T = 1K, wy =
7.48 um et P = 150 mW.
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Fi1G. 3.12 — Simulation numérique de I’évo-
lution temporelle d’'une déformation d’in-
terface liquide instationnaire. Propagation
du faisceau laser de la phase la plus ré-
fringente vers la phase la moins réfrin-
gente. Les données utilisées correspondent
a une microémulsion quasi-critique dans
les conditions : T — T = 1K, wy =
7.48 um et P = 160 mW.

par exemple) entraine un grand nombre de calculs et donc un temps important nécessaire
a l'obtention de ce seuil. Ceci n’est pas raisonnable d’autant plus que la précision sur la
détermination de la puissance laser expérimentalement est de l'ordre de 6 mW. Pour cette
raison, lors de ces études numériques de seuil en puissance, nous avons choisi une précision
en puissance de 'ordre de 1 mW a 10 mW selon les cas.

3.3 Systemes fluides utilisés

Dans cette partie, nous faisons la revue des différents systemes fluides utilisés au cours
de cette these. Il s’agit de faire un tour d’horizon et de résumer leurs différentes caracté-
ristiques. Une présentation détaillée de ces systemes est donnée en annexe A.

La particularité commune a tous les systemes utilisés dans ces travaux est la néces-
sité de bénéficier d’interfaces fluides extrémement déformables, c¢’est—a—dire présentant
une tension interfaciale tres basse. Ceci est indispensable compte tenu de I'amplitude des
forces optiques (tres faibles) mises en jeu dans ces expériences.

La deuxieme particularité a consisté a choisir des systemes qui présentent également
une modularité de la turbidité, permettant le contrdle de la force diffusive. Deux grands
types de systemes fluides ont été utilisés. D'une part, les phases de Winsor qui nous
permettent de s’affranchir de cette force diffusive ou d’en controler I'existence dans I'une ou
I’autre des deux phases en coexistence de ’échantillon. D’autre part, nous avons considéré
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des fluides critiques appelés microémulsions quasi-critiques proche d’une transition de
phase du second ordre. Ces derniers, par leur controle en température, apportent une
grande modularité de 'amplitude de cette force diffusive (présente dans les deux phases
de I’échantillon). Ainsi, le controle thermique permet a la fois de jouer sur 'amplitude de la
force diffusive mais aussi et surtout de faire varier considérablement la tension interfaciale.
De ce fait, les effets dus a la pression de radiation de I'onde incidente ainsi que les effets
en volumes induits par la force diffusive seront exacerbés.

3.3.1 Phases de Winsor

Les phases de Winsor, décrites dans les années 1940 par P. A. Winsor [75], sont des
mélanges liquides composés d’eau salée, d'un surfactant (AOT) et d’huile. Lorsque le
surfactant est ionique (ce qui est notre cas), la variation de la salinité engendre la naissance
de différents équilibres de phases de Winsor. En effet, pour de faibles concentrations en
sel, on rencontre un régime diphasique, dit équilibre de Winsor I ot une microémulsion
composée de micelles d’huile dans 1’eau est en équilibre avec une phase en exces d’huile.
Lorsque la salinité est forte, un régime diphasique est également présent, nommé cette
fois-ci équilibre de Winsor II pour lequel une micorémulsion composée de micelles d’eau
dans T'huile est en équilibre avec une phase en exces d’eau. Enfin, pour des salinités
intermédiaires, un nouveau régime apparait comportant trois phases en coexistence : une
phase riche en surfactant avec de part et d’autre de celle-ci un exces de la phase huile
et de la phase aqueuse. Ce dernier régime, nommé équilibre de Winsor III, étant celui
qui présente les plus faibles tensions interfaciales [76-80], nous allons exclusivement nous
focaliser sur cet équilibre.

Systéme diphasique de référence : phases transparentes et isotropes

Ce systeme de référence a la particularité de ne pas comporter de phase diffusante,
ainsi seule la pression de radiation optique de I’onde incidente aura un effet sur 'interface
de l'échantillon (annexe A.1.3).

Les phases de Winsor utilisées pour ce systeme de référence sont réalisées a ’aide d’un
mélange d’eau salée, I’AOT et d'un alcane court, le n-heptane (plus 'alcane est court
et plus la tension interfaciale peut—étre faible). Une fois a ’équilibre, les échantillons en
régime de Winsor III présentent donc trois phases en coexistence. La phase intermédiaire
est une phase lamellaire L, constituée de presque autant d’huile que d’eau et contenant
tout le surfactant en exces par rapport a la concentration micellaire critique (c.m.c.).
Elle est biréfringente et constituée de films d’huile et d’eau séparés par des monocouches
de surfactant. De part et d’autre de cette phase L,, est présent un exces de la phase
aqueuse et un exces de la phase huile. Ces exces de phases servent a réaliser le systeme
de référence voulu (transparent et isotrope), il convient de prélever ces deux parties de
I’échantillon tri—phasique. La mise en coexistence de ces deux phases nous permettra
d’obtenir des échantillons diphasiques constitués d’eau salée et d’heptane exhibant une
tension interfaciale extrémement basse (¢ de l'ordre de 107% N/m). Le diagramme de
phases expérimental est représenté sur la figure 3.13 (a).

Un lot de cellules de spectroscopie Hellma® de trajet optique e = 2 mm est rempli
avec le méme volume de chaque phase (eau et heptane). Le remplissage est un moment
délicat car il est nécessaire d’éviter toute perturbation de I’équilibre existant entre les
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F1a. 3.13 — (a) Diagramme de phases en fonction de la salinité des phases de Winsor réalisées avec
un mélange (eau salée~AOT-heptane) a une température de 25°C. (b) Diagramme de phases en

fonction de la salinité des phases de Winsor réalisées avec un mélange (eau salée-AOT-dodécane)
a 20°C.

deux phases. Les cellules sont ensuite scellées et thermostatées a 25°C dans le four du
dispositif expérimental régulé en température a I’aide du P.I.D. (comme nous 'avons vu
plus haut).

Systéme diphasique présentant une phase transparente et une phase diffusante

Les phases de Winsor considérées dans cette partie sont réalisées a 'aide d’un mé-
lange d’eau salée, d'un surfactant et d’une huile dont la chaine carbonée est plus longue
que précédemment. L’huile utilisée est le n-dodécane comportant 12 atomes de carbone.
Les diagrammes de phases issus de ces huiles plus longues sont beaucoup plus complexes
que ceux concernant les huiles plus courtes (annexe A.1.4). A nouveau, un régime de
Winsor IIT est présent lorsque l'on fait varier la salinité, comme on peut le voir sur la
figure 3.13 (b) représentant le diagramme de phases expérimental. Les propriétés de ce
régime de Winsor III sont également différentes de celles des phases de Winsor réalisées
avec le mélange (eau salée~AOT-heptane). Ainsi, pour un domaine de salinité défini, le
régime de Winsor III présente la coexistence d'une phase L3 (appelée également phase
éponge) qui est diffusante et est constituée de bicouches d’AOT ayant incorporé treés peu
d’huile, d’une phase aqueuse et d’une phase d’huile. Ce sont les deux premieres phases
que nous considérerons par la suite. La tension interfaciale entre la phase L3 et la phase
aqueuse est extréemement faible et, a notre connaissance, n’a pas été mesurée. La phase dif-
fusante sera donc cette phase L3 et la phase transparente correspondra a la phase aqueuse.

La phase riche en surfactant est la phase L3 qui est isotrope mais devient biréfringente
sous écoulement. Comme nous pouvons le remarquer sur le diagramme de phases présenté
sur la figure 3.13 (b), le volume de la phase diffusante L3 est d’autant plus important
que la salinité est basse (jusqu’a un certain seuil ou ce régime de Winsor 11T disparait).
Ainsi, la tension interfaciale eau salée—L3 sera d’autant plus faible que la salinité est basse
et effet induit sur 'interface par la force diffusive sera d’autant plus efficace. C’est pour
cela que nous avons choisi des échantillons se situant dans le régime de Winsor III a faible
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salinité afin d’exacerber les effets étudiés.

De fagon similaire aux phases de Winsor constituées du mélange (eau salée—AOT—
heptane), nous procédons au prélevement des phases L et aqueuse pour, par la suite,
produire un lot de cellules de spectroscopie Hellma® de trajet optique e = 2 mm rempli
avec le méme volume de chaque phase (phase aqueuse et phase L3). Enfin, la phase Lg
étant plus dense que la phase aqueuse, cette derniere se situera au—dessus de la premiere.
De méme, les cellules sont scellées puis thermalisées cette fois—ci a 20°C dans le four du
dispositif expérimental.

3.3.2 Phases micellaires de microémulsion

Toujours dans l'optique de produire des systemes fluides présentant de tres faibles
tensions interfaciales, les phases micellaires de microémulsion quasi—critique au voisinage
d’une transition de phase du second ordre sont une alternative intéressante. En effet, dans
ces systemes, la tension interfaciale o tend vers zéro a I’approche d’un point critique selon

la loi de puissance :
T _T 2v
o = 0y < TC C) s (315)

ol gy est 'amplitude critique de la tension interfaciale, (T' — T¢) 1’écart de la température
de I'échantillon T & sa température critique T¢ et v = 0.63, 'exposant critique (dépendant
de la classe d'universalité (d = 3, n = 1) du modele d’Ising (annexe A.2)).

On remarque immédiatement avec 1’expression 3.15 que 1'on posséde un contrdle total sur
I’amplitude de la tension interfaciale de I’échantillon en jouant sur I’écart a la température
critique. Ce controle nous permet ainsi d’atteindre des tensions interfaciales extrémement
basses, de l'ordre de 107 N/m & 107% N/m.

La microémulsion quasi—critique utilisée est un mélange quaternaire constitué d’un
surfactant (SDS), d'un co-surfactant (n-Butanol-1), d’huile (Toluene) et d’eau ultra-
pure [51]. La phase majoritaire étant I’huile (~ 70% de la concentration massique totale
du mélange), nous obtenons une phase composée de micelles inverses d’eau dans ’huile
en suspension dans une phase continue d’huile. La préparation de ces échantillons quasi—
critiques ainsi que toutes les propriétés physiques sont détaillés en annexe A.

Une fois I’échantillon critique trouvé, nous remplissons un lot de cellules que 'on
scelle puis que l'on thermalise dans le four du dipositif expérimental. Ces échantillons
ont la particularité de présenter une seule phase homogene et isotrope lorsque le sys-
teme est thermalisé a une température inférieure a sa température critique. Au—dela de
cette température critique, le systéme subit une démixtion et se sépare en deux phases de
concentrations en micelles différentes (celle « riche » en micelles d’eau dans I'huile se trou-
vant sous une autre appauvrie en micelles comme nous pouvons le voir sur le diagramme
de phases présenté sur la figure 3.14). Nous allons donc thermaliser ces échantillons a
une température supérieure a leur température critique afin d’obtenir les caractéristiques
souhaitées. D’autre part, il s’agira de travailler pour des écarts a la température critique
faibles (de (T'— T¢) — 0 a (T — T¢) = 2 K) de maniére a ce que la tension interfaciale soit
tres basse et que les effets optiques recherchés soient exacerbés, notamment ceux résultant
de la force diffusive.



n-Butanol-1

Eau + SDS Toluéne

F1G. 3.14 — Diagramme de phases du mélange quaternaire Eau - SDS - n-Butanol-1 - Toluéne. (1)
Région monophasique. (2) Région diphasique. Le systéme choisi correspond a Eau/SDS = 2.16
en concentration massique.



Chapitre 4

Déformations d’interfaces liquides
séparant deux fluides transparents et
isotropes

Au cours du chapitre 2, nous avons introduit les différentes contraintes non — réson-
nantes intervanant dans l'interaction d'une onde électromagnétique avec un échantillon
fluide diphasique non—absorbant présentant une interface molle. Ces contraintes peuvent
étre a l'origine de déformations d’interfaces liquides lorsque la tension interfaciale est
faible. Nous avons tout d’abord identifié I'action de la pression de radiation optique,
agissant a l'interface entre les deux phases liquides, résultant du contraste d’indice de
réfraction existant entre ces deux phases. D’autre part, nous avons établi que lorsque
le systeme fluide diffuse élastiquement la lumiere incidente, le transfert de quantité de
mouvement de l'onde incidente dans le milieu dans lequel elle se propage induit une
force volumique donnant naissance a l’établissement d’écoulements permanents au sein
du fluide. Les écoulements ainsi créés parallelement a l'axe de propagation de 'onde in-
cidente peuvent également conduire a la déformation de l'interface liquide, comme nous
I’étudierons expérimentalement dans les chapitres suivants.

Nous avons choisi de commencer cette étude expérimentale des déformations d’in-
terfaces liquides sous 'action d’une onde laser, par un systeme dit de « référence » ne
diffusant pas la lumiere incidente. Lors de ce chapitre, nous allons présenter les différents
résultats expérimentaux obtenus lorsque seuls les effets de la pression de radiation optique
participent a la déformation de I'interface liquide considérée. Nous étudierons les réponses
du systeme fluide a I'excitation pour différentes configurations expérimentales, permettant
de mettre en exergue une multitude de morphologies d’interfaces et de comportements.
Nous commencerons par étudier une configuration expérimentale ou le faisceau incident
se propage de maniere ascendante (i.e. depuis le milieu le moins réfringent vers le milieu
le plus réfringent). Dans un deuxiéme temps, nous utiliserons un faisceau se propageant
de fagon descendante. Nous conclurons ce chapitre expérimental par I’étude de ce méme
systeme soumis a ’action de deux faisceaux lasers contra—propageants focalisés au niveau
de l'interface liquide de I’échantillon afin d’établir une référence de comportement pour
les prochains chapitres expérimentaux ou ces trois configurations expérimentales seront
également étudiées.

67
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4.1 Systeme fluide utilisé : phases de Winsor a base
de n—heptane en équilibre de Winsor 111

Ce systeme fluide particulier, dont les caractéristiques et la réalisation sont décrits en
annexe A, correspond a un mélange d’eau salée, d’AOT et de n—heptane. L’ajustement de
la salinité permet d’obtenir un échantillon comportant trois phases (systéme en équilibre
de Winsor III) : une phase intermédiaire intégrant la quasi-totalité du surfactant est
ainsi obtenue avec de part et d’autre de celle—ci, une phase en exces d’eau salée (la plus
dense) et une phase en exces d’huile (la plus légere). Ces deux derniéres phases sont donc
transparentes et isotropes. Le choix de ce type de systeme repose exclusivement sur le
critere de faible tension interfaciale entre deux phases non—diffusantes. En effet, ce systeme
nous permet d’atteindre des tensions interfaciales tres basses (typiquement de ordre
de 0 ~ 107% N/m). Ainsi, nous pouvons étudier les déformations d’interfaces liquides,
séparant une phase d’eau salée (dont la concentration en sel est de [NaCl] = 0.040 mol/L
ou [NaCl] = 0.045 mol/L suivant les échantillons utilisés dans ce chapitre) et une phase
d’huile, pour des puissances laser largement accessibles expérimentalement (P < 3.3 W).

4.2 Propagation de l’onde incidente depuis la voie
basse (faisceau laser ascendant)

Au cours de cette section, nous allons présenter les différents résultats expérimentaux
obtenus lorsqu'une onde incidente, issue d'un laser Nd**~YAG (de longueur d’onde dans
le vide \g = 532 nm), intercepte I'interface liquide de 1’échantillon de fagon ascendante
(i.e. se propageant depuis le milieu le moins réfringent, 1’eau, vers le plus réfringent, le
n-heptane).

4.2.1 Evolution de la hauteur de déformation et morphologies
typiques adoptées par ’interface liquide en fonction de la
puissance laser

Lorsque le dispositif expérimental est réglé de telle maniere que le faisceau incident
se propage depuis la voie basse du montage optique, différentes morphologies de défor-
mations d’interfaces sont accessibles par 'intermédiaire d’une variation de la puissance
laser P appliquée au niveau de 'interface liquide. Les images expérimentales de quelques
déformations typiques pour différentes puissances sont reportées sur la figure 4.1. L’évo-
lution correspondante de la hauteur maximale de déformation en fonction de la puissance
croissante est représentée figure 4.2. La hauteur maximale de déformation, notée h,,qz,
correspond a l'altitude maximale atteinte par l'interface déformée par rapport a l'inter-
face au repos (en absence de source excitatrice). h,q, est représentée schématiquement
sur I'une des images expérimentales présentées figure 4.1.

D’apres la figure 4.1, nous pouvons évaluer de maniere visuelle 1’évolution de la mor-
phologie adoptée par l'interface liquide déformée lorsque la puissance laser augmente.
Lorsque P est assez faible (typiquement pour P < 300 mW dans 'exemple présenté fi-
gures 4.1 et 4.2), I'interface liquide présente une « simple bosse » de déformation typique
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P=132mw P=198mw P=264mW P=330mw

P=396mwW P=528mwW P=660mW P=924mW

F1G. 4.1 — Images expérimentales typiques de I’évolution en fonction de la puissance laser de la
déformation de I'interface liquide d’un échantillon composé de phases de Winsor (mélange eau
salée — AOT — heptane) en équilibre de Winsor III. Le faisceau laser incident se propage de fagon
ascendante et le rayon au col du faisceau positionné sur I'interface au repos, est wg = 2.99 um.
La puissance laser appliquée au niveau de I'interface liquide est reportée sur chaque image. Les
déformations observées résultent uniquement de I'action de la pression de radiation optique au
niveau de l'interface liquide, cette derniére représentant une discontinuité d’indice de réfraction
entre la phase aqueuse et la phase huile.

de l'action de la pression de radiation optique a basse puissance. Ces formes assez ba-
siques se rapprochent de celles observées par A. Casner lors de ses travaux de these [51]
sous I'action d’une onde laser continue (Argon ionisé Art de longueur d’onde dans le vide
Ao = 514.5 nm) focalisée a U'interface d’un échantillon critique composé de phases micel-
laires de microémulsion au voisinage d’une transition de phase du second ordre (voir an-
nexe A). Ce systeme fluide particulier, également utilisé dans ce travail, présente (au—dela
d’une certaine température) deux phases en équilibre, de concentrations micellaires diffé-
rentes, diffusants I’onde incidente. La diffusion dans le milieu engendre I'apparition d’une
force volumique générant des écoulements permanents en volume comme nous l’avons
montré au chapitre 2. Enfin, les contraintes visqueuses exercées par ces écoulements au
voisinage de l'interface liquide tres molle peuvent également conduire a la déformation de
celle—ci. Ainsi, lors des études réalisées par A. Casner, a la fois les effets de la pression
de radiation optique et le couplage diffusif en volume participaient & la déformation de
I'interface (méme si ces derniers effets n’avaient pas été pris en compte car non identi-
fiés a I’époque). Nous reviendrons sur ce systeme fluide au chapitre 7 ot nous évaluerons
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F1G. 4.2 — Evolution de la hauteur maximale de déformation, notée h.,q., en fonction de la
puissance laser P (cette évolution correspond aux images présentées figure 4.1). L’échantillon
diphasique utilisé est composé d’une phase d’eau salée (de concentration [NaCl] = 0.045 mol/L)
et d’une phase d’huile issues d’'un mélange (eau salée — AOT — heptane) en équilibre de Winsor
II1. Le faisceau laser incident se propage de facon ascendante et le rayon au col du faisceau est
wo = 2.99 um. Le trait plein correspond a une régression linéaire des points expérimentaux aux
plus basses puissances.

I'influence de la force diffusive lors des déformations et instabilités d’interfaces liquides
mises en évidence. A Paide du systéme fluide utilisé dans le présent chapitre, nous pouvons
ainsi étudier uniquement I'influence des effets dus a la pression de radiation optique en
s’affranchissant de tout autre effet.

Lors de ses travaux, A. Casner a donc montré 'existence de ces morphologies d’inter-
faces liquides sous 'action de la pression de radiation d’une onde laser pour des puissances
laser modérées [51]. Ces morphologies sont caractéristiques d’un régime particulier de dé-
formation identifé comme régime linéaire de déformation pour lequel la pente locale de
I'interface déformée par rapport a l'interface au repos reste assez faible devant I'unité et
la hauteur maximale de déformation se comporte linéairement lorsque P augmente. Nous
confirmons ici ce régime linéaire de déformation lorsque seuls les effets relatifs a la pression
de radiation optique sont présents. Comme on peut le remarquer sur la figure 4.2, h,qz
se comporte linéairement avec la puissance croissante tant que P < 300 mW, comme en
atteste la régression linéaire effectuée sur les points expérimentaux correspondants aux
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basses puissances de I’exemple présenté ici.

Lorsque la puissance laser augmente fortement, nous observons un changement brutal
de I'évolution de la hauteur maximale de déformation (dans I’exemple présenté figure 4.2,
pour P 2 300 mW). En effet, si 'on effectue une corrélation entre le graphique repré-
sentant 1’évolution de hp,q.(P) (figure 4.2) et les images expérimentales correspondantes
présentées figure 4.1, nous voyons que pour ces puissances élevées, des morphologies stables
beaucoup plus complexes apparaissent. La complexification et ’amplitude de ces défor-
mations s’accentuent a mesure que P augmente.

Cette complexification des morphologies adoptées par I'interface déformée sous ’action
de la pression de radiation d'une onde incidente se propageant de maniere ascendante a
aussi été observée par A. Casner méme si les morphologies étaient quelque peu différentes,
faisant apparaitre des formes en « tétine ». L’évolution de h,,q, en fonction de P dévie
fortement du comportement linéaire observé aux faibles puissances et un régime non-—
linéaire de déformation est atteint. Une étude approfondie de ces déformations complexes
sous 'action cette fois de la pression de radiation d’une onde acoustique focalisée au ni-
veau d’une interface liquide a été réalisé par N. Bertin lors de ses travaux de these [32]. Il
a réalisé une tentative d’analogie entre les résultats obtenus en acoustique et en optique
en invoquant notamment un couplage entre la propagation de I'onde incidente modifiée
par la présence de la déformation et I'ajustement de la déformation d’interface a la modi-
fication de I'onde incidente [32].

La figure 4.3 représente 1’évolution de la hauteur maximale de déformation en fonction
de la puissance laser pour les différents rayons au col du faisceau, wy, utilisés au cours de
notre étude.

Comme nous venons de ’expliciter, nous retrouvons de fagon commune a toutes les
évolutions présentées figure 4.3 un comportement linéaire de la hauteur maximale de la dé-
formation en fonction de la puissance croissante lorsque celle—ci est relativement modérée.
Au—dela d’une certaine puissance, notée Pj,q, propre a chaque rayon au col du faisceau,
la déformation d’interface devient non-stationnaire (sauf pour le plus grand wy utilisé).
D’une part, la déformation d’interface peut exhiber une forme complexe dont 1’ampli-
tude fluctue énormément au cours du temps (ce phénomene est observé typiquement pour
wp =2.99 pm et wy = 4.85 pum). La figure 4.4 (a) illustre cette fluctuation temporelle
de I'amplitude de la déformation pour wy = 2.99 pum et P = 1320 mW. D’autre part,
I'interface déformée peut « hésiter » entre deux morphologies différentes : simple bosse de
déformation ou forme plus complexe apparentée a une « tétine ». Cette « hésitation » ob-
servée pour wy = 7.48 pm est également illustrée par la série d’images expérimentales
figure 4.4 (b) issue d’une acquisition dynamique a une cadence de 25 images par seconde.
L’instationnarité de l'interface liquide sous I'action d’une onde incidente de puissance re-
lativement élevée n’a par contre pas été observé pour wy = 10.31 pum correspondant au
plus grand rayon au col du faisceau utilisé dans nos expériences avec ce systeme fluide.
L’évolution de l'interface déformée demeure néanmoins particuliere. Au—dela du régime
linéaire de déformation, jusqu’a une puissance de l'ordre de P ~ 1450 mW, la hauteur
maximale de I'interface déformée sature. Lors de cette évolution, une simple bosse de dé-
formation est adoptée par I'interface liquide et a mesure que la puissance laser augmente,
cette bosse de déformation ne s’allonge pas mais son extension radiale augmente et le
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Fic. 4.3 — Evolution de la hauteur maximale de déformation, hmqs, en fonction de la puissance
laser P pour différentes valeurs de wy. L’échantillon diphasique utilisé est composé d’une phase
d’eau salée (de concentration [NaCl] = 0.045 mol/L) et d’une phase d’huile issues d’'un mélange
(eau salée — AOT — heptane) en équilibre de Winsor III. Le faisceau laser incident se propage
de fagon ascendante. Le trait plein sur chaque graphique correspond a une régression linéaire
des points expérimentaux aux plus basses puissances. D’autre part, la partie grisée sur tous
les graphiques, sauf pour wy = 10.31 wm, représente schématiquement la zone (a partir d’un
certaine puissance notée Py, s ) dans laquelle la déformation d’interface liquide observée est non—
stationnaire. (a) wy = 2.99 pm, Pj,s = 1182 mW. (b) wy = 4.85 um, Pj,s = 1320 mW. (¢)
wo = 7.48 pm, P = 792 mW. (d) wg = 10.31 um. (L’échelle utilisée en ordonnée est identique
pour tous les graphiques afin, notamment, de visualiser les différences obtenues au niveau de
l'amplitude des déformations liquides engendrées.)

bout de la déformation se complexifie, comme cela est présenté sur la figure 4.4 (c).

Apres avoir effectué un tour d’horizon des différentes morphologies adoptées par I'in-
terface liquide en fonction de la puissance laser et du rayon au col du faisceau, intéressons—
nous tout d’abord a la caractérisation du régime linéaire de déformation.
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t=18.84s t=19.12s (b)

-

P =1980mwW P =2310mw P = 2640mwW P =3300mwW (C)

Fi1c. 4.4 — (a) Fluctuations de 'amplitude de la forme complexe adoptée par la déformation
d’interface liquide lorsque P = 1320 mW > P;,s. Le rayon au col du faisceau est wg = 2.99 um.
(b) Mise en évidence de '« hésitation » de la déformation d’interface liquide entre la morphologie
simple bosse de déformation et une déformation de type « tétine ». wg = 7.48 um et P =
924 mW > Pj,5;. (c) Observation de la saturation de la hauteur maximale de déformation et de
Paugmentation de son extension radiale obtenue a forte puissance laser pour wg = 10.31 pum. Le
faisceau laser se propage depuis la voie basse du dispositif expérimental et intercepte 'interface
liquide de manieére ascendante.

4.2.2 Régime linéaire de déformation

La caractéristique commune aux résultats présentés précédemment est ’existence d’'un
régime linéaire de déformation lorsque la puissance appliquée au niveau de l'interface li-
quide est relativement modérée. Nous avons regroupé sur la figure 4.5 les résultats obtenus
pour les différents wy que nous avons utilisé au cours de nos expériences. Une certaine hié-
rarchie semble étre identifiable.

Si ’on se place a une puissance laser fixe, la hauteur maximale de déformation diminue
a mesure que le rayon au col du faisceau augmente.

Le modele physique développé au cours des travaux de these de A. Casner [51], dé-
crivant le régime linéaire de déformation induit par les effets de la pression de radiation



CHAPITRE 4. DEFORMATIONS D’INTERFACES LIQUIDES SEPARANT DEUX FLUIDES
74 TRANSPARENTS ET ISOTROPES

50 .

40 |

en um
w
o

20 +

max

—*— @ =2.99um

—— mO:4.85pm

h

10

—— =10.31um

O L L |
0 200 400 600 800 100012001400
Puissance en m\W

Fic. 4.5 — Evolution de la hauteur maximale de déformation en fonction de la puissance laser
dans le régime linéaire de déformation. Les résultats expérimentaux de chaque wy sont représentés
et reportés sur le graphique. Les traits pleins correspondent a une régression linéaire effectuée sur
les données expérimentales de chaque wg. Le faisceau incident se propage de maniére ascendante.

optique, prend en compte cette dépendance particuliere vis—a—vis du rayon au col du fais-
ceau. En effet, comme nous I'avons décrit au cours de la section 2.1, I’équation d’équilibre
de l'interface soumise uniquement a ’action de la pression de radiation optique, dans le
régime linéaire de déformation (4 < 1), s’écrit :

Apgh(r) — oA h(r) = " (nl—ng) £exp (—27;> , (4.1)

¢ \ny+ny/ mwd

ou Ap = (p1 — p2) est le constraste de masse volumique entre les deux phases de 1’échan-
tillon diphasique, A,h(r) ~ k(r) avec k(r) la courbure moyenne de la déformation.

La résolution analytique de I’équation 4.1 par l'intermédiaire d’une transformée de
Fourier—Bessel nous permet d’obtenir le profil de la déformation stationnaire en fonction
de son extension radiale lorsque 'onde incidente se propage depuis le milieu le moins
réfringent vers le milieu le plus réfringent (ce qui est notre cas ici ou le faisceau est



4.2. PROPAGATION DE L’ONDE INCIDENTE DEPUIS LA VOIE BASSE (FAISCEAU LASER
ASCENDANT) 75

ascendant) [51] :

70.)2]62
2ny [ng — n2> P [t exp( 80 )
h(r) = — [ ————= —/ kR)kdk————-2% 4.2
(r) c <n1 +ny/ 21 Jo Jo(kR) Apg + ok?’ (4.2)

ou Jy est la fonction de Bessel d’ordre zéro.
La hauteur maximale atteinte par la déformation de l'interface liquide correspond a
altitude en 7 = 0 et vaut [51] :

2ny (ng —ng\ I W2 w2 w2
oy (moy e () ()
(r=0) ¢ \ny+ny/ Apg8I2 P 812 ! 812 (4:3)

avec I l'intensité du faisceau laser, [, = ,/ ALpg la longueur capillaire et F4, la fonction

exponentielle intégrale définie comme ;"> %_éw)dx = exp (Bu) E1 (Bp). On peut enfin
remarquer que le nombre de Bond, défini comme le rapport des effets gravitationnels aux
effets capillaires (Bo = (wo/ 1.)%), apparait tout naturellement dans expression 4.3 et on

peut donc réécrire cette relation en fonction de Bo, telle que :

2ny /My — No I Bo Bo Bo
=y = 20 (1) (29) . (22). "
(r ) ¢ \ni+ns/ Apg 8 b 8 W) (4:4)

A T'aide de la relation 4.2, nous avons d’une part ajusté les profils expérimentaux des
déformations stationnaires obtenues dans le cadre de ce chapitre expérimental. Quelques
exemples sont regroupés sur la figure 4.6 pour wy = 2.99 pm et wy = 4.85 pm a différentes
puissances laser appartenant au régime linéaire de déformation identifié précédemment.

L’ajustement fructueux des profils expérimentaux par le calcul analytique de la relation
4.2 permet d’en déduire la tension interfaciale, comme nous le verrons lors de la section
suivante et permet de valider le modele physique, développé au cours de la these de
A. Casner [51]. Afin de parfaire cette validation, nous avons réalisé la modélisation de
I'évolution de la hauteur maximale de déformation (en r = 0, relation 4.4) en fonction de
P, toujours dans le régime linéaire, et nous I’avons confronté aux résultats expérimentaux
(figure 4.7).

Sans surprise, la modélisation de I’évolution de h,,q, (P) caluclée a partir de I’expression
4.4 est en tres bon accord avec les résultats expérimentaux présentés dans cette section
ou uniquement les effets de la pression de radiation optique participent a la déformation
de l'interface liquide.

A T'aide des résultats présentés ci-dessus, nous apportons donc une réponse quantita-
tive au modele physique développé par A. Casner [51] dans le régime linéaire de défor-
mation, lorsque le systéeme fluide utilisé ne diffuse pas la lumiere incidente, la pression de
radiation étant la seule contrainte liée a la déformation de l'interface liquide de 1’échan-
tillon. Nous allons montrer également, dans la section suivante, que cette validation peut
nous conduire a la détermination de tensions interfaciales (toutes choses étant connues
par ailleurs) dans le domaine difficile des tres faibles tensions.

Au—dela de ce régime linéaire de déformation, la complexification des morphologies
adoptées par 'interface liquide déformée n’est plus décrite par ce modele physique car la
courbure de l'interface ne peut plus étre approximée au premier ordre par son expression
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F1a. 4.6 — Ajustements des profils expérimentaux des déformations stationnaires dans le régime
linéaire de déformation par la relation analytique 4.2. Le faisceau incident se propage de maniére
ascendante et les rayons au col du faisceau représentés sont : (a) wo = 2.99 um et (b) wy =
4.85 wm. (Les différentes puissances laser sont reportées sur chaque graphique et les profils sont
adimensionnés a wy.)

linéaire k(1) ~ A, h(r). Les fortes courbures de I'interface liquide déformée pour des puis-
sances laser élevées nécessitent normalement la prise en compte de I’expression complete
de la courbure de l'interface telle que :

1d rh'(r
K(r) = - — _ i) (4.5)
rdr 1+ I (r)?
ou h/(r) est la dérivée premiere de la hauteur de déformation par rapport a I’extension
radiale r, mais également un couplage entre la propagation de l'onde incidente et la dé-
formation au—dela du présent propos.

4.2.3 Méthode sans contact permettant la détermination de ten-
sions interfaciales faibles

Lors de cette section, nous allons présenter une application directe du modele phy-
sique présenté précédemment pour le régime linéaire de déformation consistant en une
mesure sans contact de tres faibles tensions interfaciales. Le modele physique proposé par
A. Casner dans sa these [51] prend en compte différentes propriétés du milieu telles que
le contraste d’indice de réfraction entre les deux phases liquides, le contraste de masse
volumique ou encore la tension interfaciale. En effet, I’expression régissant le profil de
déformation d’interface liquide stationnaire induite (formule 4.2) et a fortiori la hauteur
maximale de déformation sur 'axe (expression 4.3) font apparaitre la longueur capillaire,
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FIG. 4.7 — Evolution de la hauteur maximale de déformation normalisée par wq en fonction de
la puissance. Comparaison entre les résultats expérimentaux et ceux issus du calcul analytique
de la relation 4.4. Le faisceau incident se propage de facon ascendante et ne sont modélisées
que les données expérimentales appartenant au régime linéaire de déformation. Les symboles
pleins représentent les résultats expérimentaux alors que les symboles creux correspondent aux
résultats calculés avec 4.4.

elle-méme étant reliée a la tension interfaciale o.

Ainsi, a la fois par I'intermédiaire d’ajustements de profils stationnaires expérimen-
taux par la formule 4.2 et par I'ajustement de partie linéaire de ., (P) par 'expression
4.3, nous sommes en mesure d’en déduire la tension interfaciale, toute autre donnée étant
connue par ailleurs. Nous avons donc réalisé cette mesure pour le systeme fluide présenté
dans ce chapitre. La figure 4.8 présente quelques exemples d’ajustements de profils expé-
rimentaux de déformations d’interfaces liquides stationnaires dans le régime linéaire, pour
différents wy.

Le seul parametre ajustable étant la tension interfaciale o, nous le faisons varier de
maniere a trouver la valeur de o pour laquelle I'ajustement des profils expérimentaux est
le plus satisfaisant, pour différents wy et différentes puissances (en restant toujours dans
le régime linéaire de déformation). Dans I'exemple présenté figure 4.8, cette méthode nous
donne : 0 = 1.4.107% N/m.
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Fia. 4.8 — Ajustements de profils expérimentaux de déformations stationnaires dans le régime
linéaire par l'expression 4.2 afin de déterminer la tension interfaciale. Le systéme fluide est
transparent, constitué d’une phase aqueuse ([NaCl] = 0.045 mol/L) et d’une phase d’heptane.
L’onde incidente, de puissance P = 132 mW, se propage de fagon ascendante.

Afin d’appuyer la détermination précédente, nous avons réalisé cette mesure a partir
de I’évolution de la hauteur maximale de déformation en fonction de la puissance laser,
également pour différents wy. Toujours dans le cadre du régime linéaire de déformation,
la pente de la régression linéaire obtenue nous conduit directement a la détermination de
la tension interfaciale (cf. formule 4.3). Dans ce cas, la tension interfaciale obtenue pour
un rayon au col du faisceau peut différer légerement de celle obtenue pour un autre wy. Il
convient donc de déterminer une tension interfaciale moyenne.

Pour ce faire, nous calculons le nombre de Bond (Bo = (wg/ lc)2) pour chaque wy,
correspondant a une tension interfaciale différente. Ensuite nous tragons I’évolution du
nombre de Bond en fonction du carré de wy. Ceci est représenté figure 4.9 correspondant
a 'exemple présenté plus haut (figure 4.8).

La pente de la régression linéaire effectuée sur les résultats expérimentaux (figure 4.9)
est directement proportionnelle a I'inverse du carré de la longueur capillaire telle que :

dBo 1  Apg

— = =" 4.6
dwg 12 o (4.6)
ou Ap est le contraste de masse volumique entre 1’eau salée et I’heptane.
Apres application numérique, on trouve :
= 1.38.107° N/m, (4.7)

ce qui est bien en accord avec la tension interfaciale déduite de ’ajustement des profils
expérimentaux présenté plus haut.

Nous venons ainsi de prouver la pertinence de notre modele physique, dans le ré-
gime linéaire de déformation, pour la détermination sans contact de tres faibles tensions
interfaciales (de l'ordre de 107% N/m).
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Fic. 4.9 — Evolution du nombre de Bond optique en fonction de wg. La pente de la régression
linéaire effectuée sur les résultats expérimentaux nous permet d’en déduire la tension interfaciale
moyenne de I’échantillon fluide transparent utilisé.

4.2.4 Régime non—linéaire de déformation : comparaison expé-
rience — simulation numérique

Comme nous 'avons étudié précédemment, au—dela du régime linéaire de déformation,
le comportement de la hauteur maximale de la déformation d’interface induite dévie en un
régime non-linéaire de déformation. Tout comme pour le régime linéaire de déformation,
nous avons effectué des simulations numériques au—dela de ce régime afin de décrire les
déformations d’interfaces engendrées a plus forte puissance laser.

La figure 4.10 présente une comparaison entre les résultats expérimentaux et numé-
riques obtenus lors de 'évolution de hy,.,(P). Différents rayons au col du faisceau sont
utilisés, les symboles représentent les résultats expérimentaux et les traits pleins, les ré-
sultats issus de la simulation numérique.

D’apres la figure 4.10, nous confirmons la description quantitative du régime linéaire de
déformation. En revanche, au—dela de ce régime, les comportements issus de la simulation
numérique différent fortement de ceux observés expérimentalement (au moins pour les
deux plus petits wyp). Cette différence est notamment flagrante en terme d’amplitude des
objets liquides créés.

Rappelons que la modélisation numérique utilisée ici est basée sur une résolution par
méthode des différences finies de I’équation 2.29. Les parametres physiques pris en compte
lors de la simulation sont donc le contraste d’indice de réfraction, le contraste de masse
volumique, la tension interfaciale, le rayon au col du faisceau et la puissance laser incidente.
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Fi1ac. 4.10 — Comparaison entre résultats expérimentaux et numériques pour ’évolution de la
hauteur maximale de déformation, normalisée a wqy, en fonction de la puissance laser, depuis
le régime linéaire de déformation et au—dela. Les différents wq utilisés sont reportés sur le gra-
phique. Les symboles correspondent aux résultats expérimentaux et les traits pleins aux résultats
numériques. L’onde incidente se propage de maniére ascendante.

Ainsi, la différence d’amplitude observée est probablement une signature directe d’un
phénomene déja évoqué plus avant, a savoir le couplage entre la propagation de 'onde
incidente et la déformation d’interface liquide induite, cette derniere agissant a son tour
sur la propagation de I'onde. Ce couplage pourrait ainsi provoquer un allongement des
objets liquides créés ainsi qu’'une complexification de ceux—ci comme cela a été présenté
précédemment.

4.2.5 Bilan

Au cours de cette section, nous avons présenté différents résultats obtenus dans le
cadre de la propagation d’une onde incidente ascendante interceptant l'interface liquide
issue de la mise en coexistence d'une phase d’eau salée et d'une phase d’heptane. Ces deux
phases sont obtenues suite a la réalisation d’un mélange d’eau salée, d’AOT et d’heptane
en équilibre de Winsor III, exhibant de tres faibles tensions interfaciales (voir annexe A).
Ces deux phases liquides en équilibre ne diffusent pas ’onde incidente. En revanche, le
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contraste d’indice de réfraction existant entre les deux phases de I’échantillon diphasique
implique 'action de la pression de radiation optique lorsque 1’onde incidente intercepte
I'interface liquide, cette derniere représentant une discontinuité d’indice de réfraction.
Dans cette section, la propagation de 1'onde incidente étant dirigée vers le haut, c¢’est—
a—dire depuis le milieu le moins réfringent vers le milieu le plus réfringent. Comme nous
I’avons étudié section 2.1, la déformation d’interface liquide résultant de 'action de la
pression de radiation optique est toujours dirigée depuis le milieu d’indice de réfraction le
plus grand vers celui d’indice optique le plus faible. Les déformations observées sont donc
dirigées dans le sens opposé au sens de propagation de I'onde excitatrice.

Nous avons tout d’abord effectué un tour d’horizon des différentes morphologies, plus
ou moins complexes, adoptées par l'interface liquide déformée en fonction de la puis-
sance laser appliquée au niveau de l'interface. Nous avons vu que pour des puissances
laser relativement modérées, la déformation d’interface est apparentée a une « simple
bosse » de déformation dont la hauteur maximale se comporte linéairement en fonction
de la puissance croissante. C’est le régime linéaire de déformation que nous avons caracté-
risé, notamment par 'intermédiaire d’un modele physique décrivant de maniere analytique
les faibles déformations observées [51]. L’ajustement a la fois des profils de déformations
stationnaires et des évolutions des hauteurs de déformations nous a permis d’illustrer ce
modele physique dans le régime linéaire de déformation et de montrer sa pertinence dans
la mesure sans contact de faibles tensions interfaciales.

Au—dela de ce régime linéaire de déformation, la complexification des déformations
d’interfaces obtenues a forte puissance ne nous permet plus d’utiliser ce modele physique.
En revanche, nous avons décrit qualitativement les différentes morphologies obtenues a
forte puissance et les différences observées lors d’'une variation du rayon au col du faisceau,
wp. Pour certains d’entre eux, il apparait a tres forte puissance une instationnarité de la
déformation d’interface. Nous pouvons observer soit une importante fluctuation de I’am-
plitude de la déformation obtenue, ou alors I’« hésitation » de la déformation d’interface
liquide entre deux morphologies distinctes : « simple bosse » de déformation ou « tétine
liquide ».

Dans la section suivante, nous allons adopter une configuration expérimentale diffé-
rente ou l'onde incidente se propagera de maniére descendante. L’interface liquide sera
donc interceptée depuis le milieu le plus réfringent vers le milieu le moins réfringent.

4.3 Propagation de ’onde incidente depuis la voie
haute (faisceau laser descendant)

Au cours de cette nouvelle section, nous allons présenter les différents résultats expé-
rimentaux obtenus lorsque le montage optique est configuré de telle maniere que 'onde
incidente intercepte l'interface liquide de I’échantillon diphasique transparent de facon
descendante. L’onde excitatrice se propage donc depuis le milieu le plus réfringent vers
le milieu le moins réfringent. Ainsi, comme nous ’avons vu au chapitre 2, la déformation
d’interface due a l’action de la pression de radiation de l'onde incidente au niveau de
I'interface liquide sera dirigée dans le sens de propagation de ’onde incidente.
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De nombreux travaux ont été réalisés par le passé dans cette configuration expérimen-
tale & commencer par ceux de A. Casner au cours de sa these [51,63,81-83]. Ces travaux,
concernant 'interaction d’une onde électromagnétique continue au niveau d’une interface
liquide issue d’un systéme composé de phases micellaires de microémulsion (qui sera étu-
dié expérimentalement dans cette theése au chapitre 7) exhibant a la fois les contraintes
exercées par la pression de radiation optique et les effets relatifs a la force diffusive, ont
permis de mettre en évidence 'existence d’une instabilité d’interface pour une puissance
laser suffisante. En effet, il a été montré que 1’évolution de la hauteur de déformation
en fonction de la puissance laser comporte différents régimes de déformations. Suite, a
nouveau, a un régime linéaire de déformation ou la hauteur maximale de déformation se
comporte linéairement avec P, h,,., dévie de ce comportement linéaire et devient non—
linéaire jusqu’a un certain seuil en puissance au-dela duquel elle s’allonge brutalement.
L’interface liquide se déstabilise et forme un jet liquide émettant des gouttes dans le sens
de propagation de 'onde incidente. A. Casner avait avancé 'hypothése que cette instabi-
lité de jet résultait d’un effet optique lié a la réflexion totale de 'onde incidente dans la
déformation d’interface induite. Cependant, comme nous le verrons plus avant, 'instabi-
lité se produit avant que cette réflexion totale ne soit atteinte. On pourrait donc penser
que l'origine de 'instabilité observée est plutét hydrodynamique, ou un mélange des deux
effets. Nous proposons ici d’étudier la question dans le cas d’un systeme non—diffusant
afin de s’affranchir totalement des effets de la force diffusive.

Nous commencerons par étudier I’évolution de la hauteur maximale de déformation
en fonction de la puissance P afin de décrire les différents régimes de déformations en
absence de force diffusive. Puis nous réponderons a la question : en absence de force
diffusive, 'instabilité d’interface liquide, dans cette configuration expérimentale, est—elle
toujours observée ?

4.3.1 Evolution de la hauteur maximale de déformation en fonc-
tion de la puissance laser

Nous reportons sur la figure 4.11 les différentes morphologies de déformations d’inter-
faces liquides lorsque la puissance laser augmente progressivement.

a——vvvv

— 10 pm —10pm = —10pm — 10 pm — 10 pm
P=264.0mW P=528.0mW P=660.0mW P=726.0mW P=732.6mWwW

F1G. 4.11 — Evolution typique de la morphologie adoptée par Iinterface liquide déformée en
fonction de la puissance laser croissante. Le faisceau incident, de rayon au col du faisceau wg =
7.48 um, se propage de facon descendante. Les différentes puissances laser sont reportées sur
chaque image. La derniére image, a droite, correspond a la déformation d’interface stationnaire
obtenue au seuil d’instabilité.

Comme cela est représenté schématiquement sur I'une des images expérimentales fi-
gure 4.11, la hauteur maximale de déformation, notée h,,q., correspond a l'altitude maxi-
male atteinte par la déformation d’interface liquide par rapport a l'interface au repos (i.e.
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en absence de toute excitation). Lors de ce scénario, on observe la conservation d’une
morphologie de type « simple bosse » de déformation qui tend a s’allonger légerement a
mesure que P augmente. L’évolution correspondante de la hauteur maximale de déforma-
tion est donnée par la figure 4.12 (a) pour wy = 7.48 pm.
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Fic. 4.12 - (a) Evolution de la hauteur maximale de déformation, hyag, en fonction de la puis-
sance P correspondante aux images expérimentales présentées figure 4.11. Le faisceau se propage
depuis la voie haute et le rayon au col du faisceau est wy = 7.48 wm. Le trait plein représente
la régression linéaire effectuée sur les données expérimentales a basse puissance laser. (b) Etude
numérique de I’évolution de la hauteur maximale de déformation normalisée 4 wgy en fonction
de £ = ﬂii . % représentant le rapport des effets de la pression de radiation optique aux
effets capillaires [63]. Les deux sens de propagation sont représentés pour un échantillon critique
thermalisé a T — T = 3.5 K (ou T est la température de ’échantillon et T¢ sa température

critique) et wy = 5.3 pm.

A T’aide de la courbe présentée figure 4.12 (a), nous confirmons le comportement li-
néaire de h,,,, en fonction de P lorsque celle—ci reste modérée, compte tenu de 'invariance
en incidence dans ce régime [51]. Dans l’exemple présenté ici (figures 4.11 et 4.12 (a)),
lorsque la puissance augmente fortement, 1’évolution de la hauteur maximale de défor-
mation fini par dévier du comportement linéaire puis diverge assez brutalement pour une
puissance laser de P = 732.6 mW apparentée a la puissance seuil d’instabilité.

Ce type de comportement a été étudié numériquement pour un systeme fluide composé
de phases micellaires de microémulsion (cf. annexe A.2) par l'intermédiaire d’'un code
développé par H. Chraibi, au sein de notre équipe. La figure 4.12 (b) est issue de [63] ou
I’étude numérique de I’évolution de la hauteur maximale de déformation a été effectuée en
absence de force diffusive, la pression de radiation étant supposée étre la seule contrainte
associée a 'onde excitatrice au niveau de l'interface liquide. L’évolution de la hauteur
maximale est adimensionnée a wy et est représentée en fonction du parametre & sans
dimension directement proportionnel & la puissance laser tel que [63] :

4P -
g= AP mne=m) (45)
wewoo  (ny + no)
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ol ny (resp. ny) est l'indice de réfraction de la phase 1 (resp. 2) et o la tension inter-
faciale. Ce nombre sans dimension représente le rapport entre la pression de radiation
optique a incidence normale et la pression de Laplace, toutes deux définies section 2.1.
Sur la figure 4.12 (b), sont comparées simulations et expériences selon les deux sens
de propagation (ascendante et descendante) pour un échantillon critique thermalisé a
T —Tec = 3.5 K (ou T est la température de I’échantillon et T sa température critique)
et le rayon au col du faisceau est wy = 5.3 um. Si 'on considere uniquement les résultats
présentés pour une propagation descendante (symboles carrés pour 'expérience et trait
plein pour la simulation sur la figure 4.12 (b)), le régime linéaire de déformation est bien
modélisé ainsi que la déviation de celui—ci lorsque la puissance laser augmente. Enfin,
le caractere divergent du comportement de la hauteur de déformation traduit I'existence
de 'instabilité d’interface observée lors des expériences réalisées par A. Casner pour ce
systeme fluide [51] (les puissances seuil expérimentale et modélisée étant légerement dif-
férentes). La comparaison effectuée ici entre le graphique de la figure 4.12 (a) et celui de
la figure 4.12 (b) est purement qualitative du fait des différents systemes fluides utilisés.
Néanmoins, la simulation numérique (figure 4.12 (b)) est réalisée en absence de force
diffusive et permet de confirmer 1'observation des différents régimes de déformations mis
en évidence a 'aide d'un systeme fluide transparent (figure 4.12 (a)).

Ainsi, comme cela a été observé et modélisé par le passé sur un systeme diffusant
la lumiére incidente, au—dela d’une certaine puissance appelée puissance seuil d’insta-
bilité, I'interface d’un systeme fluide non—diffusant se déstabilise et un objet liquide de
grande amplitude est créé. Cette instabilité d’interface est brutale, comme en témoigne
la figure 4.13 ou sont représentées en parallele les images expérimentales de l'interface
déformée lorsque P = Pyeyy = 732.6 mW et lorsque P = Py + ¢ = 739.2 mW (ou
€ = 6.6 mW et correspond a la précision de base a laquelle nous avons acces avec notre
dispositif expérimental).

Le brutal changement de morphologie de l'interface déformée lorsque la puissance
laser appliquée au niveau de l'interface passe de Pieuy & Pseun + € est flagrant a 'aide
de la figure 4.13. Lorsque le seuil en puissance est franchi, l'interface se déstabilise et
nous observons I’apparition d'un objet liquide tres allongé n’émettant pas de goutte et
ne gonflant pas dans le temps, contrairement aux objets observés par A. Casner au—dela
du seuil d’instabilité. En effet, les objets liquides observés a 1’époque étaient également
de grande amplitude mais ont été identifiés comme des jets liquides, car une émission
de gouttes en leur bout était observée. La production réguliere de gouttes en bout de
jets était significative de la présence d’un écoulement dans le sens de propagation de
I'onde incidente [67]. Ainsi, 'absence de diffusion entraine ’absence d’émission de goutte
dans le systeme fluide transparent utilisé. Les objets liquides créés ici, au—dela du seuil
d’instabilité, sont donc qualifiés d’« aiguilles liquides ».

4.3.2 Caractérisation du seuil d’instabilité

Lors de ce paragraphe nous allons plus particulierement nous intéresser a la caractérisa-
tion du seuil de I'instabilité mise en évidence précédemment. Le seul parametre ajustable
de 'onde excitatrice étant le rayon au col du faisceau wg, nous l'avons fait varier afin
d’étudier le comportement de la puissance seuil d’instabilité en fonction de ce parametre.
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P=732.6mW P=739.2mW

Fia. 4.13 — (a) Morphologie adoptée par linterface liquide au seuil d’instabilité Psey; =
732.6 mW. (b) Déstabilisation de 'interface en « aiguille liquide » lorsque P = Py + € =
739.2 mW (ot € = 6.6 mW). Le faisceau incident se propage de fagcon descendante et le rayon
au col du faisceau est wy = 7.48 um.

Evolution de la puissance seuil d’instabilité en fonction du rayon au col du
faisceau utilisé

Lors de ses travaux de theése, A. Casner [51] avait notamment mis en évidence un
comportement linéaire de la puissance seuil d’instabilité en fonction de wy. Maintenant
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que nous venons de prouver l'existence de cette instabilité dans un systeme fluide non—
diffusant, il est légitime de s’interroger sur la similitude (ou non) du comportement du
seuil de cette instabilité entre nos résultats et ceux de A. Casner.

La figure 4.14 regroupe les résultats décrivant I’évolution de la puissance seuil d’insta-
bilité en fonction de wy pour notre systeéme fluide.
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FiG. 4.14 — Evolution de la puissance seuil d’instabilité, notée Pge,;, en fonction de wgy. L’onde
incidente se propage de facon descendante. Le trait plein représente I'ajustement des résultats
expérimentaux par une régression linéaire.

Comme D'atteste 'ajustement des résultats expérimentaux de la figure 4.14 par une
régression linéaire (en trait plein sur cette figure), la puissance seuil d’instabilité se com-
porte bien linéairement lorsque le rayon au col du faisceau croit. Le comportement déduit
des travaux de A. Casner est donc vérifié avec un systeme fluide transparent.

Comportement de ’angle maximal d’incidence, de ’onde excitatrice au niveau
de l’interface liquide, au seuil d’instabilité

Afin de compléter cette étude, nous avons mesuré I'angle maximal d’incidence que
réalise 'onde excitatrice au niveau de l'interface liquide au seuil d’instabilité. En effet,
I'hypothese avait été émise par le passé [51] que si I'onde incidente subissait la réflexion
totale, il y aurait accumulation d’énergie vers le bout de la déformation pouvant conduire
a la déstabilisation de celle—ci. Plus récemment R. Wunenburger et al. [82] ont également
procédé a cette étude a l'aide d'un systeme critique composé de phases micellaires de
microémulsion diffusant la lumiére incidente (voir annexe A.2). Leurs travaux ont montré
que pour ce systeme fluide diffusant, 'angle maximal d’incidence de 'onde excitatrice au
seuil d’instabilité, noté 0; ... était inférieur a la réflexion totale. Ainsi leur conclusion
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consistait a révéler que la réflexion totale n’est pas le « moteur » de l'instabilité mais
qu’il s’agit d’'un mécanisme plus complexe.

Par conséquent, nous avons réalisé également cette étude a ’aide de notre systeme
fluide transparent, ot uniquement les effets de la pression de radiation optique participent
a la déformation d’interface. Nous avons comparé les résultats obtenus pour les différents
rayons au col du faisceau par rapport a I’angle a la réflexion totale pour ce systeme, défini
comme :

. (M
Orr = arcsin (> , (4.9)
T2
avec ny (resp. ny), l'indice de réfraction de la phase 1 (resp. 2), tel que : ny = ngq, = 1.330
et Mo = Npeptane = 1.385 (nous avons négligé 'influence du sel dans la valeur de l'indice
de réfraction de la phase aqueuse).
Apres application numérique :

Opr = T3.8 °. (4.10)

La mesure de I'angle maximal d’incidence de 'onde excitatrice au niveau de l'inter-
face liquide consiste tout d’abord a détecter le contour de la déformation d’interface a
I’aide d’un code développé sous MATLAB. Ensuite un ajustement linéaire est effectué sur
un segment de points appartenants au profil de 'interface détecté. La pente locale de
chaque segment est calculée permettant d’en déduire I’angle par rapport a la propagation
de l'onde incidente. Ainsi, le maximum de 'angle détecté suivant 1’extension radiale du
profil de déformation correspond & 6; ;.. comme cela est présenté figure 4.15 (a).

L’évolution de l'angle maximal d’incidence, 6; ,,4., en fonction du rayon au col du
faisceau, wy, est donnée par la figure 4.15 (b).

D’apres 'évolution de 6; ,,q, en fonction de wy, présentée figure 4.15 (b), nous pouvons
conclure que I'angle maximal d’incidence de 'onde au niveau de 'interface ne semble pas
dépendre du rayon au col du faisceau et sa valeur, inférieure a I’angle a la réflexion totale,
vaut :

0; mas = (55.2 £ 3.4) ° < Opr. (4.11)

Par cette étude, nous confirmons que le déclenchement de I'instabilité observée s’ef-
fectue pour un angle d’incidence maximal de 1'onde excitatrice au niveau de l'interface
liquide inférieur a l'angle a la réflexion totale, laissant présager d’'un mécanisme d’in-
stabilité beaucoup plus complexe, résultat qui avait déja été noté sur le systeme fluide
présentant deux phases diffusantes [82].

Nous venons ainsi de caractériser l'instabilité observée par I'étude de son seuil de
déclenchement. Lorsque la puissance laser appliquée au niveau de l'interface est supérieure
& P,euir, une « aiguille liquide » est obtenue de maniere stationnaire. Apprécions a présent
la robustesse de cette instabilité. Une fois cet objet liquide créé, que se passe—t’il lorsque
I'on fait varier continuement de maniere décroissante la puissance laser 7 Cette instabilité
persiste—t’elle ou se résorbe—t’elle lorsque P < Pyeyi ?
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F1G. 4.15 — (a) Méthode de mesure de 'angle maximal d’incidence, 0; pmqz, de 'onde excitatrice
au niveau de l'interface liquide déformée par un faisceau descendant de rayon au col du faisceau
wo = 7.48 um et de puissance P = Pyeyy = 732.6 mW. (b) Evolution de 0; maz en fonction de
wo représenté pour différents échantillons de phases de Winsor a base d’un mélange eau salée —
AOT - heptane en équilibre de Winsor III : 1 échantillon a une salinité de [NaCl] = 0.040 mol/L
et deux échantillons a [NaCl] = 0.045 mol/L (rappelons que la réalisation de ces échantillons est
trés délicate et les comportements peuvent fluctuer un peu suivant les conditions expérimentales
méme pour une méme salinité (annexe A.1.3)). Le trait en pointillés représente la valeur de
Orr = 73.8 ° pour ce systéme fluide transparent.

4.3.3 Instabilité de type sous—critique : mise en évidence d’un
cycle d’hystérésis en puissance

Une fois l'instabilité d’interface liquide déclenchée (P > Py ), nous analysons la sta-
bilité des structures induites en faisant varier a nouveau la puissance laser et notamment
de facon décroissante, ¢’est—a—dire en deca de Pi.,;. Nous avons reporté sur la figure 4.16
les morphologies stationnaires adoptées par 'interface liquide pour une méme puissance
laser inférieure au seuil d’instabilité. La seule différence entre ces deux images expérimen-
tales est la fagcon dont la puissance laser P a été approchée, de maniere croissante ou bien
de maniere décroissante.

La figure 4.16 nous informe qu’il est possible d’obtenir deux morphologies distinctes de
I'interface déformée pour une méme puissance laser P inférieure a la puissance seuil d’in-
stabilité suivant la facon dont cette puissance est appliquée. En effet, si la puissance laser
varie de maniére croissante jusqu’a P < Py, une « simple bosse » de déformation est
obtenue (comme nous 'avons vu au début de cette partie). Toutefois, lorsque la puissance
varie de maniere décroissante depuis une puissance laser supérieure a la puissance seuil
pour laquelle I'instabilité d’interface est déclenchée, 1’« aiguille liquide » est conservée
sur une certaine plage en puissances inférieures a Pi.,;. Cela signifie que nous avons mis
en évidence l'existence d’un cycle d’hystérésis de la hauteur maximale de déformation en
fonction de la puissance (croissante et décroissante), traduisant le caractére sous—critique
de I'instabilité. Cette bistabilité, déja observée par R. Wunenburger et al. [83], est reportée
sur la figure 4.17 regroupant plusieurs cycles d’hystérésis correspondants aux différents
rayons au col du faisceau utilisés lors de nos expériences sur ce systeme fluide (les cycles
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P=660mW (puissance croissante) P=660mW (puissance décroissante)

F1a. 4.16 — Allure de la déformation d’interface liquide lorsque ’onde incidente, de rayon au
col de faisceau wy = 7.48 pm, se propage de fagon descendante (Pseyyy = 732.6 mW). (a)
Déformation obtenue pour une puissance laser P = 660 mW délivrée de maniére croissante. (b)
Déformation obtenue pour une puissance laser P = 660 mW délivrée de maniére décroissante.

d’hystérésis représentés correspondent aux expériences réalisées avec un échantillon de
concentration en sel [NaCl] = 0.045 mol/L).

Ainsi, un cycle d’hystérésis de 'évolution de h,,q,(P) est observé quelque soit le rayon
au col du faisceau utilisé. On peut observer ’allongement des objets liquides créés apres
le seuil d’instabilité a mesure que wy augmente. D’autre part, lorsque la puissance laser
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Fi1G. 4.17 — Mise en évidence d’un cycle d’hystérésis lors de I'évolution de la hauteur maximale
de déformation en fonction de la puissance laser délivrée de maniére croissante et décroissante
au niveau de I'interface liquide. Les symboles pleins correspondent & une variation croissante de
la puissance laser alors que les symboles creux représentent une variation décroissante de P. Les
fleches schématisent le sens de variation de la puissance laser. (P| correspond a la puissance pour
laquelle I« aiguille liquide » disparait et I'interface liquide recouvre une « simple bosse » de
déformation.) (a) wp = 2.99 um. (b) wo = 4.85 pm. (c) wgp = 7.48 pm. (d) wp = 10.31 pm.
(L’échelle utilisée en ordonnée est identique pour tous les graphiques afin, notamment, de visua-
liser les différences obtenues au niveau de 'amplitude des déformations liquides engendrées.

varie continuement de facon décroissante depuis une puissance supérieure a la puissance
seuil d’instabilité, nous pouvons observer (sur la plupart des cycles d’hystérésis présentés
figure 4.17) des « sauts » de Pamplitude de la déformation. Ces « sauts » correspondent
aux changements brutaux des morphologies adoptées par linterface liquide déformée,
d’une puissance a une autre comme cela est présenté figure 4.18 pour wy = 10.31 pm.

L’illustration des « sauts » d’amplitude des objets liquides formés lors de la variation
décroissante de la puissance laser (figure 4.18) fait apparaitre un scénario caractéristique
que l'on peut retrouver pour les différents rayons au col du faisceau utilisés lors de ces
expériences. L’exemple présenté ici pour wy = 10.31 pm exhibe un premier saut d’am-
plitude correspondant a la rétractation de I'aiguille liquide. Le deuxiéme saut observé est
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F1G. 4.18 — Ilustration des « sauts » d’amplitude observés sur la branche haute du cycle d’hys-
térésis de hpq,(P) pour wg = 10.31 um. Le faisceau se propage de fagon descendante. Les trois
différents sauts sont étudiés faisant apparitre un scénario particulier : 1 — rétractation de I’'objet
liquide, 2 — brisure en objet de plus faible amplitude car les contraintes sont trop fortes, 3 —
rétractation a nouveau de 'aiguille liquide pour retrouver une « simple bosse » de déformation.

représentatif d’'une brisure de 'aiguille liquide. Les contraintes étant trop importantes, il
y a séparation de la partie inférieure et de la base de 'aiguille liquide. Enfin, le dernier
saut observé correspond a nouveau a la rétractation de I’aiguille liquide qui se solde par
la fin du cycle d’hystérésis ou on retrouve une « simple bosse » de déformation.

L’évolution en wy de la puissance pour laquelle cette « simple bosse » de déformation
est a nouveau obtenue, notée P|, est donnée figure 4.19.

Nous montrons ainsi que P| se comporte linéairement avec le rayon au col du faisceau,
ceci étant tout a fait en accord avec les résultats obtenus sur un systeme fluide diffusant
composé de phases micellaires de microémulsion (voir annexe A.2) par A. Chater [84].
D’autre part, nous avons montré que la puissance seuil d’instabilité varie linéairement
avec wy (cf. figure 4.14). Le graphique en insert de la figure 4.19 représente 1’évolution
de la largeur relative des cycles d’hystérésis. Cette largeur relative s’exprime comme :

(Pseuil - Pl) /Pseuil~

Or comme a la fois P,y et P varient linéairement avec wy, cette largeur relative doit
étre indépendante de wy. C’est bien ce que nous confirmons graphiquement par 'insert de
la figure 4.19 ou la largeur relative des cycles est plutot constante en fonction du rayon
au col du faisceau.
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Fic. 4.19 — Evolution de P, (puissance pour laquelle une « simple bosse » de déformation est
obtenue) en fonction de wy. L’onde incidente se propage de fagon descendante. Le graphique en
insert représente I’évolution de la largeur relative des cycles d’hystérésis en fonction de wy.

4.3.4 Bilan

Au cours de cette section, I'onde incidente se propageant depuis la voie haute du
dispositif expérimental, nous avons pu observer des comportements différents de la défor-
mation d’'interface liquide induite par rapport a la précédente configuration expérimentale.

Tout d’abord, aucune morphologie complexe de type « tétine liquide » n’est obser-
vée. En revanche, nous avons mis en évidence I'existence d’un seuil d’instabilité pour une
certaine puissance laser. Au—dela de cette puissance seuil d’instabilité, nous observons la
déstabilisation de l'interface et I’émergence d’un objet liquide de grande amplitude. Cet
objet liquide, créé lorsque P > Pj.,;, n’émettant pas de goutte et ne gonflant pas est
apparenté a une « aiguille liquide ». Malgré la connaissance de cette instabilité d’inter-
face liquide, a travers notamment les travaux de A. Casner [51] sur des systemes fluides
comportant deux phases liquides diffusantes, la preuve de 'existence de cette instabilité
induite a ’aide d'une onde électromagnétique focalisée au niveau de l'interface liquide
d’un systeme fluide non—diffusant n’avait pas été réalisé.
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Nous avons donc apporté ici la preuve que la pression de radiation se suffit a elle-méme
pour induire cette instabilité mais nous avons également démontré que la réflexion totale
que pourrait subir ’onde incidente au niveau de I'interface déformée n’est pas responsable
de la déstabilisation de l'interface. En effet, I’étude réalisée sur I’angle maximal d’incidence
de 'onde excitatrice au niveau de l'interface liquide lorsque la puissance laser est égale a
la puissance seuil d’instabilité montre bien que 6; ... < Orr (quelque soit le rayon au col
du faisceau utilisé).

Enfin, nous avons mis en évidence 'existence d’un cycle d’hystérésis lors de 1’évolu-
tion de la hauteur maximale de déformation en fonction de la puissance croissante et
décroissante. Cette bistabilité nous informe sur le caractere sous—critique de I'instabilité
engendrée (remarque : les « sauts » d’amplitude observés sur la branche haute de chaque
cycle de la figure 4.17 ne font pas l'objet d’hystérésis intermédiaires, il convient donc de
parler ici de bistabilité car pour une puissance laser fixée, uniquement deux formes stables
peuvent étre observées).

Le mécanisme régissant 'instabilité est donc assez complexe et nous intuitons 1’exis-
tence d'un fort couplage entre la propagation de I'onde incidente et la déformation d’in-
terface induite, cette derniere ayant une certaine rétroaction sur la propagation pouvant
conduire a la déstabilisation de l'interface liquide. Cette hypothese fait I'objet de re-
cherches actuelles au sein de notre équipe de recherche.

Lors de la derniere section de ce chapitre expérimental, nous allons a nouveau modi-
fier la configuration expérimentale afin d’illuminer 'interface liquide de notre échantillon
diphasique transparent a 'aide de deux faisceaux lasers contra—propageants (de puissance
et de rayon au col du faisceau identiques). Cette configuration expérimentale permettra
d’une part d’évaluer une quelconque influence sur les déformations observées et notam-
ment sur l'instabilité d’interface mise en évidence. D’autre part, ce systeme fluide étant
considéré comme une « référence » pour les prochains chapitres expérimentaux de ce
manuscrit, ou cette configuration expérimentale sera utilisée afin d’annihiler en moyenne
les effets de la force diffusive, cette étude nous permet d’établir un certain nombre de
résultats qui serviront de base tout au long de ce travail de recherche.

4.4 Illumination de l’interface liquide par deux fais-
ceaux lasers contra—propageants

Le but de cette derniere partie expérimentale se décompose selon deux axes : d'une
part d’évaluer I'influence d’une telle configuration expérimentale sur les différentes mor-
phologies d’interfaces liquides déformées présentées précédemment et plus particuliere-
ment vis—a—vis de l'instabilité d’interface mise en évidence. D’autre part, le systéme fluide
transparent utilisé dans ce chapitre, composé a partir d’'un mélange d’eau salée — AOT —
heptane en équilibre de Winsor 111, est considéré comme le systeme de « référence » pour
les prochains chapitres expérimentaux de cette these. Lors de ces prochains chapitres,
cette configuration expérimentale, appelée double propagation par la suite, sera employée
a des fins bien précises. En effet, il s’agira d’utiliser la configuration double propagation
pour tenter de s’affranchir des effets inhérents a la force diffusive présente dans I'une ou
les deux phases de I’échantillon diphasique. Ainsi, par souci de cohérence et de comparai-
son, il apparait tout a fait naturel d’entreprendre cette démarche expérimentale lors de
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ce chapitre.

4.4.1 Evolution de la hauteur maximale de déformation de I’in-
terface liquide sous I’action de deux faisceaux lasers contra—
propageants

Lorsque le dispositif expérimental est réglé en configuration double propagation, a

I'aide d’une rotation angulaire de la lame A\/2 (voir section 3.1), deux faisceaux lasers

de méme puissance et de rayons au col du faisceau wy identiques, interceptent l'inter-

face liquide. Lorsque la puissance varie de maniere croissante, les morphologies typiques
adoptées par 'interface liquide sont représentées figure 4.20 pour wy = 7.48 pm.

P=264mW P=528mwW P=660mW P=792mW P=825mW

— 10 pm — 10 pm — 10 pm — 10 um — 10 um

Fic. 4.20 — Evolution typique de la morphologie adoptée par l'interface liquide déformée en
fonction de la puissance laser croissante. Le dispositif expérimental est réglé en double propaga-
tion de telle sorte que deux faisceaux lasers contra—propageants interceptent I'interface liquide
de I’échantillon transparent. Le rayon au col du faisceau est de wy = 7.48 um. Les différentes
puissances laser sont reportées sur chaque image. La derniére image, a droite, correspond a la
déformation d’interface stationnaire obtenue au seuil d’instabilité.

Si 'on compare ’évolution qualitative présentée figure 4.20 avec les résultats obtenus
en simple propagation descendante (figure 4.11), il est difficile de mettre en évidence une
quelconque différence de morphologie lorsque la puissance laser au niveau de l'interface
liquide augmente. Nous observons la formation d’une bosse de déformation a mesure que
P croit tout comme en simple propagation descendante. L’évolution de la hauteur maxi-
male de déformation est reportée figure 4.21 et comparée aux résultats obtenus lorsqu’'un
seul faisceau laser intercepte l'interface liquide de maniéere descendante.

Il apparait clairement que l'allure générale de I’évolution de la hauteur maximale
de déformation en fonction de la puissance laser (figure 4.21) n’est pas modifiée par le
changement de configuration du dispositif expérimental en double propagation. Un ré-
gime linéaire de déformation a faible puissance est repérable, puis une légere déviation a
celui—ci est obtenue pour se conclure par une instabilité de h,,q,(P) pour une puissance
particuliére, notée Pt . Cette puissance particuliére est apparentée & une puissance seuil
d’instabilité puisque 'instabilité d’interface observée lors de la section précédente est tou-
jours efficiente dans cette configuration expérimentale. Lorsque P > Pjelil, 'interface se
déstabilise et conduit a I’émergence d'une « aiguille liquide » comme cela est présenté
figure 4.22.

Néanmoins, de légeres différences entre les deux configurations expérimentales sont
remarquables. Lorsque la puissance laser est fixée, I’altitude maximale atteinte par I'inter-
face déformée en double propagation est plus faible qu’en simple propagation descendante.
D’autre part, comme nous I’étudierons un peu plus loin dans cette section, la puissance
nécessaire a la déstabilisation de I'interface liquide est un peu plus importante en double

propagation par rapport a celle nécessaire en simple propagation descendante.
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F1G. 4.21 — Evolution de la hauteur maximale de déformation hmaz en fonction de la puissance
laser appliquée au niveau de I'interface liquide. Comparaison entre les résultats issus d’une simple
propagation d’un faisceau laser descendant (ronds bleus) avec les résultats obtenus en double
propagation (carrés rouges). Dans les deux configurations expérimentales présentées, le rayon
au col du faisceau est wg = 7.48 pm. Psleuil = 732.6 mW et Pslguil = 825.0 mW ou Psleuil

représente la puissance seuil d’instabilité en configuration simple propagation descendante et

PsieTuil, la puissance seuil d’instabilité en double propagation.

Si l’on se concentre sur le régime linéaire de déformation (a faible puissance laser), cette
différence d’amplitude entre les deux configurations expérimentales est surprenante. En
effet, les déformations engendrées étant de faible amplitude, la contribution de la pression
de radiation venant d’un faisceau descendant et celle issue d’un faisceau ascendant sont
comparables (ce qui n’est plus le cas lorsque la déformation présente une forte courbure
comme nous le verrons par la suite) [51]. Ainsi, la hauteur maximale de déformation,
d’apres la formule 4.4, peut s’exprimer, lorsque wy et P sont fixés :

hi o ny x F(Bo), (4.12)
lorsque I'onde incidente se propage de fagon descendante et quand le dispositif expérimen-

tal est configuré en double propagation, hll ~s’exprime comme :

th x <n1+n2

. ) x F(Bo), (4.13)

ou F(Bo) représente une constante par rapport au nombre de Bond, wy étant fixé, telle

que : F(Bo) =2 (%) A%)g% exp (%) E, (%) (tous les parametres sont fixés).
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Ainsi, I’écart d’amplitude (dans le régime linéaire de déformation), devrait étre décrit
par le rapport :

h! 2
maz n2 (4.14)
hﬂa:p ny + ng
ce qui donne apres application numérique :
hina:v
o = 1.02. (4.15)
max

Or I’écart obtenu entre les deux configurations expérimentales, dans le régime linéaire
(figure 4.21), est beaucoup plus élevé et égal & bl /hil = 1.53.

Il existe donc un phénomeéne physique participant a cet écart d’amplitude entre les
deux configurations expérimentales. Peut—on imputer ce comportement au couplage entre
la propagation de I'onde incidente et la déformation induite, comme nous en avons discuté
précédemment (section 4.2.4)7

La réponse est visiblement négative car si couplage propagation—déformation il y a,
nous devrions obtenir la superposition des deux comportements de Ay (P), suivant
chaque configuration expérimentale, a tres faible puissance puis observer assez rapide-
ment la déviation de ces deux comportements. Ceci n’est pas observé sur la figure 4.21
ou alors le manque de raffinement a tres basse puissance laser ne nous a pas permis de
détecter une quelconque déviation des deux comportements. Cet écart d’amplitude reste
donc, pour le moment, une question en suspens.

P=825.0mW P=831.6mW

Y

—10pum (a) —10pm (b)

F1G. 4.22 — (a) Morphologie adoptée par linterface liquide au seuil d’instabilité PsleTuil =
825.0 mW. (b) Déstabilisation de I'interface en « aiguille liquide » stationnaire lorsque P =
PsieTm-l +¢e=2831.6 mW (o1 ¢ = 6.6 mW et correspond a la précision de base en puissance laser
de notre dispositif expérimental). Le dispositif expérimental est configuré en double propagation

et le rayon au col du faisceau est de wg = 7.48 pm.

Intéressons—nous a présent au seuil d’instabilité. Comme nous pouvons le voir sur la
figure 4.22, I'instabilité d’interface est toujours induite, en configuration double propaga-
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tion ; il fallait que la puissance laser appliquée au niveau de 'interface soit suffisante. Il en
résulte une « aiguille liquide » qui n’émet pas de goutte et qui ne gonfle pas. En revanche
Iamplitude de l'aiguille est beaucoup plus faible que celle induite par un seul faisceau
laser descendant (cf. figure 4.13).

Nous venons de démontrer que 'action de deux faisceaux lasers contra—propageants
est capable d’engendrer la déstabilisation d’une interface séparant deux phases liquides
homogenes et isotropes. Afin de compléter 1’étude réalisée en simple propagation des-
cendante (section 4.3), nous allons caractériser le seuil d’instabilité en fonction du seul
parametre ajustable a notre disposition, le rayon au col du faisceau wy. Par la suite, nous
étudierons l'influence de la configuration double propagation sur 'instabilité d’interface
observée et nous montrerons que I’hystérésis mise en évidence en simple propagation est
toujours observable en double propagation.

4.4.2 Caractérisation du seuil d’instabilité en configuration double
propagation

Caractérisation de ’angle maximal d’incidence de ’onde excitatrice au niveau
de l’interface liquide en configuration double propagation

Afin de réaliser le pendant de la configuration expérimentale utilisée lors de la partie
précédente (section 4.3.2), nous allons étudier ’évolution de 'angle maximal d’incidence
de l'onde excititatrice, au niveau de l'interface liquide, lorsque P = Pl . et vérifier si
celui—ci demeure inférieur a I'angle a la réflexion totale sous 'action de deux faisceaux
lasers contra—propageants. La méthode de détection de 6; ,,., est similaire a celle em-
ployée en section 4.3.2. Les résultats obtenus en fonction du rayon au col du faisceau, sont
présentés figure 4.23. Ceux—ci sont confrontés a la fois aux résultats issus de la configura-
tion expérimentale simple propagation descendante et a la valeur de 'angle a la réflexion

totale, noté Orr (calculé pour ce systeme fluide).

L’évolution de I'angle maximal d’incidence de 1'onde excitatrice au niveau de l'inter-
face liquide, telle quelle est décrite par la figure 4.23 nous confirme que le comportement
de 0; ,qe est constant en fonction de wy, que le dispositif expérimental soit réglé en simple
propagation descendante ou bien en double propagation. De plus, lorsque wy est fixé, la
valeur de 6; ,,,. n’est en aucun cas affectée par le changement de configuration expérimen-
tale. L’angle maximal d’incidence présente une valeur comprise entre 50° et 60° quelque
soit wy et reste donc bien inférieur a l'angle de réflexion totale.

Evolution de la puissance seuil d’instabilité en fonction du rayon au col du
faisceau en configuration double propagation

Nous avons vu en section 4.3.2 que la puissance seuil d’instabilité se comporte linéaire-
ment avec le rayon au col faisceau. En configuration double propagation, nous avons pro-
cédé a un test de ce comportement particulier que I'on peut également mettre en exergue
lorsque les deux phases liquides de 1’échantillon utilisé diffusent ’onde incidente, comme
cela a été établi par les travaux de A. Casner avec un seul faisceau laser incident [51] et
comme nous 1’étudierons lors du chapitre 7. Nous avons reporté sur la figure 4.24 ’évolu-
tion de la puissance seuil d’instabilité en fonction de wy pour les résultats concernant le
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F1a. 4.23 — Evolution de I’angle maximal d’incidence de I'onde excitatrice au niveau de I'interface
liquide lorsque la puissance laser est égale a la puissance seuil d’instabilité. Les résultats pour
tous les échantillons fluides utilisés en simple propagation descendante sont reportés ainsi que
ceux issus de la configuration double propagation (ronds creux bleus). Le trait en pointillés
correspond a la valeur de 'angle de réflexion totale pour ce systéme fluide (@pr = 73.8 °).

systeme fluide transparent étudié dans ce chapitre expérimental en configuration simple
propagation descendante et double propagation.

D’apres la figure 4.24, le comportement linéaire de I’évolution de la puissance seuil
d’instabilité en fonction de wy n’est pas altéré par le changement de configuration expéri-
mentale. En revanche, comme cela avait été introduit lors de 1’étude de I’évolution de la
hauteur maximale de déformation en fonction de la puissance laser suivant les deux confi-
gurations expérimentales (figure 4.21), la puissance seuil nécessaire a la déstabilisation de
Iinterface liquide de I’échantillon en double propagation est un peu plus importante qu’en
simple propagation.

Par la suite, nous allons tenter d’expliquer de maniere qualitative 1’écart observé entre
les puissances nécessaires a la déstabilisation de l'interface liquide, pour les deux confi-
gurations expérimentales du point de vue de I'action de la pression de radiation optique.
En effet, cette force surfacique résultant de l'interaction entre I'onde électromagnétique
incidente et le milieu ne se comporte pas de la méme maniere suivant les configurations
expérimentales utilisées. Comme nous 'avons introduit section 2.1, les contributions de
la pression de radiation optique au niveau de l'interface liquide different en amplitude
suivant le sens de propagation de 'onde I'incidente et de son angle d’incidence au niveau
de l'interface déformée. Cette particularité est représentée, pour le systeme fluide utilisé
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Fic. 4.24 — Evolution de la puissance seuil d’instabilité en fonction du rayon au col du faisceau,
wo. Comparaison entre les résultats issus d’une simple propagation d’un faisceau laser descendant
(ronds bleus) avec les résultats obtenus en double propagation (carrés rouges). Les traits plein
et en pointillés réprésentent respectivement une régression linéaire effectuée sur les données
expérimentales.

dans cette section, figure 4.25.

Grace au calcul des contributions de la pression de radiation optique au niveau de
I'interface liquide suivant le sens de propagation (figure 4.25), nous observons nettement
que lorsque I'angle d’incidence de 'onde excitatrice au niveau de 'interface reste inférieur
a 50, la contribution des pressions de radiation issue d'un faisceau se propageant de fagon
descendante et ascendante sont comparables. Néanmoins, lorsque I'angle maximal d’inci-
dence est supérieur a 50° (ce qui est le cas, proche du seuil d’instabilité, pour I'interface
liquide par exemple), les deux comportements different & mesure que 1'angle d’incidence
augmente. Cela signifie que la contribution de la pression de radiation issue d’un faisceau
se propageant de fagon descendante est toujours plus efficace que celle en sens opposé.

Enfin, la pression de radiation optique étant directement proportionnelle a la puis-
sance laser (voir section 2.1), il apparait ainsi évident que cette différence de dépendance
angulaire des contributions de la pression de radiation en double propagation engendrera
une puissance seuil d’instabilité légerement plus importante que lorsqu’un seul faisceau
descendant intercepte l'interface liquide.
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F1G. 4.25 — Variation de la pression de radiation optique normalisée par sa valeur a incidence
normale en fonction de I'angle d’incidence 0;. Les deux sens de propagation sont représentés et
les calculs sont réalisés pour notre systéeme fluide transparent constitué d’une phase d’eau salée
et d’une phase d’heptane (Iindice de réfraction de la phase aqueuse est approximé a celui de
leau). I1| et I} correspondent respectivement au calcul de la pression de radiation optique d’une
onde se propageant de fagon descendante et de facon ascendante, la phase aqueuse étant située
sous la solution d’heptane.

4.4.3 Cycle d’hystérésis en configuration double propagation

Au cours de la section 4.3.3, nous avons mis en évidence I'existence d’un cycle d’hysté-
résis lors de I’évolution de la hauteur maximale de déformation en fonction de la puissance
laser d'un faisceau interceptant l'interface liquide de I’échantillon de maniere descendante.
Au cours de cette derniere section, nous avons par conséquent adopté le méme protocole
expérimental afin de vérifier (ou non) l'existence de ce comportement lorsque deux fais-
ceaux lasers contra—propageants illuminent I'interface liquide.

Une fois 'instabilité déclenchée (P > P! ) nous faisons varier continuement la puis-
sance laser, au niveau de l'interface, de maniere décroissante. La figure 4.26 expose la
déformation d’interface obtenue pour une puissance fixe inférieure a la puissance seuil
d’instabilité mais approchée soit de maniere croissante ou de maniere décroissante pour
un rayon au col du faisceau de wy = 7.48 um.

Comme cela est confirmé par la figure 4.26, la bistabilité observée précédemment est
conservée lorsque deux faisceaux lasers contra—propageants interceptent 'interface liquide
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P=660mW (puissance croissante) P=660mW (puissance décroissante)

g —
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F1a. 4.26 — Allure de la déformation d’interface liquide lorsque le dispositif expérimental est réglé
en double propagation. Le rayon au col du faisceau est de wy = 7.48 pm (PsleTm.l = 825.0 mW).
(a) Déformation obtenue pour une puissance laser P = 660 mW délivrée de maniére croissante.

(b) Déformation obtenue pour une puissance laser P = 660 mW délivrée de maniére décroissante.

de notre échantillon diphasique transparent. L’évolution correspondante de la hauteur
maximale de déformation en fonction de la puissance laser exhibe donc un comportement
doué d’hystérésis suivant le sens de variation de la puissance laser (figure 4.27 (b)).

La figure 4.27 expose la comparaison des cycles d’hystérésis obtenus entre une configu-
ration expérimentale ot 'onde incidente se propage de manieére descendante (figure 4.27 (a))
et la configuration double propagation (figure 4.27 (b)). Un saut de hauteur de la lon-
gueur de l'aiguille liquide est a nouveau observé sur la branche haute du cycle méme s’il
est de moindre amplitude que celui observé figure 4.27 (a) en configuration descendante.

Cette présence robuste d’un cycle d’hystérésis lors de 1’évolution de la hauteur de dé-
formation en fonction de la puissance laser nous renforce dans notre hypothese concernant
la nature de l'instabilité d’interface liquide engendrée. En effet, un fort couplage entre la
propagation de 'onde incidente et la déformation d’interface semble exister permettant
notamment d’observer cette bistabilité caractéristique.

4.4.4 Bilan

Au cours de cette derniére section, nous avons procédé au méme protocole expéri-
mental que celui utilisé lors de la partie 4.3. En effet, il s’agissait d'une part d’évaluer
la moindre influence de la configuration du montage optique en double propagation sur
les déformations et l'instabilité d’interface liquide mises en évidence lors de cette partie.
D’autre part, ce systéme étant considéré comme une « référence » pour les prochains cha-
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F1a. 4.27 - (a) Cycle d’hystérésis de I’évolution de la hauteur maximale de déformation en fonc-
tion de la puissance laser lorsque le dispositif expérimental est configuré en simple propagation
descendante. (b) Mise en évidence de I'existence de ce méme cycle d’hystérésis lorsque le dis-
positif expérimental est configuré en double propagation. Dans les deux graphiques présentés,
le rayon au col du faisceau est wy = 7.48 um. L’échantillon utilisé est régulé a une salinité
de [NaCl] = 0.045 mol/L. Les symboles pleins correspondent a une variation croissante de la
puissance laser au niveau de l'interface liquide alors que les symboles creux représentent une
variation décroissante de P. (Les fléches schématisent le sens de variation de la puissance laser
et I’échelle utilisée en ordonnée est la méme pour les deux graphiques afin de pouvoir comparer
directement les amplitudes des objets liquides induits.)

pitres expérimentaux de ce manuscrit de these, il apparaissait nécessaire, dans un souci
de cohérence, d’établir une base de résultats en absence de force diffusive.
)

Tout d’abord, il a été démontré que la modification de la configuration du dispositif
expérimental n’affecte pas la morphologie des déformations d’interfaces induites. L’allure
de I’évolution de la hauteur maximale de déformation en fonction de la puissance laser est
sensiblement similaire a celle observée en simple propagation descendante. En revanche,
la puissance seuil nécessaire a la déstabilisation de I'interface liquide est un peu plus éle-
vée en double propagation que lorsqu’un seul faisceau intercepte l'interface. Cet écart de
puissance seuil d’instabilité est expliqué de maniere qualitative par les différentes contri-
butions de la pression de radiation optique a la déformation d’interface en fonction de
I’angle d’incidence de 1'onde excitatrice au niveau de 'interface et du sens de propagation
de celle—ci. D’autre part, 'amplitude des objets liquides créés au—dela du seuil d’instabilité
est moindre en double propagation. Cette caractéristique est également appréciable lors-
qu’on étudie les cycles d’hystérésis de I'évolution de la hauteur maximale de déformation
en fonction de la puissance laser, croissante et décroissante. Cette différence d’amplitude
pourrait étre envisagée également du point de vue des contributions de la pression de
radiation optique mais ceci reste a vérifier.

La nature sous—critique de I'instabilité d’interface mise en évidence section 4.3 est vé-
rifiée en configuration double propagation par 'existence d'un cycle d’hystérésis lors de
I’évolution de la hauteur de déformation en fonction de la puissance laser. Cette bista-
bilité réccurente semble conforter notre hypothese concernant un fort couplage entre la
propagation de I'onde incidente et la déformation d’interface, cette derniere agissant a son
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tour sur la propagation de I'onde.

4.5 Conclusion

Lors de ce premier chapitre expérimental, nous avons exposé différents résultats ob-
tenus dans le cadre de I'action d’une onde électromagnétique focalisée au niveau de I'in-
terface liquide d’'un échantillon diphasique composé a partir d’'une phase d’eau salée et
d’une phase d’heptane issues d’un mélange eau salée — AOT — heptane en équilibre de
Winsor III (annexe A.1.3). La mise en coexistence de ces deux phases transparentes nous
permet de produire des interfaces liquides extrémement déformables (tensions interfaciales
de T'ordre de o ~ 107% N//m). Ainsi, uniquement les effets de la pression de radiation de
I’onde incidente au niveau de 'interface, constituant une discontinuité d’indice de réfrac-
tion, participent a la déformation d’interface liquide engendrée. Différentes configurations
expérimentales ont été utilisées lors de ce chapitre, chacune comportant un lot de résultats
originaux.

Premierement, le dispositif expérimental fut configuré de telle maniere que ’onde inci-
dente intercepte l'interface liquide de fagon ascendante. Cela signifie que ’onde excitatrice
se propage depuis le milieu le moins réfringent (phase aqueuse) vers le milieu le plus réfrin-
gent (phase heptane). Dans cette configuration expérimentale, les parameétres de 'onde
excitatrice, a savoir la puissance laser P et le rayon au col du faisceau wy, ont été variés.
Nous en avons déduit I'existence de plusieurs régimes de déformations en puissance, dont
un régime linéaire de déformation aux faibles puissances laser ot la hauteur maximale de
déformation se comporte linéairement lorque P augmente et la morphologie de I'interface
correspond a une « simple bosse » de déformation. Ces déformations d’interfaces dans
le régime linéaire ont été ajustées a ’aide d’un modele physique développé par A. Cas-
ner lors de ses travaux de these [51]. L'ajustement a la fois des profils de déformations
stationnaires et des évolutions des hauteurs de déformations nous a également permis de
montrer sa pertinence dans la mesure sans contact de faibles tensions interfaciales.

Lorsque la puissance augmente fortement, une déviation de ce comportement linéaire
est observable et les morphologies des déformations obtenues se complexifient énormé-
ment, s’apparentant dans quelques cas a des « tétines liquides ». Cette complexification
n’est plus décrite par le modele physique utilisé auparavant. De plus, lorsque la puis-
sance laser devient tres importante, une instationnarité de l'interface déformée peut—étre
constatée pour la plupart des wg utilisés.

Dans une seconde partie, nous avons changé la configuration du dispositif expérimen-
tal afin que celui—ci délivre une onde incidente se propageant depuis la voie haute du
montage optique (i.e. depuis le milieu le plus réfringent vers le milieu le moins réfringent).
Cette fois, la déformation induite par les effets de la pression de radiation optique est
dirigée dans le sens de propagation de 'onde excitatrice. Il a été démontré que lorsque
la puissance laser augmente, un régime linéaire de déformation est présent a faible P.
Une légere déviation a ce comportement apparalt a puissance plus forte pour se conclure
par un saut de la hauteur maximale de déformation pour une puissance laser particuliere
appelée puissance seuil d’instabilité et notée Py.,;. Au—dela de cette puissance seuil, la dé-
stabilisation de l'interface a lieu et nous constatons I’émergence d’une « aiguille liquide »,
induite par la pression de radiation, qui n’émet pas de goutte en son bout et qui ne ne
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gonfle pas (attestant ainsi I’absence d’écoulement). Bien que cette instabilité d’interface
avait été mise en évidence lors des travaux de A. Casner sur des échantillons liquides di-
phasiques diffusants la lumiere incidente, la vérification de l'existence de cette instabilité
d’interface n’avait pas été réalisé en absence de force diffusive. Nous avons donc répondu
a cette question en affirmant que la force diffusive n’est donc en aucun cas responsable
de l'instabilité d’interface observée dans cette configuration expérimentale, méme si elle
peut jouer un réle important comme nous ’étudierons au cours du chapitre 7.

Nous avons également prouvé que la réflexion totale que pourrait subir I’onde incidente
au niveau de l'interface déformée n’est pas le moteur de l'instabilité car celle—ci est dé-
clenchée pour un angle maximal d’incidence de I'onde excitatrice au niveau de 'interface
bien inférieur (6; ma: < Orr quelque soit wp). D’autre part, nous avons mis en évidence
Iexistence d’un cycle d’hystérésis lors de ’évolution de la hauteur maximale de déforma-
tion en fonction de la puissance laser (en variation continue croissante et décroissante)
traduisant la nature sous—critique de I'instabilité observée.

Enfin, le mécanisme régissant cette instabilité d’interface est complexe et semble faire
intervenir un fort couplage entre la propagation de 'onde incidente et la déformation de
I'interface liquide, cette derniere agissant a son tour sur la propagation de I'onde. Cette
hypothése est en cours d’étude au sein de notre équipe.

Pour finir ce chapitre expérimental sur un systeme fluide transparent, nous avons pro-
cédé au réglage du montage optique en configuration double propagation ot deux faisceaux
lasers contra—propageants de méme puissance laser et de rayons au col du faisceau iden-
tiques illuminent 'interface liquide de I’échantillon. Cette démarche avait pour but d’une
part d’évaluer une quelconque influence de ce changement de configuration expérimentale
sur les déformations et 'instabilité d’interface mises en évidence. D’autre part, ce systeme
étant considéré comme une « référence » pour les prochains chapitres expérimentaux de
ce manuscrit de these, il était essentiel d’adopter un protocole expérimental commun a
tous les systemes fluides utilisés afin de faire transparaitre une certaine cohérence dans
notre propos.

L’utilisation de cette configuration expérimentale avec cet échantillon liquide dipha-
sique transparent nous a donc permis d’établir une base de résultats en absence de force
diffusive. Nous nous y reporterons a plusieurs reprises lors des prochains chapitres. La
modification de la configuration expérimentale n’affecte pas les morphologies des défor-
mations d’interfaces liquides observées lors de la section précédente. Toutefois, la puissance
seuil nécessaire a la déstabilisation de 'interface liquide est un peu plus importante en
double propagation que lorsqu’un seul faisceau intercepte l'interface liquide de maniere
descendante. Nous avons apporté une explication qualitative a cet écart de puissances
seuil par 'intervention des différentes contributions de la pression de radiation optique au
niveau de l'interface déformée en fonction de I'angle d’incidence de 1'onde excitatrice et
du sens de sa propagation.

Enfin, I'existence d'un cycle d’hystérésis lors de 1’évolution de la hauteur maximale
de déformation en fonction de la puissance est toujours mis en évidence dans cette confi-
guration expérimentale a deux faisceaux. Cette robustesse semble nous conforter dans
I’hypothese d’'un fort couplage entre la propagation de 'onde incidente et la déformation
d’interface.

Lors du prochain chapitre, nous allons présenter brievement quelques résultats obtenus
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a l'aide de simulations numériques effectuées par l'intermédiaire d'un code numérique
développé au sein de notre équipe de recherche. Les différentes simulations sont réalisées
en l'absence de pression de radiation afin d’étudier uniquement les effets inhérents a la
force diffusive sur I'interface liquide d’un échantillon diphasique quasi—critique. Ce chapitre
permettra ainsi d’effectuer un certain nombre de prédictions qui seront confrontées aux
résultats présentés dans les chapitres expérimentaux suivants.






Chapitre 5

Modélisations numériques des
déformations d’interfaces liquides
soumises uniquement aux effets de la
diffusion de 'onde incidente en
volume

Lors du chapitre 4, nous avons mis en place une base de résultats expérimentaux a
I’aide d’un systeme fluide exhibant une tres faible tension interfaciale mais ne diffusant
pas l'onde incidente. Les différentes configurations expérimentales accessibles via notre
dispositif optique ont été étudiées mettant en exergue et confirmant un certain nombre de
comportements fondamentaux résultants de l'interaction d’'une onde électromagnétique
au niveau de l'interface liquide d'un échantillon diphasique transparent. Seuls les effets
relatifs a la pression de radiation optique ont donc été pris en compte.

Parallelement, nous avons montré au chapitre 2 que lorsque 1’échantillon liquide di-
phasique diffuse I’onde incidente, le transfert de quantité de mouvement entre la lumiere
et le fluide dans lequel elle se propage induit une force en volume permettant 1’établis-
sement d’écoulements permanents au sein du fluide. Lorsque la tension interfaciale est
suffisamment basse, les contraintes visqueuses associées a ces écoulements, a ’approche
de l'interface molle, sont en mesure de la déformer.

Au cours de ce chapitre nous proposons une étude numérique des déformations d’in-
terfaces liquides résultant uniquement de ’action relative aux effets de la force diffusive
présente dans I'une ou les deux phases d’un échantillon dont les propriétés correspondent
a un systeéme quasi—critique composé de phases micellaires de microémulsion au voisinage
d’une transition de phase du second ordre. Ce systeme, étudié expérimentalement au cha-
pitre 7, nous permet, par l'intermédiaire d'un contrdle précis en température, de moduler
a la fois 'amplitude de la tension interfaciale et celle de la force diffusive. En revanche,
nous considérons que la pression de radiation optique est inactive.

L’étude numérique est réalisée a ’aide d’un code développé au sein de notre équipe
de recherche par H. Chraibi. Les différents parametres utilisés en expérience sont pris en
compte tels que le contraste d’indice de réfraction entre les deux phases liquides (An), le

107
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rayon au col du faisceau (wp) ou encore la puissance laser (P).!

L’équation d’équilibre de l'interface liquide soumise aux effets de la force diffusive
est résolue par une méthode des éléments de frontiere (appelée BEM, Boundary Element
Method en anglais). Une breve description de cette modélisation numérique est donnée
section 3.2 et est détaillée dans le manuscrit de these de H. Chraibi [85] et dans la réfé-
rence [74].

Nous allons tout d’abord évaluer I'influence de la force diffusive sur 'interface liquide
molle dans différentes configurations : force diffusive présente dans 'une des deux phases
de I’échantillon liquide (phase inférieure ou phase supérieure), puis dans les deux phases
de l’échantillon comme cela est le cas pour le systeme fluide diffusant étudié au cha-
pitre 7. Nous étudierons dans cette derniere configuration, I’évolution des déformations
d’interfaces observées suivant les parametres de 'onde excitatrice afin d’essayer de prédire
certains comportements que nous confrontrerons par la suite a des expériences.

5.1 Influences des effets de la force diffusive a la dé-
formation d’une interface liquide molle

Nous allons présenter, dans cette partie, les différentes prédictions issues des simula-
tions numériques que nous avons effectuées en absence de pression de radiation optique
sur l'interface liquide d’un échantillon critique composé de phases micellaires de microé-
mulsion. Uniquement les effets relatifs a la force diffusive sont pris en compte. Nous avons
réalisé une étude des déformations d’interfaces liquides lorsque la force diffusive est dis-
tribuée de manieres diverses dans I’échantillon diphasique.

Nous avons tout d’abord considéré un échantillon diphasique dont une seule des deux
phases liquides en coexistence diffuse I'onde incidente puis nous avons, dans un second
temps, réparti la force diffusive totale de maniere égale dans chaque phase. Ce protocole
d’étude est exposé schématiquement figure 5.1 (a). La figure 5.1 (b) représente I’évolution
du profil de déformation de I'interface liquide en fonction de la densité de force diffusive
totale (chaque évolution du profil de déformation est mis en paralléle de la configuration
d’étude correspondante). Les résultats présentés figure 5.1 correspondent a la déformation
de 'interface liquide d’un échantillon dont les propriétés correspondent a celles des phases
micellaires de microémulsion quasi—critique régulées en température a ’approche d’une
transition de phase du second ordre. Le lecteur est invité a se reporter a I'annexe A.2 pour
plus de détails concernant la méthode de réalisation et les propriétés physico—chimiques
de ce type d’échantillon. L’onde incidente, de rayon au col du faisceau wy = 5 um, se
propage de fagon ascendante (i.e. depuis le milieu le moins réfringent vers le milieu le plus
réfringent). L’échantillon critique est régulé en température a T — T = 1.5 K ou T est la
tempérture de ’échantillon et T sa température critique.

La modélisation numérique nous permet d’avoir un controle total sur 'amplitude de la
force diffusive ainsi que sa participation dans I'une ou les deux phases liquides de I’échan-

1. Tous les calculs issus des modélisations numériques sont effectués en prenant comme amplitude
critique de la largeur de la courbe de coexistence : APy = 0.275 et comme amplitude critique de la
susceptibilité osmotique isotherme : x7, = 0.65.107¢ Pa~'.
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F1a. 5.1 — (a) IHlustration schématique des géométries de simulation utilisées pour I'étude de
I'influence de la force diffusive dans I’'une ou les deux phases d’un échantillon critique composé de
phases micellaires de microémulsion. (b) Evolution du profil de déformation de I'interface liquide
en fonction de la densité de force diffusive totale, notée f. La représentation utilisée correspond
a la hauteur de déformation normalisée a wq en fonction de I'extension radiale de la déformation
adimensionnée a wy. L’onde incidente, de rayon au col du faisceau wy = 5 um, se propage de
maniere ascendante. L’échantillon critique est régulé a’T' —Tc = 1.5 K.
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tillon critique diphasique. Nous avons choisi ici d’étudier les cas suivants : 1’essentiel de la
force diffusive se trouve dans la phase supérieure de I’échantillon, la phase inférieure étant
considérée comme transparente ; I’essentiel de la force diffusive se trouve dans la phase in-
férieure de ’échantillon, la phase supérieure étant considérée comme transparente ; enfin,
la force diffusive est répartie équitablement entre les deux phases de I’échantillon dipha-
sique, chaque phase comportant une force diffusive égale a f/2.

f représente la densité de force diffusive totale adimensionnée, définie comme [74] :

fscatt
S 5.1
f= (5.1
avec f5¢ Pamplitude de la force diffusive totale introduite section 2.2 et ou F, = =
décrit les effets capillaires. Apres réécriture, on a :
Dxrl
f="7 (5.2)
o /wy

avec xr la susceptibilité osmotique isotherme de la microémulsion, I I'intensité du faisceau
laser et ou D décrit les interactions de 1’onde incidente avec les fluctuations d’indice de
réfraction du milieu (voir section 2.2 et annexe A.2). Enfin, 'intensité étant directement
proportionnelle a la puissance laser P, la densité de force diffusive totale adimensionnée

se comporte comme :
Dxrwo

f ~

Ainsi, lors de I’étude numérique que nous avons réalisé, la variation de la densité de

force diffusive totale adimensionnée, f, est équivalente a une variation de la puissance
laser P lorsque I’écart a la température critique, T'— T, est fixé.

P. (5.3)

Les évolutions correspondantes de la hauteur maximale de déformation en fonction de
f sont données, pour chaque configuration, figure 5.2. La hauteur maximale de déforma-
tion, notée h,,q., correspond a l'altitude maximale atteinte par la déformation d’interface
par rapport a l'interface au repos (en absence de source excitatrice). Sur la figure 5.2,
hmae €st adimensionnée au rayon au col du faisceau incident, wy.

Ces choix de configurations ont pour but d’illustrer différentes situations physiques
remarquables : (i) quand le milieu incident est transparent, on tente de décrire un com-
portement de type « entrainement visqueux » [13,86] car la force diffusive « tire » l'in-
terface liquide. (ii) Lorsque la phase incidente est tubride, il s’agit plutét d'un effet de
type « fontaine capillaire » [87-89] sachant que la force diffusive « pousse » Iinterface.
(iii) Enfin, lorsque les deux phases liquides sont diffusantes, nous décrivons un mélange
des deux effets précédents.

Nous reviendrons plus en détail sur ces comportements et leur intérét dans les chapitres
expérimentaux dédiés.

De légeres différences sont appréciables lors de I’évolution des morphologies adoptées
par l'interface liquide déformée lorsque f augmente suivant les configurations présentées
figure 5.1. En effet, lorsque seule la phase supérieure diffuse ’onde incidente, les profils
de déformations obtenus sont d’extension radiale plus faible que lorsque uniquement la
phase inférieure diffuse. D’autre part, 'amplitude de la déformation est beaucoup plus
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Fic. 5.2 — Evolution de la hauteur maximale de déformation, normalisée a wy, en fonction de
la densité de force diffusive adimensionnée f pour les différentes configurations étudiées sur
la figure 5.1. L’onde incidente, de rayon au col du faisceau wy = 5 pm, se propage de fagon
ascendante et I’échantillon est régulé a T — Tc = 1.5 K. O : seule la phase supérieure de
I’échantillon est diffusante. A\ : seule la phase inférieure de I’échantillon est diffusante. e : chaque
phase comporte une amplitude de force diffusive équivalente (f /2). Les traits plein et en pointillés
correspondent a une régression linéaire effectuée sur les données jusqu’a la valeur f = 1. fseyi
correspond a la valeur seuil de la force diffusive au—dela de laquelle I'interface est déstabilisée
lorsque chaque phase de Iéchantillon diffuse I'onde incidente (f2% : phase inférieure diffusante

seuil
Haut . i :
et fiut : phase supérieure diffusante).

importante lorsque seule la phase inférieure de ’échantillon diffuse la lumiere. La confi-
guration ou les deux phases liquides diffusent ’onde incidente et comportent chacune une
amplitude de force diffusive égale a f/2 présente des morphologies de déformations in-
termédiaires aux deux cas « extrémes » présentés plus haut, tant en terme d’extension
radiale que d’amplitude.

L’étude en détail de 'évolution de hy,q./wo en fonction de f, reportée figure 5.2,
traduit bien I’écart d’amplitude de la déformation d’interface obtenue suivant la confi-
guration choisie. En outre, ce graphique nous permet d’évaluer le comportement de la
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hauteur maximale de déformation lorsque f augmente (ce qui est équivalent a considérer
le comportement de Ay, /wo en fonction de la puissance laser car I'écart a la température
critique et wy sont fixés).

De maniere qualitative, nous pouvons observer différents régimes de déformations lors
de I’évolution de 4. /wo en fonction de f. Tout d’abord, la hauteur maximale de défor-
mation se comporte linéairement avec f lorsque celle—ci est modérée, pour preuve l'ajus-
tement fructueux des données modélisées par une régression linéaire lorsque f < 1 (voir
figure 5.2). Au-dela de ce régime linéaire, le comportement de la hauteur maximale de
déformation dévie vers un régime non-linéaire et finalement diverge brutalement pour
une valeur particuliere, notée fyeuy (autrement dit, pour une puissance seuil Py, voir
figure 5.3 (b)). Ce scénario est similaire a celui mis en évidence lors du chapitre 4 ot uni-
quement les effets de la pression de radiation optique étaient pris en compte au niveau de
I'interface d’un échantillon diphasique transparent. Rappelons ici que les simulations nu-
mériques sont réalisées en absence de pression de radiation. Uniquement les effets relatifs
a la force diffusive sont considérés (i.e. modélisation des écoulements en volume générés
par le transfert de quantité de mouvement entre ’onde incidente et le fluide environnant).

Ainsi, lorsque la force diffusive totale est supérieure a foeui (i.e. P > Pyeyy lorsque
T —Te et wy sont fixés), 'interface liquide de ’échantillon considéré se déstabilise et nous
observons numériquement I’émergence d’un jet liquide induit dans le sens de propagation
de I'onde incidente. Au—dela de ce seuil, la convergence du code numérique devient ardue
car il n’a pas été développé pour modéliser cette instabilité de jet. En revanche, nous
sommes en mesure d’observer, pour quelques valeurs de f > fs i, le développement
de cette instabilité d’interface liquide dont la divergence de la dynamique de déformation
traduit la déstabilisation. Sur la figure 5.3 sont reportés les profils de déformations obtenus
pour [ = 1.5, f = feuq = 1.62 et f = 1.8. Alors que les profils pour f = 1.5 et
f = fsewi = 1.62 sont stationnaires, celui présenté pour f = 1.8 (f > fseuir) correspond
au profil de déformation instationnaire pour t/7 = 100, 'instabilité étant déclenchée. En
parallele leur évolution temporelle est présentée figure 5.3 (b) (la hauteur de déformation
est adimensionnée a wy alors que le temps est normalisé a un temps caractéristique de
croissance, noté 7).

Par l'intermédiaire de cette étude numérique, nous mettons en évidence l'existence
d’une instabilité d’interface liquide induite uniquement par les effets relatifs a la force
diffusive, au—dela d’un seuil en puissance. Nous établissons donc une premiere prédiction
numérique de ’émergence d'un jet liquide induit, dans le sens de propagation de 'onde
incidente, par les écoulements en volume générés par la diffusion de la lumiere dans le
milieu. De plus, nous montrons que cette instabilité d’interface, due a la force diffusive,
peut étre induite dans les trois configurations présentées ci—dessus : action de la force
diffusive dans 1'une ou les deux phases de 1’échantillon diphasique considéré. Enfin, d’apres
la figure 5.2, les amplitudes des forces diffusives totales nécessaire a la déstabilisation
de l'interface suivant les trois cas sont relativement voisines. Toutefois, lorsque les deux
phases liquides sont diffusantes, la force diffusive totale nécessaire a la déstabilisation de
I'interface liquide est une peu plus forte que dans les deux autres cas. Une explication
qualitative de ce phénomene est décrite par la figure 5.4.

En effet, alors que lorsqu’une seule phase est diffusante, les contraintes visqueuses
participants a la déformation de I'interface ne sont présentes que dans la seule phase dif-
fusante, quand les deux phases liquides sont turbides, les écoulements sont générés dans
les deux phases en présence. Ainsi, I'interface liquide est cisaillée car la force agit dans
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F1G. 5.3 — (a) Modélisation numérique des profils de déformations de I'interface liquide pour
f =15, f = feewii = 1.62 et f = 1.8. L’échantillon est composé de phases micellaires de
microémulsion. L’onde incidente, de rayon au col du faisceau wg = 5 pm, se propage de maniére
ascendante. L’échantillon critique est régulé a'T —T = 1.5 K. Le profil pour f = 1.8 correspond
a Iinstant t/7 = 100 de la dynamique présentée figure 5.3 (b). (b) Evolutions temporelles de
la hauteur maximale de déformation pour différentes valeurs de la densité de force diffusive
adimensionnée (dynamique stationnaire pour f = 1.5, dynamique obtenue au seuil d’instabilité
pour f = 1.62 et au—dela pour f = 1.8).
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F1G. 5.4 — Illustration des trois configurations permettant une explication qualitative des diffé-
rences observées concernant les forces diffusives totales nécessaires a la déstabilisation de I'in-
terface liquide. L’onde incidente se propage de maniére ascendante. (a) La phase diffusante est
la phase supérieure. (b) La phase diffusante est la phase inférieure. (c¢) Les deux phases liquides
sont diffusantes. Les fleches schématisent les écoulements induits par la diffusion de la lumiére.
La figure (c) illustre pourquoi I'interface est cisaillée contrairement aux deux autres situations

(a) et (b).

la méme direction dans les deux phases. Ce cisaillement pourrait étre a 'origine d’un
« ralentissement » dans le déclenchement de I'instabilité mise en évidence et donc il est
nécessaire d’appliquer une amplitude de force diffusive un peu plus importante pour dé-
stabiliser l'interface liquide.

Rappelons ici qu’il s’agit de cas idéaux pour lesquels nous pouvons contréler la pré-
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sence ou non de cette force diffusive dans la phase liquide de notre choix sur un méme
systeme fluide. Cette aisance dans la manipulation de la position et de I’action de la force
diffusive est difficilement réalisable expérimentalement sur un méme systeme. Néanmoins,
nous confronterons cette prédiction numérique d’une instabilité d’interface liquide sous
I’action des effets de la force diffusive a ’expérience lors des prochains chapitres expéri-
mentaux.

Lors de la prochaine section, nous détaillons les comportements prédits numérique-
ment des déformations de l'interface liquide séparant deux phases liquides diffusantes et
isotropes.

5.2 Modélisations numériques des déformations d’une
interface liquide séparant deux phases diffusantes
et isotropes

Cette partie est exclusivement dédiée a I’étude des comportements des déformations de
I'interface liquide d’un échantillon critique composé de phases micellaires de microémul-
sion au voisinage d'une transition de phase du second ordre. Ce systeme fluide modélisé
correspond a celui utilisé expérimentalement, dont une étude complete sera présentée au
chapitre 7. Les échantillons issus de la réalisation de ce systéme fluide présentent deux
phases liquides diffusantes et isotropes. La force diffusive est donc opérante dans chacune
des phases et les écoulements générés par 'intermédiaire du transfert de quantité de mou-
vement entre 'onde incidente et le milieu environnant prennent place au sein de chaque
phase de I’échantillon diphasique.

5.2.1 Evolution de la hauteur maximale de déformation en fonc-
tion de la puissance laser

Nous avons étudié numériquement 1’évolution de la hauteur maximale de déformation
d’interface liquide en fonction de la puissance laser pour différents rayons au col du fais-
ceau incident. Les résultats obtenus pour un échantillon critique régulé en température a
T —Te = 1.5 K sont présentés figure 5.5. L’onde incidente se propage de fagon ascendante
(i.e. depuis le milieu le moins réfringent vers le milieu le plus réfringent).

L’allure globale de I’évolution de la hauteur maximale de déformation en fonction de
la puissance laser, introduite au début de ce chapitre (figure 5.2) n’est pas altérée par la
variation en wy.

Suite a un régime linéaire de déformation aux plus basses puissances, 1’évolution de
la hauteur de déformation dévie de ce comportement linéaire avec I’augmentation de la
puissance laser a de plus fortes valeurs. Cette évolution en puissance se cloture par la
divergence de la hauteur maximale de déformation normalisée a wy pour une puissance
particuliere, apparentée a une puissance seuil d’instabilité, notée Pye,i. Au-—dela de Pyeyi,
I'interface se déstabilise provoquant I’émergence d’un jet liquide dans le sens de propaga-
tion de 'onde incidente.
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F1c. 5.5 — Evolution de la hauteur maximale de déformation, normalisée & wy, en fonction de la
puissance laser appliquée au niveau de l'interface liquide d’un échantillon critique composé de
phases micellaires de microémulsion régulé a T — To = 1.5 K. Les différents rayons au col du
faisceau utilisés sont reportés sur le graphique. L’onde incidente se propage de fagon ascendante.

A Tlaide de la figure 5.5, nous pouvons également prévoir que la puissance nécessaire
a la déstabilisation de l'interface liquide est d’autant plus importante que le rayon au col
du faisceau laser augmente. Nous allons dans la partie suivante étudier brievement son
évolution.

5.2.2 Comportement de la puissance seuil d’instabilité en fonc-
tion du rayon au col du faisceau incident

L’instabilité d’interface liquide engendrée uniquement par les effets de la force diffu-
sive, mise en évidence numériquement au début de ce chapitre, évolue en fonction du
rayon au col du faisceau wy. En effet, la puissance laser nécessaire au déclenchement de
cette instabilité, induite par les contraintes visqueuses au niveau de 'interface molle liées
aux écoulements en volume générés par la diffusion de l'onde incidente dans le milieu,
n’est pas constante en fonction de wy.

L’évolution numérique de la puissance seuil d’instabilité en fonction de wqy est reportée
figure 5.6.
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F1G. 5.6 — Evolution de la puissance seuil d’instabilité, notée Pje.;, en fonction du rayon au
col du faisceau, wg. L’échantillon critique est régulé en température a T — T = 1.5 K. L’onde
incidente se propage de fagon ascendante. Le trait plein correspond a I’ajustement des résultats
numériques par une loi affine.

L’évolution de la puissance nécessaire a la déstabilisation de 'interface liquide par les
effets de la force diffusive, en fonction de wy (figure 5.6), traduit une tres faible augmen-
tation de la puissance seuil d’instabilité en fonction de wy déja présentée indirectement
figure 5.5. Nous observons un comportement affine de faible pente de Pi.,; lorsque wy
croit comme cela est confirmé par I'ajustement des résultats numériques (représentée en
trait plein sur la figure 5.6).

Ce résultat est a priori surprenant car si l'on extrapole ce comportement lorsque
wp — 0, on remarque qu’une puissance non—nulle (et donc une intensité laser non—nulle)
est nécessaire a la déstabilisation de I'interface liquide par les effets diffusifs.

Si on interprete ceci du point de vue des contraintes visqueuses associées aux écoule-
ments en volume générés par la diffusion de la lumiere, la composante normale du tenseur
des contraintes s’écrit [74] :
ou,
0z’

T.,=—p(r,z)+2m (5.4)
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ou p(r, z) est le champ de pression, 7, est la viscosité dynamique de la phase 1 (phase
liquide inférieure de ’échantillon) et u, la vitesse axiale de ’écoulement qui se comporte
comme Uy log (L /wy) lorsque le rayon au col du faisceau de l'onde incidente est relati-
vement faible (avec Uy la vitesse caractéristique de I’écoulement induit en volume par la
diffusion de la lumiere dans le milieu et L; la hauteur de fluide de la phase 1).

D’apres [74], nous pouvons réécrire la composante normale du tenseur des contraintes
telle que :

Uy log (Ly/w)
1

™

T..,=-n kS(r) coskz, (5.5)

avec k = m/L; et S(r) une fonction indépendante de wy détaillée dans la référence [74].
Ainsi, on peut écrire que la composante normale des contraintes visqueuses se comporte
comime :

Urlog (L

Tzz X =" ! Og( 1/WO) 1 (56)
™ Ll
Or, Uy = FI;M(Q’, avec Fy la densité de force diffusive dans la phase 1 : F} o [ o« 4.
1 wo
L’expression 5.6 peut donc se réécrire :
P

Tzz X —— IOg (Ll/wo) s (57)

Ly

exhibant une faible dépence en wy.

Ainsi, si I'on estime que le déclenchement de I'instabilité d’interface mise en évidence
plus haut correspond a la rupture de ’équilibre existant entre la courbure de 'interface
liquide et les contraintes visqueuses associées aux écoulements en volume générés par la
diffusion de I'onde incidente, le seuil d’instabilité doit comporter la faible dépendance en
wp relative aux contraintes visqueuses. C’est bien ce que nous observons a 'aide de la fi-
gure 5.6 ou la puissance seuil d’instabilité est faiblement dépendante de wy (en absence de
pression de radiation optique). Cela signifie que I'instabilité observée dépend donc princi-
palement de 'énergie déposée dans le milieu et non de la fagon dont celle—ci est déposée.

La caractérisation de la puissance seuil d’instabilité en wy nous permet de reprendre
I’étude préliminaire de I’évolution de la hauteur maximale de déformation en fonction de
la puissance en tenant compte du comportement au seuil d’instabilité.

5.2.3 Evolution de la hauteur maximale de déformation en fonc-
tion de I’écart au seuil d’instabilité

Nous venons de démontrer par une étude numérique que la puissance seuil d’instabilité
varie de maniere affine lorsque le rayon au col du faisceau incident croit. Afin de tenter
une certaine « harmonisation » des résultats précédents en fonction des différents wy,
nous allons étudier a nouveau ces évolutions en fonction du seuil d’instabilité. Nous avons
donc retracé les résultats obtenus en fonction de (Apaz/Psewit) €t de (P/ Pseyir)-

Les résultats dans cette représentation particuliere, pour tous les rayons au col du
faisceau utilisés, sont regroupés sur la figure 5.7 (les résultats sont présentés en échelle
logarithmique).

La représentation en fonction du seuil d’instabilité, exposée figure 5.7, permet de faire
apparaitre un seul comportement quelque soit le rayon au col du faisceau utilisé. Tous les
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F1G. 5.7 — Evolution de la hauteur maximale de déformation, normalisée & la hauteur maximale
atteinte au seuil d’instabilité, en fonction de la puissance laser normalisée a la puissance seuil
d’instabilité. L’onde excitatrice se propage de maniére ascendante et I’échantillon critique est
régulé aT —To =1.5 K.

résultats numériques issus des différents wy utilisés se regroupent suivant une méme loi.
Ce qui signifie que le rapport de la hauteur maximale de déformation a la hauteur atteinte
au seuil d’instabilité est indépendant du rayon au col du faisceau, wy.

5.3 Conclusion

L’objectif de ce chapitre était de présenter une étude numérique (non exhaustive)
des déformations d’interfaces liquides résultants des effets de la force diffusive. En effet,
contrairement au chapitre expérimental précédent (chapitre 4) ou seuls les effets de la
pression de radiation optique participaient a la déformation de l'interface liquide d’un
échantillon transparent, I’étude numérique réalisée dans ce chapitre s’affranchit des effets
de la pression de radiation pour ne se focaliser que sur les effets inhérents a la force dif-
fusive.

La modélisation numérique est effectuée a ’aide d’un code développé au sein de notre
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équipe de recherche. Son avantage est un controle total quant a I'amplitude de la force
diffusive et sa participation dans I'une ou les deux phases liquides de I’échantillon. L’échan-
tillon diphasique modélisé correspond a 'un des différents systéemes fluides utilisés expé-
rimentalement au cours de cette these et dont une étude complete sera présentée au
chapitre 7.

Nous avons procédé a une étude numérique de la déformation de l'interface liquide
issue de ce systeme selon différentes configurations : premierement, la force diffusive est
présente dans I'une des deux phases liquides (phase supérieure ou inférieure) puis dans un
second temps, la force diffusive est répartie équitablement dans les deux phases liquides
de I’échantillon diphasique.

Cette analyse préliminaire nous a permis d’'une part d’évaluer ’allure de ’évolution de
la hauteur maximale de déformation en fonction de la force diffusive totale adimensionnée,
cette derniere étant directement proportionnelle a la puissance laser.

Le résultat fondamental de cette premiere étude numérique est la mise en évidence de
Iexistence d’une instabilité d’interface liquide lorsque la force diffusive dépasse un certain
seuil. Cette instabilité d’interface, induite uniquement par les effets relatifs a la force dif-
fusive, a savoir la présence d’écoulements permanents générés par le transfert de quantité
de mouvement entre ’'onde incidente et le milieu environnant, est observable dans chaque
configuration (i.e. une seule phase liquide est diffusante ou les deux phases liquides le
sont). Lorsque I'amplitude de la force diffusive est suffisante (ce qui correspond a une
puissance laser suffisante pour un écart a la température critique et un rayon au col du
faisceau fixés), on observe la déstabilisation de 'interface et ’émergence d’'un jet liquide
induit dans le sens de propagation de l'onde incidente. Cette prédiction numérique fera
I'objet d'une investigation particuliere lors des prochains chapitres expérimentaux.

Nous avons par la suite considéré un échantillon diphasique dont les deux phases
liquides diffusent 'onde incidente et nous avons étudié 'influence du rayon au col du
faisceau lors de 1’évolution de la hauteur maximale de déformation en fonction de la
puissance laser.

Le seuil d’instabilité, provoquée par les effets relatifs a la force diffusive, a été caracté-
risé en wy. Nous montrons numériquement que la puissance nécessaire a la déstabilisation
de linterface liquide (notée Pie,;;) dépend faiblement de wy, de maniere affine.

Pour conclure ce chapitre « numérique », nous avons réinterprété les résultats issus
de I'évolution de hy,q,/wo en fonction de P pour les différents rayons au col du faisceau
utilisés en fonction de la proximité au seuil d’instabilité. Nous avons ainsi démontré que
le rapport (Amaz/Psewi) en fonction de (P/ Pyeyir) est indépendant du rayon au col du fais-
ceal, wy.

Lors des prochains chapitres expérimentaux, nous allons étudier successivement 1'in-
fluence des effets de la force diffusive lorsqu’une seule phase est diffusante puis lorsque
les deux phases liquides de 1’échantillon diffusent I'onde incidente. Pour ce faire, nous
aurons recours a différents systemes fluides (détaillés en annexe A). Nous pourrons ainsi
valider (ou non) 'existence d’instabilité d’interface liquide induite par les écoulements en
volume générés par la diffusion de 1'onde incidente dans le milieu. D’autre part, nous re-
viendrons sur les différents comportements prédits dans ce chapitre afin de les confronter



CHAPITRE 5. MODELISATIONS NUMERIQUES DES DEFORMATIONS D’INTERFACES LIQUIDES
120SOUMISES UNIQUEMENT AUX EFFETS DE LA DIFFUSION DE L’ONDE INCIDENTE EN VOLUME

aux expériences.



Chapitre 6

Déformations d’interfaces liquides
séparant un fluide transparent et un

fluide diffusant

Au cours du chapitre précédent (chapitre 5), nous avons établi un certain nombre de
prédictions numériques décrivants la déformation d’une interface liquide molle soumise aux
contraintes visqueuses résultant de la mise en place d’écoulements en volume générés par la
diffusion de ’onde incidente dans le milieu. Nous avons notamment pu mettre en évidence
la possibilité d’induire une instabilité d’interface liquide par des effets purement diffusifs,
que ceux—ci soient présents dans l'une ou les deux phases de I’échantillon diphasique
considéré.

Ces différentes prédictions ont été réalisées en absence de pression de radiation op-
tique.Tous les systemes fluides utilisés au cours de cette these présentent néanmoins un
contraste d’indice de réfraction entre les deux phases liquides en coexistence de sorte que
les expériences exhiberont toujours les deux composantes pression de radiation et force
diffusive.

Dans le présent chapitre, nous considérons un échantillon fluide diphasique dont une
seule phase liquide est diffusante alors que l'autre phase est transparente vis—a—vis de
I’onde incidente. Nous utiliserons différentes configurations expérimentales afin de démon-
trer expérimentalement I’existence de cette instabilité d’interface (prédite numériquement)
induite uniquement par les effets de la force diffusive présente dans I'une des deux phases
liquides de I’échantillon diphasique.

6.1 Systeme fluide utilisé : phases de Winsor a base
de n—dodécane en équilibre de Winsor III

Afin de produire des échantillons fluides diphasiques composés d’une phase liquide
transparente en coexistence avec une phase liquide diffusante, séparées par une interface
extrémement déformable, nous avons eu recours a un systéme fluide issu d’un mélange eau
salée — AOT — dodécane. L’ajustement de la concentration en sel de ce mélange permet
d’explorer différents équilibres de phases liquides assimilées a des phases de Winsor (an-
nexe A.1.4). Pour un intervalle déterminé en salinité, nous obtenons trois phases liquides

121
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en coexistence décrivant un équilibre de Winsor III. L’échantillon ainsi réalisé comporte
une phase en exces d’huile, une phase aqueuse (composée d’eau salée) et une phase Ls (ou
phase éponge) constituée de bicouches d’AOT ayant incorporées trés peu d’huile. Cette
derniere phase liquide jouera le role de la phase diffusante de notre échantillon diphasique
alors que la phase aqueuse représentera la phase transparente car la tension interfaciale
entre la phase L3 et la phase aqueuse est tellement basse qu’a notre connaissance, elle n’a
pas été mesurée. Les propriétés ainsi que la méthode de préparation de ce type d’échan-
tillon sont présentées en détail dans 'annexe A.1.4.

Il est a noter que 'une des différences fondamentales entre ce systeme fluide et tous les
autres utilisés au cours de cette these réside dans la position de la phase liquide d’indice
de réfraction le plus élevé et celle d’indice le plus faible. En effet, alors que pour les autres
systemes fluides utilisés, le milieu d’indice optique le plus faible se situe dans la phase
inférieure de I’échantillon diphasique, il n’en est rien dans le cas présent. La phase L3
étant plus dense que la phase aqueuse, cette derniere se situe au—dessus de la phase L.
D’autre part, 'indice de réfraction de la phase Lj est plus grand que celui de la phase
aqueuse compte tenu de la présence d’AOT et d'un peu d’huile. Ainsi, la phase inférieure
de I'échantillon diphasique est celle qui présente 'indice optique le plus élevé.

Un contraste d’indice de réfraction (méme tres faible) est présent entre les deux phases
liquides. Ainsi, I'interaction de 'onde incidente au niveau de l'interface molle conduira
notamment en une déformation d’interface liquide induite par les effets de la pression de
radiation optique. Cependant, comme nous l’avons introduit section 2.1, la déformation
induite par les effets inhérents a la pression de radiation est toujours dirigée vers le milieu
d’indice de réfraction le plus faible. De ce fait, contrairement aux observations réalisées
sur les autres systeémes fluides, la déformation induite par les effets de la pression de
radiation ne sera pas dirigée vers la phase inférieure mais bien vers la phase supérieure
de I’échantillon diphasique présentant une phase diffusante en coexistence avec une phase
transparente.

6.2 Propagation de l’onde incidente depuis la voie
haute (propagation depuis le milieu le moins ré-
fringent vers le milieu le plus réfringent)

Au cours de cette partie, I'onde incidente, issue d'un laser Nd**~YAG de longueur
d’onde dans le vide A\g = 532 nm, se propage depuis la voie haute du dispositif expérimen-
tal. Ainsi, 'onde excitatrice intercepte I'interface liquide de 1’échantillon depuis le milieu
le moins réfringent vers le milieu le plus réfringent.

La déformation d’interface induite par les effets de la pression de radiation optique
étant dirigée dans le sens opposé au sens de propagation de l'onde incidente, elle sera
donc dirigée vers la phase supérieure de 1’échantillon diphasique. Cette configuration ex-
périmentale est donc idéale pour mettre en évidence l'exitence de I'instabilité d’interface
liquide induite uniquement par les effets de la force diffusive (présents dans la phase
inférieure de 1’échantillon). Rappelons que cette instabilité d’interface, induite par les
écoulements en volume générés par la diffusion de 'onde incidente dans le milieu, a été
prédite numériquement au cours du chapitre précédent (chapitre 5) et est dirigée dans le
sens de propagation de I'onde incidente.
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La figure 6.1 est une série d’images expérimentales typiques de la déformation de
I'interface molle séparant une phase liquide transparente (eau salée) et une phase diffusante
(phase L3) lorsque I'onde excitatrice se propage de fagon descendante (i.e. depuis le milieu
le moins réfringent vers le milieu le plus réfringent). L’échantillon fluide utilisé est issu
d’un mélange eau salée — AOT — dodécane en équilibre de Winsor III dont la salinité est
égale a [NaCl] = 0.140 mol/L. Le rayon au col du faisceau incident est wy = 1.41 um.

P=330mW

P=660mW

UG & P = ggomW

P =1320mW

Fi1c. 6.1 — Images expérimentales typique de I’évolution en puissance de la déformation de
Iinterface molle d’un échantillon constitué d’une phase liquide transparente en coexistence avec
une phase diffusant I'onde incidente ([NaCl] = 0.140 mol/L). L'onde excitatrice se propage de
maniére descendante (i.e. depuis le milieu le moins réfringent vers le milieu le plus réfringent
comme l'indique schématiquement le trait vertical en pointillés). Le rayon au col du faisceau est
wo = 1.41 wm. La Iégére déformation induite par les effets de la pression de radiation optique est
schématisée par le trait bleu en pointillés pour plus de clareté. Les images sont peu contrastées
compte tenu du faible contraste d’indice de réfraction entre les deux phases liquides en équilibre.
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La derniere image expérimentale, présentée au bas de la figure 6.1, nous permet d’ap-
précier la large bosse de déformation (désignée schématiquement par la fleche rouge sur la
figure 6.1) induite par les effets relatifs a la force diffusive présents dans la phase inférieure
de I’échantillon. En revanche, le contraste d’indice de réfraction entre les deux phases li-
quides en coexistence étant extrémement faible, d’une part la visualisation expérimentale
est altérée et d’autre part la déformation d’interface induite par les effets de la pression
de radiation optique est difficilement détectable. C’est la raison pour laquelle nous avons
souligné schématiquement, a l'aide du trait bleu en pointillés, la position et 'allure de
cette déformation. Nous pouvons remarquer également que la déformation induite par
les effets diffusifs est décalée par rapport a I’axe de propagation de 'onde incidente car
celle—ci est constituée de la phase aqueuse d’indice de réfraction inférieur a celui de la
phase Ls.

6.2.1 Evolution de la hauteur maximale de déformation induite
par les effets de la force diffusive en fonction de la puis-
sance laser

Lorsque le montage optique est réglé de telle maniere que 1’onde incidente se propage
de fagon descendante (i.e. depuis le milieu le moins réfringent vers le milieu d’indice
optique le plus fort), la hauteur maximale de déformation d’interface liquide induite par
les effets relatifs a la force diffusive évolue telle que cela est présenté figure 6.2. La hauteur
maximale de déformation, notée h,,.,, correspond a l'altitude maximale atteinte par la
bosse de déformation par rapport a l'interface au repos.

Contrairement aux études réalisées au cours des chapitres précédents, nous n’observons
pas clairement différents régimes de déformations avec ce systéme fluide dont une seule
des deux phases liquides est diffusante. En revanche, la hauteur maximale de déforma-
tion se comporte linéairement avec la puissance laser jusqu’a une certaine puissance, notée
Pieui1, comme cela est confirmé par la régression linéaire des résultats expérimentaux pour
P < Pyeuy (en trait plein sur la figure 6.2). Au-dela de cette puissance caractéristique,
nous constatons un saut brutal de la hauteur maximale de déformation. Cette « disconti-
nuité » est la signature d’un seuil en puissance traduisant la déstabilisation de I'interface
liquide.

En effet, lorsque P > P, 'interface est déstabilisée et nous observons I’émergence
d’un jet liquide induit dans le sens de propagation de I'onde incidente. Cette instabilité
d’interface est uniquement induite par les effets relatifs a la force diffusive, a savoir la
présence d’écoulements en volume au sein de la phase liquide inférieure de I’échantillon
diphasique, représentée par la phase Ls.

La preuve expérimentale de la génération de cette instabilité d’interface liquide est
donnée par les images de la figure 6.3 pour deux rayons au col du faisceau différents et
quelques puissances laser supérieures au seuil d’instabilité.

Malgré de nombreuses difficultés en relation avec I'imagerie correcte de ces déforma-
tions d’interfaces, nous détectons sans ambiguité I’émergence d'un jet liquide émettant
des gouttes en son bout, traduisant la mise en place d'un écoulement (figure 6.3).

Ce type d’instabilité de jet liquide étant induite lorsque l'interface est « tirée » par
les écoulements générés par la diffusion de la lumiére dans la phase inférieure de I’échan-
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F1G. 6.2 — Evolution de la hauteur maximale de déformation, induite par les effets de la force
diffusive, en fonction de la puissance laser. L’onde incidente, de rayon au col du faisceau wg =
1.41 um, se propage de maniére descendante. Le trait plein correspond a une régression linéaire
des résultats expérimentaux pour P < Pgeyr.

tillon (le faisceau se propageant de maniére descendante), cela peut nous rappeler de
maniere phénoménologique, les instabilités d’interfaces liquides de type « entrainement
visqueux » [13,86]. Un exemple issu de la littérature [13] est présenté figure 6.4. Dans cet
exemple, il est montré que lorsque le « débit d’aspiration » est inférieur a une certaine
valeur seuil, l'interface liquide (initialement non—perturbée) séparant deux phases liquides
présente une bosse de déformation et seul le fluide de la phase supérieure est entrainé. En
revanche, lorsque le « débit d’aspiration » est égal au « débit d’aspiration seuil », le fluide
inférieur est entrainé avec la phase supérieure formant ainsi une « pointe liquide » stable.
Enfin, au—dela de ce seuil, cette déformation devient instable et on observe 1’émergence
d’un jet liquide.

Bien que ce type d’échantillon fluide présente une tres faible tension interfaciale, le dé-
clenchement de I'instabilité d’interface liquide nécessite une forte puissance laser focalisée
au niveau de l'interface liquide. Ceci est probablement di a la nature de la phase turbide,
un phase L3. Certes, cette phase est isotrope mais est tres différente d’une phase micellaire
de microémulsion, ne serait—ce qu’en terme de viscosité. D’autre part, 'amplitude de la
force diffusive étant proportionnelle & l'intensité laser (I oc P/w?), il convient d’adopter
un rayon au col du faisceau incident le plus petit possible afin de pouvoir atteindre le seuil
d’instabilité pour une puissance laser accessible expérimentalement.

Toutefois, malgré ces différentes contraintes expérimentales, nous avons pu démon-
trer l'existence de ce nouveau mécanisme d’instabilité de jet liquide induit uniquement
par les effets relatifs a la force diffusive dans I'une des deux phases liquides en coexistence.
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Fi1G. 6.3 — Mise en évidence de l'instabilité de I'interface liquide induite produite uniquement
par les effets de la force diffusive dans la phase inférieure de I’échantillon diphasique (phase L3).
L’onde incidente se propage de fagon descendante. Le résultat de cette instabilité est I’émergence
d’un jet liquide dirigé dans le sens de propagation de l'onde excitatrice. Les rayons au col du
faisceau sont wy = 1.41 pm et wy = 2.99 um, les puissances sont reportées sur les différentes
figures. Les jets liquides ainsi induits sont décalés par rapport a I’axe de propagation de I’'onde
incidente. (L’émission de gouttes liquides est soulignée par un contour en pointillés pour plus de
visibilité.)

Dans les sections suivantes, nous allons explorer d’autres configurations expérimentales
en commencant par régler le montage optique de telle maniere que 1'onde incidente se
propage de fagon ascendante (i.e. depuis le milieu le plus réfringent vers le milieu le moins
réfringent).
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Fi1G. 6.4 — Illustration de la « pointe liquide » stable induite par un mécanisme de type « en-
trainement visqueux » lorsque le « débit d’aspiration » est égal au « débit d’aspiration » seuil.
L’image est issue de la référence [13].

6.3 Propagation de l'onde incidente depuis la voie
basse (propagation depuis le milieu le plus ré-
fringent vers le milieu le moins réfringent)

Au cours de cette partie, le montage optique est réglé afin que l'onde incidente se
propage de maniere ascendante (i.e. depuis le milieu le plus réfringent vers le milieu le
moins réfringent). Dans cette configuration expérimentale, les effets de la pression de
radiation optique et de la force diffusive sont dirigés dans le méme sens (correspondant
au sens de propagation de I'onde excitatrice).

Nous avons pu étudier au cours du chapitre 4 que lorsque uniquement les effets de la
pression de radiation optique participent a la déformation de 'interface liquide, I’évolution
de la hauteur maximale de déformation présente différents régimes de déformations jusqu’a
un seuil en puissance laser ou l'interface se déstabilise en aiguille liquide. Nous savons,
d’apres notamment les travaux de these de A. Casner [51], que ce scénario caractéristique
ainsi que la mise en évidence de cette instabilité sont vérifiés a l'aide d’un systeme fluide
présentant deux phases liquides diffusantes. Nous allons, dans cette partie, réaliser cette
étude dans le cas particulier d’un systéme fluide ne présentant qu’une seule phase liquide
diffusante.

6.3.1 Evolution de la hauteur maximale de déformation en fonc-
tion de la puissance laser

La visualisation expérimentale des déformations d’interfaces liquides induites a 1’aide
de ce systeme fluide étant tres difficile, nous avons choisi de repérer I'altitude maximale
atteinte par I'interface liquide déformée, lorsque la puissance croit, par I'intermédiaire de
la lumiéere diffusée uniquement dans la phase inférieure de I’échantillon. Pour ce faire, nous
utilisons une nouvelle lame A/2 placée avant 'objectif de focalisation de I'onde au niveau
de l'interface de 1’échantillon, associée a un filtre coloré moins efficace a Ay = 532 nm au
niveau du banc de visualisation. Cette technique permet de laisser passer une légere fuite
de la diffusion du faisceau incident lors de 'imagerie. Quelques images obtenues lors de
I’évolution de la puissance laser sont présentées figure 6.5.
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F1G. 6.5 — Evolution de I'allure de la déformation lorsque I'onde incidente, de rayon au col du
faisceau wp = 2.99 um, se propage de fagon ascendante (i.e. depuis le milieu le plus réfringent
vers le milieu le moins réfringent). La lumiére diffusée par le milieu nous permet de repérer
laltitude maximale atteinte par la déformation d’interface liquide. Les différentes puissances
sont reportées sous les images correspondantes et la derniére image en bas a droite représente la
déformation obtenue au seuil d’instabilité.

L’évolution correspondante de la hauteur maximale de déformation, notée hy,,., est
donnée figure 6.6 (ot A4, représente laltitude maximale atteinte par la déformation
d’interface par rapport a U'interface au repos).

L’évolution de la hauteur maximale de déformation en fonction de la puissance la-
ser, présentée figure 6.6, est sensiblement similaire aux études réalisées section 4.3. Tout
d’abord, lorsque la puissance laser appliquée au niveau de l'interface liquide est modérée,
nous observons un comportement linéaire de h,,., avec P comme le souligne la régres-
sion linéaire effectuée sur les résultats aux plus basses puissances (en trait plein sur la
figure 6.6). Pour des puissances plus conséquentes, 1’évolution de la hauteur maximale
de déformation dévie de ce comportement linéaire, devient non-linéaire et diverge pour
une puissance laser seuil, notée P,.,;. Lorsque P > Py, I'interface liquide se déstabilise
sous l'action a la fois des effets de la pression de radiation optique et des effets relatifs
a la force diffusive présents dans la phase L3 (phase inférieure) de 1’échantillon diphasique.

La figure 6.7 présente en parallele 'image de la déformation obtenue au seuil d’instabi-
lité et lorsque la puissance seuil est augmentée de la précision a laquelle nous avons acces
avec notre dispositif expérimental, a savoir € = 6.6 mW ; un affinement peut étre réalisé
moyennant une lame A/2 et un prisme de Glan.

6.3.2 Caractérisation du seuil d’instabilité

Le seuil de déclenchement de 'instabilité d’interface liquide mise en évidence a été ca-
ractérisé en fonction du seul parametre ajustable de I'onde excitatrice a notre disposition,
le rayon au col du faisceau wy. Lors de ’étude de cette instabilité section 4.3.2, nous avons
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Fic. 6.6 — Evolution de la hauteur maximale de déformation en fonction de la puissance laser.
L’onde incidente, de rayon au col du faisceau wy = 2.99 wm, intercepte l'interface liquide d’un
échantillon issu d’un mélange eau salée — AOT — dodécane de salinité [NaCl] = 0.150 mol/L
de fagon ascendante. h,.. est repérée par l'intermédiaire de la lumiére diffusée dans la phase
inférieure de I’échantillon. Le trait plein représente ’ajustement des résultats expérimentaux aux
plus basses puissances par une régression linéaire.

démontré que la puissance laser nécessaire a la déstabilisation de l'interface se compor-
tait linéairement lorsque wy augmentait. Nous avons ainsi vérifié si ce comportement est
toujours viable dans le cas présent. La figure 6.8 illustre I’évolution de la puissance seuil
d’instabilité en fonction du rayon au col du faisceau.

Ainsi, comme nous pouvons ’apprécier a ’aide de la figure 6.8, la puissance seuil d’in-
stabilité se comporte toujours linéairement lorsque le rayon au col du faisceau augmente.
En revanche, compte tenu de la qualité des images expérimentales, nous n’avons pas eu
acces a la mesure de ’angle maximal d’incidence de 'onde excitatrice au niveau de I'inter-
face liquide. Nous ne pouvons donc pas confirmer si celui—ci est constant en wy et inférieur
a l'angle a la réflexion totale comme cela fut démontré section 4.3.2 et par le passé [82] &
I’aide d'un systeme fluide dont les deux phases liquides diffusaient ’onde incidente.

Enfin, nous avons procédé a la mise en évidence de la robustesse de cette instabilité
d’interface liquide. En effet, le jet liquide produit possede la particularité de persister sur
une plage en puissances plus ou moins étendue, inférieures a la puissance nécessaire a son
émergence, lorsque la puissance laser varie continuement de maniere décroissante.
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F1G. 6.7 — (a) Allure de la déformation d’interface liquide lorsque P = Psey; = 495.0 mW. (b)
Mise en évidence de l'instabilité d’interface liquide lorsque P = Pgeyy + € = 501.6 mW. Dans
les deux cas 'onde incidente se propage de fagon ascendante et le rayon au col du faisceau est
wo = 2.99 um. La diffusion de la lumiére incidente est utilisée pour déterminer les hauteurs de
déformation. Remarque : dans cette configuration, le jet est centré sur I'axe de propagation de
Ponde incidente car il est composé du milieu d’indice optique le plus élevé.

6.3.3 Robustesse de I’instabilité de jet liquide ainsi créée

Une fois 'interface liquide déstabilisée et le jet liquide induit, nous observons I'exis-
tence de cet objet liquide lorsque la puissance varie continuement de maniere décroissante
pour une plage de puissances inférieures a la puissance seuil d’instabilité. Cette carac-
téristique traduit un comportement doué d’hystérésis suivant le sens de variation de la
puissance laser au niveau de l'interface liquide.

Le cycle d’hystérésis résultant de cette étude en variation de puissance (croissante puis
décroissante) est exposé figure 6.9 pour wy = 2.99 um.

Le comportement observé lors de la partie 4.3 est donc également présent lorsque le
systeme fluide comporte une phase liquide transparente en coexistence avec une phase
liquide diffusante.

Afin de finaliser ’étude de la réponse de ce systeme fluide a I'excitation laser, nous
avons procédé a un nouveau changement de configuration expérimentale. Le montage
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F1G. 6.8 — Evolution de la puissance seuil d’instabilité en fonction du rayon au col du faisceau.
L’onde incidente se propage de fagon ascendante. Le trait plein est une régression linéaire des
résultats expérimentaux.

optique est réglé en configuration double propagation de telle maniere que deux faisceaux
lasers contra—propageants, de puissances et rayons au col du faisceau identiques, illuminent
I'interface liquide molle. En considérant de prime abord que les ondes lasers ne sont pas
atténuées par la propagation en milieu diffusant, le but est de s’affranchir des effets relatifs
a la force diffusive présents dans la phase inférieure de 1’échantillon fluide et d’évaluer leur
implication quant a la derniere instabilité d’interface liquide mise en évidence dans cette
partie a savoir 'instabilité de jet lorsque le faisceau laser se propage de facon ascendante.

6.4 Illumination de l’interface liquide par deux fais-
ceaux lasers contra—propageants

Nous finalisons ce chapitre expérimental par un nouveau changement de configuration
du montage optique. Ce dernier est réglé en double propagation de telle maniere que
deux faisceaux lasers contra—propageants de puissances et de rayons au col du faisceau
identiques interceptent I'interface liquide de ’échantillon diphasique présentant une phase
liquide transparente en coexistence avec une phase liquide diffusante.

Cette technique expérimentale a pour vocation de compenser les écoulements induits
dans la phase inférieure de ’échantillon afin de s’affranchir des effets de la force diffusive
lors des déformations d’interfaces engendrées.

Cela suppose deux hypotheses : (i) les ondes incidentes a 'interface ne sont pas atté-
nuées par la présence d’un milieu diffusant. Pour cela, la turbidité du milieu et donc la
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F1G. 6.9 — Mise en évidence d’un cycle d’hystérésis lors de I’évolution de la hauteur maximale
de déformation en fonction de la puissance laser délivrée de maniére croissante et décroissante
au niveau de l'interface liquide. L’onde incidente, de rayon au col du faisceau wy = 2.99 um,
se propage de maniére ascendante. Les symboles pleins correspondent a une variation croissante
de la puissance laser alors que les symboles creux représentent une variation décroissante de P.
Les fleches schématisent le sens de variation de la puissance laser.

concentration en diffuseurs, doit demeurer faible (cf. chapitre 2). (ii) Le contrast d’indice
de réfraction entre les deux phases liquides doit étre également faible pour négliger, au
premier ordre, la modification des distributions d’intensité par les profils d’interfaces dé-
formées ; cela revient a négliger, dans un premier temps, le couplage entre la propagation
de l'onde et la déformation.

6.4.1 Evolution de la hauteur maximale de déformation en fonc-
tion de la puissance laser lorsque deux fasiceaux lasers
contra—propageants interceptent I’interface liquide

Dans cette configuration expérimentale, ’allure de la déformation d’interface liquide
engendrée lorsque la puissance laser augmente est présentée figure 6.10, pour quelques
puissances.

Tout d’abord nous pouvons constater que 'allure de la déformation d’interface obtenue
dans le cadre d’une configuration expérimentale en double propagation est relativement
similaire a celle obtenue en simple propagation ascendante (figure 6.5). L’évolution cor-
respondante de la hauteur maximale de déformation en fonction de la puissance laser est
reportée figure 6.11.

Tout comme en configuration simple propagation ascendante (section 6.3), I’évolution
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F1G. 6.10 — Evolution de I’allure de la déformation lorsque interface liquide de I’échantillon
est interceptée par deux faisceaux lasers contra—propageants. Le rayon au col du faisceau est
wo = 2.99 um. La lumieére diffusée par le milieu nous permet de repérer 'altitude maximale
atteinte par la déformation d’interface liquide. Les différentes puissances sont reportées sous les
images correspondantes et la derniére image en bas a droite représente la déformation obtenue
au seuil d’instabilité.

de la hauteur de déformation en fonction de P exhibe différents régimes de déformations,
a commencer par un régime linéaire de déformation ou h,,q, se comporte linéairement avec
P comme l'atteste la régression linéaire effectuée sur les résultats expérimentaux aux plus
basses puissances. A plus forte puissance, le comportement de Rmaz(P) dévie du régime
linéaire et subit un saut pour P = P,y = 910.8 mW.

Sans aucune surpise, pour une puissance laser suffisante, I'interface liquide est désta-
bilisée est nous observons a nouveau I’émergence d’un objet liquide de grande amplitude,
comme cela est présenté figure 6.12.

Jusqu’a présent, aucune différence qualitative n’est observable entre la configuration
double propagation et la configuration simple propagation ascendante concernant la phé-
noménologie de déformation d’interface induite. En revanche, la puissance laser nécessaire
a la déstabilisation de l'interface liquide est plus élevée lorsque deux faisceaux lasers
contra—propageants illuminent 'interface.

Cette caractéristique est maintenant reconnue comme étant issue des différentes contri-
butions de la pression de radiation optique au niveau de 'interface liquide en fonction du
sens de propagation de 'onde incidente, comme cela a été mis en évidence au chapitre 4
pour les milieux transparents. D’autre part, la compensation des effets relatifs a la force
diffusive dans le présent chapitre accentue cette différence de puissance seuil entre les deux
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Fic. 6.11 — Evolution de la hauteur maximale de déformation en fonction de la puissance laser.
L’interface liquide de I'échantillon est interceptée par deux faisceaux lasers contra—propageants
de rayon au col du faisceau wg = 2.99 pum. h,q, est repérée par I'intermédiaire de la lumiére dif-
fusée dans la phase inférieure de I’échantillon. Le trait plein représente ’ajustement des résultats
expérimentaux aux plus basses puissances par une régression linéaire.

configurations expérimentales.
En effet, ici, ’écart entre les puissances seuils des deux configurations est beaucoup
plus marqué qu’a la section 4.4.2. Dans le cas présent (wp = 2.99 um), on a :

Pl 9108
“sewll _ T — .84 6.1
p! 495.0 ’ (6.1)

seuil

ot P! . représente la puissance seuil en double propagation alors que P . est la puissance
seuil en simple propagation ascendante. Ce rapport était égal a 1.126, pour le systeme
transparent pour wy = 2.99 um. Ceci nous permet d’affirmer qu’au—dela de I'influence
des différentes contributions de la pression de radiation optique au niveau de l'interface
déformée en fonction du sens de propagation, la participation des effets relatifs a la force
diffusive est également a prendre en compte lors du déclenchement de I'instabilité d’inter-

face mise en évidence.

Ainsi, la force diffusive n’est bien entendu pas le moteur de l'instabilité mais parti-
cipe grandement au déclenchement de celle—ci. Nous confirmerons cette remarque lors du
prochain chapitre expérimental ou les deux phases liquides de 1’échantillon diphasique
diffuseront 1'onde incidente et dont I'amplitude de la force diffusive dans chaque phase
liquide sera modulée.
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Pee=910.8mW Poeuit€=917.4mW
(a) (b)

F1a. 6.12 — (a) Allure de la déformation d’interface liquide lorsque P = Pyeyuy = 910.8 mW.
(b) Mise en évidence de l'instabilité d’interface liquide lorsque P = Pseyy + € = 917.4 mW.
L’interface liquide de I’échantillon est illuminée par deux faisceaux lasers contra—propageants de
rayon au col du faisceau wg = 2.99 um. La diffusion de la lumiére incidente est utilisée pour un
confort de visualisation.

Lors de la prochaine section, nous allons vérifier si le cycle d’hystérésis observé en
simple propagation ascendante est toujours présent en configuration double propagation.
A priori, cette bistabilité semble résulter d’un fort couplage existant entre la déformation
de l'interface et la propagation de 'onde incidente, donc le changement de configuration
expérimentale ne devrait pas affecter cette propriété.

6.4.2 Mise en évidence d’un cycle d’hystérésis lors de I’évolution
de hy,.:(P) en configuration double propagation

De fagon similaire au protocole adopté section 6.3.3, une fois I'interface liquide désta-
bilisée, nous faisons varier la puissance laser continuement de maniere décroissante afin
d’évaluer la robustesse de I'instabilité d’interface ainsi provoquée.

Le résultat de cette étude en variation en puissance croissante et décroissante, pour une
configuration double propagation, est présenté figure 6.13 (b), la figure 6.13 (a) reportant
les résultats obtenus en simple propagation ascendante (issus de la section 6.3.3).

Ainsi, comme nous pouvons le voir sur la figure 6.13 (b), I’évolution de la hauteur
maximale de déformation en fonction de la puissance croissante et décroissante présente
toujours un cycle d’hystérésis dont la largeur relative (différence entre la puissance seuil
d’instabilité et la puissance pour laquelle I'interface redevient une simple bosse de défor-



CHAPITRE 6. DEFORMATIONS D’INTERFACES LIQUIDES SEPARANT UN FLUIDE TRANSPARENT

136 ET UN FLUIDE DIFFUSANT
800 T U T T T T T 800 T T T T T
() :299pm ®  Puissance croissante ® :299um ®  Puissance croissante
0 O Puissance décroissante 0 O Puissance décroissante
[NaCl]=0.150 mol/L [NaCl]=0.150 mol/L
600 ¥ 4 . 600 -
£ ool £
3 1 = J
c ! c 00°
o 400} 1 . o 400 o -
x ! x ©
: ' : :
1
N " = °
200 1 - 200 + 1 e
1 1
: T : pll
ol o .\ o godess seuil 0l eia eceqd oee’ eul
0 200 400 600 800 0 200 400 600 800 1000 1200
Puissance en mW (a) Puissance en mW

(b)

Fia. 6.13 — Mise en évidence d’un cycle d’hystérésis lors de I'évolution de la hauteur maximale
de déformation en fonction de la puissance laser délivrée de maniére croissante et décroissante
au niveau de l'interface liquide. (a) Simple propagation ascendante (résultats issus de la section
6.3.3). (b) L’interface liquide de I’échantillon est illuminée par deux faisceaux lasers contra—
propageants. Dans les deux cas, le rayon au col du faisceau est wg = 2.99 wm. Les symboles
pleins correspondent a une variation croissante de la puissance laser alors que les symboles creux
représentent une variation décroissante de P. Les fléches schématisent le sens de variation de la
puissance laser.

mation, divisée par la puissance seuil d’instabilité) est légerement plus élevée.

L’amplitude des objets liquides créés au—dela du seuil d’instabilité est un peu plus
faible en double propagation. Cette petite différence d’amplitude pourrait également étre
imputée a la compensation des effets relatifs a la force diffusive, ces derniers permettant
I’allongement des déformations d’interfaces générées.

6.5 Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons étudié suivant différentes configurations du dis-
positif expérimental, la réponse a une excitation lumineuse de l'interface liquide d’un
échantillon constitué d’une phase liquide transparente et d’une phase liquide diffusante.
Cet échantillon est issu d’'un mélange eau salée — AOT — dodécane en équilibre de Winsor
III. A cet équilibre, le mélange fluide présente trois phases liquides distinctes. Nous avons
prélevé la phase aqueuse (représentant la phase liquide transparente) que nous avons mis
en coexistence avec la phase L3 diffusant I'onde incidente. Par ce biais, nous obtenons
un échantillon diphasique de tension interfaciale trés basse (de Pordre de 107¢ N/m) et
dont une seule phase liquide diffuse 'onde incidente. Cette caractéristique nous a permis
notamment de vérifier expérimentalement les prédictions numériques réalisées au cours
du chapitre 5.

Bien que ce chapitre expérimental reste tres phénoménologique du fait de I'exploitation
complexe des images expérimentales obtenues, nous avons pu mettre en exergue un certain
nombre de comportements importants.

En effet, nous avons tout d’abord configuré le dispositif expérimental de telle maniere
que l'onde incidente se propage depuis le milieu le moins réfringent vers le milieu le plus
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réfringent (faisceau laser descendant dans ce cas). L’objectif principal de cette étude était
la recherche de la mise en évidence d’une instabilité d’interface liquide induite uniquement
par les effets relatifs a la force diffusive présente dans la phase inférieure de ’échantillon
fluide (la déformation résultant des effets de la pression de radiation optique étant dirigée
dans le sens opposé au sens de propagation de I'onde incidente).

Cette instabilité d’interface liquide, prédite numériquement au chapitre 5 a donc été
démontré expérimentalement a 'aide de ce systeme fluide. Nous avons mis en évidence
I’émergence d'un jet liquide, induit parallelement a l'axe de propagation de 1'onde in-
cidente, ayant pour origine les contraintes visqueuses dues aux écoulements en volume
générés par la diffusion de la lumiere.

Dans une seconde partie, nous avons réglé le dispositif expérimental de telle sorte que
I'onde incidente se propage depuis la voie basse du montage optique, a savoir depuis le
milieu le plus réfringent vers le milieu d’indice de réfraction le plus faible. Lorsque l'onde
incidente se propage de cette maniere, nous avions démontré au chapitre 4, a I'aide d’un
échantillon diphasique transparent, I'existence d’une instabilité d’interface liquide pour
une puissance laser suffisante.

A la fois, évolution de la hauteur maximale de déformation en fonction de P et
I'existence de cette instabilité sont sensiblement similaires aux résultats obtenus a 1’aide
d’un systéme non—diffusant. L’évolution de hy,q,(P) nous permet d’explorer différents
régimes de déformations jusqu’au seuil d’instabilité ou l'interface se déstabilise en jet
liquide centré sur I’axe de propagation de I'onde incidente.

La caractérisation du seuil d’instabilité en fonction du rayon au col du faisceau incident
nous confirme que P,.,; varie linéairement en fonction de wy. Enfin, la bistabilité obser-
vée au chapitre 4, traduite par l'existence d'un cycle d’hystérésis lors de 1’évolution de la
hauteur maximale de déformation en fonction de la puissance croissante et décroissante
est également vérifiée lorsque 1’échantillon fluide présente une phase liquide transparente
en coexistence avec une phase liquide diffusante.

La finalisation de ce chapitre expérimental a consisté au réglage du dispositif expéri-
mental en double propagation. Ainsi, deux faisceaux lasers contra—propageants de puis-
sances et rayons au col du faisceau identiques, interceptaient 'interface liquide molle. Par
cette technique, nous avons pu nous affranchir des effets majeurs inhérents a la force diffu-
sive présents dans la phase inférieure de ’échantillon diphasique et évaluer leur influence
quant aux déformations d’interfaces observées et a l'instabilité mise en évidence.

Sans surprise, l’allure des déformations et ’existence de l'instabilité d’interface ne sont
pas altérées. Toutefois, la puissance laser nécessaire a la déstabilisation de 'interface li-
quide, en double propagation, est plus élevée qu’en simple propagation ascendante. Cette
remarque avait déja été formulée au cours du chapitre 4 mais I’écart relatif entre les deux
puissances seuils était moindre. Nous en avons donc conclu qu’au—dela des différentes
contributions angulaires de la pression de radiation optique au niveau de l'interface dé-
formée en fonction du sens de propagation de 1'onde incidente, I'influence des effets de
la force diffusive était non négligeable. Ces effets diffusifs participent donc fortement au
déclenchement de I'instabilité d’interface observée et induisent un allongement des objets
liquides créés au—dela du seuil d’instabilité.

Dans cette étude d’interfaces liquides séparant une phase transparente et une phase
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diffusante, il manque la situation inverse pour laquelle la force diffusive « pousserait » une
phase diffusante dans une phase transparente en opposition aux effets de la pression de
radiation. C’est ce que nous avons appelé intialement « fontaine capillaire ». En réalité,
nous avons effectué plusieurs tentatives qui se sont pour l'instant révélées infructueuses.

Nous avons tout d’abord utilisé un échantillon issus d’un mélange eau salée — AOT
— heptane en équilibre de Winsor III. Pour cet équilibre nous obtenons un échantillon
triphasique comportant une phase intermédiaire intégrant la quasi-totalité du surfactant
et de part et d’autre de celle—ci, un exces de la phase aqueuse et un exces de la phase
huile. La phase intermédiaire est diffusante et apparentée a une phase lamellaire L. Nous
avons donc réalisé des échantillons diphasiques en mettant en coexistence cette phase L,
avec la phase heptane. Le résultat de cette préparation comporte plusieurs incovénients.
D’une part, la phase L, est extrémement turbide et donc atténue tres fortement l'onde
incidente. Il n’y a donc plus assez de flux d’énergie disponible au niveau de l'interface
liquide pour déclencher une quelconque instabilité. D’autre part, la présence récurrente
de mousse au niveau de l'interface, lors de la mise en coexistence des deux phases liquides,
induit un frein a la déformation d’interface potentiellement engendrée. Nous avons tenté
de surpasser ce probleme par différentes techniques de remplissage (en plusieurs étapes)
sans résultat probant. D’autre part, nous avons modifié I’épaisseur de la phase [, afin de
limiter I'atténuation de I'onde dans le milieu, sans succes. Ainsi, a ce stade, nous avons
réussi a induire des déformations d’interfaces mais en aucun cas une instabilité de celle—ci.

Dans un deuxiéme temps, nous avons repris le méme systeéme fluide que celui utilisé
dans ce chapitre expérimental, a savoir un échantillon diphasique issu d’'un mélange eau
salée — AOT — dodécane en équilibre de Winsor III. L’échantillon diphasique est composé
d’une phase transparente (eau salée) et d’une phase diffusante (phase Lj3). Comme nous
I’avons étudié au cours de ce chapitre, la phase L3 présente l'indice de réfraction le plus
fort. Ainsi, la déformation engendrée par la pression de radiation optique est dirigée depuis
la phase L3 vers la phase aqueuse. Si I'on souhaite engendrer une instabilité d’interface
de type « fontaine capillaire », via les effets diffusifs, avec cet échantillon, il est donc né-
cessaire que la déformation induite par la pression de radiation optique soit dirigée dans
le sens opposé. Pour ce faire, il faut augmenter I'indice de réfraction de la phase aqueuse
afin que celle—ci présente un indice optique plus grand que celui de la phase L3. Pour réa-
liser cette manipulation, nous avons ajouté du sucrose, a I’échantillon préparé, dans des
proportions calculées de maniere a inverser ’ordre des indices de réfraction entre les deux
phases. Malheureusement, les deux phases en coexistence étant principalement constituées
d’eau, le sucrose s’est réparti dans les deux phases. D’autre part, I’ajout de ce sucre a posé
un gros probleme de densité, perturbant completement 1’équilibre de 1’échantillon. Nous
n’avons donc pas poursuivi dans cette voie.

Lors du prochain chapitre expérimental, nous allons étudier notamment 'influence
de ces effets relatifs a la force diffusive a I'aide d’un systeme fluide particulier. Il s’agira
d’un échantillon diphasique composé de phases micellaires de microémulsion au voisinage
d’une transition de phase du second ordre. La régulation de cet échantillon en température
au—dela de sa température critique nous permettra d’obtenir deux phases liquides de
concentrations micellaires différentes, toutes deux diffusants 'onde incidente et séparées
par une interface liquide extrémement déformable.



Chapitre 7

Déformations d’interfaces liquides
séparant deux fluides diffusants et
isotropes

Les chapitres précédents (chapitre 4 et chapitre 6), nous ont permis d’explorer diffé-
rents systemes fluides présentant des interfaces liquides extrémement déformables (de treés
faible tension interfaciale). Nous avons pu étudier les différents effets d’une onde laser fo-
calisée a 'interface entre deux liquides et la déformation d’interface qu’il en résulte. Nous
avons tout d’abord utilisé un systéeme dit « de référence », correspondant a des phases de
Winsor constituées d’un mélange d’eau salée, d’heptane et d’AOT, en équilibre de Winsor
ITI. Ce systeme a la particularité de présenter une interface tres molle entre deux liquides
isotropes et non diffusants permettant d’étudier ainsi, uniquement les effets de la pression
de radiation optique.

Dans un deuxieme temps, nous avons montré, a ’aide de simulations numériques, que
lorsque le systeme diffuse la lumiéere incidente (que ce soit dans une ou dans deux phases
en coexistence), une force diffusive est induite en volume permettant la mise en place
d’un écoulement permanent, forcé dans la direction de propagation du faisceau laser. Cet
écoulement, dans le voisinage d'une interface molle, peut engendrer la déformation de
celle—ci. Une étude numérique, dans le chapitre 5, nous a permis de démontrer que l'ac-
tion de cette force diffusive dans des milieux turbides (en absence de pression de radiation
optique) permet a elle seule d’engendrer une rupture de linterface liquide au—dela d'un
certain seuil en puissance. Ce nouveau type d’instabilité a été observé numériquement, a
la fois pour un systeme fluide diphasique présentant une phase diffusante et une phase
non diffusante, mais également pour un systéeme diphasique présentant deux phases dif-
fusantes. Dans le chapitre précédent, nous avons cherché a démontrer expérimentalement
I'existence de cette instabilité a ’aide d’un systéeme diphasique comportant une phase
diffusant la lumiere incidente, en coexistence avec une phase transparente. Il s’agissait
d’un mélange d’eau salée, de dodécane et d’AOT en équilibre de Winsor III. Nous avons
pu mettre en évidence que 1’écoulement en volume induit par cette force diffusive (dans
la phase diffusant la lumiére incidente) pouvait, sous certaines conditions, engendrer la
rupture de l'interface et générer un jet liquide. Ce jet liquide est dirigé dans le sens de
I’écoulement induit, c¢’est—a—dire dans le sens de propagation de l'onde incidente. Bien
que les effets dus a la pression de radiation optique de 'onde laser soient inévitables dans
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nos expériences (de par la présence d’'un contraste d’indice de réfraction entre les deux
phases de ’échantillon), nous avons pu mettre en évidence une instabilité uniquement due
a la force diffusive en générant un jet liquide dans le sens opposé a la déformation d’in-
terface induite par la pression de radiation optique, qui rappelons—le est toujours dirigée
depuis le milieu le plus réfringent vers le milieu le moins réfringent. Ainsi, méme si la pres-
sion de radiation apporte dans ce cas un certain « frein » a ’action de la force diffusive,
cette derniere est néanmoins capable de déformer I'interface liquide jusqu’a la déstabiliser.

Afin de parfaire cette étude, nous allons exposer dans ce chapitre les différentes ob-
servations expérimentales obtenues a l'aide d'un systeme présentant a la fois les effets de
la pression de radiation optique a 'interface et les effets relatifs a la présence d’une force
diffusive en volume dans les deux phases de 1’échantillon. Nous étudierons, tout d’abord,
les différents régimes de déformations d’interfaces liquides observés en fonction de la puis-
sance laser, lorsque le faisceau se propage de fagon ascendante (depuis le milieu le moins
réfringent vers le milieu le plus réfringent). Un étude dynamique de ces déformations sera
réalisée. A I’aide de cette configuration expérimentale, nous pourrons notamment conclure
sur I'existence de 'instabilité d’interface engendrée uniquement par la diffusion de la lu-
miere dans les deux phases de ’échantillon et ainsi appuyer les prédictions numériques
réalisées au cours du chapitre 5. Dans une seconde partie, nous réaliserons une étude
similaire pour un faisceau laser incident se propageant dans le sens opposé, c¢’est—a—dire
pour un faisceau descendant (depuis le milieu le plus réfringent vers le milieu le moins ré-
fringent). Cette fois—ci, les effets de la pression de radiation optique et les écoulements en
volume induits par la force diffusive seront dirigés dans le méme sens. Enfin, nous utilise-
rons la configuration expérimentale & deux faisceaux lasers contra-propageants (présentée
section 3.1.5) afin de tenter « d’annuler » les effets induits par la force diffusive dans
chaque phase de I’échantillon. Cette derniere partie consistera en une collection de com-
paraisons entre les résultats de la partie précédente et ceux obtenus en double propagation
afin d’essayer d’évaluer I'influence des effets de la force diffusive lors de la déformation
d’une interface liquide.

7.1 Systeme fluide utilisé : phases micellaires de mi-
croémulsion

Cette partie a pour vocation de rappeler les caractéristiques principales et les avan-
tages de I'utilisation de phases micellaires de microémulsion au voisinage d’une transition
de phase du second ordre. Pour une présentation détaillée de ce systeme, le lecteur est
invité a se rapporter a I'annexe A.2.

Nous nous sommes intéressé dans le présent chapitre a l’action d’'une onde laser (tant
en terme de pression de radiation qu’en terme de diffusion de lumiere) focalisée a 'interface
liquide d'un systeme composé de phases micellaires de microémulsion quasi—critique au
voisinage d’'une transition de phase du second ordre. Ce type de systeme a la particularité
de posséder une tension interfaciale tendant vers zéro a 'approche d’un point critique

selon la loi de puissance :
T o T 2v
a:ao( - C) , (7.1)




7.2. PROPAGATION DE L'ONDE INCIDENTE DEPUIS LA VOIE BASSE (FAISCEAU LASER
ASCENDANT) 141

ou oy est Pamplitude critique de la tension interfaciale, (T'— T¢) 'écart de la tempé-
rature de I’échantillon 7" a sa température critique T¢ et v = 0.63, 'exposant critique
(dépendant de la classe d'universalité (d = 3, n = 1) du modele d’Ising (annexe A.2)).
Nous sommes ainsi en mesure d’obtenir un systeme fluide présentant une interface de tres
basse tension interfaciale (de Pordre de 107 N/m & 1078 N/m) dont amplitude est modu-
lable par le biais d’un contrdle en température comme cela est explicité par la relation 7.1.

Ces échantillons représentent une alternative intéressante a I’étude des effets de la pres-
sion de radiation optique et de la force diffusive, induits par une onde électromagnétique.
En effet, par le contrdle thermique de ’échantillon, nous pouvons a la fois contréler I’am-
plitude de la tension interfaciale (et donc engendrer des déformations d’interfaces pour
des puissances laser largement accessibles expérimentalement) et d’autre part, nous pou-
vons moduler 'amplitude de la force diffusive présente, cette fois-ci, dans chaque phase
de I’échantillon critique diphasique (voir annexe A.2) en faisant varier la turbidité.

Le systeme, initialement homogene subit une séparation de phases au—dela d’une cer-
taine température dit température critique (voir annexe A.2) et exhibe, a I’équilibre, une
interface tres déformable séparant deux phases liquides de concentrations micellaires diffé-
rentes (celle « riche » en micelles d’eau dans ’huile se trouvant sous une autre appauvrie
en micelles). Ces deux phases liquides, optiquement non—absorbantes, diffusent élastique-
ment 'onde incidente. La diffusion élastique de 1'onde incidente dans le milieu induit un
transfert de quantité de mouvement de la lumiere au fluide environnant. Le transfert de
quantité de mouvement provoque la mise en place d’'un écoulement permanent au sein
du fluide et, au voisinage d'une interface liquide molle, peut entrainer la déformation de
celle-ci.

La température, et plus précisemment 1’écart de la température 1" a laquelle 1’échan-
tillon est thermalisé par rapport a sa température critique 7T est donc un des parametres
importants que nous avons fait varier dans les expériences présentées dans ce chapitre
(typiquement de T'— T = 0.5 K a T — T = 2 K). Cette plage de variation en écart a
la température critique de I’échantillon considéré permet en effet d’obtenir une tension
interfaciale tres basse tout en exacerbant les effets diffusifs.

7.2 Propagation de 'onde incidente depuis la voie
basse (faisceau laser ascendant)

Dans cette partie, nous allons exposer les résultats obtenus lorsque l'interface d’un
échantillon quasi—critique est illuminée par un faisceau laser focalisé se propageant depuis
la voie basse, ce qui correspond a un faisceau laser ascendant (se propageant depuis le
milieu le moins réfringent vers le milieu le plus réfringent dans ce cas). La figure 7.1
représente 'image expérimentale typique de la déformation d’une interface liquide, d’un
systeme composé de phases micellaires de microémulsion au voisinage d’une transition de
phase du second ordre, par I'action d’une onde laser se propageant de maniere ascendante.
Comme dans les chapitres expérimentaux précédents, 'onde incidente est issue d’un laser
Nd**~YAG doublé en fréquence possédant une longueur d’onde dans le vide A\ = 532 nm.

Tout d’abord, compte tenu du contraste d’indice de réfraction inhérent entre les deux
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Déformation induite par I’écoulement m— 10 pm
généré par la force diffusive

@, Ny, p, N<N,

F1G. 7.1 — Image expérimentale typique de la déformation de I'interface molle, d’un échantillon
composé de phases micellaires de microémulsion. Sont visibles a la fois la déformation engendrée
par la pression de radiation optique de 'onde incidente au niveau de linterface, ainsi que la
déformation induite par les écoulements en volume générés par la force diffusive dans le milieu.
Caractéristiques : T —To =1K, wg=9.8 umet P=1W.

phases en coexistence, il est a noter qu'une déformation induite par la pression de radia-
tion de 'onde excitatrice est toujours présente et dirigée depuis le milieu le plus réfringent
vers le milieu le moins réfringent, ce qui signifie qu’elle s’oppose au sens de propagation
de I'onde incidente (dans ce cas). Dans la suite de cette partie, nous passerons sous silence
les effets induits par cette force, ayant déja fait I'objet de nombreuses études [51], pour
nous concentrer sur les effets optiques issus de la force diffusive. Les écoulements perma-
nents mis en place au sein du fluide par le transfert de quantité de mouvement entre la
lumiere incidente et le milieu diffusant environnant ont donc la possibilité d’engendrer
la déformation significative de l'interface liquide dans le sens de propagation de l'onde
incidente. Comme nous pouvons le voir tres nettement sur la figure 7.1, le résultat obtenu
est une large bosse de déformation, au centre de laquelle est présente la déformation issue
des effets de la pression de radiation. La hauteur maximale de déformation notée h,,,, est
définie comme l'altitude maximale, suivant I’axe Z, atteinte par 'interface déformée par
rapport a l'altitude de l'interface au repos (i.e. en absence de source excitatrice). Ryqq
correspond donc a la hauteur de « I’épaulement » présent sur toute une couronne entou-
rant la déformation induite par la pression de radiation optique et située a une distance
de l'ordre de quelques rayons au col du faisceau wy par rapport a ’axe de propagation du
faisceau laser.

7.2.1 Evolution de la hauteur de déformation en fonction de la
puissance laser : apparition de différents régimes de défor-
mations

Comme nous 'avons évoqué plus haut, nous allons focaliser notre attention sur les
effets relatifs a la force diffusive en étudiant I’évolution des déformations d’interfaces li-
quides sous l'action d’une onde excitatrice continue. Outre la variation de ’écart a la
température critique de I’échantillon utilisé, permettant de moduler I'amplitude de la
tension interfaciale ainsi que celle de la force diffusive, nous allons utiliser les différents
parametres de 'onde excitatrice afin d’étudier ces effets optiques.

Un des parametres directement ajustable est la puissance laser P du faisceau incident.
Si on fixe ’écart a la température critique de 1’échantillon considéré ainsi que le rayon au



7.2. PROPAGATION DE L'ONDE INCIDENTE DEPUIS LA VOIE BASSE (FAISCEAU LASER
ASCENDANT) 143

col du faisceau wyq, focalisé au niveau de l'interface, nous pouvons en effet étudier 1’évolu-
tion du comportement de I'interface liquide en fonction de P. La figure 7.2 présente cette
évolution.

Seuil d’instabilité

en um

max

Régime linéaire
O 1 1 1
0 500 1000 1500 2000
Puissance laser en mW

Fic. 7.2 — Evolution de la hauteur maximale de déformation hmaz en fonction de la puissance
laser P. Observation de différents régimes de déformations. Caractéristiques expérimentales :
T—-Tc =16 K et wg =748 pm (faisceau laser ascendant).

Lorsqu’on augmente progressivement la puissance laser P, délivrée au niveau de l'inter-
face de I’échantillon, nous pouvons observer la succession de différents régimes de déforma-
tions. A faible puissance laser (i.e. pour P < 800 mW dans I’exemple présenté figure 7.2)
nous observons des déformations d’interfaces de faible amplitude. La pente locale que fait
'interface par rapport a ’horizontale (i.e. par rapport a l'interface au repos) reste faible
devant 'unité. Dans ce régime, la hauteur de déformation se comporte linéairement avec
la puissance laser croissante comme cela est traduit par la régression linéaire effectuée
sur la figure 7.2. Ainsi, nous appelons ce régime, le régime linéaire de déformation. Ce
régime linéaire est présent quelque soit I’écart a la température critique 7' — T appliqué
a I’échantillon et quelque soit le rayon du faisceau au col, wy, choisi. C’est donc une carac-
téristique commune a tous les résultats expérimentaux présentés dans ce manuscrit. En
effet, nous avons pu également observer ce régime linéaire de déformation (induite par la
force diffusive) lors des expériences effectuées avec le systéme fluide ne présentant qu’'une
seule phase diffusante en coexistence avec une phase transparente (chapitre 6).

Au—dela de ce régime linéaire, le comportement de la hauteur de déformation en fonc-
tion de la puissance laser devient non—linéaire (de P ~ 800 mW & P ~ 1600 mW pour
I'exemple présenté figure 7.2). Les formes adoptées par l'interface liquide dans ce nouveau
régime de déformation exhibent une large « bosse » de déformation induite par la force
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diffusive. La pente locale de l'interface n’est plus négligeable devant 'unité et les modeles
développés dans les références citées plus haut ne sont plus valables dans ce régime.

Lorsqu’on augmente encore la puissance laser, nous atteignons un seuil d’instabilité
au—dela duquel la déformation d’interface liquide induite par la force diffusive est carac-
térisée par la présence d’'une « pointe liquide » (plus ou moins identifiable) au sommet de
la bosse de déformation stationnaire, comme nous pouvons le voir sur la figure 7.2 pour
une puissance de P ~ 1600 mW (dans I'exemple présenté figure 7.2).

Enfin, si on effectue une nouvelle augmentation de la puissance laser et donc que 'on
franchit ce seuil en puissance, nous observons la déstabilisation de I'interface liquide sou-
mise aux contraintes visqueuses exercées par les écoulements en volume générés par la
force diffusive dans le milieu. Il en résulte une élongation de cette « pointe liquide » for-
mée au sommet de la déformation d’interface donnant naissance a un jet liquide dont le
diametre est d’échelle micrométrique. Ce micro—jet liquide est donc induit uniquement par
les effets de la force diffusive, dans le sens de propagation de I'onde incidente et paralléle a
celle-ci (mais décalé radialement par rapport a I’axe de propagation du faisceau laser car
I'indice de réfraction est inférieur a celui du milieu environnant). L’émergence de ce jet
liquide peut satistiquement avoir lieu sur toute la « couronne » centrée sur la déformation
induite par la pression de radiation optique (qui elle se trouve sur I’axe du faisceau laser).
Un endroit précis sur cette « couronne » peut étre privilégié en déreglant treés 1égerement
I’alignement du faisceau laser.

Ce nouveau régime d’instabilité, prédit numériquement au chapitre 5 et déja rencontré
au cours du chapitre 6 ou seule une des deux phases liquides en coexistence diffusait la
lumiere incidente, n’est observable que sous certaines conditions. En effet, une tres faible
tension interfaciale de I’échantillon considéré est indispensable a 1’observation de cette
nouvelle instabilité d’interface liquide a l'aide de puissances laser « raisonnables » (i.e.
P <3W).

Dans la suite, nous allons détailler chaque régime de déformation présenté ci-dessus.

7.2.2 Régime linéaire de déformation

Suite aux prédictions numériques réalisées au chapitre 5 ot uniquement les effets de
la force diffusive en volume étaient considérés lors de la déformation d’interfaces liquides,
nous avons réalisé des simulations numériques prenant en compte a la fois cette force
diffusive et les effets de la pression de radiation optique. Nous allons donc présenter
une collection de différentes comparaisons entre expériences et simulations numériques
obtenues dans le cadre de ce régime linéaire de déformation.

Profils stationnaires de déformations d’interfaces liquides dans le régime li-
néaire de déformation

Considérons le régime linéaire de déformation, les profils de déformations stationnaires
présentent, comme nous l’avons évoqué plus haut, une faible « bosse » de déformation
induite par les écoulements en volume générés par la force diffusive dans le milieu. Un
modele numérique a été développé au sein de notre équipe afin de résoudre 1’équation
d’équilibre de 'interface liquide soumise a la fois a la pression de radiation optique et aux
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contraintes visqueuses exercées par les écoulements en volume générés par la force diffusive
au niveau de l'interface liquide. Ce probleme est résolu par l'intermédiaire d’'une méthode
des éléments de frontiere (BEM) présentée brievement section 3.2 et détaillée dans la these
de H. Chraibi [85]. La figure 7.3, extraite du manuscrit de these de H. Chraibi [85], nous
montre en effet une étude purement numérique de la déformation d’une interface liquide
(pour le méme systeme fluide que celui utilisé dans ce chapitre expérimental) en prenant
en compte a la fois la pression de radiation optique et les effets de la force diffusive en
volume. Cette étude confirme numériquement la présence de quatre tourbillons principaux
(deux dans chaque phases de 1’échantillon) responsables de ’élévation de l'interface dans
le sens de propagation de 'onde incidente.

20
17.5

12.5

Fi1c. 7.3 — Etude numérique de la déformation d’une interface liquide d’un systéme composé de
phases micellaires de microémulsion identique a celui utilisé dans ce chapitre expérimental. La
modélisation numérique prend en compte a la fois la pression de radiation optique a l'interface
entre les deux phases de I’échantillon ainsi que les effets de la force diffusive en volume. Les
lignes de courants stationnaires sont modélisées, le sens de I'écoulement est représenté schémati-
quement par les fléches et le champ scalaire correspond a l'intensité des vitesses (celles-ci étant
plus importantes proche de I'axe du faisceau incident). La propagation de 'onde incidente est

4P ni(ng—n1)
mewoo  (na+mni)
rapport entre la pression de radiation et les effets capillaires [85].

2
ascendante. Caractéristiques : Bo = (‘f—f) = 0.01 et £ =

= 8, représente le

Plus récemment, quelques comparaisons expériences — modélisations numériques ont
été présenté dans la référence [74]. Nous proposons de compléter I'étude réalisée afin
d’appuyer notamment la valeur du modele physique. Les figures 7.4 et 7.5 regroupent
les différents ajustements de profils stationnaires expérimentaux que nous avons réalisé a
I’aide de ce modele numérique. Ces ajustements sont effectués pour les écarts a la tempé-
rature critique T'—Te =1 K et T'— T = 1.5 K, pour différents rayons au col du faisceau
laser wy et pour quelques puissances laser décrivant le régime linéaire de déformation (ces
puissances sont reportées sur les figures). Les figures 7.4 et 7.5 représentent la hauteur
de déformation de l'interface liquide h normalisée par le rayon au col du faisceau wy en
fontion de I’extension radiale de la déformation R normalisée également a wy.
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Fi1G. 7.4 — Comparaisons des profils stationnaires expérimentaux avec les profils stationnaires
simulés a I'aide du modéle numérique (la hauteur de déformation h ainsi que I’extension radiale
de celle-ci R sont adimensionnées a wy). (a) T —Tc =1K et wg =53 pum. (b) T —Tc =1K
et wo = 7.5 pm. (Les profils sont décalés verticalement pour plus de clarté.)

Les figures 7.4 et 7.5 montrent un trés bon accord entre les résultats expérimentaux
et les profils issus de la simulation numérique pour différentes puissances, différents cols
de faisceau et différents écarts a la température critique. Ce résultat important permet
de valider le modele physique dans le régime linéaire de déformation. Ceci nous confirme
également le fait que les effets inhérents a la force diffusive participent pleinement a
’élévation de I'interface liquide dans le sens de propagation de I'onde incidente (lorsque le
systeme est thermalisé a une température proche de la température critique, de maniere
a ce que la tension interfaciale soit suffisamment basse pour que les effets de cette force
diffusive deviennent perceptibles).

Evolution de la hauteur maximale de déformation en fonction de la puissance
laser : comparaison expérience — modélisation numérique

Afin de compléter cette comparaison entre expériences et modélisation numérique dans
le régime linéaire de déformation, nous avons réalisé une étude de I’évolution de la hauteur
maximale de déformation en fonction de la puissance laser dans ce régime.

Les figures 7.6 et 7.7 représentent les résultats obtenus lors des comparaisons ex-
périences — modélisations numériques de 1’évolution de la hauteur de déformation h,,q.
normalisée a wy en fonction de la puissance laser P dans le régime linéaire de déformation.
Ces comparaisons sont réalisées pour les mémes caractéristiques expérimentales que celles
présentées sur les figures 7.4 et 7.5.

Une fois encore, on peut remarquer un bon accord entre expériences et simulations
numériques, tout particulierement pour wy = 7.5 pm (quelque soit I’écart a la température
critique T'—T¢) et pour wy = 9.8 um (7' — T = 1.5 K). L’ajustement numérique est plus
discutable concernant le plus petit rayon au col du faisceau wg = 5.3 umet T'—To =1 K.
Il est a noter que toutes ces simulations numériques ont été réalisées en prenant en compte
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Fia. 7.5 — Comparaisons des profils stationnaires expérimentaux avec les profils stationnaires
simulés a l'aide du modéle numérique (la hauteur de déformation h ainsi que 'extension radiale
de celle-ci R sont adimensionnées awy). (a) T —Tc =15Ketwy =53 pm. (b) T—-Tc =15K
et wy =75 um. (b) T —Tc = 1.5 K et wg = 9.8 wm. (Les profils sont décalés verticalement
pour plus de clarté.)

exactement les méme parametres numériques que ceux utilisés en expérience (7' — T,
P et wp). Les meilleurs ajustements numériques des résultats expérimentaux présentés
dans cette theése ont été réalisés typiquement pour des rayons au col du faisceau plutot
« importants » (wg > 7 um) et pour T — T, = 1.5 K. Effectivement, c’est dans ces
conditions que I'on obtenait une meilleure convergence du code numérique et les meilleurs
résultats (i.e. les plus proches de ceux observés expérimentalement). A I'heure actuelle,
nous n’avons pas d’explication claire concernant le désaccord a petits rayons au col du
faisceau. Nous pensons, sans que cela soit prouvé, que ce désaccord vient des effets de la
pression de radiation. En effet, plus le col du faisceau est petit, plus ceux—ci sont exacerbés
de sorte que la déformation associée devient plus rapidement non-linéaire. Or, compte
tenu du chapitre 4, il apparait que cette non-linéarité est de deux ordres. D’une part,
la pression de radiation devient non-linéaire en fonction de I’angle d’incidence de I'onde
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F1G. 7.6 — Comparaison expérience — simulation numérique de I’évolution de la hauteur maximale
de déformation hy,q,; normalisée & wy en fonction de la puissance laser P. (a) T —To =1 K et
wp=53 um. (b)) T —Te=1Ket wp =75 pm.
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FiG. 7.7 — Comparaison expérience — simulation numérique de I’évolution de la hauteur maximale
de déformation hp,q, normalisée a wy en fonction de la puissance laser P. (a) T —Tc = 1.5 K et
wo="75 pm. (b) T —Tc=15K et wg =9.8 pm.

excitatrice sur les déformations. Cet aspect est pris en compte dans le modele. D’autre
part, il apparait un couplage entre la propagation de 'onde et la déformation d’interface
qui modifie la forme de I'onde et amplifie 'amplitude des déformations. Ce couplage n’est
pas pris en compte dans le modele. Or, accroissant 1'effet de la pression de radiation,
on s’attend a ce qu’il allonge (ou « tire ») l'interface liquide vers le bas de maniére plus
importante que prévue et donc produise un abaissement général sur une extension radiale
de quelque tailles de cols de faisceau. Ceci pourrait expliquer le désaccord observé.
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Evolution temporelle de la hauteur de déformation

Dans cette partie, nous présentons quelques résultats expérimentaux issus d’une étude
dynamique des déformations d’interfaces liquides observées dans le régime linéaire de dé-
formation. Si une premiere étude prés du point critique fut réalisée par A. Casner au
cours de sa these [51], les résultats qu’il présentait ne prenaient aucunement en compte
I'influence des effets de la force diffusive et il ne considérait que les effets inhérents a
la pression de radiation optique. En effet d’une part, les expériences réalisées a I’'époque
étaient effectuées pour des écarts a la température critique bien supérieurs a ceux considé-
rés dans le présent travail. D’autre part, 'existence de cette contrainte supplémentaire a
la pression de radiation optique n’était pas soupgonnée. Néanmoins, une partie de la these
de A. Casner présente des résultats expérimentaux pour des écarts a la température cri-
tique plus faibles (7'—T¢ = 1.5 K) ot il a notamment pu observer, a forte puissance laser,
I’élévation de l'interface liquide sous I’action de I'onde incidente dans le sens de propaga-
tion de Ponde excitatrice. A 1’époque, il avait attribué cette élévation de l'interface a des
effets thermiques au voisinage du point critique (typiquement un effet thermocapillaire).
Depuis, nous avons démontré que cet effet est bien issu de la génération d’écoulements
permanents au sein du fluide induits par une force diffusive en volume. Une étude tem-
porelle de ces déformations « thermocapillaires » avait été réalisée mais sur un temps
d’acquisition relativement court (quelques secondes). L’observation de la dynamique de
I’« épaulement » de la bosse de déformation induite par les effets diffusifs exhibait une
saturation au bout de quelques secondes (figure 7.8 (a)). Il a donc été conclut qu'un
ajustement des points expérimentaux par une loi de saturation exponentielle classique
permettait de décrire fidelement la dynamique de la déformation de l'interface par cet
« effet themocapillaire ». La loi de saturation exponentielle était du type [51] :

hn(t t
) () ns
hth (t — OO)
ou hy,(t) était la hauteur de déformation au cours du temps et hy,(t — o0), la hauteur
aux temps longs. 73, représentait le temps caractéristique de croissance de la déformation
et était de 'ordre de la seconde dans les expériences de A. Casner.

Au cours de nos expériences, nous avons également réalisé des études temporelles de
la dynamique de déformation de l'interface liquide soumise a une onde excitatrice. Nos
travaux étant tous a des écarts a la température critique faibles (7'— T < 2 K), la tension
interfaciale de 1’échantillon diphasique est tres basse et les effets de la force diffusive sont
exarcerbés en sus de la dynamique temporelle due a la pression de radiation. En observant
les dynamiques de la hauteur de déformation induite par les effets diffusifs (en effet, il
s’agit d’'une mesure temporelle de la hauteur de '« épaulement » formée par la bosse de
déformation due aux effets diffusifs) sur un laps de temps de la dizaine a quelques dizaines
de secondes, nous nous sommes apercu que l'interface liquide présentait bien une élévation
de sa hauteur durant les premieres secondes de I’expérience, mais subissait une relaxation
aux temps plus longs comme cela est montré sur la figure 7.8 (b). Cette relaxation
n’avait pas été observée a 1’époque (compte tenu de la durée trop courte de I’acquisition
temporelle). Une séquence d’images expérimentales correspondant a la courbe présentée
figure 7.8 (b) est donnée figure 7.9 permettant également de confirmer cette relaxation
aux temps longs.
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L’évolution temporelle de la déformation d’interface est donc similaire aux observations
faites par A. Casner pour des temps courts mais differe aux temps longs. La hauteur de
déformation ne sature qu’apres un certain laps de temps (typiquement d’une dizaine a
une trentaine de secondes). Cette information est capitale d'un point de vue expérimental,
car des lors, nous savons qu’il est nécessaire d’attendre un certain temps avant de pouvoir
observer une déformation d’interface stationnaire.
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FIG. 7.8 — (a) Evolution temporelle de la hauteur de déformation issue des études de A. Casner
[51]. L’onde incidente (ascendante) est issue d’un laser Argon ionisé (Ar™) de longueur d’onde
dans le vide \g = 514.5 nm, de rayon wy = 4.8 um et de puissance P = 1180 mW. L’échantillon
critique est régulé a T' — T = 3.5 K. Les symboles représentent les résultats expérimentaux
ajustés avec la loi de saturation exponentielle de la formule 7.2 et un temps caractéristique
de 7, = 1.3 s. (b) Evolution temporelle de la hauteur de I« épaulement » de la déformation
induite par les écoulements en volume générés par la force diffusive et par la pression de radiation.
Caractéristiques : T —Tc =1 K, wg = 9.8 um et P = 308 mW. En insert est réalisé un zoom
de la partie croissante de I’évolution temporelle de la hauteur de déformation sur les 3 premieres
secondes de la dynamique. Un ajustement avec une loi de saturation exponentielle du méme type
que celle de la formule 7.2 donne un temps caractéristique de croissance 11 = 585 ms.

La différence des comportements temporels observés entre les figures 7.8 (a) et 7.8 (b)
est immédiate et concerne essentiellement la durée d’acquisition sur laquelle est réalisée
cette expérience. En effet, comme on peut le constater sur l'insert de la figure 7.8 (b),
ou est représenté la premiere partie de I’évolution temporelle de la hauteur de déforma-
tion durant les 3 premieres secondes de l'expérience, nous retrouvons le comportement
dynamique global observé par A. Casner. La hauteur de déformation croit en fonction du
temps jusqu’a atteindre un semblant de saturation (au bout de quelques secondes).

Comme nous venons de le constater, le comportement temporel de la hauteur de dé-
formation n’obeit pas simplement a une loi de saturation exponentielle, comme déduite
par les expériences de A. Casner, mais de maniere plus complexe. La croissance de la
déformation aux temps courts semble se comporter suivant une loi du type 7.2, comme
I'atteste I'ajustement réalisé sur les données expérimentales présentées dans l'insert de
la figure 7.8 (b). Mais a ce stade, la déformation d’interface n’est pas stationnaire car
on peut observer une relaxation aux temps longs. Il existe donc vraisemblablement deux
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F1G. 7.9 — Séquence d’images expérimentales décrivant I’évolution temporelle de la hauteur de
déformation induite par les effets de la force diffusive. Cette séquence correspond aux résultats
présentés sur la figure 7.8 (b). Caractéristiques : T —To =1 K, wp = 9.8 um et P = 308 mW.
L’état stationnaire de la déformation d’interface n’est obtenu qu’au bout d’une trentaine de
secondes.
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temps caractéristiques disctincts : I'un correspondant a la croissance de la déformation, aux
temps courts et un autre aux temps longs caractérisant la relaxation de cette déformation.

Rappelons que la dynamique expérimentale présentée figure 7.8 (b) correspond a la
mesure temporelle de '« épaulement » de la bosse de déformation induite par les ef-
fets diffusifs. Si nous reprenons une dynamique similaire a celle présentée figure 7.8 (b)
mais cette fois en confrontant I’évolution temporelle de 1’« épaulement » de la bosse de
déformation induite par les effets diffusifs avec I'évolution temporelle de la pointe de la
déformation induite par les effets de la pression de radiation, obtenons—nous une allure dy-
namique similaire (moyennant un facteur multiplicatif sur ’amplitude de la déformation) ?
La réponse a cette question est apportée par la figure 7.10.
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FIG. 7.10 - Evolution temporelle de la hauteur de déformation de I'interface liquide pour T—T¢ =
1.5 K, wy =27 um et P =308 mW. Les cercles bleus correspondent a la mesure temporelle de
la pointe de la déformation engendrée par la pression de radiation. La carrés rouges représentent
I’évolution temporelle de '« épaulement » de la bosse de déformation induite par les effets
diftusifs.

A Daide de la figure 7.10, il apparait trés nettement que évolution temporelle de la
pointe de la déformation engendrée par les effets de la pression de radiation optique se
comporte difféeremment de celle de '« épaulement » de la bosse de déformation relative
aux effets diffusifs. Sur la dynamique de la pointe de la déformation (cercles bleus sur la
figure 7.10), nous observons aux temps tres courts I'influence de la pression de radiation
qui tend a abaisser 'interface liquide. S’en suit une élévation de l'interface due aux ef-
fets relatifs a la force diffusive. Enfin, au temps tres longs, une relaxation est une fois de
plus observée. Il semble exister en définitive trois temps caractéristiques distincts : I'un
aux temps tres courts probablement représentatif des effets de la pression de radiation,
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un autre aux temps un peu plus longs correspondant a 1’élévation de l'interface liquide
par les effets de la force diffusive et enfin un dernier aux temps tres longs traduisant une
relaxation de I'interface déformée.

D’apres les travaux de R. Wunenburger et al. [83], le temps caractéristique relatif aux
effets de la pression de radiation est apparenté a un temps visqueux s’exprimant [83] :
4 (n) wo

visq — ) 7.3
Tvisq o (1+ Bo) (7:3)

ou (n) est la viscosité dynamique moyenne et Bo = (wo/ 1.)?, le nombre de Bond optique.
Pour un écart a la température critique de 7' — T = 1.5 K et un rayon au col du
faisceau de wy =5 pm, ce temps caractéristique visqueux est de I'ordre de 7,5 ~ 0.2 s.

Si 'on s’intéresse a ’évolution temporelle de la pointe de la déformation, présentée
figure 7.10, nous pouvons, en considérant que l'interface est faiblement déformée, sup-
poser que les effets de la pression de radiation optique et les effets diffusifs ne sont pas
couplés. Ainsi, en faisant abstraction de la relaxation de la dynamique aux temps longs,
nous tentons d’interpréter 1’évolution temporelle de la hauteur de déformation par une loi
empirique additionnant les effets de la pression de radiation et de la force diffusive.

Sur la figure 7.11, nous avons ajusté 1’évolution temporelle aux temps courts (durant
les 4 premiéeres secondes) par une loi empirique de la forme :

h(t) = a [(1—exp (—i)) —ﬁ(l—exp (—TZ)H (7.4)

A Taide de lajustement présenté figure 7.11, nous obtenons deux temps caracté-
ristiques. L'un aux temps courts, valant 7, = 0.363 s et un autre aux temps longs,
Ty = 3.759 s.

Comme nous 'avons introduit plus haut, il a été démontré par le passé, que le temps
caractéristique correspondant aux effets de la pression de radiation est apparenté a un
temps visqueux qui est de l'ordre de 7,5, ~ 0.2 s pour les parametres expérimentaux
utilisés ici. Nous remarquons ainsi que le temps caractéristique aux temps courts, 7y, cor-
respondant a un abaissement de la déformation de I'interface liquide, semble bien cohérent
avec le temps caractéristique 7,5, relatif aux effets de la pression de radiation optique.
En revanche, 7 correspond a une élévation de l'interface liquide et pourrait étre attribué
aux effets de la force diffusive.

Toujours en considérant ’évolution temporelle de la pointe de la déformation, nous
avons réalisé des simulations numériques, prenant en compte a la fois les effets de pression
de radiation et les effets diffusifs, pour deux wy différents. Ceci est représenté figure 7.12
pour wo =5 um et wy =10 um (7' — T = 1.5 K et P =400 mW).

D’une part, d’apres la simulation numérique de la figure 7.12, nous constatons que
le rayon au col du faisceau a une influence non négligeable sur 1’évolution temporelle de
la pointe de la déformation. En effet, plus wy est petit, plus les effets de la pression de
radiation optique sont exacerbés et provoquent une abaissement important de I'interface
liquide aux temps courts. Cette particularité s’estompe fortement a mesure que wy aug-
mente. Pour wy = 10 wum, 'abaissement de l'interface aux temps courts est toujours
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FiG. 7.11 — Ajustement de I’évolution temporelle aux temps courts de la dynamique de déforma-
tion expérimentale de la pointe de la déformation, présentée figure 7.10, par la loi empirique 7.4
(I'ordonnée représente —h pour plus de commodités par la suite). T —Tc = 1.5 K, wp = 2.7 um
et P = 308 mW. Le temps caractéristique aux temps trés courts, représentatif des effets de
la pression de radiation, vaut 71 = 0.363 s et le temps caractéristique aux temps plus longs
vaut 7o = 3.759 s et semble caractériser les effets diffusifs car il correspond a une élévation de
Pinterface.

présent mais beaucoup moins perceptible. Si on analyse ces dynamiques numériques de
déformation a ’aide de la loi empirique 7.4, nous obtenons deux temps caractéristiques
pour chaque courbe. Pour wy = 5 pm, nous avons 7; = 0.165 s et 7o, = 1.742 s. Pour
wp = 10 um, on obtient 7y = 0.183 s et 75 = 0.685 s.

Concernant le temps caractéristique aux temps courts, 7, celui—ci est cohérent avec
celui trouvé expérimentalement plus haut et a fortiori avec le temps visqueux 7,;sq. Ce
temps caractéristique aux temps courts est donc bien représentatif des effets de la pression
de radiation. Aux temps plus longs, le temps caractéristique 7o traduit 1’élévation de
I'interface liquide due aux effets de la force diffusive.

Pour 7, les valeurs trouvées numériquement sont un peu plus disparatres. Néanmoins
nous pouvons remarquer que les valeurs de 7 et 7, sont relativement proches 1'une de
lautre. Ceci traduit le fait qu’il est difficile de différencier, en terme de temps caracté-
ristique, les effets de la pression de radiation et ceux de la force diffusive. La disparité
observée numériquement pour 7, est donc probablement due a 'utilisation de la loi em-
pirique, cette derniere n’ayant qu’'une validité limitée car les différents effets semblent
couplés et ne peuvent donc pas simplement s’additionner. La loi régissant ces évolutions
temporelles est donc en réalité beaucoup plus complexe que notre simple analyse. En re-
vanche, cette loi empirique a ’avantage de nous donner acces au bon ordre de grandeur
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Fia. 7.12 — Simulation numérique de I’évolution temporelle de la pointe de la déformation induite
par la pression de radiation pour T'—To = 1.5 K et P =400 mW. Bleu : wg = 5 pm, rouge :
wp = 10 pm. L’altitude hyointe = 0 correspond a la position de I'interface liquide au repos. (Lors
de ces simulations, a la fois les effets de la pression de radiation et ceux de la force diffusive sont
pris en compte.)

des temps caractéristiques relatifs a la pression de radiation et aux effets de la force dif-
fusive.

Afin de faire le pendant numérique des observations expérimentales, nous avons repris
les évolution temporelles numériques présentées figure 7.12 en analysant a présent 1’évo-
lution temporelle de '« épaulement » de la bosse de déformation induite par les effets de
la force diffusive. Cette étude est donnée figure 7.13.

Premierement, nous constatons que l’abaissement de l'interface liquide aux temps
courts, mis en évidence par la figure 7.12, n’est plus observable lorsqu’on nous mesu-
rons I’évolution temporelle de '« épaulement » de la bosse de déformation induite par les
effets diffusifs. L’interface liquide subit une élévation dans sa globalité et en ajustant ces
dynamiques par une simple loi de saturation exponentielle du type 7.2, nous avons acces
au temps caractéristique de cette élévation. Nous obtenons pour wy =5 um, 7 = 0.740 s
et pour wy = 10 pum, 7 = 0.692 s. Ce temps caractéristique ne semble donc pas dé-
pendre du rayon au col du faisceau; de plus il est de l'ordre de grandeur de 75 trouvé
numériquement en considérant la pointe de déformation pression de radiation, dont les
évolutions temporelles sont étudiées figure 7.12. Ce temps caractéristique semble donc étre
celui associé a la dynamique diffusive. Afin de confirmer cette hypothése, nous avons repris
I’évolution temporelle de la figure 7.13 pour wy = 5 pm et nous I'avons confronté a I’évolu-
tion temporelle numérique en absence de pression de radiation. Ceci est exposé figure 7.14.
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FiG. 7.13 — Simulation numérique de I’évolution temporelle de I’« épaulement » de la déformation
pour T —To = 1.5 K et P = 400 mW. En rouge : wg = 5 um, en bleu : wg = 10 um. Les
effets de la pression de radiation et les effets de la force diffusive sont pris en compte lors de Ila
simulation.

D’apres la comparaison entre les évolutions temporelles numériques figure 7.14, nous
pouvons observer que les allures des dynamiques en présence et en absence de pression de
radiation sont similaires. La différence d’amplitude est imputable aux effets de la pression
de radiation qui ont tendance a abaisser 'interface liquide déformée.

De méme que précédemment, si I’on effectue un ajustement des ces dynamiques numé-
riques par une loi de saturation exponentielle classique, nous trouvons pour la simulation
prenant en compte a la fois les effets de la pression de radiation et ceux de la force diffusive
(courbe en pointillés sur la figure 7.14) : 7 = 0.637 s. Pour la simulation numérique réali-
sée en absence de pression de radiation (courbe en trait plein sur la figure 7.14), le temps
caractéristique obtenu est exactement celui représentant les effets de la force diffusive car
seuls ces effets engendrent une contrainte au niveau de l'interface liquide. Dans ce cas, le
temps caractéristique, noté 745, est égal a 74,5 = 0.740 s.

Ainsi, au niveau de 1« épaulement » de la bosse de déformation induite par les ef-
fets diffusifs, les temps caractéristiques obtenus en présence et en absence de pression de
radiation sont tres voisins et sont de 'ordre de 0.7s pour les conditions expérimentales
choisies. Cette étude prouve que '« épaulement » de la bosse de déformation induite par
les effets diffusifs est le point de mesure permettant de décrire au mieux l'influence des
effets inhérents a la force diffusive sur les déformations d’interfaces liquides engendrées
sans se préoccuper de la présence d'une pression de radiation a 'interface.

Enfin, si I'on reprend les mesures dynamiques de la hauteur de 1« épaulement », dont
un exemple est présenté au début de cette partie (figure 7.8 (b)), nous pouvons donc
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Fi1G. 7.14 — Simulation numérique de I’évolution temporelle de I’« épaulement » de la déformation
induite par la force diffusive pour T'— T¢c = 1.5 K, wg = 5 um et P = 400 mW. En bleu, les
effets de la pression de radiation et les effets de la force diffusive sont pris en compte lors de la
simulation. En rouge, seul les effets diffusifs sont pris en compte.

considérer deux temps caractéristiques. L'un est relatif aux effets diffusifs aux temps
courts alors que 'autre, aux temps longs, est associé a la relaxation de I'interface déformée.
L’ajustement par la relation empirique 7.4 d'un lot de dynamiques expérimentales nous
permet d’étudier la variation de ce temps caractéritique aux temps courts, que l'on note
T4iff, en fonction du rayon au col du faisceau. Ceci est réalisé figure 7.15.

D’apres la figure 7.15 (b), le temps caractéristique que 'on consideére relatifs aux effets
diffusifs, 74, est indépendant du rayon au col du faisceau utilisé. Ceci nous confirme que
ce temps caractéristique est bien associé a un effet non local et donc potentiellement aux
écoulements en volume générés par la diffusion de la lumiere dans le milieu. Ce temps
caractéristique expérimental est de I'ordre de 0.5s, ce qui est cohérent avec les prédictions
numeériques réalisées plus haut.

En conclusion, les allures des évolutions temporelles obtenues expérimentalement et
numériquement sont comparables aux temps courts (i.e. durant les premieéres secondes de
I'expérience).

Si 'on considere 1’évolution temporelle mesurée au niveau de la pointe de la déforma-
tion induite par les effets de la pression de radiation optique, le temps caractéristique aux
temps trés courts obtenu expérimentalement est cohérent avec un temps visqueux relatifs
aux effets de la pression de radiation [83].

En considérant a présent 1’évolution temporelle mesurée au niveau de 1« épaule-
ment » de la bosse de déformation induite par les effets diffusifs, les temps caractéristiques
obtenus aux temps courts sont indépendants du rayon au col du faisceau utilisé et sont de
I'ordre de 0.5s. Ce temps caractéristique est donc relatif a un effet non local et concorde
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Fi1G. 7.15 - (a) Ajustement des dynamiques de la hauteur de déformation induite par les effets
de la force diffusive par la loi empirique 7.4, pour différents cols de faisceau et deux puissances
par wy. T —To = 1.5 K et les différents wy et P sont reportés sur les graphiques. (b) Evolution
du temps caractéristique aux temps courts issu des ajustements réalisés sur les dynamiques de
la figure 7.15 (a) en fonction du rayon au col du faisceau. Ce temps caractéristique, noté 7q;f¢,
est assimilé aux temps caractéristique relatifs aux effets de la force diffusive. (Les ronds creux et
pleins correspondent aux deux puissances étudiées pour chaque dynamique de la figure 7.15 (a).)

avec l'ordre de grandeur du temps caractéristique prédit numériquement lorsque seuls les
effets de la force diffusive participent a la déformation de l'interface liquide. La loi empi-
rique 7.4 utilisée dans cette partie nous permet d’avoir acces a un bon ordre de grandeur
des temps caractéristiques relatifs aux effets de la pression de radiation et ceux de la force
diffusive. Néanmoins, ces temps caractéristiques étant relativement proches, il est difficile
de dissocier proprement les deux effets et ce modele se basant sur I'addiditivité de ces
effets n’est plus valable. La loi régissant le comportement temporel de telles déformations
d’interfaces liquides et donc vraisemblablement plus complexe, mettant en jeu un certain
couplage entre ces effets, méme pour de faibles déformations d’interfaces.

Enfin, considérant un ajustement avec I'expression empirique des expériences présen-
tées en figure 7.15 (a), on trouve que le temps moyen de la relaxation lente aux temps
longs est de l'ordre de 10s a 20s, ce qui est un ordre de grandeur plus grand que tous les
autres temps caractéristiques mesurés. Cette relaxation lente de la dynamique de défor-
mation observée expérimentalement aux temps longs n’est pas prédite numériquement,
quand bien méme un dernier couplage avec I'interface pourrait étre envisagé.

L’échauffement du milieu est tres faible a la longueur d’onde utilisée (cf. annexe A.2).
Celui—ci peut néanmoins étre moteur de couplages thermocapillaires pres du point critique
compte tenu du comportement en température de la tension interfaciale. Cependant, consi-
dérant les travaux de M. Robert de Saint Vincent [90], ni le temps caractéristique, ni le
sens de déformation de I'interface aux temps longs ne sont compatibles avec un couplage
opto—capillaire.

Cette relaxation lente, de l'interface déformée, aux temps longs demeure donc pour
I’heure totalement inexpliquée.
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7.2.3 Reégime non—linéaire de déformation

Evolution de la hauteur de déformation en fonction de la puissance laser au—
dela du régime linéaire de déformation

Comme nous 'avons remarqué lors de la partie 7.2.1, 'augmentation de la puissance
laser nous permet de rencontrer différents régimes de déformations. Au—dela du régime
linéaire, apparait un nouveau régime de déformation pour lequel la « bosse » de défor-
mation induite par les écoulements en volume générés par la force diffusive dans le milieu
est significative (i.e. la pente locale que fait U'interface déformée par rapport a l'inter-
face au repos n’est plus négligeable devant 1'unité). De plus, lorsqu’on étudie I’évolution
de la hauteur maximale de la déformation d’interface, nous observons que celle-ci dévie
du comportement linéaire constaté aux plus basses puissances (figure 7.2). Ce nouveau
régime est donc qualifié de régime non-linéaire de déformation. Une série d’images ex-
périmentales, mettant en vis—a—vis le régime linéaire et non-linéaire de déformations, est
présentée figure 7.16. Cette comparaison permet d’apprécier visuellement les différences
de morphologies entre les deux régimes.

Nous pouvons donc observer directement sur la figure 7.16 1’évolution importante de la
hauteur de déformation induite par les effets de la force diffusive lorsque la puissance laser
est fortement augmentée. Cette évolution est traduite sur les figures 7.17 (a) et (b) ol est
reporté le comportement de la hauteur maximale de 1« épaulement » h,,,, en fonction
de la puissance laser P, depuis le régime linéaire jusqu’au régime non-linéaire de défor-
mation et pour deux écarts a la température critique, T'— T =16 Ket T'— T = 1.9 K,
lesquels permettent d’obtenir une tension interfaciale extrémement basse (de I'ordre de
o ~5.107% N/m) et donc d’exacerber les effets de la force diffusive.

Sur les figures 7.17 (a) et (b), plusieurs comportements importants sont a identifier.
Tout d’abord, proche du point critique nous pouvons confirmer la déviation du compor-
tement linéaire de la hauteur de déformation en fonction de la puissance, lorsque cette
derniére devient grande (typiquement de 'ordre du Watt).

D’autre part, si on se focalise sur un des deux écarts a la température critique repré-
sentés ici, il apparait que pour une puissance laser P fixée, la hauteur de déformation
hmaz décroit lorsque le rayon au col du faisceau wy augmente. Ce comportement est ca-
ractéristique de tous les résultats expérimentaux obtenus lors de I’étude des déformations
d’interfaces liquides a l'aide d’un systeme composé de phases micellaires de microémul-
sion (ou les deux phases de I’échantillon diphasique diffusent la lumiére incidente). Afin
de comprendre ce comportement particulier et systematique, nous proposons d’approcher
le probleme suivant deux axes différents.

Premierement, si 'on considere I'intensité lumineuse et non la puissance laser recue
par le milieu, cela apparait évident que lorsque la puissance laser est fixée, 'intensité re-
gue (c’est—a—dire la force diffusive appliquée) est beaucoup plus importante pour un petit
rayon au col du faisceau wy que lorsque celui—ci est grand.

Deuxiémement, si on s’intéresse cette fois-ci a la morphologie de 'interface déformée
en fonction du rayon au col du faisceau, on s’apercoit que la déformation induite par les
effets de la force diffusive (écoulements en volume paralléles a I’axe du faisceau laser inci-
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F1G. 7.16 — Images expérimentales de I'interface liquide d’un systéme fluide composé de phases
micellaires de microémulsion thermalisé a T — T¢c = 1.9 K déformée par ’action d’un faisceau
laser ascendant. Comparaison des morphologies obtenues dans le régime linéaire (a) et dans le
régime non-linéaire (b) de déformation pour lequel on observe une large « bosse » de déformation
induite par les effets de la force diffusive.

dent) exhibe un « épaulement » sur toute une couronne centrée autour de la déformation
induite par la pression de radiation optique. Nous avons déja évoqué cette caractéristique
lors de 'introduction de cette partie concernant les résultats obtenus dans le cadre de la
propagation du faisceau incident de maniere ascendente. Cette caractéristique morpholo-
gique implique que lorsque la puissance laser est fixée, cet « épaulement » est d’extension
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Fic. 7.17 — Evolution de Ia hauteur maximale de déformation, hymag, induite par les effets de
la force diffusive en fonction de la puissance laser. Le faisceau laser se propage de maniére
ascendante. (a) T —Tc =16 K. (b) T —Tc =19 K.

radiale d’autant plus faible que le rayon au col du faisceau wy est petit (et donc plus
proche de 'axe de propagation de I'onde incidente). Nous avons pu noter au paragraphe
7.2.2 que la vitesse axiale de I’écoulement induit par la force diffusive est beaucoup plus
grande proche de ’axe de propagation du faisceau laser comme I’atteste le champ scalaire
représenté sur la simulation numérique de la figure 7.3. L'« épaulement » exhibé par
I'interface permettrait a ’écoulement induit, dont la vitesse axiale est plus importante a
cet endroit que sur les bords de l'interface, de déformer plus facilement 'interface. Il en
résulterait un accroissement de 'amplitude de la hauteur de déformation lorsque le rayon
au col du faisceau diminue.

Afin de prouver la pertinence de cet argument, nous avons réalisé des simulations
numériques de profils de déformations expérimentales pour une puissance fixée et deux
rayons au col du faisceau laser différents (T — T étant fixé). La comparaison des résultats
expérimentaux et numériques est donnée figure 7.18.

Sur la comparaison expérience — simulation numérique effectuée figure 7.18, outre le
fait que la simulation numérique reproduit de maniere quantitive les résultats expérimen-
taux, il apparait tres nettement que la hauteur de déformation induite par les effets de la
force diffusive devient de plus faible amplitude a mesure que le rayon au col du faisceau wy
augmente. Cette tendance est confirmée par I’évolution de la hauteur de déformation en
fonction de la puissance représentée en insert sur les figure 7.18 (a) et (b), représentant
respectivement les résultats expérimentaux et ceux issus de la simulation numérique.

Enfin, il existe également un comportement en fonction de la température, moins vi-
sible ici (car la fenétre de variation demeure faible entre les limitations expérimentales
inférieures et la valeur maximale pour laquelle on peut expérimentalement observer des
déformations d’origine diffusive), mais qui montre également que lorsque la puissance laser
est fixée, la hauteur de déformation diminue lorsque ’écart a la température critique aug-
mente. Ce dernier comportement est évident, compte tenu de la relation liant la tension
interfaciale a I’écart a la température critique de 1’échantillon (7.1). En effet, comme nous
I’avons déja évoqué au début de ce chapitre ainsi qu’a la section 3.3, 'intérét d'un tel
systeme fluide est le contrdle de sa tension interfaciale par 'intermédiaire d’une régula-
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Fic. 7.18 — Evolution du profil de déformation pour un écart & la température critique de
T —Tc =1 K et une puissance laser de P = 616 mW pour deux rayons au col du faisceau wg
différents. En insert est représenté 1’évolution de la hauteur maximale h,,., de la déformation
en fonction de la puissance. (a) Résultats expérimentaux. (b) Simulation numérique.

tion thermique. Ainsi, si on choisit d’augmenter 1’écart séparant la température a laquelle
I’échantillon est thermalisé par rapport a sa température critique, alors nous augmente-
rons la tension interfaciale de ’échantillon diphasique. De ce fait, 'interface sera rendue
beaucoup moins déformable ; ainsi pour une puissance fixée, I'amplitude des déformations
observées a T'— T = 1.9 K (comme I'exemple présenté figure 7.17) sera moins importante
que celle obtenue a T — T = 1.6 K.

Apres avoir détaillé les différents comportements de la déformation induite par les
effets de la force diffusive, nous pouvons remarquer que 1’évolution de cette hauteur de
déformation en fonction de la puissance atteint un seuil a forte puissance laser. L’étude
de ce seuil fait I'objet de la partie suivante.

Etude du seuil en puissance atteint par la hauteur de déformation induite par
les effets de la force diffusive

Lorsque la puissance laser appliquée au niveau de l'interface liquide devient tres im-
portante, la hauteur de déformation atteint une puissance caractéristique (différente pour
chaque wy et chaque T' — T), au—dela de laquelle 'interface liquide se déstabilise. L’étude
détaillée de ce dernier régime de déformation fera 'objet d’un prochain paragraphe. Dans
un premier temps, intéressons-nous a ce stade particulier qu’atteint la déformation de
I'interface liquide et que I'on nomme puissance seuil d’instabilité.

Ainsi, lorsque nous continuons a augmenter la puissance laser au niveau de l'interface
de I’échantillon utilisé, un stade est atteint ou la déformation est caractérisée par la
formation d’une « pointe liquide » sur la couronne de I’« épaulement » induit par les effets
de la force diffusive (donc dans le sens de ’écoulement induit). Ce type de déformation,
dont une collection non exhaustive est donnée figure 7.19, est stationnaire.

Un grand nombre de travaux concernant le comportement d’une interface liquide sous
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Fia. 7.19 — Morphologie caractéristique adoptée par I'interface liquide au seuil d’instabilité. Le
systeme quasi-critique est régulé a T — T = 1.9 K. Observation de la formation d’une « pointe
liquide » au sommet de la déformation stationnaire induite par les effets de la force diffusive
(faisceau incident se propageant de maniére ascendante).

champ (qu’elle soit confinée ou non) sont présents dans la littérature, & commencer par
les travaux pionniers de J. Zeleny au début du X X®™¢ siecle [18]. Lors de cette expérience
historique, une goutte liquide (un alcool), formée au bout d'un capillaire est soumise a un
fort champ électrique. Les contraintes exercées sur l'interface de la goutte induites par le
champ électrique transforment la morphologie de la goutte en une forme conique carac-
téristique. Sous certaines conditions de champ électrique et de pression hydrostatique, J.
Zeleny avait observé cette forme conique particuliere qu’adoptait la goutte liquide et la
formation, au bout de ce cone, d'un jet liquide tres fin qui se brisait en petites gouttes au
bout d'une certaine longueur (phénomeéne connu sous le nom d’ionisation par électronébu-
liseur ou electrospraying ionization en anglais). Il fallu attendre 1964 pour que G. Taylor
examine ce probleme de maniere théorique et convienne que la forme conique résulte prin-
cipalement d’'un équilibre entre les forces électrostatiques et la tension de surface [19,20].
Le « cone de Taylor » est observé pour des liquides conducteurs ou non. Nous pouvons
notamment citer les travaux de J. D. Sherwood [21], de F. K. Wohlhuter et al. [22] ou
encore ceux de A. Ramos et A. Castellanos [23], qui ont étendu l’analyse réalisée par G.
Taylor au cas de liquides diélectriques. L’angle du cone de Taylor a été calculé théorique-
ment, vérifié expérimentalement a maintes reprises et est égal & Orqy0r = 49.29°. On peut
également citer les travaux théoriques de A. M. Ganan—Calvo [24] décrivant une approche
analytique de ce probléme complexe ou encore ceux de H. Li et al. [25] et H. Stone et
al. [26] concernant les morphologies coniques adoptées par une goutte sous champ élec-
trique et magnétique. Pour plus de détails sur ce phénomene caractéristique, le lecteur est
invité a consulter entre autres les articles de revue de D. A. Saville [27] et de J. Fernandez
de la Mora [28].

Ce phénomene de « cone liquide » (cone de Taylor) est donc caractéristique de la
déformation d’interfaces liquides (séparant deux liquides ou un liquide et un gaz) sous
I’action d’un champ extérieur. Il est donc légitme de s’interroger sur ’existence ou non
d’une telle morphologie pour notre systeme lorsque nous atteignons la puissance seuil



CHAPITRE 7. DEFORMATIONS D’INTERFACES LIQUIDES SEPARANT DEUX FLUIDES
164 DIFFUSANTS ET ISOTROPES

d’instabilité.

A la vue des images expérimentales présentées figure 7.19, cette existence ne semble pas
étre pertinente. Néanmoins, d’autres séries d’expériences ont pu exhiber de temps a autre
une forme plus ou moins conique. Afin de résoudre ce probléme, nous avons analysé (sur
les expériences présentant visuellement une forme d’aspect conique) I’évolution de 1’angle
que réalise 'interface liquide par rapport a I’axe vertical afin de conclure sur I'existence ou
non de ce cone lors de nos expériences au seuil d’instabilité. Quelques exemples d’analyses
sont, regroupés sur la figure 7.20.

T-T=1K, ©0,=5.3um et P, ;=1309mW T-T=1K, 0=7.5um et P, ;=1771mW T-T=1K, 0,=9.80m et P, ;=2002mW
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F1G. 7.20 — Etude de I'angle que réalise I'interface liquide par rapport a I'axe vertical afin de
déterminer ’existence ou non d’un céne de type coéne de Taylor au sommet de la déformation
d’interface induite par les effets de la force diffusive. Le systéme critique est régulé en température
aT—Tc = 1.7 K et le faisceau se propage de fagon ascendante. (a) Images expérimentales
obtenues au seuil d’instabilité pour les rayons au col du faisceau wg = 5.3 pm, wg = 7.5 wm et
wo = 9.8 pm (les puissances seuil correspondantes sont reportées sur les images). (b) Détection
du profil de déformation induite par les effets de la force diffusive. (c) Détermination de I’angle
0 (en degré) entre 'interface déformée et ’axe vertical en fonction de 'extension radiale de la
déformation.

La figure 7.20 nous informe sur le comportement au seuil d’instabilité de la morphologie
de la déformation induite par les effets de la force diffusive. Le choix des images de
cette figure est tel qu'une « pointe liquide » significative est observable au sommet de la
déformation. De ce fait, s’il existe un cone de Taylor au sommet de cette déformation, nous
devrions étre en mesure de le mettre en exergue grace a ces images. Or, d’apres ’analyse
de I’évolution de I'angle #(R) que réalise I'interface déformée par rapport a 'axe vertical
(figure 7.20 (c)), il n’est pas du tout évident d’en déduire un comportement conique
clair. En effet, méme si 'angle §(R) fluctue de maniere assez importante a I’approche du
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sommet de la déformation (R = 0) nous n’observons aucun plateau. Si cone il y a, nous
devrions observer un angle constant a I’approche de ce sommet, ce qui n’est pas le cas.

Nous pouvons donc en conclure que lors de nos expériences de déformations d’inter-
faces liquides induites par les effets de la force diffusive, nous n’avons jamais observé
d’interfaces liquides déformées adoptant la morphologie caractéristique du cone de Taylor
au seuil d’instabilité.

Suite a ’étude réalisée sur les morphologies particulieres adoptées par l'interface li-
quide déformée au seuil d’instabilité, intéressons—nous a présent au comportement de ce
seuil en fonction des parametres de 'onde excitatrice et plus particulierement & 1’évolution
de la puissance laser atteinte au seuil d’instabilité en fonction du rayon au col du faisceau
wp. Nous avons brievement évoqué au chapitre 5 que les simulations numériques dans
le cadre de cette configuration expérimentale (mais en absence de pression de radiation
optique) prédisent que la puissance laser au seuil d’instabilité se comporte de maniére
affine (n’interceptant pas lorigine) lorsque wy croit. Nous avons réalisé cette étude sur
différents lots d’expériences (pour différents écarts a la température critique) impliquant
différents lots d’échantillons critiques (rappelons que la confection de ces échantillons est
tres délicate et qu’il peut y avoir des petites variations de comportement d'un échantillon
a l'autre ou d’une journée d’expérience a une autre (voir annexe A.2)).

La détermination expérimentale de la puissance seuil d’instabilité, notée Pi.,;, corres-
pond a la derniere puissance laser pour laquelle nous obtenons une déformation d’interface
liquide stationnaire. Si nous appliquons une puissance supérieure telle que P = Py + €
(ou € représente la précision sur la puissance laser a laquelle nous avons acces avec notre
dispositif expérimental, & savoir € = 6.6 mW), l'interface se déstabilise et nous observons
I’émergence d'un jet liquide, comme nous le détaillerons par la suite. Cette investigation du
seuil d’instabilité s’apparente donc a une méthode de dichotomie permettant d’encadrer,
au maximum de notre précision, la puissance seuil d’instabilité.

La figure 7.21 regroupe une partie des résultats obtenus pour ce systeme fluide com-
posé de phases micellaires de microémulsion.

Les résultats présentés figure 7.21 nous permettent de conclure que la puissance seuil
d’instabilité Pi.,;, induite par les effets de la force diffusive en présence de pression de
radiation, se comporte linéairement lorsque le rayon au col du faisceau laser wy augmente.
Les droites représentées sur la figure 7.21 correspondent en effet aux régressions linéaires
effectuées sur ’ensemble des points expérimentaux pour chaque écart a la température
critique T' — T¢. En insert de la figure 7.21, nous pouvons apprécier la variation de la
pente de chaque régression linéaire de Py (wp), en fonction de 'écart a la température
critique. Ceci nous montre que dI}Teg“ se comporte comme (T — TC)1'33.

Les résultats expérimentaux nous informent, que lorsque les effets de la force diffusive
ainsi que ceux inhérents a la pression de radiation optique sont pris en compte, la puissance
seuil d’instabilité induite par les effets de la force diffusive se comporte linéairement avec
wo. En effet, dans les systemes fluides que nous avons utilisé, un contraste d’indice de
réfraction est toujours présent entre les deux phases de I’échantillon, les effets de la pression
de radiation optique ne pouvant étre annulés.

Ainsi, les effets de la pression de radiation optique jouent un role non négligeable
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Fic. 7.21 — Evolution de la puissance seuil d’instabilité Pye,;, induite par les effets de la force
diffusive, en fonction du rayon au col du faisceau laser wy pour différents écarts a la tempéra-
ture critique de I’échantillon (de T — T = 0.5 K a T — T = 2 K). Les droites représentées
correspondent aux régressions linéaires effectuées sur chaque ensemble de points expérimentaux.
En insert est représenté I’évolution de dPSTﬁ(’J‘“ en fonction de T — T¢. L’ajustement des points
expérimentaux par une loi de puissance nous donne un exposant de 1.33.

sur le seuil d’instabilité induite par les effets de la force diffusive, le comportement de la
puissance seuil en fonction de wy étant modifié en présence de pression de radiation. Nous
avons reporté sur la figure 7.22 (a) I’évolution de la position radiale de 1"« épaulement » en
fonction de la puissance laser pour T — T¢ = 1.5 K et différents wy. La figure 7.22 (b)
représente le comportement de la position radiale moyenne en fonction du rayon au col
du faisceau wy.

D’apres la figure 7.22 (a) nous remarquons que lorsque wy est fixé, la position radiale
de I'« épaulement » de la bosse de déformation induite par les effets de la force diffusive
est indépendante de la puissance laser appliquée. Compte tenu de cette conclusion, nous en
avons déduit pour chaque col de faisceau la position radiale moyenne de 1« épaulement ».
Ceci est représenté figure 7.22 (b). Nous pouvons observer que lorsque le rayon au col du
faisceau augmente, cette position radiale augmente également.
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FIG. 7.22 — (a) Evolution de la position radiale de 1’« épaulement » de la déformation induite
par les effets diffusifs en fonction de la puissance laser pour T — T = 1.5 K et différents wy
dont les valeurs sont reportées sur le graphique. (b) Evolution de la position radiale moyenne de
I« épaulement » en fonction de wy.

Or comme nous 'avons introduit précédemment, la vitesse axiale de I’écoulement in-
duit par la diffusion de la lumiere dans le milieu est maximale proche de ’axe de propa-
gation de 'onde incidente et diminue a mesure que 1’on s’écarte radialement. Il apparait
donc évident que les contraintes visqueuses associées a 1’écoulement généré seront beau-
coup plus importantes a petit wy (car plus proche de I'axe du faisceau laser). Ainsi, la
puissance laser nécessaire a la déstabilisation de I'interface liquide au niveau de 1’« épau-
lement » sera d’autant plus faible que wy sera petit.

En revanche, si la prédiction numérique en absence de pression de radiation, présentée
au chapitre 5 est vraie, nous devrions nous attendre a une saturation de la puissance seuil
d’instabilité lorsque wy — 0. Cette caractéristique n’est pas observée expérimentalement.
Il serait par exemple intéressant d’étudier des systeémes fluides diphasiques diffusants la lu-
miere mais présentant des indices de réfraction égaux afin de vérifier, ou non, la pertinence
de cette prédiction numérique.

Nous avons donc pu caractériser le seuil d’instabilité, induite par les effets relatifs
a la force diffusive. Dans la partie suivante nous allons reprendre 1'étude effectuée sur
I’évolution de la hauteur de déformation en fonction de la puissance laser mais en prenant
en compte le comportement relatif au seuil d’instabilité.

Evolution de la hauteur de déformation par rapport au seuil d’instabilité

La caractérisation du seuil d’instabilité que nous venons d’illustrer nous permet de
mettre en exergue un comportement linéaire de la puissance seuil d’instabilité Pi.,; en
fonction du rayon au col du faisceau laser wo. A 'aide de cette information, nous avons
analysé a nouveau 1’évolution de la hauteur de déformation en fonction de la puissance
laser en prenant en compte cette caractéristique au seuil d’instabilité. Nous avons donc
tracé 1’évolution de la hauteur de déformation, normalisée a la hauteur atteinte par la
déformation d’interface au seuil d’instabilité (notée hgeyi), en fonction de la puissance
laser normalisée a la puissance seuil d’instabilité. La figure 7.23 regroupe les résultats
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obtenus pour trois écarts a la température critique différents (les résultats sont représentés
en échelle logarithmique).
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F1c. 7.23 — Evolution de la hauteur maximale de déformation himqs (induite par les effets de
la force diffusive) normalisée a la hauteur de déformation obtenue au seuil d’instabilité hgeyi
en fonction de la puissance P normalisée a la puissance seuil Pyeyi. (a) T — To = 1 K. (b)
T—-Tc =16 K. (¢) T —Tc = 1.9 K. (Les différents rayons au col du faisceau utilisés sont
reportés sur chaque courbe.)

Tout d’abord, nous pouvons remarquer que lorsque nous appliquons cet adimension-
nement par rapport au seuil d’instabilité, pour chaque écart a la température critique
T — T, tous les résultats expérimentaux tendent a se superposer suivant un seul compor-
tement. Ensuite, si on reporte les résultats des trois écarts a la température critique sur
un méme graphique (figure 7.24), un comportement universel semble émerger.

En effet, lorsque tous les résultats expérimentaux sont regroupés sur un méme gra-
phique, il apparait tres nettement I’émergence d’'un comportement universel de la hauteur
de déformation normalisée a la hauteur atteinte au seuil d’instabilité en fonction de la
puissance laser normalisée a la puissance seuil. Nous avons réalisé un ajustement de tous
les points expérimentaux a 'aide d’une loi de puissance (représenté en trait plein sur la
figure 7.24). Le comportement universel observé semble étre de la forme :

hmaw P 1.5
- ‘l>o<(P ) (7.5)

Nous avons également reporté sur la figure 7.24 le comportement prédit en absence de
pression de radiation (figure 5.7, chapitre 5) qui montrait déja un comportement unique en
fonction du rayon au col du faisceau. Ce comportement prédit numériquement donne des
valeurs de Auqq/hseuwit Plus grandes ques les mesures pour les petites valeurs de P/ Pseyi
et les deux variations se rejoignent lorsqu’on se rapproche du seuil. Cet écart peut se
comprendre compte tenu de la présence de la pression de radiation qui a tendance a
freiner le développement des effets diffusifs.

Suite a I’étude du régime non-linéaire de déformation et en particulier du seuil d’insta-
bilité, nous allons analyser dans la partie suivante le comportement adopté par la défor-
mation d’interface liquide lorsque nous appliquons, au niveau de I'interface, une puissance
laser supérieure a ce seuil d’instabilité.
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F1G. 7.24 — Evolution de la hauteur maximale de déformation Mgy (induite par les effets de
la force diffusive) normalisée a la hauteur de déformation obtenue au seuil d’instabilité hsey:
en fonction de la puissance P normalisée a la puissance seuil Pye,;. Les résultats expérimen-
taux des trois T — T¢ présentés figure 7.23 sont regroupés sur le méme graphe. Le trait plein
correspond a un ajustement de tous les résultats expérimentaux suivant une loi de puissance
telle que : (hmaz/hsewit) < (P/ Psem-l)l'5. La courbe orange représente le comportement prédit
numériquement en absence de pression de radiation pour T — T = 1.5 K.

7.2.4 Au—dela du seuil d’instabilité : apparition d’un nouveau
mécanisme d’instabilité de jet liquide

Dans la partie précédente, nous avons détaillé le régime non-linéaire de déformation
jusqu’a un point caractéristique apparenté a un seuil d’instabilité. L’étude de ce seuil
d’instabilité nous a permis d’identifier quelques caractéristiques importantes. A présent,
intéressons—nous au comportement de la déformation d’interface liquide lorsqu’une puis-
sance laser supérieure a la puissance seuil est appliquée. Comme nous 'avons introduit
au début de cette section, au-dela de la puissance seuil d’instabilité, I'interface liquide
se déstabilise. En effet, la déformation d’interface n’est plus stationnaire, la « pointe li-
quide » formée au sommet de la déformation induite par les effets de la force diffusive,
caractéristique du seuil d’instabilité, s’allonge dans le sens de propagation de ’onde inci-
dente lorsque P > Pi..;. Cette élongation donne naissance a un jet liquide de diameétre
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micrométrique, dans le sens de propagation de l'onde excitatrice. Le micro—jet liquide
peut statistiquement émerger sur toute la « couronne » entourant la déformation induite
par les effets de la pression de radiation; il est donc parallele a ’axe de propagation de
I’onde incidente mais décalé radialement.

Nous avons donc observé un nouveau mécanisme d’instabilité conduisant a la formation
d’un jet liquide, dont les effets de la force diffusive, a savoir les écoulements en volume gé-
nérés par cette force dans le milieu turbide, sont seuls responsables de son déclenchement.
Ce mécanisme d’instabilité, prédit lors des simulations numériques ne prenant en compte
que la force diffusive (en absence de pression de radiation) et discuté au chapitre 5, est
donc vérifié expérimentalement a ’aide d’un systeme fluide composé de phases micellaires
de microémulsion lorsque les deux phases liquides de ’échantillon diphasique diffusent la
lumiere incidente. Ce mécanisme d’instabilité avait déja été observé au chapitre 6, ou seule
I'une des phases liquides en coexistence était diffusante. La recherche de cette instabilité
avec ce dernier systeme s’était avérée beaucoup plus délicate que dans le cas présent, car
les tensions interfaciales accessibles sont plus élevées d'un facteur 10 que celles obtenues
pres d'un point critique des phases micellaires de microémulsion utilisées ici.

La figure 7.25 présente I’évolution temporelle de I'interface liquide lors de sa déstabilisa-
tion et de ’émergence d’un jet liquide induit par les effets de la force diffusive (P > Pyeyir)-

—10 im —10um —10 pm —10'um

—10 pm —10'um —10 um —10um

S S —
t=13.34s

F1G. 7.25 — Scénario de I'évolution temporelle de I'interface liquide d’un systéme critique, com-
posé de phases micellaires de microémulsion, lors de sa déstabilisation et de la formation d’un
jet liquide induit par les effets de la force diffusive (le faisceau laser se propage de maniére as-
cendante). Le systéeme fluide est régulé a T —To = 0.5 K, la puissance laser appliquée au niveau
de l'interface est P = 1540.0 mW (la puissance seuil étant égale & Pseyy = 400.4 mW) et le
rayon au col du faisceau est wg = 7.5 pm. L’instant t considéré lors de I’évolution temporelle de
I'interface est reporté sur chaque image expérimentale (cet échantillon d’images expérimentales
est issu d’une acquisition dynamique de 1500 images a une cadence de 100 images par seconde).
L’origine des temps est fixée lors du début de I'excitation laser.

Afin de caractériser ce nouveau mécanisme d’instabilité, induit uniquement par les
effets de la force diffusive, nous proposons d’étudier tout d’abord le comportement de
cette instabilité de jet liquide a I'aide des parametres de l'onde excitatrice, tels que la
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puissance laser P et le rayon au col du faisceau laser wy. L’écart a la température critique
ne nous permet ici que d’obtenir une tension interfaciale suffisamment basse de maniere
a pouvoir déclencher cette instabilité de jet liquide pour une puissance laser raisonnable
et sur une gamme assez large de wy.

Comportement du rayon du jet liquide induit par les effets de la force diffusive
en fonction des parametres de ’onde excitatrice

Nous avons tout d’abord étudié I’évolution du rayon du jet liquide émis en fonction
de la puissance laser appliquée P, dont un exemple est présenté sur la figure 7.26 (a).

5 T 1 T T 5 T T T T
* ©=2.99um T-TC=1.5K
4L ™ 0)023.88pm | 4Lk |
[ ] [ ]
| L
E 3| * o7710um "oe E 3l + = . |
c L c . " e °
(D) ] Q °
3 2} » | 5 2| 0;5 ° ° 0)0=2-99Hm |
e un’ o omb ® =3.88m
5 L 4 ane 0
1t . 1t 1
T-T =15K ¢ ®,=7.10um
: 0
0 1 1 1 1 1 1 1 1
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Puissance en mW P/P

<a> seuil (b)

FIG. 7.26 — (a) Evolution du rayon du jet liquide Rjet, induit par les effets de la force diffusive
dans le sens de propagation de I’onde incidente, en fonction de la puissance laser P. (b) Evolution
du rayon du jet liquide Rj¢; en fonction du rapport P/ Pse,;. Le systéme est régulé en température
al —Tc = 1.5 K et les rayons au cols du faisceau utilisés sont reportés sur la figure.

Lorsqu’on considére la représentation exposée figure 7.26 (a), il semble tres difficile
d’en dégager le moindre comportement particulier concernant I’évolution du rayon du jet
en fonction de la puissance. Au mieux, nous pouvons observer que le rayon du jet croit
avec la puissance laser P a T' — T et wy constants.

Comparer les différents rayons, correspondant aux différents rayons au col du faisceau
laser wy, entre eux a puissance fixée n’a pas de sens physique dans cette configuration. En
effet, nous avons vu lors de I’étude du seuil d’instabilité que la puissance seuil d’instabilité
se comporte linéairement lorsque wy augmente. Ainsi, on pourrait imaginer que lorsqu’on
se place a une puissance fixée et que ’'on compare les résultats a petits wy et a grands wy,
un jet peut étre émis dans le premier cas alors que pour wy grand, I'interface ne serait pas
encore déstabilisée !

En prenant en compte cet argument, il convient donc de comparer les résultats ob-
tenus en se référant au seuil d’instabilité. C’est—a—dire que pour comparer des situations
physiquement semblables, il faut considérer les résultats obtenus en fonction du rapport
P/ Pyewir (de cette fagon, nous pouvons comparer les résultats de différents cols de faisceau
pour une « distance » séparant la puissance laser considérée de la puissance seuil propre
a chaque col de faisceau). La figure 7.26 (b) correspond donc a I’évolution du rayon du
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jet liquide représentée en fonction de ce rapport P/ Pse,;. 11 apparait que le rayon du jet
liquide croit en fonction du rapport P/Pi..;. Dans cette représentation, nous pouvons
remarquer que le « rayon au seuil d’instabilité » que 1’on notera par la suite R, semble
constant en fonction de wy. Ry correspond a la valeur du rayon du jet lorsqu’on extra-
pole les comportements obtenus pour chaque wy par un ajustement linéaire a la valeur
pour P/ Pseyui = 1.

Une fois la valeur de R,.,; établie pour chaque wy étudié, nous pouvons essayer de
représenter les résultats obtenus en fonction de ce seuil. Parallelement, d’apres les ré-
sultats présentés figure 7.26 (b), le rayon de jet semble évoluer (ou plus précisement
augmenter) en fonction du rayon au col du faisceau utilisé. Nous avons donc représenté,
sur la figure 7.27, (Rjer — Rseui) /wo en fonction de (P/Pseyy) — 1 (le fait de retrancher 1
& P/ Pyeuy permet de visualiser tous les comportements a partir du seuil d’instabilité).

1 T T T T
T-T =1.5K
c [}
0.8 .
o
8 - .
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Fic. 7.27 — Evolution de (Rjet — Rseuit) /wo en fonction de (P/Pseyit) — 1 pour les différents
rayons au col du faisceau utilisés et T'— T = 1.5 K. Emergence d’un comportement unique.

seuil

D’apres la représentation des résultats donnée par la figure 7.27, nous observons 1’émer-
gence d’un comportement unique quelque soit le rayon au col du faisceau utilisé.

Nous avons effectué ce méme raisonnement pour un autre ensemble de résultats ex-
périmentaux obtenu a une température un peu plus élevée, T — T = 1.9 K. La fi-
gure 7.28 (a) représente 1’évolution du rayon du jet en fonction de la puissance laser
et la figure 7.28 (b) expose le comportement d’échelle pour cette expérience, a savoir
I'évolution de (Rjet — Rsewir) /wo en fonction de (P/Pseyir) — 1.

D’apres la figure 7.28 (a), nous pouvons tout d’abord constater que le « rayon au seuil
d’instabilité » est plus important, typiquement de l'ordre de 2 wm alors que pour un
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Fic. 7.28 — (a) Evolution du rayon du jet liquide Rje;, induit par les effets de la force diffu-
sive dans le sens de propagation de I'onde incidente, en fonction de la puissance laser P. (b)
(Rjet — Rseuit) /wo en fonction de (P/Psey;) — 1 pour les différents rayons au col du faisceau
utilisés. Le systéme est régulé en température a'T' —To = 1.9 K et les rayons au cols du faisceau
utilisés sont reportés sur la figure.

écart a la température critique de T'— T = 1.5 K, présenté plus haut, Reepy ~ 1 um. Il
y a donc un dépendance du rayon du jet en fonction de I'écart a la température critique.
Ceci signifie que le rayon du jet dépend de la tension interfaciale. Ce qui parait logique
car, plus la tension interfaciale sera importante (i.e. plus 'écart a la température critique
sera important) plus U'interface sera difficile a déformer et donc le jet sera d’autant plus
large.

La représentation utilisée figure 7.28 (b) permet a nouveau, pour ' — T = 1.9 K,
de mettre en exergue l'existence d’'un comportement unique. Comme, Rg.,; augmente
avec T — T, la représentation en (Rjet — Rseui) /wo prend en compte cette dépendance
en température et il apparait que (Rjet — Rseui) /wo ne dépend plus que de P/ Py La
figure 7.29, regroupant les résultats pour T'— T = 1.5 K et T'— T = 1.9 K, semble
démontrer ce point.

En effet, lorsque nous regroupons les résultats de 1'évolution de (Rjet — Rseuit) /wo
en fonction de (P/Pseuy) — 1 pour les deux écarts a la température critique, un méme
comportement est mis en évidence tel que :

Rjet - Rseuil) ( P )0.98
_ —1 . .
( wo > Pseuz'l (7 6)

Etudes réalisées sur le débit des micro—jets induits par les effets de la force
diffusive

Afin de compléter la caractérisation de ce nouveau mécanisme d’instabilité de jet
liquide, nous avons dédié plusieurs travaux expérimentaux a 1I’étude du débit de ces micro—
jets.

Ces jets liquides étant le résultat d’une instabilité provoquée par les écoulements en
volume générés par la présence d’une force diffusive dans chaque phase de 1’échantillon
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Symboles pleins: T-TC:1.5K
Symboles creux: T-TC:1.9K
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FiG. 7.29 — Superposition des résultats de I'évolution de (Rjet — Rseyir) /wo en fonction de
(P/Pseyit) — 1 pour tous les wy utilisés et pour T — Te = 1.5 K (symboles pleins) et
T — Tc = 1.9 K (symboles creux). Les axes sont représentés en échelle lograthmique et le
trait plein correspond a I’ajustement de tous les points expérimentaux par une loi de puissance :

(Rjet - Rseuil) /WO (8 [(P/Pseuil) - 1]0.98'

diphasique, nous pouvons observer la brisure de ces objets liquides au—dela d'une certaine
distance par rapport a leur point d’origine. Le protocole adopté pour mesurer le débit
d’un jet liquide fut donc de repérer les gouttes émises en bout de jet et d’estimer le
volume total de IV gouttes sur un certain laps de temps At. Une détection du contour
de chaque goutte liquide est effectuée a I’aide d’un programme développé sous MATLAB.
Nous réalisons par la suite un ajustement de ce contour par une ellipsoide afin d’avoir
acces au grand rayon (noté a) et au petit rayon (noté b) (dans la majorité des cas, les
gouttes sont quasi-sphériques) et ainsi nous pouvons calculer le volume de chaque goutte
émise en bout de jet. L’estimation du débit D correspond donc a la somme des volumes
de chaque goutte Vyouse, i = %ﬂaibf, sur une certaine durée At, tel que :

Z ‘/goutte, 7

D=-"+———. :
A7 (7.7)

La figure 7.30 regroupe I’ensemble des débits mesurés a l'intérieur des jets liquides en
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fonction de la puissance laser. Les résultats expérimentaux présentés correspondent a un
écart a la température critique de T'— T = 1.5 K et différents rayons au col du faisceau,
wo-
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F1G. 7.30 — Représentation de I’évolution du débit du jet liquide, induit par les effets relatifs a la
force diffusive, en fonction de la puissance laser appliquée. L’échantillon critique est thermalisé
tel que T'— T = 1.5 K et les rayons au col du faisceau sont : wg = 2.99 um, wy = 4.39 pm,
wo = 5.53 pm, wp = 6.39 um et wy = 7.10 pm. (L’échelle de représentation du débit en
ordonnée est en 105 pm3/s.)

Nous pouvons remarquer que le débit du jet liquide semble étre indépendant de la
puissance laser appliquée, lorsque wy est fixé. Ce résultat est plutot surprenant et contre—
intuitif. En effet, si on raisonne pour un rayon au col du faisceau fixé, le débit peut
s’écrire :

D~uv xR, (7.8)

avec v, la vitesse du fluide a travers une section du jet de rayon Rj;.;. Comme la position
radiale du jet, Rpmnqz, ne varie pas avec la puissance laser (cf. figure 7.22 (a)), on s’attend
d’une part a ce que la vitesse du fluide augmente avec la puissance. D’autre part, nous
avons démontré plus haut (cf. figure 7.26 (a)) que le rayon du jet liquide induit augmente
avec la puissance. Par conséquent, le débit devrait augmenter avec la puissance laser, ce
qui est incohérent avec ce que nous observons expérimentalement.

Ensuite, afin d’étudier I’évolution du débit en fonction du rayon au col du faisceau wy,
nous adoptons le méme protocole que celui utilisé lors de I’étude des rayons des jets induits
par les effets relatifs a la force diffusive. En effet, de maniére a comparer des situations
physiquement semblables, nous n’utilisons pas la puissance laser « brute » mais le rapport
P/ Pyeyir (avec P > Pyeyir €t Pseyi la puissance seuil d’instabilité de jet). Ainsi, lorsque le
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rapport P/ Pseyi est fixé, nous constatons une augmentation du débit lorsque wy augmente,
comme cela est présenté figure 7.31.
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Fig. 7.31 — Comportement du débit du jet liquide en fonction du rayon au col du faisceau
wo pour un rapport P/Pse, fixé. (a) P/Pseyit = 1.2. (b) P/Pseyit = 1.4. (¢) P/Pseyiy = 1.6.
(L’échelle de représentation du débit en ordonnée est en 10° pm3/s.)

Procédons a un raisonnement du méme type que pour I’évolution du débit en fonction
de P. Cette fois, nous considérons la puissance laser fixe et le rayon au col du faisceau varie.
Si wp augmente, nous avons étudié précédemment que la position radiale de '« épaule-
ment » augmente (cf. figure 7.22 (b)). Or, plus la position radiale de I« épaulement » est
grande, plus la vitesse de I’écoulement est faible. Ainsi, lorsque wy augmente, la vitesse v
diminue.

Nous avons établi a la section précédente que le rayon du jet liquide se comporte
comme :

Rjet - Rseuil + ﬁwo ( - ]-> . (79)
seuil

D’un autre coté, nous avons mis en évidence le comportement linéaire de la puissance
seuil d’'instabilité en fonction du rayon au col du faisceau, tel que : Pyeyyy = awy (2 T — T
fixé). Ainsi, en développant la relation 7.9, on obtient :

a

Dong, lorsque le rayon au col du faisceau augmente, R;.; diminue et comme v diminue
également, le débit devrait diminuer. Une fois de plus ceci est incohérent avec les obser-
vations expérimentales.

Rjet = Rseuil +—P - 5w0' (710)

Les expériences réalisées pour mesurer les débits des micro—jets liquides induits par
les effets de la force diffusive sont assez délicates en terme de visualisation et de détec-
tion. Cette difficulté expérimentale pourrait étre a 'origine d’erreurs sur I'estimation des
volumes des gouttes liquides émises en bout de jet. Ainsi, de nouvelles expériences sont
a envisager afin de vérifier si I’évolution du débit en puissance est bien constante ou s’il
s’agit d'un artefact de mesure.

7.2.5 Bilan

Au cours de cette section, nous avons pu extraire différents comportements relatifs a
la déformation de l'interface liquide d’un systéme critique composé de phases micellaires
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de microémulsion sous I'action d’un faisceau laser se propageant de maniere ascendante.
Tout au long de cette partie, notre attention s’est exclusivement porté sur les effets liés
a la diffusion de la lumiere dans chaque phase de ’échantillon critique diphasique. En
effet, les déformations d’interfaces liquides induites par la pression de radiation optique
ont déja fait (et font toujours aujourd’hui) I'objet de nombreuses études [51, 64, 82, 83].
Une investigation tres intéressante fut réalisée récemment par N. Bertin lors de sa these en
accomplissant notamment un parallele entre les effets de la pression de radiation optique
et acoustique sur des interfaces liquides [32].

Un ensemble de résultats se dégage de cette premiere étude des déformations d’inter-
faces liquides sous l'action de la diffusion de lumiere, a commencer par I'exploration de
différents régimes de déformations accessibles via un controle de la puissance laser ap-
pliquée au niveau de l'interface. Nous avons donc pu envisager tout d’abord un régime
linéaire de déformation, ou la déformation induite par les effets relatifs a la force diffu-
sive n’est pas tres prononcée et ou la hauteur de déformation se comporte linéairement
lorsque la puissance augmente. Dans ce régime, nous avons notamment pu réaliser de
maniere fructueuse des ajustements de profils stationnaires de déformation. Ceci a été
effectué a I'aide d’'un modele numérique développé au sein de notre équipe et prenant en
compte a la fois les effets inhérents a la pression de radiation optique ainsi que les écou-
lements en volume générés par la force diffusive. Une étude dynamique fut réalisée dans
ce régime de déformation traduisant une croissance de la déformation aux temps courts,
due aux effets diffusifs, suivie d'une relaxation de la dynamique aux temps longs.

Pour des puissances plus fortes, la déformation induite par les effets diffusifs est beau-
coup plus importante et 1’évolution de la hauteur de déformation dévie du comportement
linéaire, observé aux plus basses puissances. Il s’agit du régime non-linéaire de déforma-
tion. Nous avons pu étudier le comportement de la déformation en faisant varier a la fois
le rayon au col du faisceau, wy, ainsi que ’écart a la température critique, ' — T¢.

Ce régime de déformation se conclut par une puissance caractéristique, appelée puis-
sance seuil d’instabilité, pour laquelle nous observons 'apparition d’'une pointe liquide
au sommet de la déformation induite par les effets relatifs a la force diffusive. Ce seuil
d’instabilité en puissance se comporte linéairement lorsque le rayon au col du faisceau wy
croit. Nous avons pu reprendre les résultats présentés précédemment en tenant compte de
ce comportement au seuil d’instabilité. Nous en avons déduit un comportement universel
de la hauteur de déformation normalisée a la hauteur au seuil en fonction de la puissance
laser normalisée a la puissance seuil d’instabilité. Ce comportement universel suit une loi
de puissance telle que : (hmae/Psewir) < (P/ Psem-l)l'E’

Lorsque P > Py, nous constatons ’allongement de cette pointe liquide et la désta-
bilisation de l'interface liquide. Il en résulte I’émergence d’un micro—jet liquide parallele
a l'axe de propagation de 'onde incidente. Nous avons tenté de caractériser ce nouveau
mécanisme d’instabilité induit uniquement par les écoulements permanents générés par
la présence de la force diffusive dans chaque phase de I’échantillon critique diphasique. Il
en ressort que le rayon du jet liquide induit augmente avec la puissance laser. Une étude
préliminaire du débit des jets liquides induits fut également réalisée, semblant montrer
que le débit est indépendant de la puissance laser P.

Dans la suite, tout en conservant ce systeme fluide, nous allons changer le sens de
propagation de ’onde incidente afin d’illuminer I'interface liquide de maniére descendante.
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Il a été démontré par le passé [51,81] que dans cette configuration expérimentale, I'interface
liquide peut devenir instable pour une puissance laser suffisante. Cette fois, la déformation
issue de la pression de radiation optique et les écoulements générés par la force diffusive
sont dans le méme sens. Plus récemment, un étude concernant le role de cette force
diffusive dans le mécanisme d’instabilité de 'interface a été réalisée [67]. Nous proposons
donc d’étendre cette étude au cours de la section suivante.

7.3 Propagation de 'onde incidente depuis la voie
haute (faisceau laser descendant)

Lors de cette partie, nous avons modifié la configuration du dispositif expérimental
afin d’illuminer l'interface non plus de maniere ascendante mais de fagon descendante (le
faisceau incident se propage donc depuis milieu le plus réfringent vers le milieu le moins
réfringent). L’onde incidente, toujours issue d'un laser Nd**—YAG doublé en fréquence
possédant une longueur d’onde dans le vide Ay = 532 nm, parcourt a présent la voie haute
du montage optique. Nous allons exposer les différents résultats obtenus lorsque 'onde
électromagnétique continue intéragit avec l'interface de I’échantillon critique composé de
phases micellaires de microémulsion (annexe A.2). Dans cette configuration expérimentale,
les effets inhérents a la pression de radiation optique et les effets relatifs a la force diffusive
agissent dans le méme sens. Il y a donc vraisemblablement une collaboration de ces deux
effets aux déformations d’interfaces liquides observées. Nous tenterons d’évaluer cette
collaboration, en « annulant » les effets diffusifs, lors d’une prochaine section. Pour le
moment, intéressons—nous a I’'évolution des déformations d’interfaces liquides engendrées
par l'action de ces deux effets tres pres du point critique. L’un des parametres important
lors de cette investigation sera donc l’écart a température critique 1" — T pour lequel
est régulé I’échantillon critique. Ce parametre ajustable nous permettra d’explorer plus
d’un ordre de grandeur en terme de tensions interfaciales et ainsi d’observer la réponse a
I'excitation laser, du systéme fluide soumis a cette modulation.

De nombreuses études, tant expérimentales que numériques, ont été réalisées par
le passé concernant cette configuration expérimentale [51,63,81-83] ne considérant que
I’action de la pression de radiation optique avec une attention toute particuliere plutot
«loin » du point critique (T'—T¢ ~ 2—20 K) comme dans la these de A. Casner [51]. Plus
récemment, R. Wunenburger et al. [67] ont évalué I'influence de la pression de radiation
conjuguée aux effets relatifs a la force diffusive lors de déformations d’interfaces liquides
(issues du méme systeme fluide que celui que nous utilisons). Lors de ces différentes études,
il a été montré que pour une puissance laser suffisamment importante, 'interface liquide
se déstabilise et un jet liquide, centré sur ’axe du faisceau laser incident, est observé.

Ainsi, cette section n’a pas pour vocation d’exposer une étude complete des défor-
mations d’interfaces liquides observées lorsque le montage optique est réglé dans cette
configuration (cela ayant déja été réalisé), mais de proposer un tour d’horizon des diffé-
rentes phénoménologies observées en tentant d’apporter des compléments d’informations
aux déformations observées, par une étude fine en T — T¢.

Enfin, cette section permet de mettre en place une base de résultats expérimentaux
concernant cette configuration expérimentale, ou les effets de la pression de radiation et
ceux de la force diffusive agissent dans le méme sens. Le but final est de pouvoir évaluer,
lors de la prochaine section (ot nous tenterons d’« annuler » les effets relatifs a la force
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diffusive) le role de la force diffusive dans le mécanisme des déformations et instabilités
d’interfaces liquides observées.

7.3.1 Evolution de la hauteur de déformation en fonction de la
puissance laser.

Tout d’abord, nous allons présenter I’évolution de la hauteur de déformation lorsque
nous augmentons la puissance laser P. La figure 7.32 représente 1’évolution typique adop-
tée par l'interface liquide lorsque la puissance laser appliquée au niveau de l'interface
augmente.

_. — - — — S

P=132.0mW —oum  P=198.0mwW —ioum  P=264.0mW o

P=330.0mW —i1opm P=396.0mW —1opm P=422.4mW —10um

F1c. 7.32 — Evolution de I'allure de la déformation, de I'interface liquide d’un systéme composé de
phases micellaires de microémulsion, lorsque le faisceau laser se propage de maniére descendante.
L’échantillon critique est régulé en température a T — T = 5 K et le rayon au col du faisceau
utilisé est wg = 7.48 pm. L’augmentation de la puissance engendre un léger allongement de la
déformation selon I'axe du faisceau laser incident.

L’évolution de la hauteur maximale de déformation en fonction de la puissance corres-
pondant a cette configuration expérimentale est représentée figure 7.33 pour trois écarts
a la température critique différents. Dans cette configuration, la hauteur maximale de
déformation, notée h,,.., correspond a la distance séparant l'interface au repos du bout
de la déformation, comme cela est schématisé sur 'une des images présentées figure 7.32.
Tout comme lors de la section 7.2.3, nous remarquons une fois de plus qu’a puissance
laser fixée (et wy fixé), la hauteur de déformation décroit lorsque écart a la température
critique augmente.

Alors qu'une indépendance des morphologies des déformations d’interfaces suivant le
sens de propagation de l'onde incidente avait été observée dans le régime linéaire de dé-
formation par A. Casner [51], il n’en n’est plus de méme lorsque nous appliquons des
puissances plus fortes au niveau de l'interface liquide. En effet, comme nous pouvons I’ap-
précier sur la figure 7.33 (et comme nous ’avons étudié pour les déformations d’interfaces
induites par les effets relatifs a la force diffusive d'une onde laser se propageant de maniere
ascendante, présentées section 7.2.1), lorsque la puissance laser augmente, 1’évolution de
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FIG. 7.33 — Evolution de la hauteur maximale de déformation induite par les effets de pression
de radiation et les effets de la force diffusive d’un faisceau incident se propageant de maniére
descendante et de rayon au col du faisceau de wg = 7.48 um. (a) T — T = 1.5 K (Psewir =
151.8 mW). (b) T — T = 5 K (Psewit = 4224 mW). (¢) T — T = 10 K (Pseyip = 613.8 mW).
Le trait plein représenté sur chaque graphique correspond a un ajustement linéaire des résultats
expérimentaux pour les basses puissances. La hauteur de déformation dévie de ce comportement
linéaire aux plus fortes puissances pour finalement donner naissance a une déformation de grand
rapport d’aspect pour une puissance particuliére appelée puissance seuil d’instabilité et notée
Pseuil-

la hauteur de déformation, induite cette fois-ci a la fois par les effets de la pression de
radiation optique et ceux relatifs a la force diffusive, dévie du comportement linéaire ob-
servé aux plus basses puissances. Un régime non-linéaire de déformation est atteint, se
concluant par un saut de la hauteur de déformation pour une puissance particuliere, no-
tée ici Py . Cette puissance seuil d’instabilité correspond a la derniére puissance laser
pour laquelle I'interface est stable et forme une bosse de déformation. Sur la figure 7.32,
la derniere image expérimentale présentée, pour P = 422.4 mW, correspond a ce seuil
d’instabilité pour I'écart a la température critique de T'— T = 5 K et wy = 7.48 pm.
Lorsque la puissance laser appliquée est supérieure a ce seuil, I'interface se déstabilise et
forme un jet liquide centré sur 'axe de propagation de l’onde incidente. L’émission de
gouttes au bout du jet liquide nous confirme la présence d’un écoulement dans le sens de
propagation de I'onde incidente. La figure 7.34 est un exemple de I'évolution brutale de la
morphologie de I'interface déformée lorsque 1'on passe de Pseyi & Psewsi +€ (0t € = 6.6 mW
et correspond a la précision a laquelle nous avons acces a 1’aide de notre dispositif expé-
rimental). I’exemple présenté figure 7.34 correspond a un écart a la température critique
de T'— Te = 12 K, un rayon au col du faisceau de wy = 7.48 um et la puissance seuil
correspondante est Pj.,; = 825 mW.

7.3.2 Caractérisation du seuil d’instabilité

Comportement de la puissance seuil d’instabilité en fonction de I’écart a la
température critique

La déstabilisation de l'interface, lorsque la puissance laser appliquée devient impor-
tante, est un mécanisme assez brutal comme le montre 1’évolution de la hauteur de défor-
mation en fonction de P (figure 7.33) ou encore la comparaison réalisée entre les images
expérimentales au seuil d’instabilité et a une puissance légerement supérieure a ce seuil
(figure 7.34). La caractérisation de ce seuil d’instabilité en fonction du rayon au col du
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F1G. 7.34 — (a) Morphologie adoptée par I'interface liquide au seuil d’instabilité Pse,; = 825 mW.
(b) Rupture de linterface en jet liquide émettant des gouttes en bout de jet lorsque P =
Pyeyit + ¢ = 831.6 mW (ot e = 6.6 mW et correspond a la précision en puissance laser de notre
dispositif expérimental). Le systéme est régulé en température AT —T¢c = 12 K et wg = 7.48 pm.

faisceau, wy a déja été réalisée par A. Casner au cours de sa these [51] montrant que la
puissance seuil d’instabilité est linéaire en wy.

Lors de nos expériences, nous n’avons pas fait varier le rayon au col du faisceau mais
nous avons modifié I’écart a la température critique T' — T. En effet, rappelons que la
modification de I’écart a la température critique de I’échantillon permet a la fois de faire
varier la tension interfaciale mais aussi 'amplitude de la force diffusive présente dans
chaque phase de I’échantillon diphasique. Nous avons donc adopter ce protocole car notre
intérét, au cours de cette these, se porte principalement sur les effets relatifs a cette
force diffusive. Lors de sa these, A. Casner a également démontré que la puissance seuil
d’instabilité varie linéairement lorsque 1’écart a la température critique, T' — T, croit.
Nous confirmons l'existence de ce comportement a partir de nos résultats expérimentaux
comme le montre la figure 7.35 représentant I’évolution de la puissance seuil d’instabilité
en fonction de T' — T. En parallele, nous avons réalisé une simulation numérique, pre-
nant en compte a la fois les effets de la pression de radiation optique et ceux relatifs a
la force diffusive, dans cette configuration expérimentale (figure 7.35) afin de confirmer
numériquement ce comportement.
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F1c. 7.35 — Evolution de la puissance seuil d’instabilité Ps.,; en fonction de Iécart a la tem-
pérature critique T — T¢ lorsque le faisceau, de rayon wy = 7.48 um, se propage de facon
descendante. Les symboles pleins correspondent aux résultats expérimentaux alors que les sym-
boles creux représentent les résultats issus de simulations numériques prenant en compte a la
fois la pression de radiation et la force diffusive. Les traits plein et en pointillés correspondent a
lajustement des données par une loi de puissance.

D’apres les ajustements en loi de puissance effectués sur les résultats expérimentaux
et sur ceux issus de la simulation numérique (figure 7.35), nous obtenons respectivement
les comportements de la puissance seuil d’instabilité :

PExpérimental x (T . TC)O.QO ’ (711)

seuil

PS’imulation o (T . TC)1.09 ) (712)

seuil

Nous confirmons donc expérimentalement ainsi que numériquement que la puissance
seuil d’instabilité se comporte comme une loi de puissance en fonction de I’écart a la tem-
pérature critique T' — T avec un exposant proche de 1.

Un écart est observé entre expérience et simulation numérique. Nous attribuons celui—ci
a la prise en compte numérique des deux couplages, pression de radiation et force diffusive.
Pour des raisons évidentes de complications numériques, d’ailleurs actuellement en cours
de développement au sein de notre équipe, ni le couplage propagation — déformation en
pression de radiation, ni les potentiels couplages collaboratifs entre pression de radiation
et force diffusive n'ont été pris en compte. Or nous avons vu précédemment que non
seulement ces couplages existent (d’autres preuves seront apportées plus avant) mais que
leurs collaborations réduisent les seuils d’instabilité. C’est donc probablement ce qu’il se
passe ici.
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A Daide de la figure 7.35 nous constatons que cette instabilité de jet liquide induite
par les effets de la pression de radiation et ceux relatifs a la force diffusive est accessible
sur une tres grande plage de T' — T a l'inverse de l'instabilité de jet induite unique-
ment par les effets de la force diffusive que nous avons étudié section 7.2.4 ou nous étions
beaucoup plus limité en T'— T (compte tenu de Iaccroissement de la tension interfaciale
en liaison avec la puissance laser disponible) pour observer la déstabilisation de I'interface.

Caractérisation de I’angle maximal d’incidence de ’onde excitatrice sur 1’in-
terface au seuil d’instabilité : comparaison avec ’angle a la réflexion totale

Afin de parfaire la caractérisation du seuil d’instabilité, nous avons réalisé une étude
concernant ’angle maximal d’incidence de 'onde excitatrice au niveau de l'interface li-
quide. Cette recherche permet de tester la validité de ’hypothese faite par A. Casner [51]
invoquant 'intervention de la réflexion totale de I’onde incidente sur I'interface déformée.
La réflexion totale que subirait 'onde incidente permettrait une accumulation d’énergie
lumineuse vers le bout de la déformation de l'interface liquide et donc pourrait engen-
drer la déstabilisation de celle—ci. Les études suivantes [82] ont mis & mal cette hypothese
montrant que I’angle maximal d’incidence de ’onde laser au niveau de I'interface, lorsque
P = P,.,i;, était toujours inférieur a I’angle a la réflexion totale. Nous avons confirmé cet
état de fait au chapitre 4 pour la déstabilisation d’interfaces entre liquides transparents
par la pression de radiation. Néanmoins cette hypothese ne semble pas totalement écartée
du mécanisme régissant l'instabilité.

L’angle a la réflexion totale est défini comme :

Orr = arcsin (m) , (7.13)
ng
ou n, correspond a l'indice de réfraction de la phase 1 et ny correspond a l'indice de
réfraction de la phase 2 et tel que ny > ny (la phase 2 étant au-dessus de la phase 1,
I'onde incidente se propage depuis la phase 2 vers la phase 1).
Sa dépendance en écart a la température critique est la suivante [82] :

no_m(@

0.325
2 Tc )

Opr = arcsin (7.14)

A T-T,

0.325°
Tc )

oll ng = 1.464 est I'indice de réfraction de la solution mere, Ang ~ (22 Apy (avec
o)1

(22), = —1.22.107" m*/kg et Apy = 284 kg/m?).
L’angle d’incidence 6; correspond a celui représenté schématiquement figure 7.36.
Lorsque le seuil d’instabilité en puissance est approché, 'angle maximal d’incidence,

noté 0; 4z, de 'onde excitatrice au niveau de l'interface croit jusqu’a une valeur finale au

seuil d’instabilité. La position de cet angle correspond a celle de I'inflexion dans le profil de
déformation. Un exemple de cette croissance est représenté figure 7.37 (a), pour un écart

a la température critique de T'— T = 1 K. Le graphique en insert de la figure 7.37 (a) ex-

pose I’évolution du profil de la déformation stationnaire d’interface liquide pour quelques

puissances laser, a ’approche du seuil d’instabilité.
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FiGc. 7.36 — Illustration de la mesure de 'angle d’incidence de 'onde excitatrice au niveau de
Iinterface liquide. 0; correspond a I'angle d’incidence alors que 0; est I’angle de transmission.
L’image est extraite de [82], le faisceau laser incident se propage de fagon descendante avec un
rayon au col du faisceau de wg = 3.47 wm. L’échantillon critique est régulé aT — T = 6 K.
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(a)

Fic. 7.37 — (a) Evolution de I'angle maximal d’incidence de I'onde excitatrice au niveau de
linterface déformée en fonction de la puissance laser. Le dernier point correspond a l’angle
maximal d’incidence au seuil d’instabilité (0; ma. ~ 72 °). Le systéme est régulé en température
tel que T'— T = 1 K et le rayon au col du faisceau laser se propageant de fagon descendante
est wg = 7.48 wm. Le graphique en insert représente I’évolution du profil de déformation sta-
tionnaire de I'interface liquide pour quelques puissances laser a 'approche du seuil d’instabilité.
(b) Comportement de I’angle maximal d’incidence de I'onde excitatrice au niveau de I'interface
liquide lorsque la puissance laser est égale a la puissance seuil d’instabilité pour différents écarts
a la température critique T — T¢. Le rayon au col du faisceau est wg = 7.48 pm. Le trait plein
correspond a I’évolution de I'angle a la réflexion totale Orp calculé analytiquement avec 7.14
et les triangles correspondent a O simulé avec notre code numérique. Le graphique en insert
présente les résultats obtenus par R. Wunenburger et al., issus de [82].

Le dernier point exposé sur la figure 7.37 (a), correspondant & la valeur de 1’angle
maximal d’incidence de l'onde excitatrice au niveau de l'interface lorsque la puissance
laser est égale a la puissance au seuil d’instabilité, est reportée sur la figure 7.37 (b) pour
différents écarts a la température critique de ’échantillon. 6; ,,.. est comparé a ’angle a
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la réflexion totale Oy pour chaque T'— T Le trait plein de la figure 7.37 (b) correspond
au calcul analytique de Ogy réalisé a I'aide de 7.14 alors que les triangles représentent la
valeur de Oz pour chaque T — T calculé a partir des données et de la formule 7.13. Si
maintenant on compare 1’évolution de Oz a celle de 'angle maximal d’incidence de ’onde
au niveau de l'interface, 0; ;,4., nous constatons (et nous confirmons) que 6; ;4. reste bien
inférieur a Orr quelque soit ’écart a la température critique considéré. Cet angle maximal
d’incidence semble étre constant en fonction de T'— T et nous pouvons encadrer sa valeur
de la fagon suivante :

65 ° < 0; oz <75 ° < OpT. (715)

Les résultats que nous obtenons sont en tres bon accord avec ceux obtenus précédem-
ment par R. Wunenburger et al. dont le graphique en insert de la figure 7.37 (b) est issu
de leurs travaux [82].

Robustesse de ’instabilité de jet liquide

Une fois que l'interface liquide est déstabilisée par 'action de 'onde laser incidente,
un jet liquide, émettant des gouttes, est établi. Si a présent on diminue continuement la
puissance laser au niveau de l'interface et que 1’on repasse a une puissance légerement
inférieure a Pk, nous observons que le jet est toujours présent jusqu’a un second seuil
en puissance en deca duquel nous retrouvons une bosse de déformation similaire a celles
présentées figure 7.32. Ainsi, pour une variation croissante ou décroissante de la puissance
laser, des formes stables différentes peuvent coexister lorsque P < Pj.,; comme cela est
présenté figure 7.38. Il y a donc existence d’un cycle d’hystérésis en puissance nous indi-
quant la nature sous—critique de I'instabilité.

Cette instabilité ainsi que le cycle d’hystérésis ont notamment été étudié par R. Wu-
nenburger et al. [83] invoquant I'intervention de la réflexion totale de la lumiére incidente
sur l'interface déformée afin de concentrer ’énergie de I'onde incidente au bout de la dé-
formation et donc engendrer la déstabilisation de celle-ci. Or, comme nous l'avons vu
ci—dessus, I'angle maximal d’incidence de 1'onde excitatrice sur 'interface déformée au
seuil d’'instabilité reste bien inférieur a ’angle a la réflexion totale, quelque soit 1’écart a
la température critique. La réflexion totale ne semble donc pas étre le moteur de cette
instabilité. La force diffusive non plus puisque le méme résultat a été obtenu a l'aide de
fluides transparents, suggérant de fait une origine de 'instabilité basée sur le couplage
entre la propagation de I'onde et la déformation de l'interface.

7.3.3 Instabilité de type sous—critique : mise en évidence d’un
cycle d’hystérésis

Comme cela fut démontré par le passé [83], 'instabilité de jet liquide induite & 'aide de
cette configuration expérimentale conduit a un cycle d’hystérésis. Cela signifie que suivant
la fagon de délivrer la puissance laser au niveau de l'interface (de maniére croissante ou
décroissante), deux morphologies de I'interface liquide peuvent coexister (une simple bosse
de déformation ou un jet liquide comme cela est présenté figure 7.38). Lorsque nous avons
effectué nos expériences en fonction de I'écart a la température critique, cette recherche
de cycle d’hystérésis s’est donc naturellement greffée a notre protocole expérimental.
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Fia. 7.38 — Allure de la déformation d’interface liquide lorsque ’onde incidente, de rayon au
col de faisceau wyg = 7.48 um, se propage de facon descendante. Le systéme critique est régulé
en température tel que T — T = 12 K (Pseyip = 825 mW). (a) Déformation obtenue pour une
puissance laser P = 792 mW délivrée de maniére croissante. (b) Déformation obtenue pour une
puissance laser P = 792 mW délivrée de maniére décroissante.
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Fia. 7.39 — Mise en évidence d’un cycle d’hystérésis lors de I’évolution de la hauteur de défor-
mation en fonction de la puissance délivrée de maniére croissante et décroissante au niveau de
Pinterface liquide. Le faisceau incident se propage de maniére descendante et comporte un rayon
au col du faisceau de wy = 7.48 pm. (a) T —Tc = 1.5 K, Pseyip = 151.8 mW et P = 112.2 mW.
(b) T —Tc =5 K, Pseyiy = 4224 mW et P =250.8 mW. (¢) T — T = 10 K, Pyeyi = 613.8 mW
et P| = 369.6 mW. La puissance seuil d’instabilité (Pse,) est représentée ainsi que la puissance
seuil décroissante, notée P|, pour laquelle le jet liquide disparait et I'interface liquide recouvre
une simple bosse de déformation.

Nous confirmons une fois de plus l'existence de cette bistabilité et nous présentons
quelques exemples pour différents T — T, figure 7.39.
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L’instabilité de jet liquide, lorsque 'onde incidente se propage de fagon descendante,
semble résulter d’un fort couplage entre la propagation de l'onde incidente et la dé-
formation qu’elle engendre. Cette derniere ayant une rétroaction sur la propagation de
I'onde [63]. Cette hypothése n’a pour le moment pas été vérifiée, par I'intermédiaire de
simulations numériques, mais est actuellement en cours de développement au sein de notre
équipe.

Notons que lors de ses travaux de these, N. Bertin [32] a étudié cette instabilité dans
le cadre d’une comparaison entre les effets de la pression acoustique et optique. Ce dernier
n’a pas observé cette hystérésis de forme lorsqu’une onde acoustique focalisée déforme une
interface liquide.

7.3.4 Bilan

Lors de cette section, nous avons pu établir un certain nombre de comportements si-
gnificatifs de la déformation d’une interface liquide sous I’action d'une onde laser continue
se propageant de maniére descendante. La plupart des résultats présentés ne sont que des
rappels ou confirmations d’observations déja réalisées par le passé [32,51, 63,67, 81-83].
Cette partie nous permet donc de présenter une base solide de comportements particuliers
de la déformation de l'interface liquide lorsque celle—ci est illuminée depuis la voie haute
du dispositif expérimental. Dans ce cas, les effets inhérents a la pression de radiation op-
tique et ceux relatifs a la force diffusive agissent dans le méme sens correspondant au sens
de propagation de 'onde incidente.

Ainsi, nous avons pu déduire de nos expériences que lorsque la puissance laser est
fixée, la hauteur maximale de déformation diminue quand I’écart a la température critique
augmente, ce résultat étant une observation commune avec le comportement issu dune
configuration expérimentale ou le faisceau incident se propage de maniere ascendante,
comme nous ’avons étudié section 7.2.3. En effet, lorsque ’écart a la température critique
augmente, la tension interfaciale qui en dépend (telle que o (% 1'26) augmente
également et donc l'interface liquide devient de moins en moins déformable. De ce fait,
la hauteur maximale de déformation de l'interface liquide sera d’amplitude moindre a
mesure que 1" — T croit.

Nous avons pu conclure que I’évolution de la hauteur de déformation en fonction de
la puissance laser comporte également différents régimes de déformations. Suite a un
régime linéaire de déformation aux basses puissances ou la hauteur de déformation se
comporte linéairement avec la puissance, le comportement dévie en un régime non—linéaire
de déformation qui se conclut par une puissance particuliere pour laquelle la hauteur de
déformation subit un saut. Cette puissance particuliere est apparentée a une puissance
seuil d’instabilité. En effet, au—dela de cette puissance seuil, 'interface se déstabilise et
donne naissance a un jet liquide émettant des gouttes. Cette instabilité de jet liquide est
centrée sur l'axe de propagation du faisceau laser car composée du liquide d’indice de
réfraction le plus élevé.

Le seuil d’instabilité a été caractérisé et nous sommes en mesure d’affirmer que la puis-
sance seuil d’instabilité se comporte linéairement en fonction de 1’écart a la température
critique : Pseyy o< (T'—T¢). D’autre part, 'angle maximal d’incidence de I'onde excitatrice
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au niveau de l'interface liquide, au seuil d’instabilité, est inférieur a 'angle a la réflexion
totale (0; maz < Orr). Sa valeur semble constante en fonction de T' — T et est comprise
entre 65° et 75°, ce qui est cohérent avec les travaux précédents de R. Wunenburger et
al. [82]. Enfin, nous pouvons remarquer que les puissances seuil obtenues dans le cadre
de cette configuration expérimentale sont bien plus faibles (en terme d’amplitude) que
celles nécessaires a la déstabilisation de 'interface lorsque 'onde incidente se propage de
facon ascendante. Cette instabilité de jet est donc observable sur une tres grande plage en
T — T contrairement a celle étudiée section 7.2.4 ou nous sommes assez limité en T — T¢
et donc en terme de tension interfaciale pour que les écoulements en volume induits par
les effets de la force diffusive engendrent la déstabilisation de I'interface liquide.

Enfin nous avons pu confirmer 'existence d'un cycle d’hystérésis lors de 1’évolution
de la hauteur de déformation en fonction de la puissance laser. En effet, si la puissance
laser varie continuement de maniere croissante au niveau de 'interface liquide jusqu’a une
puissance supérieure a la puissance seuil d’instabilité, nous observons I'émergence d'un
jet liquide. Si maintenant la puissance varie de maniére décroissante, une fois 1'instabi-
lité de jet établie, il est possible (sur une certaine plage en puissance) de conserver cet
objet liquide pour des puissances laser inférieures a la puissance nécessaire au déclenche-
ment de cette instabilité. Cela signifie que pour une méme puissance fixée inférieure a la
puissance seuil (P < Pseyir), deux morphologies différentes de I'interface liquide déformée
sont accessibles suivant le chemin suivit (soit une simple bosse de déformation ou un jet
liquide). Cette bistabilité nous renseigne sur le caracteére sous—critique de l'instabilité. Un
fort couplage existant entre la propagation de 'onde incidente et la déformation de I'inter-
face liquide semble exister et pourrait étre a l'origine de I'instabilité observée. Des études,
notamment d’un point de vue numérique, sont en cours de réalisation afin de valider cette
hypothese.

Dans la derniére section de ce chapitre expérimental, nous allons effectuer de nom-
breuses comparaisons avec les résultats présentés dans cette section. En effet, nous allons
exposer les différents résultats obtenus pour une configuration expérimentale ou deux fais-
ceaux lasers contra—propageants illuminent 'interface liquide de la méme fagon (rayon au
col du faisceau wy et puissance laser P identiques). Le but de cette partie réside dans
I’étude de 'influence des effets relatifs a la force diffusive lors des déformations d’inter-
faces liquides et notamment concernant l'établissement de l'instabilité de jet observée
dans cette section. Cette instabilité est—elle toujours présente lorsque les effets de la force
diffusive sont annihilés 7 Quelle est son influence sur les objets liquides ainsi créés ? Nous
verrons tout d’abord s’il est possible de s’affranchir des effets de la force diffusive et
nous développerons les différents résultats obtenus dans cette configuration expérimentale
originale.

7.4 Illumination de ’'interface liquide a I’aide de deux
faisceaux lasers contra—propageants

L’objectif de cette section est I’étude de I'influence des effets relatifs a la force diffusive
lors de la déformation de l'interface liquide de notre systeme fluide, composé de phases
micellaires de microémulsion, sachant que les deux phases de ’échantillon critique dipha-
sique diffusent la lumiere incidente. La diffusion de 'onde incidente par le milieu est a
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I'origine d’une force en volume permettant ’établissement d’écoulements permanents au
sein du fluide (section 2.2) pouvant engendrer la déformation de I'interface liquide (lorsque
la tension interfaciale est suffisamment faible) comme nous I’avons étudié section 7.2. Nous
avons vu que cette force volumique peut, sous certaines conditions, impliquer des défor-
mations d’interfaces de forte amplitude allant jusqu’a la déstabilisation et a la rupture
de l'interface en jet liquide. Section 7.3, nous avons montré que les écoulements générés
par cette force diffusive étaient dans le méme sens que les effets inhérents a la pression
de radiation optique. La participation des effets de la force diffusive au déclenchement de
I'instabilité d’interface mise en évidence est beaucoup moins évidente que lorsque 'onde
incidente se propage de maniere ascendante. En effet lorsque 'onde incidente est issue de
la voie basse du dispositif expérimental, les effets de la pression de radiation et ceux de
la force diffusive étant de sens opposés, il apparait évident que l'instabilité de jet observé
(dans le sens de propagation de 'onde incidente) résulte uniquement des contraintes vis-
queuses exercées au niveau de l'interface par les écoulements en volume générés par la
force diffusive. Néanmoins, la puissance laser pour la déclencher est typiquement dix fois
plus importante que lorsque la pression de radiation optique et la force diffusive agissent
dans le méme sens.

Dans la présente section, nous allons donc tout abord évaluer la possibilité ou non de
s’affranchir des effets relatifs a la force diffusive afin d’en étudier, par la suite, I'influence
sur I’établissement et les caractéristiques des objets liquides formés.

7.4.1 Compensation des effets relatifs a la force diffusive

La configuration expérimentale utilisée (présentée figure 7.40 (a)) permet—elle « d’an-
nuler » les effets relatifs a la force diffusive ? En réalité, il ne s’agit pas « d’annuler » les
effets de la force diffusive mais plutét de compenser en moyenne les écoulements induits
par la force diffusive dans chaque phase de I’échantillon critique diphasique. Pour réali-
ser cette compensation, le dispositif expérimental est donc réglé en configuration double
propagation par l'intermédiaire d’une rotation de la lame \/2, qu’il comporte. Le réglage
de cette lame d’onde (moyennant un étalonnage présenté section 3.1.5) permet d’obtenir
exactement la méme puissance laser au niveau de 'interface liquide. D’autre part, les lon-
gueurs des trajets optiques de la voie haute et de la voie basse du dispositif expérimental
étant identiques, nous nous assurons de la méme focalisation du faisceau laser au niveau
de l'interface.

La figure 7.40 (b) expose les profils des déformations stationnaires de I'interface liquide
suivant les différentes configurations expérimentales (faisceau ascendant (en vert), descen-
dant (en bleu) ou double propagation (en rouge)). Nous pouvons apprécier que lorsque
le faisceau se propage de maniere ascendante (en vert), une large bosse de déformation
significative est obtenue, due aux contraintes visqueuses exercées par les écoulements en
volume générés par la force diffusive au niveau de l'interface liquide. Lorsque le faisceau
incident se propage de fagon descendante (en bleu), la déformation d’interface est dirigée
vers le bas et pour les conditions de rayon au col du faisceau et de puissance laser pré-
sentées ici, nous obtenons la déstabilisation de l'interface et la rupture de celle—ci en jet
liquide. Il apparait des « ailes » a la déformation qui sont dues aux contraintes exercées
par les écoulements au niveau de l'interface. Enfin, le profil en rouge sur la figure 7.40 (b)
est obtenu lorsque deux faisceaux lasers contra—propageants de puissance identique inter-
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F1G. 7.40 — (a) Photographie du dispositif expérimental réglé en configuration double propaga-
tion ou deux faisceaux lasers contra—propageants illuminent 'interface liquide de I’échantillon
critique. La puissance laser et la focalisation de I'onde incidente sont identiques au niveau de
linterface. Les trajets optiques de chaque faisceau laser empruntant la voie haute et la voie basse
du dispositif expérimental sont représentés schématiquement. (b) Comparaison des profils de dé-
formation stationnaire de l'interface liquide obtenus suivant la configuration expérimentale. En
vert, le faisceau incident se propage de fagon ascendante, en bleu I'onde incidente se propage de
maniére descendante alors qu’en rouge nous pouvons observer 'allure du profil de déformation
stationnaire obtenu lorsque deux faisceaux contra—propageants interceptent l'interface. L’échan-
tillon est régulé en température a T — To = 3 K, le rayon au col du faisceau est wy = 2.99 pm
et la puissance totale appliquée au niveau de l'interface est égale a P = 2640 mW. (La ligne en
pointillés représente schématiquement la position de I'interface au repos.)

ceptent l'interface liquide. La déformation est plus étroite que dans le cas précédent ; il
apparait tres clairement que I'interface liquide reste plane sauf trés proche de I'axe de pro-
pagation (R = 0) ou les effets de la pression de radiation optique agissent toujours. Ainsi,
les effets inhérents a la force diffusive sont significativement réduits. Cela est une preuve
directe (visuelle) de la compensation des écoulements établis au sein de chaque phase de
I’échantillon diphasique par 'intermédiaire de cette configuration expérimentale.

Il est donc a priori aisé de compenser les effets moyens dus a la force diffusive. Nous
allons ainsi par la suite pouvoir étudier leur(s) influence(s) sur les différents phénomenes
physiques observés.

7.4.2 Evolution de la hauteur de déformation en fonction de la
puissance laser : comparaison avec les résultats obtenus en
simple propagation (section 7.3.1)

Tout comme en section 7.3.1, nous n’avons utilisé qu'un seul rayon au col du faisceau
laser incident (wp = 7.48 pm), notre intérét étant porté exclusivement sur la variation
de I'écart a la température critique T"— T. Dans cette partie nous allons comparer les
résultats décrivant ’évolution de la hauteur de déformation en fonction de la puissance
laser pour la configuration expérimentale simple propagation d’un faisceau laser descen-
dant avec la configuration double propagation ou les effets relatifs a la force diffusive sont
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compensés dans chaque phase de ’échantillon (rappelons que la diffusion de I'onde inci-
dente par les diffuseurs est élastique et que la concentration en diffuseurs est considérée
suffisamment faible de maniére a négliger la diffusion multiple).

Les graphiques de la figure 7.41 représentent 1’évolution de la hauteur maximale de
déformation pour ces deux configurations expérimentales et pour trois écarts a la tempé-
rature critique différents : T'— T =15 K, T — T =5Ket T — Ty = 10 K.
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F1G. 7.41 — Evolution de la hauteur maximale de déformation hmaz en fonction de la puissance
laser appliquée au niveau de I'interface liquide de I’échantillon critique. Comparaison entre les ré-
sultats issus d’une simple propagation d’un faisceau laser descendant (en bleu) avec les résultats
obtenus en double propagation (en rouge). Dans les deux configurations expérimentales présen-

tées, le rayon au col du faisceau est wy = 7.48 pm. (a) T — T = 1.5 K, Pslem.l = 151.8 mW
et Pl =3234mW. (b)) T —Tc = 5K, PL, = 4224 mW et P!, = 646.8 mW. (c)
T —Tc = 10 K, Pslem.l = 613.8 mW et PsleTuil = 1023.0 mW. (Psleuil représente la puissance

seuil d’instabilité en configuration simple propagation descendante et Pl la puissance seuil

seutl’
d’instabilité en double propagation.)

L’évolution de la hauteur maximale de déformation se comporte de fagon similaire a
celle observée en simple propagation. Un régime linéaire de déformation est visible aux
basses puissances. Par la suite, lorsque la puissance augmente, le comportement dévie
du régime linéaire en un régime non-linéaire de déformation pour se conclure par la
déviation de la hauteur de déformation a une puissance caractéristique appelée puissance
seuil d’instabilité et notée P . Au-dela de cette puissance caractéristique (P > PL ),
comme lorsqu’une seule onde incidente se propage de fagon descendante, I'interface est
déstabilisée.

Nous pouvons tout d’abord analyser les comparaisons présentées figure 7.41 et en
conclure que lorsque la puissance laser est fixée, la hauteur de déformation en configura-
tion double propagation est d’amplitude plus faible qu’en configuration simple propagation
descendante. Cette différence se réduit lorsque 1’écart a la température critique augmente.
D’autre part, la puissance seuil d’instabilité nécessaire a la déstabilisation de l'interface
liquide est également plus forte en double propagation que lorsqu’un seul faisceau laser
descendant intercepte 'interface liquide. Dans la suite, nous allons revenir sur ces diffé-
rents points afin de tenter de leur apporter une justification physique.

Lorsque l'interface est déstabilisée sous I’action de deux faisceaux lasers contra — pro-
pageants, la déformation d’interface obtenue correspond a I’émergence d’un objet liquide
stationnaire allongé apparenté a une « aiguille liquide » qui ne produit aucune goutte a
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son bout (et qui ne gonfle pas dans le temps), contrairement au jets liquides observés a la
section 7.3 précédente. Cette caractéristique nous apporte une preuve supplémentaire de
la compensation des écoulements induits par les effets de la force diffusive lorsque le dispo-
sitif expérimental est configuré en double propagation (la rupture de l'interface en goutte
étant la signature de la présence d'un écoulement). Afin d’appuyer notre propos, nous
avons reporté sur la figure 7.42 des comparaisons de morphologies de déformations d’in-
terface liquide au—dela du seuil d’instabilité pour les deux configurations expérimentales
(simple propagation descendante et double propagation).

| SO u
P=165.0mW P=356.4mW I P=429.0mW P=712.8mW I P=620.4mW P=1056.0mwW
(Poi=151.8MW)  (Pei=3234MW) | (Pouy=422.4mW) (P =646.8MW) | (P.,=613.8mW) (P,;=1023.0mW)

(a) (b) ()
Fia. 7.42 — Comparaison des morphologies adoptées par l'interface liquide au—dela de la puis-
sance seuil d’instabilité suivant la configuration expérimentale choisie : simple propagation d’un
faisceau laser descendant (fleche bleue dirigée vers le bas) ou double propagation (fléches rouges
en sens opposé). Le rayon au col du faisceau est wy = 7.48 um. (a) T — T = 1.5 K. (b)
T—-Tc =5K. (¢) T —Te = 10 K. (Les puissances lasers appliquées ainsi que les puissances
seuil relatives a chaque configuration et chaque T — T sont reportées sur les images.)

En tout premier lieu, nous démontrons que l'instabilité observée en configuration
simple propagation descendante est toujours viable lorsque le dispositif expérimental est
réglé en configuration double propagation. Cette derniere configuration expérimentale
étant a l'origine de la compensation des écoulements en volume générés, nous confirmons
ainsi que l'instabilité d’interface n’est pas induite par la force diffusive, tout au moins pour
T —Te > 1.5 K. Cette conclusion n’est pas étonnante compte tenu des résultats présentés
au chapitre 4 ou la force diffusive n’était pas présente (les deux phases de I’échantillon
diphasique étant transparentes) et ou, pourtant, une instabilité d’interface, sensiblement
similaire a celle observée ici en double propagation, était mise en évidence.
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7.4.3 Influence des effets inhérents a la force diffusive sur les
morphologies des déformations et sur l’instabilité d’inter-
face mise en évidence

Nous venons de démontrer que la configuration du dispositif expérimental en double
propagation nous permet d’annihiler les effets relatifs a la force diffusive. Par le biais de
nombreuses comparaisons entre les résultats de cette configuration expérimentale et ceux
présentés section 7.3 nous allons pouvoir évaluer l'influence des effets relatifs a la force
diffusive sur les morphologie adoptées par l'interface liquide avant le seuil d’instabilité
mais également sur 'instabilité d’interface observée tant au niveau du seuil que des objets
liquides créés au—dela de ce seuil.

Influence des effets de la force diffusive sur les morphologies de déformations
d’interfaces liquides avant le seuil d’instabilité

Lorsque la puissance laser est fixée, nous avons pu remarquer sur la figure 7.41 repré-
sentant I’évolution de la hauteur maximale de déformation en fonction de la puissance laser
pour les deux configurations expérimentales étudiées (simple propagation descendante et
double propagation) que la hauteur maximale de déformation présente une amplitude plus
importante lorsqu’un seul faisceau intercepte 'interface liquide de fagon descendante. Afin
de confirmer cette observation, nous avons représenté sur la figure 7.43 une comparaison
entre les profils de déformations stationnaires obtenus pour les deux configurations expé-
rimentales & une puissance donnée (P < Pieyir)-
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Fi1G. 7.43 — Profils de déformations stationnaires de I'interface liquide de I’échantillon critique
composé de phases micellaires de microémulsion régulé a différents écarts a la température
critique. Comparaison entre les résultats issus d’une simple propagation d’un faisceau laser
descendant (en bleu) avec les résultats obtenus en double propagation (en rouge). Dans les
deux configurations expérimentales présentées, le rayon au col du faisceau est wy = 7.48 um et
P < Pseyis- () T—Tc =15K, P=132mW. (b)) T—-Tc =5K, P =264 mW. (¢) T—Tc = 10 K,
P =528 mW.

La figure 7.43 confirme que 'amplitude des déformations stationnaires a puissance fixée
(P < Pyeuy) differe entre les deux configurations expérimentales. D’autre part, nous pou-
vons remarquer une différence au niveau de ’extension radiale des profils de déformations.
En effet, lorsque le dispositif expérimental est réglé de telle maniere quun seul faisceau
laser se propage de facon descendante, la largeur de la déformation est plus importante
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qu’en double propagation. Les écoulements permanents établis au sein du fluide (générés
par la diffusion de la lumiére incidente) participent donc fortement a ’élargissement des
« ailes » de la déformation.

A mesure que Pon s'éloigne de la température critique de Péchantillon, les profils de dé-
formations stationnaires correspondants aux deux configurations expérimentales tendent
a se superposer, les effets relatifs a la force diffusive devenant de moins en moins efficaces.

Ainsi, I'influence des effets de la force diffusive modifie de fagon significative la morpho-
logie des déformations stationnaires observées avant le seuil d’instabilité, tant au niveau de
leur amplitude que de leur extension radiale, lorsque la température a laquelle I’échantillon
est régulée est proche de sa température critique.

Comportement de I’angle maximal d’incidence de ’onde excitatrice au niveau
de l’interface en configuration double propagation

Nous avons vu section 7.3.2 que lorsque le dispositif expérimental est configuré en
simple propagation descendante, I'angle maximal d’incidence au seuil d’instabilité sur
I'interface est constant en fonction de T — T et sa valeur est comprise entre 65° et 75°,
c’est—a—dire bien inférieure a ’angle a la réflexion totale. Dans le cas présent ou le mon-
tage optique est configuré de telle maniere que deux faisceaux lasers contra—propageants
interceptent l'interface liquide, le comportement de cet angle maximal d’incidence est—il
modifié ?

Nous avons reporté sur la figure 7.44 les résultats de la mesure de I'angle maximal
d’incidence en configuration double propagation. La figure 7.44 (a) représente 1’évolu-
tion de cet angle maximal d’incidence a ’approche du seuil d’instabilité correspondant
au dernier point de mesure présenté. L’insert de cette figure regroupe quelques profils de
déformations stationnaires a 'approche du seuil. En parallele, la figure 7.44 (b) décrit
I’évolution de I'angle maximal d’incidence 6; ..., lorsque la puissance laser est égale a la
puissance seuil d’instabilité, en fonction de I’écart a la température critique. La valeur de
0; maz €n double propagation est comparée a celle obtenue en simple propagation descen-
dante et a la valeur de I’angle a la réflexion totale, Orr, pour ce systeme fluide.

Sur la figure 7.44 (a), angle d’incidence maximal augmente continuement en fonction
de la puissance laser a ’approche du seuil d’instabilité. L’évolution de 6; ,,.. en fonction
de T — T est présentée sur la figure 7.44 (b). Nous pouvons en déduire d’une part que
0; maz reste constant en fonction de T — T. Sa valeur est sensiblement la méme qu’en
simple propagation et est comprise entre 65° et 75°. En configuration double propagation,
I’angle maximal d’incidence reste donc bien inférieur a I'angle a la réfexion totale Ogp.

Ce changement de configuration expérimentale n’a donc vraisemblablement aucune
influence sur le comportement de 6; ,,,4z-

Caractérisation de la puissance seuil d’instabilité

A T’aide des graphiques représentés figure 7.41, il apparait trés clairement que la puis-
sance seuil d’instabilité en configuration double propagation est plus élevée qu’en simple
propagation descendante. Cet écart est d’autant plus important que 1’écart a la tempéra-
ture critique est faible.
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FI1G. 7.44 — (a) Evolution de I'angle maximal d’incidence de I'onde excitatrice au niveau de I'in-
terface déformée en fonction de la puissance laser lorsque le dispositif expérimental est réglé en
double propagation. Le dernier point correspond a I'angle maximal d’incidence au seuil d’insta-
bilité (0; max ~ 76 °). Le systéme est régulé en température tel que T'— T = 1 K et le rayon au
col du faisceau laser est wyg = 7.48 um. Le graphique en insert représente 1’évolution du profil
de déformation stationnaire de 'interface liquide pour quelques puissances laser a I’approche du
seuil d’instabilité. (b) Comportement de I’angle maximal d’incidence lorsque la puissance laser
est égale a la puissance seuil d’instabilité en fonction de ’écart a la température critique T — T .
Le rayon au col du faisceau est wg = 7.48 pm. Le trait plein correspond a I’évolution de I'angle
a la réflexion totale Opr calculé analytiquement avec 7.14 et les triangles correspondent a Ot
simulé avec notre code numérique.

La figure 7.45 (a) représente ’évolution de la puissance seuil d’instabilité en fonction
de I’écart a la température critique, suivant les deux configurations expérimentales.

L’ajustement des courbes expérimentales figure 7.45 (a) nous informent qu’en simple
propagation d'un faisceau descendant, la puissance seuil d’instabilité se comporte comme :

Pseuil X (T - TC’)O.Q s (716)

alors que lorsque deux faisceaux lasers contra—propageants interceptent 'interface liquide,
on a :

Pseuil X (T - ,-Z—'C')OA7 . (717)

Sur la figure 7.45 (b) les symboles pleins représentent les résultats obtenus lors de
simulations numériques pour une situation ou la force diffusive et la pression de radiation
agissent dans le méme sens (ce qui correspond a l'expérience représentée par les sym-
boles pleins de la figure 7.45 (a)) alors que les symboles creux représentent les résultats
numériques obtenus en absence de force diffusive, lorsque seule la pression de radiation
agit au niveau de l'interface liquide. Cette simulation s’apparente donc aux résultats ex-
périmentaux en configuration double propagation, reportés par les symboles creux sur la
figure 7.45 (a). Les lois de puissance obtenues pour ces simulations numériques sont les

suivantes :
pseuil X (T - TC)O.89 ) (718)
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FIG. 7.45 — (a) Evolution de la puissance seuil d’instabilité en fonction de I'écart a la température
critique de I’échantillon. Les symboles pleins correspondent aux résultats présentés section 7.3.2
alors que les symboles creux sont les résultats issus des expériences réalisées en configuration
double propagation. (b) Simulation numérique de la puissance seuil d’instabilité en fonction de
T — T¢. Les symboles pleins correspondent a la prise en compte de la pression de radiation et
de la force diffusive. Les symboles creux représente la simulation numérique réalisée en absence
de force diffusive (seule la pression de radiation agit). Le rayon au col du faisceau laser est
wo = 7.48 um. Les traits plein et en pointillés sont les résultats d’un ajustement par une loi de
puissance sur chaque série de données.

dans le cas ou la force diffusive et la pression de radiation sont pris en compte. Lorsque
seule la pression de radiation agit, on a :

Pseuil X (T - TC')LOQ . (719)

Nous pouvons donc constater que nous retrouvons expérimentalement les comporte-
ments prédits numériquement. Dans tous les cas, la puissance nécessaire a la déstabilisa-
tion de l'interface liquide est supérieure en double propagation (ou en absence de force
diffusive pour la simulation numérique). En revanche, les exposants obtenus sont lége-
rement différents entre expérience et simulation. Cette différence pourrait provenir du
fait qu’en expérience, pour s’affranchir des effets de la force diffusive, nous configurons le
dispositif expérimental en double propagation. Or, comme nous I’avons étudié précédem-
ment (notamment au chapitre 4), les contributions de la pression de radiation suivant le
sens de propagation ne sont pas d’une efficacité égale lorsque I'angle d’incidence est élevé
(supérieur a 60°), ce qui est le cas au seuil d’instabilité.

Afin d’évaluer l'influence des effets relatifs a la force diffusive sur la puissance seuil
d’instabilité, nous avons représenté sur la figure 7.46 I’évolution du rapport de la puissance
seuil obtenue en double propagation par rapport a celle obtenue en simple propagation
descendante en fonction de 'écart & la température critique (.e. Pt . /PL . en fonction
de T — Tc)

L’évolution de I'écart des puissances nécessaires a la déstabilisation de l'interface li-
quide entre les deux configurations expérimentales, présentée figure 7.46, démontre que
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F1G. 7.46 — Evolution du rapport PsleTuil/Psleuil en fonction de T'— T¢ pour wg = 7.48 pm. Le

trait plein correspond a I’ajustement des données par une loi de puissance faisant apparaitre que
Pl P o (T —Te) 2

seus se

Pl est beaucoup plus importante que P ., a faible T — Te que lorsque Décart & la
température critique augmente. Ce comportement peut s’expliquer simplement par le fait
que lorsque T' — T tend vers zéro, la tension interfaciale tend elle-méme vers zéro telle
que o (% 20 et 'amplitude de la force de diffusion diverge. D’apres la section 2.2,
la force diffusive est directement proportionnelle a la suceptibilité osmotique isotherme
xr de la microémulsion qui elle-méme diverge a I’approche de la température critique de
I’échantillon considéré. Les effets de la force diffusive sont donc exacerbés quand T — T¢
est petit et cela joue un role important lors de la déstabilisation de l'interface. En effet,
le rapport P! /P! . étant plus élevé  faible T — T¢, cela signifie que la force diffusive
a une collaboration importante a la déstabilisation de I'interface (méme si ses effets n’en

sont pas le moteur).

A mesure que I'écart & la température critique augmente, le rapport PLl . /P! . de-
vrait donc diminuer et tendre vers une valeur proche de 1'unité lorsque T — T tend vers
I'infini (ou les effets relatifs a la force diffusive sont négligeables). Dans ce cas, nous de-
vrions retrouver le comportement observé lors des expériences réalisées a ’aide du systeme
fluide transparent dont les résultats sont regroupés dans le chapitre 4. Bien que nous ayons
exploré des écarts a la température critique élevés (au—dela de T'— T = 15 K), la défor-
mation d’interface demeure sensible aux effets de la force diffusive, comme en témoigne

la perpétuelle présence de 1’émission de gouttes en bout de jet induit lorsque le montage
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optique est configuré en simple propagation descendante. Ceci explique 1’écart des deux
puissances au seuil d’instabilité entre les deux configurations expérimentales, toujours si-
gnificatif a T'— T = 12 K (dans le cas présenté figure 7.45 (b)).

Néanmoins, la présence de cette force diffusive n’explique pas entierement le décalage
observé entre les puissances seuil des deux configurations. En effet, nous avons montré, au
cours du chapitre 4, qu’il existait également un écart entre la puissance seuil en configura-
tion simple propagation descendante par rapport a celle obtenue en double propagation,
alors que le systeme utilisé ne diffusait pas la lumiére et donc ne comportait pas de force
diffusive. L’écart, certes faible, était égal a PY /P! .~ = 1.126 et donc nous devrions

seusl
tendre vers cette valeur pour les grandes valeurs de T — 1.

Cette valeur différente de 'unité peut étre comprise du point de vue de l'action de
la pression de radiation optique. En effet, comme nous ’avons introduit section 2.1, les
contributions de la pression de radiation optique a la déformation d’interface suivant le
sens de propagation de 'onde incidente ne se comportent pas de la méme maniere en
fonction de I’angle d’incidence de 'onde excitatrice au niveau de l'interface liquide. Cette
caractéristique est traduite graphiquement par la figure 7.47.
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F1G. 7.47 — Variation de la pression de radiation optique normalisée par sa valeur a incidence
normale en fonction de I'angle d’incidence ;. Les deux sens de propagation sont représentés
et les calculs sont réalisés pour notre systéme critique de phases micellaires de microémulsion
présentant différents contrastes d’indices relatifs § = ”Qn;;“ (0 = 0.003 correspond a T — T =
1 K, 6 = 0.006 correspond a T — T = 10 K et 6 = 0.01 correspond a T — Tc = 50 K). (n2 est
lindice de réfraction de la phase 2 se situant au—dessus de la phase 1 d’indice de réfraction ni

(ng > nl))

La représentation des différentes contributions de la pression de radiation optique sui-
vant le sens de propagation, issue de calculs réalisés a partir des formules présentées section
2.1, nous permet de constater que jusqu’a un angle d’incidence assez élevé (6; ~ 60 °),
les contributions de la pression de radiation venant d’un faisceau se propageant de fagon
ascendante et celle d'un faisceau descendant sont comparables. Aux grands angles d’inci-
dence, une dépendance angulaire des contributions de la pression de radiation intervient,
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de plus en plus marquée a mesure que 1T — T augmente. Ainsi, lorsque nous étudions le
seuil d’instabilité en configuration double propagation, nous devons prendre en compte
cette 1égere dépendance angulaire de la pression de radiation optique suivant le sens de
propagation. Cela signifie que dans cette configuration expérimentale, la contribution de
pression de radiation optique issue du faisceau laser se propageant de maniere ascendante
sera moins efficace que celle issue du faisceau laser se propageant en sens opposé (ceci
étant vrai aux endroits de l'interface déformée ou I'angle d’incidence est important). La
pression de radiation optique étant directement proportionnelle a la puissance laser (sec-
tion 2.1), il apparait ainsi cohérent que P2l . doit étre légérement supérieure & PY . pour

déstabiliser 'interface liquide. Cette remarque est également valable lorsque nous consi-
dérons un systeéme fluide transparent (systeme utilisé au chapitre 4).

Ce raisonnement permet ainsi d’expliquer a la fois 1’écart des puissances seuil entre
les deux configurations expérimentales, observé pour le systeme transparent du chapitre 4
ainsi que pour les résultats présentés dans cette section. Lorsque T' — T est grand (ici
T — Te = 12 K), notre sensibilité aux effets de la force diffusive associée a la légere dé-
pendance angulaire des contributions de la pression de radiation optique aux angles d’in-
cidences proches de 0; jaz (65 ° < 0; mae < 75 °) implique une puissance seuil d’instabilité
en configuration double propagation plus forte que celle nécessaire a la déstabilisation de
Pinterface en configuration simple propagation descendante (i.e. PX /P! - > 1). D’autre
part, lorsque ’écart a la température critique diminue, cette dépendance angulaire de la
pression de radiation est toujours a prendre en compte (méme si elle devient négligeable,
I'angle au seuil étant compris entre 65° et 757), mais aussi 'augmentation importante de
Pamplitude de la force diffusive. La forte croissance du rapport PLl /P! . proche de la
température critique est donc expliqué par 'intervention de ces deux caractéristiques.

Nous venons ainsi de caractériser en détail le seuil d’instabilité lorsque le dispositif
expérimental est configuré en double propagation. Les différentes comparaisons réalisées
entre cette configuration expérimentale avec les résultats obtenus lorsque le montage op-
tique ne délivre qu’'une seule onde incidente se propageant de maniere descendante nous
ont permis d’évaluer I'influence des effets de la force diffusive sur le seuil d’instabilité.

7.4.4 Influence des effets relatifs a la force diffusive sur les cycles
d’hystérésis observés en simple propagation descendante

En section 7.3.3, nous avons également mis en évidence ’existence d’un cycle d’hystéré-
sis traduisant le caractere sous—critique de l'instabilité observée. Il apparait donc naturel
d’effectuer cette recherche de bistabilité dans la configuration expérimentale utilisé ici
(illumination de l'interface liquide par deux faisceaux lasers contra—propageants).

Comme nous l'avons intuité au cours du bilan de la section précédente (section 7.3.4),
la bistabilité observée en simple propagation descendante, traduite par 1'existence d'un
cycle d’hystérésis serait le résultat de la maniere dont l'interface liquide est déstabilisée.
En effet, nous faisons I’hypotheése que l'instabilité observée résulte d'un fort couplage
entre la propagation de l'onde incidente et la déformation engendrée par celle—ci. La
déformation d’interface liquide ayant un effet en retour sur la propagation de I’onde dans
la déformation.
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Si tel est le cas, nous devrions retrouver ce phénomeéne d’hystérésis en puissance lorsque
nous configurons le dispositif expérimental en double propagation. La figure 7.48 repré-
sente deux images expérimentales de la déformation de I'interface liquide pour une méme
puissance telle que P < PL! ., mais obtenue de deux maniéres différentes (la puissance est

appliquée continuement au niveau de I'interface soit de maniere croissante ou de maniere
décroissante).

P=594mW (puissance croissante) P=594mW (puissance décroissante)

—10 pm —10 pm

(a) (b)

F1G. 7.48 — Allure de la déformation d’interface liquide lorsque le dispositif est réglé en configu-
ration double propagation (le rayon au col du faisceau est wy = 7.48 um). Le systéme critique
est régulé en température tel que T — Te = 5 K (Pseyyy = 646.8 mW ). (a) Déformation obtenue
pour une puissance laser P = 594.0 mW délivrée de maniére croissante. (b) Déformation obtenue
pour une puissance laser P = 594.0 mW délivrée de maniére décroissante.

Tout comme en configuration simple propagation descendante (section 7.3.3), il est
possible d’obtenir deux morphologies stationnaires différentes de la déformation de 'in-
terface liquide pour une puissance laser inférieure au seuil d’instabilité suivant la maniere
dont cette puissance est appliquée au niveau de l'interface liquide. La figure 7.48 (a)
représente la déformation d’interface obtenue lorsque nous appliquons la puissance P =
594 mW < PY ., de maniére croissante, alors que la figure 7.48 (b) correspond A la
déformation obtenue lorsque cette méme puissance est délivrée de maniere décroissante,
alors que l'instabilité de I'interface est déja établie. Lors de I’évolution de la hauteur de
déformation de l'interface liquide en fonction de la puissance laser, un cycle d’hystérésis
est alors toujours présent méme lorsque les effets relatifs a la force diffusive sont com-
pensés dans chaque phase de 1’échantillon critique. Ainsi, sans surprise, les effets de la
force diffusive n’ont pas d’influence sur I'existence de cette bistabilité caractéristique. En
revanche, comme nous allons I’étudier par la suite, cette force joue un role non négligeable
sur les objet liquides créés.
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La figure 7.49 regroupe une comparaison des cycles d’hystérésis de 1’évolution de la
hauteur de déformation en fonction de la puissance (croissante et décroissante) entre les
deux configurations expérimentales pour trois écarts a la température critique différents
(T—-Tc=15K, T—Tc=5Ket T—Tc =10 K).

600 600 600

® Faisceau descendantl' T ® Faisceau descendanl| ' '_ _r ® Faisceau descendant| j _ M
500 B Double propagation T'Tc'l'SK 500 ®  Double propagation T TC_SK 500 ®  Double propagation T TC—10K
» m0=7.48um » m0=7.48um K m0:7.48um
- OO . - o -
g 400 + S g g 400 . o g_ 400 %d.
N ®
g 300} 0 - { & 300} o 1 g 300} §
5 ¢ o 5 0 % 3 S
& 200} 1 el . <=5 200 & ] =5 200} P e
= 1 P S S i
1 | 1
100 + : 1 j E 100 1 ) g 100 | o P
| U V U !
0 “Y- = L oL aia QOXQE’ﬁ\D/.” = 0 -nl@\‘“!'..'g x
0 100 200 300 400 500 0 100 200 300 400 500 600 700 800 0 200 400 600 800 1000 1200
Puissance en mW Puissance en mW Puissance en mW

(a) (b) (c)

F1G. 7.49 — Mise en évidence d’un cycle d’hystérésis lors de I’évolution de la hauteur de défor-
mation en fonction de la puissance délivrée de maniére croissante et décroissante au niveau de
Pinterface liquide. Les ronds bleus correspondent aux résultats présentés section 7.3.3 ot un seul
faisceau laser se propage de facon descendante alors que les carrés rouges représentent la confi-
guration double propagation. Le rayon au col du faisceau est wg = 7.48 pm. Les symboles pleins
correspondent a une variation croissante de la puissance laser et les symboles creux a une varia-
tion décroissante de la puissance au niveau de l'interface. (a) T —Tc = 1.5 K, Psleml =151.4 mW

et Pl = 3234 mW. (b)) T —Tg =5 K, P. . = 4224 mW et P} = 646.8 mW. (c)

seutl seuil seuil

T-Tc=10K, Psl wii = 613.8 mW et pi 1023.0 mW. (Les fleches, représentées sur chaque

e seuil —
graphique, indiquent de maniére schématique le sens de variation de la puissance laser.)

A laide de la comparaison des évolutions de la hauteur maximale de déformation en
fonction de la puissance laser, dont 'existence d’un cycle d’hystérésis est indiscutable,
présentée figure 7.49, nous apprécions les différences de comportements entre les deux
configurations expérimentales considérées. L’amplitude des déformations (pour une puis-
sance laser inférieure ou bien supérieure & la puissance seuil d’instabilité) est bien plus
importante en simple propagation descendante qu’en double propagation.

Toutefois, afin d’évaluer un ou plusieurs comportements significatifs ainsi que l'in-
fluence de la force diffusive sur ces évolutions en fonction notamment de I’écart a tempé-
rature critique, nous avons retracé ces différentes évolutions en fonction de la puissance
laser normalisée a la puissance seuil d’instabilité, relative a chaque configuration. Cette
modification d’échelle permet de superposer les cycles d’hystérésis de chaque T' — T¢ et
de pouvoir les interpréter plus facilement. Cette représentation particuliere est exposée
sur la figure 7.50 pour tous les écarts a la température critique que nous avons utilisé au
cours de nos expériences.

Lorsque I’évolution de la hauteur de déformation est représentée en fonction de la puis-
sance laser normalisée a la puissance seuil correspondant a chaque configuration expéri-
mentale (figure 7.50), I'influence des effets dus a la force diffusive apparait tres clairement.
En effet, ’évolution des cycles d’hystérésis en fonction de I'écart a la température critique
nous permet d’observer les fortes différences d’amplitudes des objets liquides créés lorsque
T — Te est faible. A mesure que T — Tp augmente, les cycles d’hystérésis correspondant
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Fia. 7.50 — Comparaison des différents cycles d’hystérésis obtenus lors de I'évolution de la hau-
teur de déformation en fonction de la puissance laser normalisée a chaque puissance seuil d’in-
stabilité relative aux différentes configurations du dispositif expérimental (ronds bleus : simple
propagation descendante et carrés rouges : double propagation). Le rayon au col du faisceau est
wo = 7.48 um. Les symboles pleins correspondent a une variation croissante de la puissance laser
et les symboles creux a une variation décroissante de la puissance au niveau de l'interface. (a)
T—Te=1K, P, , =726 mW et P! - =191.4mW. (b) T —Tc =1.5K, P. ., = 151.4 mW

se seuil — se
et PsleTuil = 323.4 mW. (C) T—-Tc = 5K, Psleuil = 4224 mW et PsleTuil = 646.8 mW. (d)
T—To=10K, PL, = 6138 mW et PYl . =1023.0mW. () T—T¢ = 12 K, P!, = 825.0 mW

et PV

seut

, = 1280.4 mW.

a chaque configuration expérimentale tendent a se superposer (en terme d’amplitude).
Or, lorsque I'écart a la température critique augmente, I’amplitude de la force diffusive
devient de plus en plus faible (mais est toujours significative lors de nos expérience méme
a grand T'— T¢).

Ainsi, nous pouvons conclure que proche de la température critique de 1’échantillon,
les effets relatifs a la force diffusive (écoulements en volume générés par la diffusion de
I'onde incidente dans le milieu) participent fortement a I’allongement des objets liquides
induits.

D’autre part, comme nous pouvons le remarquer sur la figure 7.50, la largeur relative
des cycles d’hystérésis suivant les deux configurations expérimentales ne semble pas étre
affectée par 'action de la force diffusive lors de la déformation de l'interface liquide. En
revanche, une légere dépendance de cette largeur relative de cycle d’hystérésis apparait en
T — T comme cela est décrit par la figure 7.51. La largeur relative du cycle d’hystérésis
est définie comme étant la différence entre la puissance seuil d’instabilité Ps.,; (en simple
ou en double propagation) et la puissance seuil décroissante pour laquelle le jet liquide (en
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configuration simple propagation) ou ’aiguille liquide (en double propagation) disparait,
notée ici Py, divisée par la puissance seuil d’instabilité : (Pseyi — P|) / Pseuit-

1 ; ——

L | ® Faisceau descendant 1
L | © Double propagation ]

(PseuiI'Pi)/Pseuil

0)0:7.48um

0.1 —
1 10

T-T_(K)

F1G. 7.51 — Evolution de la largeur relative du cycle d’hystérésis en fonction de I’écart & la
température critique. Les symboles pleins représentent les résultats obtenus lorsque le dispositif
expérimental est réglé en configuration simple propagation descendante et les symboles creux
correspondent a la double propagation. Le rayon au col du faisceau laser est wg = 7.48 pum. Le
trait plein correspond a un ajustement en loi de puissance des points expérimentaux montrant
une légére dépendance de la largeur relative des cycles d’hystérésis en T — T telle que : (Pseys —
Pl)/Pseuil 8 (T - TC’)O'22-

Comme le démontre la figure 7.51, il est clair qu’en présence ou en absence de force
diffusive, la largeur des cycles d’hystérésis ne subit pas de modification lorsque T'— T est
fixé. Cependant, une légere dépendance de la largeur du cycle d’hystérésis est observable
lorsque I'écart a la température critique croit, comme en témoigne le trait plein de la
figure 7.51 correspondant a I'ajustement des points expérimentaux par une loi de puissance
telle que :

(Pseuil - Pl)
Pseuil

Ainsi, nous avons pu évaluer l'influence des effets inhérents a la force diffusive tant
sur l'instabilité d’interface liquide observée que sur la morphologie des objets liquides
créés. Nous pouvons en conclure que proche de la température critique de I’échantillon
considéré, la force diffusive joue un role essentiel lors de la déstabilisation de 'interface
liquide. La participation de la force diffusive permet ainsi de déstabiliser I'interface liquide
pour des puissances lasers plus faibles que lorsque ses effets sont compensés. D’autre part,

o (T —Te)*™. (7.20)
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les écoulements en volume générés par la diffusion de l'onde incidente dans le milieu
induisent des changements de la morphologie des déformations d’interfaces obtenues. En
effet, en présence de force diffusive, les profils de déformations stationnaires avant le seuil
d’instabilité sont a la fois d’extension radiale plus importante et d’amplitude 1égérement
plus grande qu’en son absence. Enfin, lorsque la puissance laser appliquée au niveau de
I'interface liquide est supérieure a la puissance seuil d’instabilité, les effets de la force
diffusive allongent fortement les objets liquides créés et conduisent systématiquement a la
rupture de U'interface en gouttes liquides (en bout de jet), ce qui n’est pas le cas lorsque les
effets de la force diffusive sont compensés dans chaque phase de 1’échantillon diphasique.

7.4.5 Bilan

Au cours de cette section, nous avons présenté les résultats obtenus lorsque 'interface
liquide de notre échantillon critique, composé de phases micellaires de microémulsion, est
illuminée par deux faisceaux lasers contra—propageants. La motivation principale d’une
telle investigation reposait sur une étude approfondie de I'influence des effets de la force
diffusive sur les déformations d’interfaces liquides observées ainsi que sur l'instabilité mise
en évidence section 7.3. En effet, nous faisions I’hypothése qu’une telle configuration expé-
rimentale nous permettrait de compenser les effets relatifs a la force diffusive dans chaque
phase de I’échantillon critique diphasique (i.e. compensation des écoulements permanents
établis au sein du fluide par I'intermédiaire du transfert de quantité de mouvement exis-
tant entre I'onde incidente et le milieu environnant, par diffusion élastique des photons).
Ainsi, en compensant les effets de la force diffusive et en comparant les résultats avec ceux
obtenus section 7.3, nous serions en mesure d’évaluer leur(s) influence(s).

Nous avons tout d’abord démontré que lorsque le montage optique délivre, au niveau
de l'interface liquide de I’échantillon critique, deux faisceaux lasers contra—propageants
(de puissance totale P et de rayon au col du faisceau wy identiques), il est tout a fait
possible de compenser en moyenne les effets dus a la force diffusive.

Les résultats obtenus dans cette configuration expérimentale ont été comparé, a maintes
reprises, a ceux issus de la section 7.3. Nous avons pu, dans un premier temps, apprécier
le fait que l'allure générale de I’évolution de la hauteur de déformation en fonction de la
puissance laser est sensiblement similaire a celle obtenue en simple propagation descen-
dante. En effet, différents régimes de déformations sont accessibles lorsque la puissance
laser croit. Apres un régime linéaire de déformation, le comportement de la hauteur maxi-
male de déformation en fonction de la puissance dévie de ce comportement linéaire en un
régime non-linéaire conclu par un saut de la hauteur de déformation pour une puissance
particuliere appelée puissance seuil d’instabilité. Il a donc été démontré, sans surprise, que
la déstabilisation de l'interface était toujours réalisable au—dela d'une certaine puissance
seuil, méme en abscence de force diffusive. L’objet liquide créé lorsque P > P, est
apparenté a une « aiguille liquide » qui ne produit aucune goutte en son bout et qui ne
gonfle pas, nous confirmant que les écoulements en volume générés par la force diffusive
sont plutdt bien compensés dans chaque phase de ’échantillon diphasique par cette confi-
guration expérimentale.

L’influence des effets inhérents a la force diffusive a pu étre évaluée sur ces différents
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régimes de déformations en faisant notamment ressortir que lorsque la puissance laser
est fixée, la hauteur maximale de déformation obtenue en double propagation est d’am-
plitude moindre que lorsqu’une seule onde incidente se propage de facon descendante.
D’autre part, 'extension radiale de la déformation est également affectée par la présence
d’écoulements en volume (en simple propagation décroissante) qui tendent, proche de la
température critique de 1’échantillon, a élargir les « ailes » de la déformation [63]. Ces
deux caractéristiques traduisent l'influence de la force diffusive tant sur 'amplitude et
I'extension radiale des objets liquides créés avant le seuil d’instabilité lorsque 1’écart a la
température critique est faible. A mesure que 'on s’éloigne de la température critique,
les effets de la force diffusive sont de moins en moins perceptibles et les différences de
morphologies des déformations d’interfaces stationnaires, suivant les configurations expé-
rimentales étudiées, s’estompent.

Une étude particuliere a été dédiée au seuil d’instabilité. Nous avons démontré a nou-
veau que 'angle d’incidence maximale de I'onde excitatrice au niveau de l'interface est
constant en fonction de I’écart a la température critique et que sa valeur, comprise entre
65° et 75° (inférieure a l'angle a la réflexion totale), correspond a celle obtenue dans le
cadre d’une simple propagation descendante. Il n’y a donc aucun effet di a la force dif-
fusive concernant ce point de vue. En revanche, nous avons montré que le comportement
de la puissance seuil d’instabilité en fonction de T'— T différait suivant la configuration
expérimentale et que la puissance nécessaire a la déstabilisation de l'interface en double
propagation (ou en absence de force diffusive lors de la prédiction numérique) est toujours
plus importante que lorsque la pression de radiation optique et la force diffusive agissent
dans le méme sens. Nous avons caractérisé cet écart de puissances seuil par I'intermédiaire
de I’étude de I’évolution du rapport PsleTuil / Psleuil en fonction de T'— 7. Lorsque le systeme
critique est régulé en température proche de sa température critique, la puissance seuil en
double propagation est nettement plus importante qu’en simple propagation. Nous avons
tenté de résoudre ce probleme a I’aide de I'influence des effets de la force diffusive, exacer-
bés proche de la température critique mais aussi en prenant en compte les comportements
différents, suivant le sens de propagation de ’onde incidente, des contributions de la pres-
sion de radiation optique en fonction de ’angle d’incidence de 1'onde excitatrice. Par ce
raisonnement, nous avons pu expliquer de maniere qualitative les écarts de puissances
nécessaires a la déstabilisation de l'interface liquide.

Enfin, nous avons confirmé l'existence d'un cycle d’hystérésis lors de I’évolution de
la hauteur maximale de déformation en fonction de la puissance laser (croissante et dé-
croissante). L’existence de cette bistabilité n’est donc pas remise en cause en absence de
force diffusive (conclusion attendue compte tenu des expériences réalisées sur des fluides
transparents au chapitre 4), ce qui semble nous conforter dans ’hypothese que U'instabilité
sous—critique observée résulte d'un fort couplage entre la propagation de ’onde incidente
et la déformation engendrée, elle-méme ayant un effet sur la propagation de 'onde. Les
effets de la force diffusive jouent un réle essentiel sur I'amplitude des objets liquides créés
(permettant un allongement important de ceux—ci) mais la largeur relative des cycles
d’hystérésis observés n’est pas affectée, exhibant une tres faible dépendance en T — T¢.

7.5 Conclusion

Tout au long de ce chapitre expérimental, nous avons exposé les différents résultats
obtenus a l’aide d’un systeme fluide composé de phases micellaires de microémulsion.
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Ce systeme fluide a la particularité de nous procurer un controle total a la fois sur la
tension interfaciale et sur 'amplitude de la force diffusive, présente dans les deux phases
I’échantillon critique diphasique (annexe A.2). Cette recherche vient donc naturellement
compléter les études présentées au cours des chapitres précédents (chapitre 4 et chapitre 6)
ou la force diffusive était soit absente ou bien uniquement présente dans 1'une des deux
phases de I’échantillon.

Les échantillons critiques utilisés, contolés en température, sont ainsi une alternative
intéressante a 1’étude des effets de la pression de radiation optique et des effets relatifs a
la force diffusive, induits par une onde électromagnétique. Nous avons étudié les multiples
réponses du systeme fluide a ’excitation suivant différentes configurations expérimentales.

Tout d’abord, une étude a été réalisée lorsque I'onde incidente, issue d’un laser Nd3*—
YAG doublé en fréquence possédant une longueur d’onde dans le vide de \g = 532 nm,
se propage depuis le milieu le moins réfringent et donc intercepte l'interface liquide de
maniere ascendante. Dans cette section, notre intérét s’est exclusivement porté sur les
déformations que subit 'interface liquide induites par les effets relatifs a la force diffusive.

Différents régimes de déformations ont été mis en évidence et détaillés. Des comparai-
sons fructueuses entre les résultats expérimentaux et des simulations numériques, prenant
en compte a la fois les effets de la pression de radiation optique ainsi que les effets dus a
la force diffusive, dans le régime linéaire de déformation ont été reportées. Dans ce méme
régime de déformation, nous avons réalisé une étude décrivant 1’évolution temporelle de
la déformation d’interface. Nous avons ainsi démontré que 1’« épaulement » de la bosse
de déformation induite par les effets diffusifs est le bon endroit pour caractériser les effets
relatifs a la force diffusive sur les déformations d’interfaces liquides engendrées. Le temps
caractéristique associé a ces effets diffusifs est indépendant du rayon au col du faisceau,
témoignant d'un effet non local et est de l'ordre de 74¢s ~ 0.5 s. Les temps caractéris-
tiques relatifs a la pression de radiation optique et a la force diffusive sont assez proches
I'un de 'autre et il est donc difficile de dissocier les deux effets. Ceci nous informe qu’il
existe vraisemblablement un couplage entre ces deux effets, méme lorsque l'interface est
faiblement déformée. Enfin, la relaxation lente de la dynamique, aux temps longs, n’est
pas prédite numériquement et, pour I’heure, n’est pas expliquée.

Par la suite, nous avons mis en évidence 'existence d’une instabilité particuliere au—
dela d’'un seuil en puissance laser. L’instabilité d’interface liquide observée est le fruit
des contraintes visqueuses engendrées au niveau de l'interface liquide par les écoulements
induits par la force diffusive. Il en résulte une déstabilisation de l'interface et 1’émer-
gence d’'un jet liquide, parallele a I’axe de propagation de 'onde incidente, émettant des
gouttes liquides. Par cette observation expérimentale, nous confirmons donc la prédiction
numérique réalisée au cours du chapitre 5 ainsi que l'observation réalisée au chapitre 6
ou seulement une des deux phases en coexistence de 1’échantillon diffusait la lumiere inci-
dente. Le seuil d’instabilité a été caractérisé, notamment en fonction du rayon au col du
faisceau wy et de ’écart a la température critique T"— T¢. Cette caractérisation du seuil
d’instabilité nous a également permis d’en déduire un comportement unique de la hauteur
maximale de déformation en fonction de la puissance laser.

Enfin, une étude préliminaire des jets liquides induits par les effets de la force diffusive
a été présenté (évolution des rayons de jets liquides induits, mesures du débit des jets
liquides induits).
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Suite a cette section, nous avons opéré un changement de configuration expérimentale
permettant d’illuminer I'interface liquide depuis la voie haute du dispositif expérimental.
Cette section avait pour objet de présenter une collection de résultats expérimentaux
confirmant des études déja réalisées par le passé ( [51,63,81-83]). Ceci nous a permis
d’obtenir une base de résultats significatifs de ’action conjuguée de la pression de radiation
optique et de la force diffusive afin de procéder a une comparaison lors de la derniere
section ot les effets relatifs a la force diffusive ont été compensés. Il fut ainsi envisageable
d’étudier I'influence de la force diffusive lors des déformations et instabilités d’interfaces
liquides engendrées.

A nouveau, nous avons caractérisé les différents régimes de déformations accessibles
via une variation de la puissance laser appliquée au niveau de l'interface liquide. Une
instabilité d’interface a également été mise en évidence. Au—dela d’une puissance seuil,
I'interface liquide est déstabilisée et il en résulte 'émergence d’'un jet liquide centré sur
I’axe de propagation de I'onde incidente. Le seuil d’instabilité fut caractérisé en fonction
de I’écart a la température critique montrant la cohérence entre nos résultats et ceux pré-
sents dans la littérature [82]. L’instabilité d’interface observée est de type sous—critique et
nous avons démontré 'existence d’un cycle d’hystérésis lors de I’évolution de la hauteur
maximale de déformation en fonction de la puissance laser (croissante et décroissante).
Cette caractéristique nous renseigne sur la nature de 'instabilité qui semble résulter d’un
fort couplage entre la propagation de l'onde incidente et la déformation d’interface en-
gendrée, cette derniere ayant une certaine rétroaction sur la propagation de 'onde. Ceci
n’est pour le moment qu'une hypothese faisant 1’objet de travaux numériques en cours de
réalisation au sein de notre équipe.

Pour cloturer ce chapitre expérimental, nous avons a nouveau effectué un changement
de configuration expérimentale. Le réglage du montage optique en configuration double
propagation implique que l'interface liquide de I’échantillon critique n’est plus interceptée
par un seul faisceau laser mais illuminée par deux faisceaux lasers contra—propageants
de méme puissance et de rayon au col du faisceau identique. Cette configuration expéri-
mentale nous a permis de démontrer qu’il est possible d’annihiler les effets relatifs a la
force diffusive. En effet, par cette double propagation, nous pouvons compenser les écou-
lements induits par la diffusion de la lumiére dans chaque phase de 1’échantillon critique
diphasique.

Grace a cette étude, nous avons pu évaluer, dans un grand nombre de situations
différentes, 'influence des effets relatifs a la force diffusive. Nous en avons notamment
conclu que la force diffusive joue un role essentiel sur la déformation d’interface lorsque
I’échantillon est régulé en température proche de sa température critique. Les effets de
cette force volumique participent essentiellement a I’allongement et a ’extension radiale
des objets liquides créés tant avant qu’apres le seuil d’instabilité.

La déstabilisation de I'interface ayant toujours lieu en absence de force diffusive, nous
confirmons que cette force n’est en aucun cas le moteur de I'instabilité d’interface observée
pour T'— T > 0.5 K, mais elle apporte sa contribution lorsque ’écart a la température
critique, T — T, est faible. Enfin, la bistabilité, traduite par le cycle d’hystérésis lors
de I’évolution de la hauteur maximale de déformation en fonction de la puissance laser,
observée au cours de la section précédente est conservée et n’est nullement altérée par les
effets de la force diffusive.
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En réalité, nous nous sommes appesantis sur les cas extrémes, a savoir le cas ou
I’action de la force diffusive est maximale et celui ou elle devient négligeable. En faisant
varier les puissances respectives des faisceaux ascendant et descendant (voir chapitre 3),
rien ne nous interdit de moduler ce rapport de puissance a loisir de maniere a faire
varier indépendamment 'amplitude des effets dus aux forces diffusives et a la pression
de radiation. La figure 7.52 (a) en donne une illustration. Enfin, pour des rapports de
puissances judicieusement choisis, il est possible d’induire a la fois un jet liquide dirigé vers
le bas et centré sur I'axe du faisceau laser et un jet liquide vers le haut, décalé par rapport
a l'axe de propagation de 'onde incidente. Ceci est démontré par la figure 7.52 (b).
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FIG. 7.52 — (a) Evolution du profil de Iinterface déformée en fonction de la variation de la
puissance laser dans chaque bras du dispositif expérimental réglé en configuration double pro-
pagation. T —Te = 1 K, wg = 7.48 pm et la puissance totale est P = 145.2 mW. (b) Image
expérimentale illustrant la possibilité d’induire a la fois un jet liquide vers le bas, centré sur
laxe du faisceau laser et un jet liquide vers le haut décalé par rapport a I’axe de propagation de
londe incidente. La puissance totale appliquée est de P = 660 mW et 80% de cette puissance
totale est dévolu a I’émergence du jet liquide vers le haut et 20% de la puissance totale permet
d’induire le jet vers le bas. Le rayon au col du faisceau est wg = 7.48 pm.



Conclusion et perspectives

Les travaux de recherche effectués au cours de cette theése ont porté sur la manipulation
et la déformation d’interfaces liquides soumises a I’action d’une onde laser continue a I’aide
de systemes fluides présentant des tensions interfaciales extrémement faibles. Alors que
par le passé, la participation des effets de la pression de radiation optique a la déformation
d’une interface liquide a été étudiée en détail, nous avons apporté une avancée significative
dans ce domaine en considérant également la diffusion de I'onde électromagnétique dans
des milieux turbides.

Nous avons notamment pu mettre en évidence un nouveau mécanisme d’instabilité de
jet liquide induit par les écoulements en volume générés par la diffusion de la lumiere dans
les fluides considérés.

Nous avons tout d’abord évalué au chapitre 2 les différentes contraintes susceptibles de
participer a la déformation d’une interface liquide molle par une onde électromagnétique.
En absence d’écoulement, le contraste d’indice de réfraction existant entre les deux phases
liquides en coexistence conduit a une force surfacique. Celle—ci, appelée pression de radia-
tion optique, agit au niveau de l'interface séparant deux milieux diélectriques de constante
diélectrique différente et est toujours dirigée depuis le milieu le plus réfringent vers le milieu
le moins réfringent quelque soit le sens de propagation de I’onde incidente. Dans un second
temps, nous avons mis en exergue, qu’en présence d’inhomogénéités spatiales d’indice de
réfraction dans un milieu considéré, comme néanmoins isotrope, le transfert de quantité
de mouvement de la lumiere vers le fluide environnant conduit a une force diffusive en
volume. Celle—ci est a l'origine de la mise en place d’écoulements permanents au sein du
fluide, le mettant en mouvement. Au voisinage d’une interface molle, les contraintes vis-
queuses associées aux écoulements en volume peuvent entrainer la déformation de celle—ci
dans le sens de propagation de 1'onde excitatrice.

Fort de I'identification de ces différentes contraintes susceptibles d’intervenir au niveau
de l'interface liquide du systéme considéré, nous avons par la suite étudié la conjugaison
de ces deux effets, pression de radiation optique et force diffusive, aux déformations d’in-
terfaces liquides observées.

Le chapitre 3 nous a permis de présenter et de détailler les différentes fonctionnalités
de notre dispositif expérimental ainsi que sa modularité. Trois configurations expérimen-
tales différentes ont été exposées (faisceau laser ascendant, descendant et configuration
double propagation), lesquelles ont été utilisées systématiquement dans la suite de nos
expérimentations. Nous avons également au cours de ce chapitre exposé brievement la
modélisation numérique utilisée au cours de cette these et fait un tour d’horizon des dif-
férents systemes fluides employés ; ces systemes sont décrits en détail en annexe A.
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Compte tenu du fait que tous les systemes utilisés dans ce travail de recherche présen-
taient un contraste d’indice de réfraction entre les deux phases liquides en présence, les
effets de la pression de radiation optique participaient inexorablement aux déformations
d’interfaces liquides observées. Afin d’établir une base de résultats et de comportements
significatifs lorsque seuls les effets de la pression de radiation optique agissent au niveau de
I'interface liquide, le premier chapitre expérimental de ce mémoire (chapitre 4) fut consa-
cré a I'étude de la réponse a 'excitation d’un systeme fluide transparent a la longueur
d’onde utilisée.

Dans un premier temps, nous avons mis en évidence, lorsque 'onde incidente se pro-
page de facon ascendante, I'existence de plusieurs régimes de déformations en fonction de
la puissance laser appliquée. Suite a un régime linéaire de déformation, pour lequel la hau-
teur de la bosse de déformation se comporte linéairement avec P, I’évolution de hy,q.(P)
dévie de ce comportement linéaire et nous observons une certaine complexification des
déformations obtenues (apparition de formes de type « tétines liquides »). Dans un se-
cond temps, lorsque l'onde excitatrice se propage de manieére descendante, les effets de la
pression de radiation optique agissent dans le sens de propagation du faisceau laser. Nous
avons mis en exergue la déstabilisation de 'interface liquide lorsque la puissance laser est
supérieure a une puissance seuil d’instabilité, notée Pi.,i;, laquelle se comporte linéaire-
ment avec wy. L’instabilité obtenue s’apparente a une « aiguille liquide » qui n’émet pas
de goutte en son bout et qui ne gonfle pas dans le temps, prouvant ainsi I’absence d’écou-
lement. Par une étude de I'angle maximal d’incidence (6; ;nq4:) de 'onde excitatrice au
niveau de I'interface déformée au seuil d’instabilité, nous avons démontré que la réflexion
totale que pourrait subir 'onde incidente n’est pas responsable de la déstabilisation ob-
servée car 6; ;.. < Orr. Nous avons mis en évidence I'existence d'un cycle d’hystérésis de
I’évolution de la hauteur maximale de déformation en fonction de la puissance. Le méca-
nisme régissant I'instabilité est donc complexe et semble résulter d’un fort couplage entre
la propagation de 'onde incidente et la déformation d’interface, cette derniere agissant
a son tour sur la propagation de I'onde. Enfin, nous avons configuré le dispositif expéri-
mental en double propagation pour lequel deux faisceaux lasers contra—propageants, de
méme puissance et rayon au col du faisceau, interceptent l'interface liquide. Nous avons
montré que le changement de configuration expérimentale n’affecte pas les morphologies
adoptées par l'interface liquide déformée. En revanche, bien que l'instabilité mis en évi-
dence précédemment, est toujours observable en double propagation, la puissance laser
nécessaire a la déstabilisation de l'interface est un peu plus forte en double propagation.
Cette différence de puissance seuil est expliquée a travers la faible dépendance angulaire
des différentes contributions de la pression de radiation en fonction de I’angle d’incidence
et suivant le sens de propagation.

Suite a ce chapitre expérimental ou seuls les effets de la pression de radiation optique
participaient a la déformation d’interfaces liquides molles, nous avons dédié le chapitre 5
a ’étude de I'influence des effets de la force diffusive aux déformations observées expé-
rimentalement. Pour ce faire, nous avons procédé a diverses modélisations numériques a
I’aide d’'un code développé au sein de notre équipe permettant d’avoir un controle total
sur I'amplitude de la force diffusive et sur sa participation dans I'une ou les deux phases
de I’échantillon diphasique considéré. Nous avons donc pu nous affranchir des effets de la
pression de radiation (qui rappelons—le sont toujours présents en expérience). Par ce biais,
nous avons établi un certain nombre de prédictions numériques et notamment 'existence
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d’une instabilité d’interface, uniquement induite par les écoulements en volume générés
par la diffusion de 'onde incidente dans le milieu turbide. Il a été démontré numérique-
ment que lorsque 'amplitude de la force diffusive dépasse un certain seuil, 'interface se
déstabilise et nous pouvons observer I'émergence d’'un jet liquide dirigé dans le sens de
propagation de l'onde incidente. De plus, ce mécanisme d’instabilité d’interface fut mis
en évidence quelque soit la configuration choisie, a savoir une seule phase turbide ou deux
phases liquides diffusantes.

Cette prédiction numérique fondamentale étant établie, nous avons procédé a sa vérifi-
cation expérimentale dans les chapitres suivants. Pour commencer, nous avons considéré au
chapitre 6 un systéme fluide présentant une phase diffusante en coexistence avec une phase
transparente. Lorsque le faisceau laser indicent se propage depuis le milieu le moins réfrin-
gent vers le milieu le plus réfringent, la pression de radiation est dirigée en sens en opposé
et nous sommes donc en mesure d’étudier I'influence de la force diffusive aux déformations
d’interfaces engendrées. Nous avons démontré, a travers une approche phénoménologique
compte tenu de 'exploitation complexe des images expérimentales, I'existence d’une in-
stabilité d’interface uniquement induite par les écoulements en volume dont la diffusion
de la lumiere en est l'origine, appuyant ainsi expérimentalement la prédiction numérique
réalisée précédemment. Le jet liquide résultant est produit dans le sens de propagation
de I'onde incidente et décalé radialement par rapport a ’axe du faisceau car l'indice de
réfraction du milieu constitutif du jet est plus faible que celui du milieu environnant.

Par la suite nous avons configuré le dispositif expérimental de maniére a ce que 'onde
incidente se propage en sens opposé. Dans ce cas, les effets de la pression de radiation
optique ainsi que ceux inhérents a la force diffusive sont dirigés dans le méme sens (cor-
respondant au sens de propagation de I'onde excitatrice). Nous avons montré que lorsque
P > Py, U'interface se déstabilise et forme un jet liquide, centré sur I’axe de propagation
de Ponde incidente. A nouveau, nous avons mis en exergue le comportement linéaire de
la puissance seuil en fonction du rayon au col du faisceau, semblant étre caractéristique
de cette instabilité quelque soit le systeme fluide considéré. La bistabilité de 'instabi-
lité d’interface, mise en évidence au chapitre 4, est également retrouvée lorsqu’une seule
phase liquide est diffusante nous confortant dans notre hypothese de fort couplage entre
la propagation de 'onde et la déformation d’interface.

Enfin, la configuration du montage optique en double propagation nous a permis de
montrer que la puissance nécessaire au déclenchement de cette instabilité est plus élevée
en double propagation et 'écart relatif Pt /P! . est plus important que celui obtenu au
chapitre 4. Nous en avons donc conclu qu’au—dela des différentes contributions angulaires
de la pression de radiation au niveau de l'interface, 'influence des effets relatifs a la
force diffusive était non négligeable. Ceux—ci participent fortement a la déformation et
au déclenchement de I'instabilité, induisant un allongement significatif des objets liquides
créés au—dela du seuil d’instabilité.

Ce chapitre fut également 'occasion d’effectuer un rapprochement, tout du moins phé-
noménologique, entre l'instabilité d’interface induite par les effets de la force diffusive et
celle que 'on peut observer dans des expériences de type entrainement visqueux.

Le dernier chapitre expérimental de ce mémoire (chapitre 7) vient naturellement com-
pléter les travaux précédents par I’étude de la conjugaison des effets de la pression de
radiation et des effets relatifs a la force diffusive lorsque ceux—ci agissent dans les deux
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phases liquides de I’échantillon diphasique considéré. Le systéme particulier utilisé est
composé de phases micellaires de microémulsion au voisinage d'un transition de phase
du second ordre. Le controle thermique de I’échantillon nous permet d’avoir une maitrise
totale des amplitudes de la tension interfaciale et de la force diffusive.

Lorsque l'onde incidente se propage depuis le milieu le moins réfringent, nous avons
a nouveau mis en évidence différents régimes de déformations. Dans le régime linéaire
de déformation, a la fois des simulations numériques, prenant en compte les effets de la
pression de radiation et ceux de la force diffusive, furent réalisées avec succes et une étude
temporelle de la dynamique des déformations observées a été présentée. Cette derniere
nous a permis de prouver que 1’« épaulement » de la déformation induite par les effets dif-
fusifs est le meilleur endroit pour caractériser la dynamique des déformations d’interfaces
d’origine diffusive. Le temps caractéristique relatif a ces effets est de I'ordre de 74,7 ~ 0.5's
et est indépendant de wy. Nous avons également montré que ce temps caractéristique est
relativement proche de celui correspondant a la pression de radiation et il peut donc étre
expérimentalement difficile de décorréler les deux effets, traduisant I'existence d’un fort
couplage entre pression de radiation et force diffusive. Enfin, la relaxation lente de la dy-
namique aux temps longs, n’est pas prédite numériquement et, pour le moment, n’est pas
expliquée.

Lorsque la puissance laser devient importante au niveau de l'interface, nous avons
démontré que l'interface liquide se déstabilise pour P > Pi,.,; confirmant ainsi la prédic-
tion numérique réalisée au chapitre 5 lorsque les deux phases liquides sont diffusantes.
L’instabilité observée résulte des contraintes visqueuses agissant au niveau de l'interface
et associées aux écoulements en volume induits par la force diffusive dans chacune des
phases. Nous observons donc ’émergence dun jet liquide dans le sens de propagation de
I'onde incidente et décalé radialement par rapport a I’axe de propagation. Nous avons
caractérisé le seuil d’instabilité en fonction de wg et de ’écart a la température critique
T — Tr. Nous avons ainsi mis en exergue l'existence d’'un comportement unique de la
hauteur maximale de déformation en fonction de la puissance lorsque le comportement
au seuil d’instabilité est pris en compte. Enfin, nous avons réalisé une étude préliminaire
des rayons et débits des micro—jets induits.

Ensuite, le dispositif expérimental fut configuré afin que 'onde incidente se propage
depuis le milieu le plus réfringent vers le moins réfringent. Dans cette partie, nous avons
principalement confirmé les résultats obtenus dans le passé par A. Casner lors de sa
these [51]. Nous avons ainsi établi une base de résultats significatifs qui ont été testés
en configuration double propagation dans la suite. Par ce biais, nous avons pu étudier
précisémment les effets de la force diffusive participant notamment a l'instabilité « clas-
sique » d’interface liquide mise en évidence en configuration simple propagation des-
cendante (jet liquide induit dans I’axe de propagation de 1'onde excitatrice ; pression de
radiation et force diffusive agissant dans le méme sens) et a sa bistabilité caractéristique.
Nous avons démontré que lorsque l'interface liquide est interceptée par deux faisceaux
lasers contra—propageants, de puissance et de rayon au col du faisceau identiques, il est
possible de compenser les écoulements en volume induits par la diffusion de la lumiere
dans chaque phase de I’échantillon critique diphasique. Nous avons évalué que la force
diffusive participe fortement a l’allongement et a l’extension radiale des déformations
d’interfaces observées lorsque 'échantillon critique est régulé proche de sa température
critique. Comme nous avons démontré I'existence de cette instabilité en absence de force
diffusive (au chapitre 4), cette derniére n’est en aucun cas le moteur de 'instabilité mais
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apporte une contribution non négligeable a son déclenchement lorsque 1’écart a la tempé-
rature critique est faible (7.e. la tension interfaciale devient tres faible et les effets diffusifs
sont exacerbés). Enfin la bistabilité caractéristique relative a cette instabilité d’interface
n’est nullement remise en cause lorsque les effets diffusifs sont compensés.

Finalement nous avons apporté une démonstration expérimentale de la possiblité de
moduler a loisir 'amplitude des effets de la force diffusive, indépendemment des effets de
la pression de radiation, dans chaque phase de I’échantillon lorsque le montage optique
est configuré en double propagation.

Ces travaux de recherche fondamentale ont suscité de nouvelles perspectives, a court
et moyen terme, mais ont également soulevé plusieurs questions :

— Nous avons souligné I'importance du couplage entre la propagation de 'onde ex-
citatrice et la déformation d’interface liquide. Afin d’appuyer notre hypothese qui
semble étre pertinente quelque soit le systeme fluide considéré, nous avons besoin
a court terme de développer des outils numériques prenant en compte ce couplage.
Ceci est déja en cours de réalisation au sein de notre équipe de recherche.

— Un travail approfondi concernant ’évolution dynamique des déformations d’inter-
faces liquides observées est a mettre en ceuvre afin d’expliquer la relaxation lente de
la dynamique aux temps longs, observée expérimentalement.

— L’étude expérimentale de I'influence des effets de la force diffusive a la déformation
d’interfaces liquides en absence de pression de radiation optique nécessite un impor-
tant travail de recherche de systemes fluides adéquats. Trois démarches s’offrent a
nous pour nous affranchir des effets de la pression de radiation (qui rappelons—le dé-
pend du contraste d’indice de réfraction entre les deux phases en coexistence). D’une
part, il faudrait trouver un systeme fluide diphasique dont les indices optiques sont
égaux, présentant une tres faible tension interfaciale et diffusant la lumiere. Deuxie-
mement, nous pouvons adapter un systeme déja utilisé dans cette these mais il
faut définir un protocole permettant d’égaliser les indices (ceci a déja été tenté sur
des phases de Winsor a base de n—dodécane, par adjonction de sucrose, sans résu-
lat probant). Enfin, une troisieme possibilité consisterait a développer un controle
thermique au millikelvin de I’échantillon critique utilisé au cours de nos travaux.
Ceci permettrait de faire tendre le contraste d’indice vers zéro mais aurait pour
inconvénient de rendre les images expérimentales totalement inexploitables!

— Nous avons démontré au cours du chapitre 6 une certaine concordance phénoménolo-
gique entre I'instabilité de jet liquide induite par les écoulements en volume générés
dans 'une des deux phases liquides par les effets diffusifs avec les expériences d’en-
trainement visqueux. En effet, nous pourrions imaginer les écoulements en volume
ainsi induits comme un effet non local consistant a « aspirer » l'interface, la défor-
mant jusqu’a la déstabiliser. Si I’on considere maintenant une situation pour laquelle
les écoulements en volume « poussent » l'interface liquide, on pourrait retrouver un
comportement de type fontaine capillaire. Cette expérience a été réalisée numéri-
quement, en absence de pression de radiation, au chapitre 5. Nous avons démontré
que la déformation d’interface évolue a nouveau vers une situation instable. Ceci
reste donc a confirmer expérimentalement.

— La surprenante (et contre—intuitive) indépendance du débit des micro—jet liquides,
induits par les écoulements en volume générés par la force diffusive, en fonction de
la puissance laser mériterait d’étre confirmée ou infirmée par d’autres séries d’expé-
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riences.

Nous conclurons ce travail de recherche par une part d’« exotisme » ! En effet, a travers
les diverses études réalisées sur les systemes fluides utilisés dans ce mémoire, I'un d’eux
nous a particulierement intrigué par ses réponses, pour le moins suprenantes, a une exci-
tation laser « extréme » (ceci étant bien entendu relatif aux limitations de notre dispositif
expérimental).

Lorsque nous considérons le systeme fluide que nous avons qualifié de « référence », au
chapitre 4, composé d'une phase aqueuse en coexistence avec une phase huile, toutes deux
transparentes, nous avons mis en évidence I’existence d’une instabilité d’interface, lorsque
I’onde incidente se propage depuis le milieu le plus réfringent. Pour P > Py.,;, nous ob-
tenons ainsi une aiguille liquide. En fonction du rayon au col du faisceau utilisé et sous
forte excitation laser, il est possible de générer une multitude d’aiguilles liquides, toutes
prenant naissance au sommet d’un cone liquide dont ’angle est constant en puissance.
La figure 7.53 présente I’évolution de la déformation d’interface lorsque la puissance laser
appliquée au niveau de 'interface augmente.

=10 um

P=660mwW P=990mWwW P=1650mwW P=1980mWwW

Fic. 7.53 — Evolution de la déformation d’interface liquide induite lorsque la puissance laser
augmente fortement. L’onde incidente, de rayon au col du faisceau wg = 10.31 um, se propage
de fagon descendante. Mise en évidence de Iapparition de « multi-aiguilles liquides » a mesure
que la puissance laser augmente. La numérotation des différentes aiguilles liquides tient compte
de lordre dans lequel elles sont observées.

Ce nouveau phénomene physique n’est observable que sous certaines conditions de
rayon au col du faisceau et de puissance. En effet, il apparait, d’apres nos expériences,
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que 'observation de ces formes complexes est d’autant plus aisé que le rayon au col du
faisceau est grand. De méme, 'apparition des ces multi—aiguilles semble obéir a des seuils
en puissance comme cela est présenté par la figure 7.54.

10 , : :
—@— 0)0:2_99um [NaC|]=OO45 mol/L
8T @ =4.85um 5
6 | 4
—— 030:10.31um

0 1000 2000 3000 4000
Puissance en mW

Nombre d'aiguilles liquides

FI1G. 7.54 — Evolution du nombre d’aiguilles liquides induites en fonction de la puissance laser
et pour différents rayons au col du faisceau. L’onde incidente se propage de facon descendante.

La détérioration rapide des échantillons au cours de ces expériences, compte tenu de
la forte intensité laser appliquée, ne nous a pas permis de développer davantage 1’étude
de ce nouveau type d’instabilité d’interface liquide mais celui—ci mérite a I’évidence qu’on
lui consacre un travail a part entiere.






Annexe A

Systemes fluides utilisés et leurs
propriétés

Dans cette annexe, nous détaillons les différents systemes fluides utilisés lors de cette
these. L’utilisation de ces différents systemes a été motivé a la fois par la recherche d’échan-
tillons présentant de tres faibles tensions interfaciales et par la présence et la modularité
de la force diffusive (que nous avons présenté en section 2.2). Nous pouvons séparer les
systemes fluides utilisés en deux parties distinctes. D’une part, les phases de Winsor nous
permettent de s’affranchir de cette force diffusive ou d’en controler I'importance dans 'une
ou l'autre des phases liquides de I’échantillon. D’autre part, les fluides critiques, par leur
controle précis en température, apportent un grande modularité de 'amplitude de cette
force diffusive (présente cette fois dans les deux phases de 1’échantillon).

A.1 Phases de Winsor

A.1.1 Généralités

Les phases de Winsor sont des mélanges liquides composés d’eau salée (saumure),
d’huile et d’un surfactant. Elles ont été décrites dans les années 1940 par P. A. Win-
sor [75].

Si le surfactant présente une balance hydrophile — hydrophobe (HLB : Hydrophilic — Lipo-
philic Balance, en anglais) importante, alors il se solubilise essentiellement dans la phase
eau. En revanche si le surfactant présente une HLB faible, il se solubilise principalement
dans la phase huile. En variant la concentration en sel du mélange (pour des surfactants
ioniques), il est possible de rencontrer différents équilibres de phases de Winsor. En effet,
a faible salinité, on obtient un équilibre diphasique entre une phase microémulsion com-
posée de micelles directes (huile dans I’eau) et une phase huile en exces nommé équilibre
de Winsor 1. Pour les fortes salinités, une phase microémulsion constituée de micelles in-
verses (eau dans I'huile) et une phase aqueuse en exces est obtenu et est appelé équilibre
de Winsor II. Enfin, pour des salinités intermédiaires, il existe un régime dit régime de
Winsor III ou le surfactant est aussi soluble dans la phase aqueuse que dans la phase huile.
Ce régime présente donc trois phases en coexistence : une phase riche en surfactants avec
de part et d’autre de celle—ci un exces de la phase huile et de la phase aqueuse.

La nature de la phase microémulsion ainsi obtenue dépend des propriétés élastiques du
film de surfactants. En particulier, la nature de la microémulsion dépend de la courbure
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spontanée de la monocouche de surfactants ¢y (controlée par les interactions stériques et
les répulsions électrostatiques pour des surfactants ioniques).

L’association des molécules tensioactives en solution résulte d’une compétition entre 1’at-
traction hydrophobe des chaines aliphatiques et les répulsions ioniques des tétes polaires.
Cette compétition permet de fixer une surface optimale par téte polaire des molécules
amphiphiles ag. On peut ainsi définir I’association des molécules tensioactives en fonction
de parametres géométriques tels que la surface optimale par téte polaire ag, la longueur
de la chaine aliphatique L. et le volume de la molécule V. Il est alors aisé¢ d’en déduire
un nombre sans dimension appelé « parametre de forme » exprimé comme : WVLC’ dont le
résultat permet de décrire le type de phase de microémulsion obtenu [91,92].

Lorsque ce parametre de forme est tel que : a(}/Lc < %, co > 0, des micelles sphériques
directes (huile dans I’eau) sont obtenues (figure A.1 (a)). En revanche, lorsque —L > 1,
cp < 0, nous obtenons des micelles inverses (eau dans I’huile) (ﬁgure Al (b)) Enfin,
quand le parametre de forme vaut - L ~ 1, la courbure spontanée s’annule ¢y ~ 0
et différentes morphologies de phases peuvent étre obtenues : phases lamellaires L, (fi-

gure A.1 (c)), microémulsions bicontinues ou encore des phases Lz dite phases éponges
(figure A.1 (d)) [93].
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Fi1G. A.1 — Représentation schématique des différents types de phases riches en surfactant dans
des systémes eau/huile. (a) Micelle directe (huile-dans—eau), (b) micelle inverse (eau—dans—
huile), (c) phase lamellaire L, et (d) phase L3 (phase éponge, figure extraite de [93])
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Dans notre étude, nous nous intéressons a un systéeme modele composé de phases
liquides en équilibre. L’obtention de ces phases s’effectue en mélangeant une solution
aqueuse salée (dont la concentration en sel variera) avec une solution d’un alcane dans
laquelle est dilué un surfactant anionique, 'AOT (sodium bis—(2—ethylhexyl) sulfosuc-
cinate). La longueur de la chaine carbonée de l'alcane linéaire sera ajustée suivant les
propriétés recherchées (comme nous le verrons par la suite). Ce mélange est thermalisé
a 20°C. Juste apres la mise en contact de ces deux solutions, le mélange devient laiteux
(émulsion opaque) et donne progressivement naissance a différentes phases en équilibre
(en fonction de la salinité de chaque échantillon). Le temps nécessaire a 1’équilibre de
tels échantillons dépend a la fois de la concentration en sel et de la longueur de la chaine
carbonée de 'alcane utilisé. Typiquement, pour les alcanes les plus courts, ce temps est de
I'ordre de un a plusieurs mois, alors que pour des alcanes comportant une longue chaine
carbonée, I'équilibrage des échantillons peut étre obtenu en moins d’une semaine.

A.1.2 Effets de la salinité et de la longueur de la chaine carbonée

Dans les années 1980, O. Gosh et C. A. Miller [76] ont étudié le diagramme de phases
du systeme modele AOT — eau salée — n-alcane en fonction de la concentration en sel et de
la longueur de la chaine carbonée de I'huile. Ils ont pu mettre en évidence des comporte-
ments analogues aux phases de Winsor présentées plus haut. Ils ont notamment remarqué
qu’en régime de Winsor III, la structure de la troisieme phase obtenue dépendait de la
longueur de la chaine carbonée de I'huile utilisée.

Ces études ont été complétés dans les années qui suivirent [77-79,93], apportant un exa-
men détaillé de l'effet de la longueur de la chaine carbonée sur les propriétés du film de
surfactant a l'interface entre I’eau et I'huile. En effet, il en ressort que les propriétés du
film de surfactant sont reliées a la structure des phases obtenues.

Les tensions interfaciales observées entre les différentes phases de ce type de systéme sont
extrémement faibles et ne dépendent pas de la concentration en surfactant (tant que celle—
ci est supérieure a la concentration micellaire critique, c.m.c.). Cette indépendance de la
tension interfaciale vis—a—vis de la quantité de surfactant implique que la faiblesse de la
tension est due a la présence du film de surfactant a l'interface entre ’eau et ’huile. En
régime de Winsor III, la tension interfaciale entre la troisieme phase et les phases en exces
est plus faible que pour les régimes de Winsor I & II. Dans tous les cas, cette tension
interfaciale dépend de la concentration en sel et décroit avec la salinité pour un atteindre
un minimum en régime de Winsor I1I. Puis cette tension croit a nouveau lorsque la quan-
tité de sel augmente dans la phase aqueuse.

Un film de surfactant présentant une courbure spontanée peut étre interprété comme
un milieu élastique décrit par une énergie de courbure (introduite par Helfrich au début
des années 1970). Cette énergie par unité de surface (en admettant que 1’épaisseur du film
est petite devant les rayons de courbure) s’écrit :

1 _
F = EK(ClCQ — 200)2 -+ Kclcg, (Al)

ou ¢; et ¢ sont les deux courbures principales de la surface et ¢y la courbure spontanée.
K et K représentent respectivement la constante de rigidité de courbure moyenne et le
module de courbure gaussienne. Les études de H. Kellay et al. [93] ont notamment montrés
que K et K sont indépendants de la concentration en sel mais dépendent fortement de la
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longueur N de la chaine de 'alcane considéré (de K ~ 1kgT pour N < 11 a ~ 0.1kgT
pour N = 14). L’association de ces deux grandeurs controle la morphologie des phases
obtenues : lorsque K > kgT et K < 0, une phase lamellaire L, est obtenue alors que
lorsque K < kgT et K > 0, une microémulsion bi—continue ou une phase Lz (phase
éponge) est obtenue.

Les produits utilisés

Pour la synthese de ces échantillons, nous utilisons comme surfactant 'AOT, a sa-
voir le sodium bis—(2—ethylhexyl) sulfosuccinate dont la molécule est représentée sur la
figure A.2 (a). Ce surfactant a une pureté de 98% et est utilisé comme tel. La particula-
rité de cette molécule est de posséder une double queue hydrophobe qui va se placer dans
I’huile lorsqu’elle est présente a l'interface entre I’eau et ’huile. Par conséquent, la téte
polaire se placera dans la phase aqueuse.

0
NaO;S (EHZCH3
OCH,—CH—(CH,),CH,
CH;—(CH,),,—CH,
OCH,—~CH—(CH,),CH,
I CH,CH;
O (a) (b)

F1G. A.2 — (a) Structure de la molécule de surfactant AOT (sodium bis—(2-ethylhexyl) sulfo-
succinate). (b) Structure du n-alcane (ot n = 7 et n = 12 dans nos expériences)

Les n—alcanes utilsés par la suite seront le n—heptane et le n—dodécane. Leur pureté est
de 99% et comportent la structure présentée sur la figure A.2 (b). Les différentes carac-
téristiques des produits utilisés pour ces échantillons sont résumées dans le tableau A.1.
Tous les produits chimiques proviennent de la compagnie Sigma-—Aldrich®. L’eau utilisée

’ Propriétés H AOT \ n—Heptane \ n—Dodécane \ Eau ‘
Formule chimique 020H37NCLO7S C7H16 012H26 HQO
Masse molaire M (g/mol) 444.57 100.20 170.34 18.00
Masse volumique p (g/cm?) 1.3050 0.6790 0.7486 1
Indice de réfraction n 1.468 1.385 1.422 1.330

TAB. A.1 — Propriétés physico—chimiques du surfactant AOT, du n—heptane a 25°C, du n—
dodécane a 20°C et de I'eau (indice de réfraction de ’AOT extrait de la référence [94])

est ultrapure (distillée deux fois et déionisée) et posséde une résistivité de 18.2.10° Q.cm.
Enfin, le sel utilisé est du NaCl d’une pureté de 99%.
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A.1.3 Phases de Winsor utilisées comme systeme diphasique de
référence : transparent et isotrope

Toutes les études présentées dans cette these ont une particularité commune, la néces-
sité d’avoir des systemes fluides comportant une tres faible tension interfaciale. En effet,
les forces optiques mises en jeu dans ces expériences étant tres faibles (pression de radia-
tion de l'ordre d’une dizaine de Pa et densité de force diffusive de quelques mN/cm?), il
est indispensable de considérer des interfaces extrémement déformables.

Dans cette section, nous allons exposer le systéme utilisé comme systeme de référence
ou seuls les effets de la pression de radiation pourront étre induits optiquement. Les phases
de I’échantillon ne diffusent pas, il n’y a donc pas la possibilité d’induire des écoulements
en volume par la diffusion de la lumiére (ce qui ne sera pas le cas dans les systemes pré-
sentés ultérieurement).

Pour réaliser ce systeme de référence, nous nous sommes basé sur des phases de Winsor
avec une huile dont la chaine carbonée est courte : le n-heptane (7 atomes de carbone).
Comme nous 'avons vu précédemment, une variation de la concentration en sel sur cet
échantillon permettra d’observer les trois régimes de Winsor (Winsor I, IT et III). La ten-
sion interfaciale étant la plus faible dans le régime de Winsor 111, nous allons exclusivement
nous focaliser sur ce dernier. D’autre part, nous nous attendons (dans ce régime de Win-
sor III) a obtenir une phase lamellaire L, constituée de presque autant d’huile que d’eau
et contenant quasiment tout le surfactant. Cette phase est biréfringente et constituée de
films d’huile et d’eau séparés par des monocouches de surfactant. De part et d’autre de
cette phase L,, une phase en exces d’huile et une phase en exces d’eau sont présentes
(cette derniére contenant du surfactant a la c.m.c.). Ce sont ces deux derniéres phases
en exces que nous allons prélever afin de créer des échantillons (eau salée — heptane) de
tension interfaciale extrémement basse.

Réalisation des échantillons

Les systemes utilisés étant trés sensibles aux impuretés, toute la verrerie est nettoyée
méticuleusement plusieurs fois avec de I’eau, de ’acétone puis finalement rincée a 1’éthanol
avant d’étre séchée dans une étuve. La synthese de ces échantillons s’effectue en plusieurs
étapes. Les pesées sont réalisées a I'aide d'une balance de précision a 10~* g pres. Nous
avons établi a chaque fois un diagramme de phases permettant de scanner les trois équi-
libres de Winsor, bien que notre intérét soit porté exclusivement sur le régime de Winsor
ITI. Cette stratégie fut adoptée afin d’encadrer au mieux le régime de Winsor III. Pour
cet alcane, nous nous sommes basé sur les travaux de B. P. Binks et al. [80] (réalisés a
une température de 25°C).

Tout d’abord, nous préparons 60 cm? de solution mere d’eau salée & une concentration
de [NaCl] = 0.1 mol/L. La masse molaire du sel étant My,c; = 58.4425 g/mol, la quantité
de sel & ajouter & 60 cm?® d’eau pour obtenir une solution mére d’eau salée de concentration

[NaCl] = 0.1 mol/L est de :
mNaCl(g) = Mpg,0 X MNaCl X [NCLCZ], (AQ)

0.1
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MNaeCl = 0.3506 g. <A4)

Ensuite, & partir de cette solution mére, nous réalisons une dilution en 9 tubes de 10 cm?
chacun afin de balayer les concentrations en sel de [NaCl] = 0.055 mol/L a [NaCl] =
0.015 mol/L. Par exemple, pour obtenir un tube contenant 10 cm? de solution d’eau salée
de concentration [NaCl] = 0.055 mol/L a partir de la solution mere préparée ci-dessus,
il faut effectuer la dilution suivante :

[NaCl]finale
olution mere = T~~~ otale A5
solut (g> [NaCl]initiale 7 MTotal ( )
0.055
MSolution mere = 071 X 107 <A6)
Mgolution mere = 5.9 g. <A7)
il faut donc prélever 5.5 g de solution mere & [NaCl] = 0.1 mol/L auxquels on ajoute

4.5 g d’eau pure afin d’obtenir 10 cm® d’eau salée de concentration [NaCl] = 0.055 mol/L.

Dans un deuxiéme temps, on prépare une solution mére de 60 cm® de n-heptane
dans laquelle est dissoute la quantité d’AOT permettant d’obtenir une concentration de
[AOT] = 40.1073 mol/L (bien supérieure a la c.m.c qui est de 'ordre de 1.107% mol/L).
La masse volumique de 'heptane étant pyeptane = 0.6790 g/ cm? & 25°C, la masse totale
d’heptane correspondant au volume souhaité de 60 cm? est égale a :

mHeptane(g) = PHeptane X VHeptanea (A 8)
M reptane = 0.6790 x 60, (A.9)
Mtreptane = 40.74 g. (A.10)

3

Pour obtenir une concentration en AOT égale a [AOT] = 40.1073 mol/L dans 60 cm
d’heptane, il faut 2.4.1072 mol d’AOT. La masse molaire de PAOT étant de Mor =
444.565 g/mol, la masse d’AOT nécessaire est donc de :

maor = 2.4.107% x 444.565 = 1.067 g. (A.11)

L’AOT se présente sous forme de « pate » et se dissout plus facilement dans I’alcane que
dans la phase aqueuse, ce qui explique pourquoi nous avons fait le choix de réaliser une
solution mere de (n-heptane + AOT).

Ainsi, nous disposons de 9 tubes de 10 cm® de phase aqueuse & différentes concentra-
tions en sel et d’une solution mére de 60 cm® de n—heptane associée avec le surfactant
AOT & une concentration de [AOT] = 40.10~® mol/L. Nous sommes a présent en mesure
de réaliser une collection d’échantillons (eau salée + n-heptane + AOT) pour différentes
salinités. On dispose dans 9 tubes & essai 5 cm?® de solution d’eau salée et le méme volume
de solution de n-heptane avec AOT. La masse de solution mere (n-heptane + AOT) a
ajouter au 5 g de solution aqueuse salée a été calculé en considérant que la masse vo-
lumique de la solution mere (n-heptane + AOT) n’a pas été affecté par la présence du
surfactant (de méme, l'influence du sel dans la solution aqueuse a été négligé). La masse
molaire de ’heptane pur fut alors considérée. Donc, un volume de 5 cm? de solution meére
(n-heptane + AOT) correspond a une masse de :

M(Heptane + AOT) = PHeptane X ‘/(Heptcme + AOT) — 0.6790 x 5 = 3.395 g (A12)
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Les tubes sont ensuite fermés hermétiquement, mélangés délicatement et placés dans un
bain thermostaté a 25°C.

Le temps nécessaire pour que les échantillons s’équilibrent est tres long (typiquement
de l'ordre de un a plusieurs mois). Il est donc important de préparer beaucoup de lots
d’échantillons afin de « s’affranchir » de cette contrainte inhérente au systéme et pouvoir
multiplier les expériences en optimisant cette contrainte temporelle.

Diagramme de phases et caractéristique des échantillons de Winsor préparés
avec du n—heptane

Une fois les échantillons a 1’équilibre, on obtient un diagramme comme celui représenté
schématiquement sur la figure A.3 (a) et en mesurant les fractions volumiques de chaque
phase de I’échantillon (rapport du volume de la phase considérée au volume total de
I’échantillon), on est capable de reproduire expérimentalement ce diagramme de phases
en fonction de la salinité (figure A.3 (b)).

Sur les figures A.3 (a) et (b), on observe que lorsque la concentration en sel est
faible, un échantillon diphasique dans le régime de Winsor I est obtenu présentant une
phase microémulsion huile dans eau en coexistence avec une phase en exces d’huile.
Lorsque la salinité augmente, le volume de cette phase microémulsion augmente jusqu’a
[NaCl] = 0.035 mol/L puis un changement de régime apparait. Pour des salinités com-
prisent entre [NaCl] = 0.040 mol/L et [NaCl] = 0.045 mol/L, I’échantillon exhibe trois
phases distinctes. On se trouve, a présent, dans le régime de Winsor III ot une phase la-
mellaire L, trés concentrée en surfactant, coexiste avec une phase en exces d’huile et une
phase en exceés d’eau (avec une concentration en surfactant égale a la c.m.c). Enfin, par
une nouvelle augmentation de la concentration en sel (& partir de [NaCl] = 0.050 mol/L),
le systeme redevient diphasique en présentant cette fois—ci une phase microémulsion eau
dans huile en coexistence avec une phase en exces d’eau. Cette situation est significative
du régime de Winsor II. Nous confirmons donc expériementalement 1’existence de ces trois
régimes observés par Winsor et nous allons principalement nous intéresser par la suite au
régime de Winsor III.

Cet équilibre de Winsor III (donc compris entre [NaCl] = 0.040 mol/L et [NaCl] =
0.045 mol/L dans nos expériences) a la particularité de présenter trois phases dont deux
phases en exces, d’eau et d’huile. D’autre part, comme cela est présenté sur la figure A.3 (c),
la tension interfaciale entre la microémulsion eau dans huile et la phase huile (en sym-
boles pleins) décroit lorsque la salinité augmente pour atteindre un minimum en régime
de Winsor III. Cette tension augmente a nouveau lorsque la concentration en sel dans
la phase aqueuse augmente fortement. Cette courbe de tension interfaciale en fonction
de la salinité, représentée sur la figure A.3 (c) est extraite des travaux de B. P. Binks
et al. [80] qui ont travaillé sur ce méme systéeme comportant du n—heptane. Dans leurs
expériences, le régime de Winsor III est observé pour des concentrations en sel dans I'in-
tervalle : [NaCl] = 0.055 mol/L — [NaCl] = 0.060 mol/L. Il y a donc un léger décalage
entre la position du régime de Winsor III qu’ils obtiennent et celui que 1'on observe (a
salinité un peu plus faible). Ce décalage peut s’expliquer par plusieurs facteurs. D’une
part, les produits utilisés ne sont probablement pas issus du méme fabricant, la pureté de
ces produit peut donc différer. D’autre part, la méthode de réalisation de ces échantillons
(rappelons—le, treés sensibles aux impuretés...) peut faire « translater » légeérement le
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Fi1a. A.3 — (a) Représentation schématique des échantillons a I’équilibre a 25°C' en fonction de la
salinité et observation des différents équilibres de Winsor. (b) Diagramme de phases expérimental
représentant les fractions volumiques de chaque phase de I’échantillon réalisé avec un mélange
(eau salée-AOT-heptane) en fonction de la salinité. (c) Evolution du diamétre moyen en volume
de la microémulsion eau dans huile (symboles creux) et de la tension interfaciale (symboles pleins)
en fonction de la salinité [80].

diagramme de phases en salinité. La conjugaison de ces différents facteurs, inhérents a
I'expérimentation explique probablement le décalage observé.

La synthese de ce type de phases de Winsor a pour but d’obtenir un systeme de réfé-
rence dans lequel aucune phase n’est diffusante. Seule la pression de radiation de 'onde
laser incidente participera a la déformation de l'interface molle. Rappelons qu’il est néces-
saire de considérer des systemes de tres faible tension interfaciale et ¢’est pourquoi nous
nous sommes exclusivement intéressé aux échantillons dans le régime de Winsor III. La
réalisation de ce systeme de référence transparent s’effectue en plusieurs étapes. L’échan-
tillon de notre choix contenant les trois phases (caractéristiques du régime de Winsor IIT)
se trouve dans un tube a essai. Premierement, il s’agit de séparer ces différentes phases.
Pour ce faire on préleve, a 1’aide de micro—seringues, chaque phase de ’échantillon comme
cela est présenté sur la figure A.4. Il est impératif d’utiliser des seringues dédiées (que
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nous avons fabriqué) afin d’emporter le moins possible de surfactant lorsqu’on traverse
la troisieme phase (L) pour extraire la phase eau et que cette derniére soit la plus pure
possible (de plus, nous prenons soins de prélever cette phase eau dans le bas du tube de
maniére a éviter d’aspirer la troisieme phase).

14

!
-
-
v

Phase en excés K_
den-heptane |~
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-

i

F1G. A.4 — Méthode de préléevement des différentes phases (phase d’eau salée, L, et phase de
n-heptane) d’un échantillon en régime de Winsor II1.

Phase lamellaire |
Lg (riche en surfactant) & |

Phase en exces
d'eau

Nous séparons ainsi les trois phases du systeme de maniere a étre en mesure de réaliser
des échantillons diphasiques en mettant en coexistence les phases désirées. Ainsi, nous pro-
duisons des échantillons diphasiques « non—diffusants » en mettant en contact les phases
en exces d’eau et d’heptane. Un lot de cellules de spectroscopie Hellma® d’épaisseur
e = 2 mm est rempli avec le méme volume de chaque phase (eau et heptane). Le remplis-
sage doit s’effectuer avec le plus grand soin pour éviter toute perturbation de 1’équilibre
entre les deux phases et pouvoir procéder a 'expérimentation dans les plus brefs délais.
Les cellules ainsi remplies sont scellées et thermostatées a 25°C dans le four du dispositif
expérimental (contrdlé par un régulateur de température).

A.1.4 Phases de Winsor a base de n—dodécane : systéme di-
phasique présentant une phase transparente et une phase
diffusante

Les phases de Winsor considérées dans cette partie sont réalisées avec un n—alcane
dont la chailne carbonée est longue. Ces huiles plus longues conduisent a des diagrammes
de phases plus complexes que ceux obtenus avec des alcanes plus courts tel que celui utilisé
dans la section précédente (le n-heptane). Le régime de Winsor III s’étend sur un inter-
valle de concentration en sel plus grand et le volume de la troisieme phase se comporte
de maniere différente avec la salinité que pour des huiles plus courtes.

Dans nos travaux, nous nous sommes exclusivement intéressé aux phases de Winsor
produites a 1’aide du n—-dodécane (12 atomes de carbone). En effet, ces phases de Winsor
particulieres présentent, pour un domaine de salinité déterminé, un régime de Winsor
III ot on observe la coexistence d’une phase L3 (phase éponge) diffusante constituée de
bicouches d’AOT ayant incorporé tres peu d’huile, d’'une phase aqueuse et d'une phase
d’huile. La tension interfaciale entre cette phase Ls et la phase aqueuse est extrémement
faible et, a notre connaissance, n’a pas été mesurée.
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Dans la suite, nous allons donc utiliser cette phase L3 et la phase aqueuse afin de réa-
liser des échantillons diphasiques exhibants a la fois une phase diffusante et une phase
transparente.

Réalisation des échantillons

De méme que pour les échantillons réalisés a partir de n—heptane, ceux produits avec
du n—dodécane se font en plusieurs étapes. Le protocole de préparation des échantillons
est sensiblement le méme que celui présenté pour les phases de Winsor comportant du n—
heptane. Il s’agit de préparer deux solutions meres, I'une contenant une solution aqueuse
de concentration en sel déterminée et une autre de n—dodécane dans laquelle est dissoute
le surfactant (AOT également de concentration déterminée). Cette préparation d’échan-
tillons est basée sur les travaux de these de H. Kellay [95] (réalisés pour une température
de 20°C).

Nous commencons donc par préparer 60 cm?® de solution mere d’eau salée a [NaCl] =
0.3 mol/L. La masse molaire du sel étant My,c; = 58.4425 g/mol, la quantité de sel
4 ajouter & 60 cm? d’eau pour obtenir une solution meére d’eau salée de concentration

[NaCl] = 0.3 mol/L est de :

mNaCl(g> = Mp,0 X MNaCl X [NGCZ], (A13)
Minact = 60 x 58.4425 x -5 (A.14)

NaCl — . 1000’ .
Mmyect = 1.052 g. (A.15)

De fagon similaire aux échantillons préparés précédemment, nous réalisons plusieurs tubes
de 10 cm? chacun (en l'occurence 12 tubes) de cette solution plusieurs fois diluée afin
de couvrir le domaine en salinité qui nous intéresse. Ce domaine s’étend de [NaCl] =
0.12 mol/L a [NaCl] = 0.18 mol/L car d’apres [95], le régime de Winsor III pour ce
systeme se situe dans cet intervalle. Prenons comme exemple, la réalisation d'un tube
contenant 10 cm?® de solution d’eau salée de concentration [NaCl] = 0.15 mol/L & partir
de la solution mere préparée ci—dessus, il faut effectuer la dilution suivante :

[NaCl]finale
olution mere = X otales A.16
solut (g) [NaCl]initiale Miotal ( )

0.15

olution mere — ~ o X 10, A17
Hiolut 0.3 (A1T)
MSolution mere — ) g. <A18)
il faut donc prélever 5 g de solution mere a [NaCl] = 0.3 mol/L auxquels on ajoute

5 g d’eau pure pour obtenir un tube de 10 cm?® d’eau salée de concentration [NaCl] =
0.15 mol/L.

En paralléle, on prépare une solution meére de 60 cm?® de n—-dodécane dans laquelle
est dissoute la quantité d’AOT permettant d’obtenir une concentration de [AOT]| =
30.1073 mol/L. La masse volumique du n—dodécane étant ppogscane = 0.7486 g/ cm?® &
20°C, la masse totale de n-dodécane pour 60 cm? est égale a :

mDodécane(g) = PDodécane X VDodécan67 (Alg)
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M Dodéeame — 0.7486 x 60, (A.20)
MpPodécane = 44.92 g. (A21)

La concentration en AOT désirée étant de [AOT] = 30.1072 mol/L signifie que pour
60 cm?® de n-dodécane, il faut 1.8.1073 mol d’AOT. La masse molaire de I’AOT étant de
Maor = 444.565 g/mol, la masse d’AOT nécessaire est donc de :

maor = 1.8.107% x 444.565 = 0.8 g. (A.22)

A Paide des tubes contenant chacun une solution aqueuse de concentration en sel diffé-
rente et de la solution mere de (n-dodécane + AOT), nous réalisons un lot d’échantillons
définitifs de 10 cm® chacun en mélangeant des volumes égaux (de 5 cm?®) de solution
aqueuse salée et de solution mere de (n-dodécane + AOT) a [AOT] = 30.107% mol/L. Un
volume de 5 cm? de solution mere (n—dodécane + AOT) correspond & une masse de :

M(Dodécane + AOT) = PDodécane X ‘/(Dodécane + AOT) — 0.7486 x 5 = 3.743 g. (A23)

Les tubes sont ensuite fermés hermétiquement, mélangés délicatement et placés dans
un bain thermostaté a 20°C.

Pour ce systeme, comportant un alcane de chaine carbonée longue, le temps nécessaire
a ’équilibrage des échantillons est beaucoup plus rapide que pour des huiles plus courtes
(comme le n-heptane). Les échantillons sont a 1’équilibre au bout d’environ une semaine.

Diagramme de phases et caractéristiques des échantillons de Winsor préparés
avec du n—dodécane

Les échantillons étant équilibrés, nous obtenons le diagramme de phases présenté sur
la figure A.5 (b), la figure A.5 (a) représentant le méme diagramme issu des études de H.
Kellay [95]. Cette fois, nous pouvons remarquer un tres bon accord entre nos résultats et
ceux de H. Kellay pour le méme systeme. Rappelons que notre diagramme de phases est
moins étendu en terme de salinité car nous nous sommes focalisé sur le régime de Winsor
I1I.

Sur la figure A.5 (a), a tres basse salinité (de [NaCl] = 0.10 mol/L a [NaCl] =
0.135 mol/L), un équilibre est créé entre une phase biréfringente et une phase en ex-
ces d’huile. Cette phase biréfringente occupe tout le volume de la phase aqueuse pour
les plus basses concentrations en sel de cet intervalle. Entre [NaCl] = 0.12 mol/L et
[NaCl] = 0.135 mol/L, le volume de cette phase biréfringente diminue jusqu’a I’appari-
tion d’une nouvelle phase & [NaCl] = 0.135 mol/L. A cette concentration en sel, la phase
biréfringente fait place a une phase isotrope occupant toute la phase aqueuse. La phase
aqueuse se situe au—dessus de la phase biréfringente car moins dense que cette derniere.
Pour un petit domaine de salinités supérieures a [NaC'l] = 0.135 mol /L, la phase isotrope
occupe toute la phase aqueuse et il y a donc coexistence entre une phase aqueuse isotrope
contenant le surfactant et une phase huile. Au-dela de [NaCl] = 0.135 mol/L et jusqu’a
[NaCl] = 0.225 mol/L, nous nous trouvons dans le régime de Winsor III. Le volume de la
phase isotrope, contenant la quasi—totalité du surfactant, décroit lorsque la concentration
en sel augmente et une troisieme phase aqueuse est observée (constituée d’eau salée et
d’un peu d’AOT a la c.m.c.) au milieu du tube (car moins dense que la phase isotrope).
De [NaCl] = 0.135 mol/L a [NaCl] = 0.180 mol/L, nous obtenons donc des échantillons
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I’échantillon sont représentées en fonction de la salinité. (b) Diagramme de phase expérimental
avec du n—dodécane issu de notre préparation, a 20°C.

tri-phasiques dans le régime de Winsor III dont la tension interfaciale (entre la phase
isotrope et la phase aqueuse) est extrémement faible. C’est cet intervalle de salinité qui
fut considéré dans nos travaux (figure A.5 (b)). Dans cet intervalle, la phase riche en
surfactant (phase du bas) est biréfringente sous écoulement et constituée de bicouches
d’AOT ayant incorporées tres peu d’huile. Cette phase est apparentée a une phase L3
appelée également phase éponge.

Dans ce domaine de concentration en sel, le volume de la phase L3 (qui est une phase
diffusante) est d’autant plus grand que la salinité est basse. Ainsi, la force diffusive engen-
drée par le faisceau laser dans cette phase sera d’autant plus efficace. De plus, la tension
interfaciale sera d’autant plus faible que la concentration en sel sera faible. Dans la suite,
nous utiliserons donc des échantillons dans ce régime de Winsor I1I, mais a plus faible
salinité possible afin de conserver les tensions interfaciales les plus faibles.

Pour des salinités plus fortes que celles que nous considérons dans nos études, d’autres
équilibres apparaissent. En effet, on peut observer (sur la figure A.5 (a)) qu'une premiere
transition de phase a lieu & [NaCl] = 0.185 mol/L et quune deuxi¢me transition de phase
s’effectue a [NaCl] = 0.200 mol/L ou il y a coexistence de quatre phases. Enfin a grande
concentration en sel ([NaCl] > 0.225 mol/L), un nouvel équilibre apparait ou on peut
observer la coexistence de la phase aqueuse avec une phase microémulsion eau dans huile.
C’est le régime de Winsor I1.

A nouveau, on choisit un tube dans le diagramme ainsi réalisé et il s’agit de confection-
ner des échantillons diphasiques de tres faible tension interfaciale comportant une phase
diffusante et une phase transparente. La tension interfaciale étant la plus basse entre la
phase aqueuse et la phase L, ¢’est 'option que nous avons prise pour remplir nos cellules.
I1 faut tout d’abord prélever les différentes phases de ’échantillon tri-phasique de maniere
similaire a celle utilisée pour les phases de Winsor contenant du n—heptane. Nous remplis-
sons un lot de cellules de spectroscopie Hellma® de volumes égaux de la phase Ls et de la
phase aqueuse (la phase L3 étant plus dense que la phase aqueuse, elle se placera en bas
de la cellule). Enfin, les cellules sont scellées et thermostatées dans le four du dispositif
expérimental controlé en température a 20°C.
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A.2 Phases micellaires de microémulsion

La visualisation, a 1’échelle micrométrique, des déformations d’interfaces liquides in-
duites par une onde laser continue nécessite de considérer des interfaces extrémement
molles, ¢’est—a—dire possédant une tension interfaciale o tres faible. Les interfaces fluides
issues de systemes critiques au voisinage d’un point critique de démixtion sont une alter-
native intéressante car leur tension interfaciale tend vers zéro (selon la loi de puissance

2
o =0y (T;ZC ) " avec v = 0.63) lorsque ce point critique est approché. De plus, 'avantage

de tels systeémes est 'acces au controle de 'amplitude de cette tension interfaciale via
le contrdle de 'écart a la température critique de I’échantillon. Ce controle permet d’at-
teindre des tensions interfaciales extrémement faibles, inférieures & 107° N/m et jusqu’a
1078 N/m.

A.2.1 La microémulsion quasi—critique utilisée

Comme nous l'avons vu sur la figure A.1 au début de cette annexe, ’association des
molécules de surfactant en solution avec différents fluides apporte une richesse dans les
structures complexes observées. Les phases micellaires de microémulsion quasi—critique,
que nous utilisons, appartiennent a ces catégories de fluides complexes. Elles sont consti-
tuées d’'un mélange d’au moins trois constituants : de ’eau, de 'huile et d’un surfactant.
Dans la plupart des cas, I'ajout d’un quatrieme constituant, le co—surfactant (générale-
ment un alcool), permet de stabiliser le mélange liquide ainsi obtenu. Ces mélanges liquides
possedent des structures supramoléculaires stables et optiquement isotropes. Dans notre
cas, le composant minoritaire est 'eau et le composant majoritaire est I'huile. Le sur-
factant s’adsorbe a l'interface entre ’eau et 'huile fabriquant ainsi des goutelettes d’eau
entourées d’huile, appelées micelles inverses. Ces micelles inverses sont donc en suspension
dans une phase continue d’huile, de quelques molécules de surfactant et d’'une certaine
fraction volumique de co-surfactant. Au cours de cette these, la microémulsion utilisée
est un mélange quaternaire constitué d’un surfactant, le SDS (Sodium Dodécyl Sulfate)
dont la figure A.6 en est une illustration, d’un co-surfactant, le n-Butanol-1, de Toluene
(constituant la phase majoritaire d’huile) et d’eau ultra—pure [51].

Composition de la solution utilisée

Nous préparons tout d’abord 60 g d'une solution mere constituée des quatre consti-
tuants présentés plus haut, a savoir le SDS (surfactant dont la molécule est représentée
figure A.6), le n—butanol-1 (co-surfactant), le toluéne (huile) et I’eau ultra—pure (cette
derniére étant la méme que celle utilisée pour la réalisation des phases de Winsor). Le ta-
bleau A.2 regroupe les concentrations massiques et quelques caractéristiques des différents
constituants utilisés.

La phase la plus riche de ce mélange étant la phase huile, nous obtenons donc une
phase micellaire constituée de micelles inverses d’eau dans l'huile, dont la structure a
I’échelle microscopique a été établie par des études de diffusion de lumiere et de neu-
trons [96]. Il a notamment été démontré que le rayon des micelles inverses ainsi formées
dépend essentiellement du rapport massique X = %‘“;, qui dans notre cas (pour les
concentrations détaillées dans le tableau A.2) vaut X = 2.16. Le rayon micellaire moyen
est d’environ 40 + 2 A, loin de tout point critique. Dans la suite, nous allons exposer les
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7
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O

F1G. A.6 — Représentation schématique de la molécule de surfactant SDS (Sodium Dodécyl

Sulfate).
’ Constituants SDS ‘ n—Butanol-1 ‘ Toluéne ‘ Eau ‘
Formule chimique CHs3(CHs3)11S04Na | CH3(CH2)2CHyOH CrHg H>0
Masse molaire M (g/mol) 288.38 74.12 92.14 18.00
Masse m (g) 2.5836 10.05 A1.76 | 5.6064
Concentration massique 4.31% 16.75% 69.6% 9.34%
Masse volumique p (kg/m?) 1160 810 860 1000
Indice de réfraction n 1.443 1.399 1.497 1.330

TAB. A.2 — Compositions massiques pour 60 g de solution meére de la microémulsion utilisée (a
25°C).

différentes grandeurs physiques caractéristiques relatives a la composition préséntée dans
le tableau A.2.
Grandeurs caractéristiques de la microémulsion utilisée

A Taide de la composition massique de la solution mere de microémulsion que nous
avons détaillé dans le tableau A.2, nous pouvons évaluer la masse volumique du mélange

initial pg :
> mi
i

Po = m;> (A24)
i Pi
ou l'indice 7 représente le constituant. Apres application numérique, on trouve :
po = 876.8 kg/m”. (A.25)

Ne sachant pas quelle quantité d’alcool est présente dans la micelle, nous faisons I'hy-
pothese (afin de simplifier les calculs) que la totalité de I’alcool est dispersée dans la phase
continue d’huile. A laide de cette approximation, nous pouvons calculer la masse volu-
mique des micelles picenres €6 la masse volumique de la phase continue d’huile peontinue :

msps + MEqu

Pmicelles = “msps MEaw (A26)
PSDS PEau
M Butanol T MTolutne
pcontinue = M Butanol mTolué'reLe : (A27)
PButanol PToluéne
Application numérique :
Prmicelies = 1045.0 kg /m?, A.28)
Peontinue = 850.3 kg/m®. (A.29)
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Enfin, la fraction volumique en micelles ®( est donnée par :

Vmice es
By = Lmicelles _ <”°> —0.11, (A.30)

VTotal Pmicelles

ou g représente la fraction massique de la phase dispersée de micelles est vaut : @y =
fmicelles — (), 13 [97].
Totale

Loin de tout point critique, la distance effective d’interaction entre les micelles est
dominée par le rayon du potentiel d’interaction de type spheres dures. Ainsi, loin de tout
point critique, ce rayon d’interaction n’est rien d’autre que le rayon hydrodynamique
micellaire R, ;ceres, lui-méme égal a la longueur de corrélation des fluctuations de densité
& . Cette description du systéme permet donc d’assimiler le mélange quaternaire initial
a un mélange pseudo—binaire constitué d’une phase dispersée de micelles inverses d’eau
entourées de surfactant et de co—surfactant et d’'une phase continue d’huile.
Ce systeme possédant un point critique et plus particulierement une température critique,
la modification de la température de ce mélange pourra engendrer une séparation de phases
de fagon similaire a ce qu’on peut observer pour des systemes binaires classiques. Dans
notre cas, suite a cette séparation de phases, I’échantillon présentera un équilibre entre
une phase riche en micelles d’eau dans ’huile et une autre appauvrie en micelles.

A.2.2 Diagramme de phases et recherche d’un échantillon cri-
tique

Lorsque I'on considére un mélange quaternaire, en toute rigueur cing variables sont
a prendre en compte pour établir le diagramme de phases (les fractions volumiques ou
massiques de chaque constituant et la température du mélange). Comme nous avons fixé le
rapport X = % = 2.16, le diagramme de phases du systeme est alors pseudo—ternaire.
Pour une température 7" déterminée, le domaine du diagramme riche en huile et pauvre
en eau peut étre représenté par la figure A.7. Les régions monophasique et diphasique du
mélange sont séparées par une courbe appelée ligne de démixtion (région monophasique :
partie supérieure de la courbe ; région diphasique : partie inférieure). Un point particulier
dit point critique de démixtion se situe sur cette courbe et correspond a une composition
critique pour la température 7' du mélange. En ce point, le systeme se sépare en deux
phases de volumes égaux.

En réalité, pour chaque température T' fixée du mélange, il existe un point critique.
Ainsi, la microémulsion, assimilée a un mélange binaire, présente en fait une ligne de points
critiques de démixtion. Dans notre étude, la composition du mélange initial a été établie
de telle facon qu’elle présente un comportement critique aux alentours de 7" = 308 K.
Cette température critique pouvant fluctuer un peu de par les différentes méthodes de
préparation, la qualité des produits utilisés. ..la détermination de 1’échantillon critique
s’effectue par une méthode de dilutions successives de la solution mere en toluéne.

Recherche d’un échantillon critique

Nous procédons au remplissage de cing tubes a essai de 10 g chacun de la solution
mere initialement préparée. A ce volume de solution mere répartie dans chaque tube, nous
ajoutons un volume, différent dans chaque tube, de toluene pur tel que cela est décrit dans
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n-Butanol-1

Eau + SDS Toluéne

Fi1a. A.7 — Diagramme de phases partiel du mélange quaternaire Eau — SDS — n-Butanol-1
- Toluéne. (1) Région monophasique. (2) Région diphasique. Le systéme choisi correspond a
Eau/SDS = 2.16 en concentration massique.

] Tubes H Masse de solution meére (g) \ Masse de toluéne ajouté (g) ‘

n’l 10.0000 0.4205
n°2 9.9991 0.4399
n°3 10.0039 0.4618
n°’4 10.0040 0.4807
n’5 10.0050 0.5016

TAB. A.3 — Recherche expérimentale d’un échantillon critique a Tc = 308 K, a partir de diffé-
rentes concentrations massiques. (Dans ce cas expérimental, I’échantillon critique correspond au
tube n"3.)

le tableau A.3. En partant de la composition initiale du tube n°l et en augmentant pro-
gressivement la quantité (bien qu’infime) de toluéne, nous nous déplagons sur une ligne
de dilution qui intercepte la ligne de démixtion en un point déterminé. Suivant la position
de ce point par rapport au point critique, les volumes des phases obtenues (I'une riche en
micelles et 'autre appauvrie) seront différents. On peut ainsi passer progressivement d’un
échantillon comportant un plus grand volume de phase riche en micelles par rapport a la
phase appauvrie en micelles a 'inverse. Par une méthode de dichotomie, nous pouvons
déterminer la ligne de dilution interceptant exactement la courbe de démixtion au point
critique pour la température critique 7T¢.

Dans la pratique, le caractere critique des échantillons et sa température critique étant
tres sensibles a la composition de la solution mere (et donc a la qualité des pesées) et a la
pureté des produits utilisés, il convient de déterminer la température critique pour chaque
échantillon ainsi formé.

Comme nous I’avons évoqué plus haut, ce mélange quaternaire peut étre assimilé a un
mélange pseudo—binaire et donc nous pouvons représenter son diagramme de phases de
facon analogue a ceux réalisés pour des mélanges liquide-liquide classiques. L’allure de ce
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diagramme est donné, de maniére schématique, par la figure A.8 (a) en représentation
(T, ®) avec P la fraction volumique en micelles.

A / Courbe de démixtion
Région
diphasique
T ) S
AD e
Phas‘efz‘gpﬂa‘“!’ﬁiﬂljjicelles
T L ] Point Popumyp<p
C : oln
Région " eritique TP
g
monophasique >
®; P9 D (a) (b)

F1Gg. A.8 — (a) Représentation schématique du diagramme de phases de la microémulsion en
représentation (T, ®). &g représente la fraction volumique en micelles du systéme initial alors
que P, et ®o représentent les fractions volumiques en micelles de chaque phase du systéme
démixté lorsque T > T A® est la largeur de la courbe de démixtion (ou courbe de coexistence).
(b) Présentation du systéme aprés démixtion et notations utilisées (®; la fraction volumique en
micelles, p; la masse volumique, n; la viscosité dynamique et n; I'indice de réfraction de la phase

i).

Nous pouvons remarquer sur la figure A.8 (a) que pour une température 7' < T¢, le
systéme se trouve dans le régime monophasique (présentant une seule phase homogene
et isotrope) comportant une fraction volumique en micelles ®4. Lorsque 1’échantillon est
controlé a une température telle que T > T, la courbe de démixtion (ou courbe de
coexistence) est franchie et le systéme se sépare en deux phases distinctes, I'une riche en
micelles, de fraction volumique ®; et I'autre appauvrie en micelles, de fraction volumique
®,. La phase ®; étant plus riche en micelles inverses d’eau dans 'huile, elle est plus dense
que la phase ®, et se placera sous cette derniere. D’autre part, l'indice optique ny de la
phase @, est plus fort que celui de la phase ®; (n;), car 'indice de réfraction du toluéne est
plus fort que celui de 'eau (comme cela est rappelé dans le tableau A.2). Les différentes
notations utilisées sont résumées sur le schéma de la figure A.8 (b).

A.2.3 Comportements thermophysiques au voisinage d’un point
critique

Les propriétés physiques des deux phases issues du mélange initial sont évaluées théo-
riquement a partir d’'un modele basé sur la théorie de Landau concernant les transitions
de phase du second ordre. L’énergie libre d'un systeme autour du point critique est décrite
sous la forme d'un développement limité en puissances entieres d’une variable M, appelée
parametre d’ordre de la transition de phase. Dans le cas des phases micellaires de microé-
mulsion critique, ce parametre d’ordre M est scalaire et correspond a la différence des
fractions volumiques en micelles de chaque phase de ’échantillon diphasique, ¢’est—a—dire
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a la largeur de la courbe de coexistence A® = |®; — Py|.

Dans la théorie de Landau, les comportements des propriétés thermophysiques sont dé-
crites par des lois de puissance analytiques en fonction de I’écart a la température critque
T;,ZC. Ces lois de puissance comportent des exposants dits critiques et dépendent de la
classe d’universalité des fluides utilisés. Les phases micellaires de microémulsion appar-
tiennent a la classe d'universalité (d = 3, n = 1) du modele d’Ising, comme tous les fluides

isotropes, ou d représente la dimension de I'espace et n, la dimension du parametre d’ordre.

Longueur de corrélation des fluctuations de densité

Au voisinage du point critique, la longueur de corrélation des fluctuations de densité
du fluide diverge selon la loi de puissance :

T—Tc\""

S <C> : (A.31)
Tc

ou les signes + représentent 'approche du point critique par 'extérieur (+) ou l'intérieur

(—) de la courbe de coexsitence. L’exposant critique vaut v = 0.63 ( [98]), les amplitudes

critiques sont reliées par £ = 2, et rappelons que & = Ricertes = 40 &2 A.

Il a été démontré par des mesures de diffusion de la lumiere [98] que les valeurs des
exposants critiques dépendent uniquement de d et n confirmant ainsi I’appartenance des
phases micellaires de microémulsion a la classe d'universalité (d = 3, n = 1) du modele
d’Ising. Il a également été démontré que des rapports universels reliant les amplitudes
critiques entre elles pouvaient étre établis. On peut notamment définir un rapport universel
R* prenant en compte ’amplitude critique de la tension interfaciale oy, celle de la longueur
de corrélation des fluctuations de densité &5 et la température critique T¢ tel que :

2
Rt = 00(50)) ( A32)
kpTc
avec kg la constante de Boltzmann et ou Ty est en Kelvin. La valeur de ce rapport
universel a été estimée et vaut [99] :

R* = 0.39. (A.33)

Comportement de la tension interfaciale a Papproche d’un point critique

D’apres le rapport universel R*, I'amplitude critique de la tension interfaciale est
donnée par :

kgTcR*
0y = ——5, (A.34)
(&)
et vaut pour Tz = 308 K
oo =10"* N/m. (A.35)
La tension interfaciale tend vers zéro au voisinage de la température critique selon la loi
de puissance :
T —Te\"
o =0y ( C) , (A.36)
Tc
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avec 'exposant critique p = 2v = 2 x 0.63 = 1.26. Prenons comme exemple un écart a la
température critique égal a T'—Tx = 0.5 K| la tension interfaciale est donc de 'ordre de :
o ~ 3.1078 N/m. Nous confirmons ainsi que par le controle en température de I’échantillon
critique au plus proche de sa température critique, nous sommes en mesure d’atteindre
des tensions interfaciales extrémement faibles (la tension de surface eau — air étant égale
A Oequ_air = 72.1073 N/m). Ce contrdle nous permettra donc d’obtenir un interface tres
déformable qui pourra réagir sous ’action d’une onde laser continue pour des puissances
laser largement accessibles expérimentalement.

Largeur de la courbe de coexistence des phases micellaires de microémulsion

Le parametre d’ordre de la transition de phases étant la fraction volumique en micelles
®, la largeur de la courbe de coexistence est donnée par la loi de puissance :

T—Tc)ﬁ
C b

AD = AD, ( (A.37)
avec § = 0.325 et AP,y 'amplitude critique de la largeur de la courbe de coexistence.
Cette amplitude critique est reliée a la fraction volumique en micelles initiale du mélange,
®g, ainsi qu’au rapport universel R™ par 'expression : A®y, = /167PyR+. La fraction
volumique en micelles initiale de notre mélange étant égale a &, = 0.11, I'amplitude
critique de la largeur de la courbe de coexistence vaut dans ce cas APy, = 1.458 [51].
Or le systéeme que l'on considére étant en fait un mélange quaternaire, cela implique
que le diagramme de phases est plus complexe, asymétrique en ® en 1'occurence et donc
I’approximation de la courbe de coexsitence a une courbe symétrique en ® nous conduit a
une surestimation ou une sousestimation de I’amplitude critique de la largeur de la courbe
de coexistence A®, en fonction des potentiels d’interactions. Cette approximation peut
conduire également a une surestimation ou une sousestimation du contraste d’indice de
réfraction du systeme. Dans les calculs effectués dans cette theése, nous avons adopté :

Ad, = 0.275, (A.38)

résultant de comparaisons fructueuses entre expériences et simulations numériques concer-
nant 'amplitude des déformations d’interface induites par une faible puissance laser.

Différence de masse volumique entre les deux phases de I’échantillon critique

La masse volumique de chaque phase de ’échantillon p; ou ¢ = 1, 2 est obtenue par
la relation suivante :

Pi = pmicelles(pi + Pcontinue (1 - (I)z) ) (A39)

OU Ppiceties = 1045.0 kg/m?3 et peontinue = 850.3 kg/m? représentant respectivement les
masses volumiques des micelles et de la phase continue d’huile. La différence de masse
volumique entre les deux phases est donnée par :

= TC>B : (A.40)

Ap=pi - :A(
P =pP1— P2 Po To

avec 3 = 0.325 et Apy = 284 kg/m?3, 'amplitude critique du contraste des masses volu-
miques entre les deux phases.
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A.2.4 Indice de réfraction de la solution meére et indices de ré-
fraction de chacune des phases de I’échantillon critique
démixté

Indice de réfraction de la solution meére

La taille des micelles et des fluctuations de densité accessible expérimentalement étant
petite devant la longueur d’onde du faisceau laser incident, le mélange initial peut—étre
considéré comme homogene d'un point de vue électromagnétique.

L’indice de réfraction de la solution mere peut alors étre déterminé a l’aide de la
relation de Clausius—Mossotti (également connue sous le nom de relation de Lorentz—
Lorenz) qui est établie en fonction des permittivités diélectriques relatives de chaque
constituant du mélange et de leur fraction volumique telle que :

—}:&1_ - (A.41)

€7~+2 Er, i +

ou €, est la permittivité diélectrique relative de la solution mere et €, ; correspond a la per-
mittivité diélectrique relative de chaque constituant ¢. Cette relation est reconnue comme
étant extrémement fiable pour des mélanges bianires classiques [100,101] et des mélanges
binaires critiques [102], les auteurs annoncant des erreurs relatives entre prédiction et
mesures expérimentales inférieures a 0.05%.
On peut réécrire la relation de Clausius—Mossotti en fonction de I'indice de réfraction
de chaque constituant car n; = /g, ; :
n —1 n? —1
R A
Ainsi, a 'aide des valeurs des indices de réfraction de chaque constituant reportées
dans le tableau A.2, I'indice de réfraction de la solution mere est égal a :

Ve =n = 1.462. (A.43)

Indices de réfraction de chacune des phases de ’échantillon critique démixté

La relation de Clausius-Mossotti (A.42) peut également étre utilisée pour estimer
les indices de réfraction des phases micellaires en coexistence de I’échantillon critique
démixté. Cependant, afin de garder une certaine cohérence avec les précédents travaux
réalisés sur les effets de la pression de radiation optique sur les interfaces fluides issues de

ce mélange quasi—critique [85], nous avons eu recours a une autre formulation, fournie par
Landau [103] :

(I)z(l - (I)z) (gr,micelles - gr,continue)2
3 ((I)igr,micelles + (1 - (I)i){':r,continue)’

87”((1)i) = (I)igr,micelles + (1 - (I)i)gr,continue - (A44)

OU €y micelles €6 Er continue SONt Tespectivement la permittivité diélectrique relative des mi-
celles et la permittivité diélectrique relative de la phase continue d’huile et valent &, miceizes =
1.86 et €, continue = 2.18.
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En définitive, les deux formulations exposées ici (relation de Clausius—-Mossotti et
la formule de Landau) nous ameénent a des résultats quasi-identiques. En effet, si I'on
considere le mélange de la solution mere, I’'équation de Landau prédit une permittivité
diélectrique relative de e, = 2.143 (i.e. n = 1.464) et la formule de Clausius—Mossotti
donne g, = 2.141 (i.e. n = 1.463). De plus, la différence relative maximale des résultats
obtenus suivant les deux formulations est inférieure a 0.2% (valeur obtenue dans le do-
maine 0.4 < ® < 0.5) comme on peut 'apprécier a I'aide de la figure A.9. De ce fait,
I’emploi de I'une ou l'autre des deux expressions n’a aucune incidence sur les évaluations
expérimentales et les comparaisons avec les simulations numériques. Nous avons donc
conservé la formulation de Landau pour la détermination des indices de réfraction des
phases micellaires en équilibre thermodynamique pour des températures supérieures a la
température critique.

2'2 v T T 1 v v v 1 ., v v 1 v v R v | v v v R
----- & calculé avec Clausius-Mossotti

215 L & calculé avec Landau

2.05

195}

19+

18 .
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

D

F1G. A.9 — Représentation de I’évolution de la permittivité diélectrique relative de la solution
meére e, en fonction de la concentration micellaire ®. La courbe en pointillés correspond au calcul
réalisé a 'aide de la formule de Clausius—Mossotti (A.41) alors que celle en trait plein est issue
du calcul de la permittivité diélectrique relative donné par l'expression de Landau (A.44).

A.2.5 Caractéristiques diffusives et thermiques de 1’échantillon
critique
Mesures de la turbidité de la microémulsion quasi—critique

Au voisinage du point critique de démixtion, la microémuslion quasi—critique revét gé-
néralement une apparence bleutée caractéristique du phénomene d’opalescence critique.
Il en résulte que la lumiere traversant ce milieu est fortement atténuée par la diffusion
isotrope. Cette diffusion isotrope provient des fluctuations de densité qui deviennent ex-
trémement importantes a 'approche du point critique de démixtion. Dans les années 1990,
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E. Freysz a réalisé au cours de sa these d’Etat [98] différentes mesures d’intensité diffusée
et de turbidité sur ce systeme de phases micellaires de microémulsion. Nous reportons ici
brievement les résultats obtenus.

L’origine de la lumiere diffusée sont les fluctuations de la densité locale de la pola-
risation du milieu que 'on peut noter P = ETE). Par cette simple expression, il ressort
immédiatement que la lumiere diffusée résulte principalement des fluctuations locales de
la constante diélectrique relative ¢, et donc des fluctuations de l'indice de réfraction de la
phase micellaire par rapport a la phase continue d’huile (g, = n?).

L’atténuation de I'onde incidente lors de son parcours dans ’échantillon est également a
prendre en compte lorsqu’on estime 'intensité diffusée par 1’échantillon. En effet, lorsque
la lumiere incidente parcourt une distance L dans le milieu qui la diffuse sans absorption,

son intensité est atténuée d’un facteur exp (—7L) avec 7 représentant la turbidité du mi-
lieu (7 = —% (%)) Les mesures de turbidité sont indispensables car elles fournissent a
la fois des informations sur les corrections a apporter a la mesure de la lumiere diffusée
et d’autre part permettent de rendre compte du comportement critique au voisinage du
point critique.

En utilisant la théorie de la lumiere diffusée par des fluctuations critiques, développée par
Ornstein et Zernike au début du X X ¢ siecle, Puglielli & Ford dans les années 1970 ont

calculé la turbidité d’un fluide quasi—critique (le SFg proche du point critique) [69] :

7L3 ((I)an

202 +2a + 1 1+«
T = e B E—
A 0P

In(1+2a)—2

% a?

)2 k?BTHT(kJ = 0) <

) . (A.45)

ot a =2 (ké) k= Qj\r—on, Ao est la longueur d’onde dans le vide de la lumiére incidente et
¢ la longueur de corrélation des fluctuations de densité. E. Freysz a réalisé des mesures de
turbidité pour différentes longueurs d’ondes pour des phases micellaires de microémulsion
de compostion trés proche de celle utilisée dans cette these (71.4% de toluéne, 8.5% d’eau,
3.95% de SDS et 16.15% de n—butanol-1). La composante continue de la compressibilité
osmotique thermodynamique de la microémulsion, x(k = 0), s’écrit :

_ 109
o Il

1 0%

k(k=0 = — —
(k = 0) ~w

(A.46)

T
ou P représente la fraction volumique en micelles, II, la pression osmotique et p le potentiel
chimique. En utilisant la relation existant entre la compressibilité osmotique xr(k = 0) et

la susceptibilité osmotique x7 : x7 = g—i’ = ®?kp(k = 0), on peut rééerire la turbidité
en fonction de la susceptibilité osmotique telle que :
73 [ On kaT 2a2+2a+11 (14 20) 21+a (A4T)
T = — _— —_— n Oé - . .
Ao \ 0P|, BEXT 0% a?

Ce qui permet d’utiliser la loi d’échelle critique concernant la susceptibilité osmotique :

T—Tc\ "
C

olt ¥ = 1.24 et x4y, Vamplitude critique de la susceptibilité osmotique. R. Wunenbur-
ger et al. [67] ont repris les résultats de E. Freysz qu’ils ont ajusté avec A.45 et les loi
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Fi1G. A.10 — Mesures de la turbidité de la microémulsion quasi—critique en fonction de I'écart
a la température critique pour trois longueurs d’ondes différentes de la lumiére incidente. Le
graphique inséré représente les variations de 7 (JAT| /Tc)” /Texp en fonction de I'écart a la tem-
pérature critique qui proche de celle—ci est équivalent a 'amplitude critique de la susceptibilité
osmotique X+,. [67]

d’échelles A.31 et A.48 afin de déterminer les températures critiques utilisées par E. Freysz
et ainsi ajuster les mesures de turbidité afin d’en déduire 'amplitude critique de la sus-
ceptibilité osmotique x5, et de la compressibilité osmotique rF,. Le graphique en insert
de la figure A.10 représente les variations de 7 (JAT| /T¢)” /Texp en fonction de 1'écart a
la température critique (—AT =T — T'). Cette quantité doit étre constante et égale a
'amplitude critique de la susceptibilité osmotique x4, lorsque la susceptibilité osmotique
x7 obéit a la loi d’échelle A.48 de fagon asymptotique, ce qui veut dire proche de la tem-
pérature critique T¢. La valeur de x4, déduite de ces ajustements (avec les parametres
d’ajustements récapitulés dans le tableau A.4) est x4, = 5.78.107¢ Pa~! avec 10% de
précision et x+q = X710 X (4.3 £0.3).

| Mo (nm) || 647.1 | 530.9 | 476.2 |

& (A) || 442 | 384 | 425
Te (°C) || 34.3 | 342 | 34.0

TAB. A.4 — Paramétres utilisés pour ajuster les mesures de turbidité de E. Freysz [98].

Viscosité dynamique de la microémulsion

La viscosité dynamique de la microémulsion et son comportement en température dans
la partie monophasique a été mesurée par E. Freysz [98] :

n(T) = [1.934 — 0.019 x (T(K) — 273)] .10~° Pa.s. (A.49)
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La loi d’échelle critique de la viscosité dynamique est donnée par :

T —To\""
77=770< 7 C) : (A.50)
C

avec ’exposant critique n = 0.04. A la température critique de démixtion des échantillons
(Te = 308 K), la valeur de la viscosité dynamique est de :

n =1.269.10"° Pa.s. (A.51)

Les fractions volumiques en micelles de chaque phase de 1’échantillon démixté sont
assez faibles pour considérer un comportement newtonien du fluide. Le comportement
en température des viscosités dynamiques de chaque phase de 1’échantillon dans la zone
diphasique est extrapolé a partir du comportement dans la région monophasique A.49.
En utilisant la relation d’Einstein, valide pour de faibles fractions volumiques de spheres
solides en suspension, on trouve que [67] :

ni(T) = [1.460 — 0.014 x (T(K) — 273)] (1 4 2.5®;) .10~ Pa.s, i = 1, 2. (A.52)

Caractéristiques thermiques

Par le caractere turbide des phases micellaires de la microémulsion utilisée, nous
sommes en droit de nous interroger sur ’absorption du mélange a la longueur d’onde
utilisée. E. Freysz [98] a évalué séparemment les coefficients d’absorption des différents
constituants du mélange intitial a ’aide d’'un montage optique de type interférometre de
Mach—Zhender. Les mesures ont été réalisées pour un laser Argon ionisé Ar™ de longueur
d’onde dans le vide g = 5145 A. A cette longueur d’onde, I'absorption du surfactant SDS
est négligeable et donc I'absorption du mélange Eau+4-SDS fut prise en considération. Dans
le tableau A.5 sont récapitulées les absorptions des différents constituants du mélange a
cette longueur d’onde ainsi que leurs concentrations massiques respectives.

’ Constituants H Concentration massique \ Absorption (en cm™1) ‘
Toluéne 69.6% QToene = 1.92.107%
Eau+SDS 9.34% OFEqu+SDS = (44 + O4> 107
n—butanol-1 16.75% O Butanol = 7.6.1074

TaB. A.5 — Concentrations massiques et mesures expérimentales des coefficients d’absorption
des différents constituants du mélange initial pour une longueur d’onde de Ay = 5145 A. [98]

En pondérant le coefficient d’absorption de chaque constituant par sa fraction mas-
sique, on obtient le coefficient d’absorption de la microémulsion quasi—critique utilisée :

Umicrosmutsion = [(1.92 X 0.696) + (4.4 x 0.0934) + (7.6 x 0.1675)] .10~* cm™*,  (A.53)

Amicroémulsion = 30210_4 Cm_17 <A54)
L’absorption de la microémulsion a la longueur d’onde utilisée est donc tres faible. De ce

fait, nous ne nous attendons pas a observer d’effet thermique lors de nos expériences.

En I’'absence de mesures spécifiques de la conductivité thermique A et de la diffusivité
thermique D7 du milieu, nous admettrons que la conductivité et la diffusivité thermique
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du systeme micellaire sont tres proches de celles du constituant majoritaire, le toluéene.
Les valeurs de ces grandeurs pour le toluéne, a température ambiante, sont disponible
dans la littérature [104] :

Amicrosmutsion = 1.28.107% W.em ™t K™, (A.55)

Dmicroémulsion = 08821073 CmZ-Sil- (A56)

A.2.6 Protocole expérimental de la réalisation des échantillons
critiques

Comme nous ’avons évoqué plus haut, nous réalisons une solution mere a partir des
compositions détaillées dans le tableau A.2. Une fois cette solution mere réalisée, une dilu-
tion en toluene est effectuée dans cing tubes différents comme indiquée dans le tableau A.3.
Ces tubes sont ensuite fermés hermétiquement et placés dans un bain thermostaté afin de
déterminer la température de démixtion réelle ainsi que le caractere critique de I’échan-
tillon préparé en mesurant les volumes des phases en présence apres démixtion. Le point
crucial a la bonne réalisation de ces différentes étapes est une pesée des plus rigoureuses
des différents constituants du mélange. Des erreurs de pesée entrainent des températures
de démixtion trop élevées et des échantillons non critiques.

Lorsqu'un « bon » échantillon est trouvé (généralement le tube n°3 lors de l'ajout
du toluéne), on procéde au remplissage d'un lot de cellules de spectroscopie Hellma® de
dimensions (4 cm X 1 ¢cm X e), ou e représente le trajet optique (épaisseur de la cellule)
qui peut étre de 1 mm ou 2 mm. Les effets parasites de surface étant plus importants dans
le cas d’une cellule d’épaisseur e = 1 mm, nous avons privélégié le remplissage de cellules
d’épaisseur e = 2 mm présentant une meilleure « tenue » dans le temps. En effet, malgré
le fait que les cellules soient scellées & I'aide d'une résine silicone (CAF4), I’échantillon
s’évapore petit a petit et perd son caractere critique. Cette derniére remarque conduit a
la conclusion que les expériences avec ce type d’échantillon doivent étre réalisées le plus
vite possible (durée de vie moyenne d’un échantillon en cellule d’épaisseur e = 2 mm ~
1 semaine). D’autre part, la salle expérimentale ou les échantillons sont stockés doit étre
régulée a une température maximale de l'ordre de 20°C afin de réduire cette évaporation
des échantillons. Ceci conduit a ’anecdote que les expériences réalisées en été sont beau-
coup moins fructueuses que celles réalisées en hiver !

Enfin, on sélectionne une des cellules ainsi préparées que 'on place dans le four du
dispositif expérimental régulé en température avec une précision de 0.05°C. La tempé-
rature effective de démixtion peut varier un peu entre celle déterminée pour les tubes
d’échantillons dans le bain thermostaté et celle pour les cellules dans le four du dispositif
expérimental. Il convient donc pour chaque cellule d’effectuer a nouveau cette recherche
de température effective de démixtion. La détermination visuelle de la démixtion ou non
de I’échantillon est garantie par 'observation de la diffusion du faisceau laser traversant
la solution liée a 'opalescence critique. En effet, si la température appliquée en consigne
au four du montage expérimental est inférieure a la température de démixtion, nous
observons tres nettement la tache centrale du mode gaussien TEMgy, du faisceau laser
utilisé. Alors que lorsque cette température est supérieure a la température de démixtion
de I’échantillon, lors de la démixtion de celui—ci, le faisceau laser est diffusé dans toutes
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les directions de ’espace. Par cette technique expérimentale associée a une méthode de
dichotomie en température, nous obtenons la température de démixtion de I’échantillon
utilisé pour 'expérience. Plus le caractere critique de 1’échantillon sera bon, ainsi que son
remplissage en cellule, plus la température de démixtion sera proche de celle trouvée lors
des tests en température des tubes dans le bain thermostaté.
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Résumé

Ce travail de these est consacré a 1’étude des déformations d’interfaces liquides par
I’action d’une onde laser continue. Nous démontrons que la diffusion élastique d’une onde
laser dans un milieu turbide induit une force diffusive en volume qui donne naissance a
des écoulements permanents au sein du fluide. Les contraintes visqueuses associées a ces
écoulements, a I’approche d’une interface liquide molle, peuvent engendrer la déformation
de celle—ci jusqu’a la déstabiliser et former un jet. Dans ce manuscrit, nous présentons une
étude expérimentale de ce nouveau couplage lumiere—fluide complétée par des simulations
numériques. Nous présentons également une étude des déformations et instabilité d’inter-
faces par la pression de radiation optique, due au contraste d’indice de réfraction entre
les deux phases liquides en coexistence, dans des milieux transparents. Nous avons enfin
analysé la combinaison de ces deux couplages dans les milieux turbides, force diffusive et
pression de radiation participant différemment a la déformation d’interfaces liquides. Pour
ce faire, nous avons eu recours a différents systemes fluides turbides et transparents, ayant
pour particularité principale de présenter une tension interfaciale extrémement faible.

Mots—clés : Interface liquide, laser, force diffusive, pression de radiation, déforma-
tions, instabilités, écoulements visqueux.

Abstract

This thesis work is dedicated to liquid interface deformations from a continuous laser
wave. We demonstrate that elastic scattering of the incident wave in turbid medium
induces a scattering force density giving birth to permanent bulk flows in the fluid. Near
a soft interface, viscous stresses associated to these flows can deform the interface up to
instability and produce a liquid jet. In this manuscript, we report an experimental study
dedicated to this new light-fluid coupling in combination with numerical simulations. We
also study interface deformations and instability induced by radiation pressure, due to
refractive index contrast between the two liquid phases in coexistence, in transparent
fluids. We finally analyzed the combination of both couplings in turbid media, scattering
force and radiation pressure which differently operate for the interface deformation. To
do this, we used different turbid and transparent fluids systems, which have the main
particularity to present very low interfacial tension.

Keywords : Liquid interface, laser, scattering force, radiation pressure, deformations,
instabilities, viscous flows.
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